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La dielectroforesis se define como el movimiento de materia eléctricamente
neutra bajo la accién de un campo eléctrico no uniforme. Aunque este fenémeno
es conocido desde antafio (afio 600 a.C.), no ha sido hasta la segunda mitad del
presente siglo que se ha comenzado un estudio y caracterizacion sistematicos del
mismo.

El estudio de los fendémenos dielectroforéticos presenta varios dominios
bien diferenciados aunque interrelacionados. Por un lado estin los aspectos
fundamentales del estudio fisico de la interaccién entre campos electromagnéticos
y cuerpos dieléctricos, por otro lado encontramos caracteristicas tecnolégicas en el
analisis y desarrollo de las posibles aplicaciones que las leyes obtenidas a partir
del punto previo pudieran sugerir.

En lo concerniente al primer aspecto nos encontramos con el estudio de
fenomenos fundamentales de la electrodindmica, debemos cubrir desde la
comprensién de mecanismos de polarizacién a la resolucién de problemas de
potencial. Uno de los problemas clésicos a este respecto fue el andlisis de fuerzas
gjercidas por campos clectromagnéticos sobre medios materiales disipativos.
Durante mas de una década, los cientificos dedicados a este campo trabajaron en
una formulacién que permitiera el tratamiento teérico del uso y manipulacién que
llevaban a cabo con cuerpos y sistemas con conductividades nada despreciables y
por lo tanto con pérdidas, lo que les impedia el uso de formulaciones basadas en €l
principio de conservacion de la energia. Durante bastantes afios se utilizaron
soluciones erroneas al problema, reflejadas en las publicaciones internacionales y
admitidas incluso por los cientificos mas prestigiosos del campo. El célculo de
fuerzas en estos trabajos se basaba en el principio de trabajos virtuales, lo que es

incorrecto para un sistema con pérdidas. El problema habia sido ya mencionado
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por Landau y resuelto pof Sauer de manera correcta y consistente, mediante una
nueva aproximacion al problema a través del tensor electromagnético de Maxwell
y la conservacion del momento lineal. Esta formulacién es de gran complejidad
tanto conceptual como matemdtica lo cual hace que su comprension sea muy
ardua para cientificos no acostumbrados a los tratamientos matematicos
complejos pero a la vez interesados e introducidos en el campo de la
dielectroforesis, tal es el caso de numerosos bidlogos y fisiélogos que utilizan la
dielectroforesis como una herramienta de manipulacion microbiolégica y
caracterizacién celular; quiza por esto el error de la teoria previa pervivid en
buena parte de la bibliografia posterior a la solucién cotrecta del problema.

El primer objetivo de esta tesis ha sido una revisién y reformulacién de la
citada teoria a través de la introduccién de un potencial efectivo, con el fin de
ofrecer una presentacién mas clara y simplificada aunque igualmente potente que
la original. De esta manera se consigue que su comprension y utilizacion posterior
para el anilisis de diversos sistemas de interés sea mas facil y asequible.

Una vez se hubo conseguido una formulacién correcta para el problema de
fuerzas electromagnéticas en medios disipativos se presté considerable atencion a
la fuerza que un campo eléctrico no uniforme ejerce sobre una particula,
principalmente debido a sus aplicaciones en manipulacion celular.

En la bibliografia sobre dielectroforesis abundan los trabajos tedricos sobre
el efecto de un campo eléctrico sobre una célula aislada, asi como los estudios
experimentales de suspensiones coloidales de microparticulas bajo la accién de
campos de radiofrecuencia, debido principalmente a sus aplicaciones en

manipulacién celular microbiologica.
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Sin embargo, se ha descuidado el anilisis te6rico de estos sistemas
multiparticulas, debido fundamentalmente a la complejidad de las interacciones
multiples, tanto de unas particulas con otras como de las particulas con el medio
circundante. Asi, el segundo objetivo de esta tesis es el estudio del
comportamiento de suspensiones celulares bajo la accién de campos eléctricos de
radiofrecuencia. Un primer interés de este estudio es conocer el efecto que tienen
las pérdidas presentes en el sistema durante la evolucién del mismo, ya que hasta
el momento no existia ningun estudio de suspensiones en el que se consideraran
los aspectos disipativos de las mismas. También sec analiza en este trabajo la
influencia de diversos pardmetros caracteristicos del sistema como son la
intensidad y frecuencia del campo aplicado y la concentracion de particulas en la
suspension, cuyos eféctos no habian sido analizados con anterioridad. Al mismo
tiempo se establece el objetivo de entender el fundamento fisico de ciertos
corﬁportarnientos anomalos observados en suspensiones binarias a priﬁcipidé de
los afios 70 y que permanecian sin una explicacion satisfactoria. En el desarrollo
del trabajo fueron surgiendo nuevos intereses y objetivos tales como el estudio de
fenémenos de agregaciéon en suspensiones de particulas elipsoidales como una
mejor aproximacién a diversos tipos de bioparticulas, lo cual presenta una
novedad en este campo con resultados interesantes, asi como el analisis detallado
de la evolucion temporal de los mencionados sistemas.

Aunque ya se han publicado trabajos preliminares sobre este tipo de
sistemas. nuestro estudio presenta avances importantes como son la introduccion
de las pérdidas del sistema, y la utilizacion de células biolégicas. Las células son

particulas de estructura compleja que requieren una modelizacion fisica mucho
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mas elaborada que la de las particulas sintéticas utilizadas en los trabajos
anteriores.

Aungue el trabajo se enfoca desde un punto de vista esencialmente basico,
el estudio de estos sistemas puede tener importantes aplicaciones en €l campo de
la electroreologia asi como en el de la manipulacién celular como puede ser el
caso de la electrofusion. Hoy en dia ya existen algunas aplicaciones avanzadas de
la dielectroforesis para la manipulacion de microorganismos, tal es el caso de la
factoria o microchip bioldgico desarrollado en la universidad de Gales (Bangor),
por el equipo del Prof. R. Pethig con quién tuve el placer de colaborar. Una
presentaciéon del mencionado chip que muestra toda la potencialidad de la

dielectroforesis como técnica se puede ver en: http://www.sees.bangor.ac.uk/ .

He tenido la oportunidad de entrar en contacto en congresos internacionales
con ingenieros de diferentes campos, que utilizan la dielectroforesis de manera
empirica con diversas finalidades, como por ejemplo para el disefio de
analizadores de aire con fines medio ambientales, o de sistemas de separacion de
mena y ganga o petréleo y agua en mineria. Todos ellos me han comentado que
les seria de crucial importancia la consecucién de una mejor y mas profunda
comprension del las leyes que rigen el comportamiento de los sistemas de
microparticulas en interaccién bajo la accidn de campos de radiofrecuencia. Este
es en definitiva el proposito de esta tesis, verter luz en la medida de lo posible
sobre el conjunto de fenémenos mencionados, con la esperanza de que esto sea de

utilidad y ayuda al colectivo de cientificos involucrados en este campo.
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1.1 Introduccion

En la bibliografia sobre electromagnetismo, tanto de caracter basico como avanzado,
siempre le ha sido dada importancia al clculo de fuerzas eléctricas o magnéticas gjercidas
sobre cuerpos materiales. Un método clasico para aproximarse a este problema es el
basado en el principio de conservacién de la energia a través del cdlculo del trabajo
realizado en un desplazamiento virtual del objeto [1-4]. Existen muchas circunstancias y
sistemas fisicos de interés en los que la conservacién de la energia no es aplicable, debido
a que el sistema bajo consideracion es disipativo. En estas circunstancias es necesario el
uso de una nueva estrategia basada en la conservacion del momento generalizado.
Recurriremos a la iﬁté};r?mio’ﬁ del tensor de tensiones electromagnéticas de Maxwell a
través de la superficie del cuerpo para el calculo de las fuerzas.

El tensor electromagnético de Maxwell es introducido en dive&sés textos de
electromagnetismo avanzado, pero su exclusiva aplicacion a la resolucion de gjemplos muy
sencillos, tales como el calculo de la fuerza sobre una carga puntual, inducen la incorrecta
impresién de que el tensor electromagnético de Maxwell es una mera curiosidad
matematica, en vez de una potente herramienta analitica.

Son numerosas las aplicaciones técnicas basadas en la utilizacién de este tipo de
fuerzas ponderomotrices, tales son el caso de: levitacién [5], atrapamiento
electromagnético [6] y concentracion y manipulacién dielectroforética de particulas [7.8],
muchas de ellas técnicas realmente novedosas de reciente aparicion.

Es necesario darse cuenta que incluso en el caso de campos cuasiestaticos, el

principio de trabajo virtual carece de validez para medios dieléctricos o magnéticos reales,
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en los que siempre hay presentes pérdidas, aunque sea en grado minimo. El problema fue
descrito por Landau [6] y resuelto por Sauer [9] usando el tensor de Maxwell para el caso
de una particula esférica inmersa en un fluido.

En este capitulo se desarrolla una formulacién alternativa mas sencilla que facilita su
uso en su caso general. Esta establece la expresion de la fuerza neta que actia sobre un
cuerpo dieléctrico inmerso en un campo electromagnético en términos de una integral a
través de la superficie que limita el cuerpo, o alternativamente, como una integral de
superficie extendida a ambos lados de la interfase entre el cuerpo y el medio externo. Esta
formulacién permite la consideracién de las pérdidas del medio a traves de la introduccion
de permitividades complejas. Se desarrollara la teoria y se ilustrard con resultados
representativos obtenidos de la aplicacién de la teoria a sistemas concretos de interés. Tales
son el caso del ascenso de un fluido entre dos placas paralelas sometidas a una diferencia
de potencial arménica, o la fuerza sobre una particula esférica en un camﬁd‘ueiébtricb no
uniforme. Restringiremos nuestra discusién al caso fuerzas eléctricas sobre dieléctricos. El

desarrollo de la teoria es general, y puede ser extendido para el caso de medios magnéticos,

o incluir las pérdidas por histéresis.
1.2 Esfuerzos en medios disipativos

Si consideramos las relaciones de momento en un sistema compuesto por masa y un

campo electromagnético, llegamos a la siguiente ecuacién [1.3]:

d
a\:pi + J‘fidv:‘ = LTij n ds (1.1)
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En esta ecuacion se expresa la conservacion del momento total del sistema, siendo p; las
componentes del momento mecénico, S; las del vector de Poynting, y Tj; las componentes
del tensor de tensiones electromagnéticas de Maxwell; S es la superficie que limita el
volumen V del sistema.

Cuando las variaciones de los campos eclectromagnéticos son lentas (caso
cuasiestatico) las fuerzas ejercidas sobre un volumen finito de materia por el campo
electromagnético pueden ser expresadas en términos de fuerzas que actian sobre la

superficie que encierra dicho volumen,

f = '[T..n.ds (1.2)

L

donde ¢} tensor Tj; esta definido para un medio material como

1 2 de 2 d}.l.
T.=¢EE, +pHH. ——8;|E°|e~n— [+H —-T— 1.3
ij by THEH TS J[ ( ndn] (p. nd"l]:l (1.3)

siendo £, i y 1 la permitividad, permeabilidad y densidad del medio, respectivamente. E; y
H; representan las componentes de los vectores campo eléctrico y magnético. Los términos
en forma de derivadas de la permitividad y la permeabilidad estdn asociados a la posible
deformacién del medio debido a las fuerzas ejercidas por el campo, y representan efectos
de electrostriccién y magnetostriccion respectivamente. Estos efectos dan lugar a tensiones
internas que producen cambios de presion locales en gases y liquidos sometidos a campos
intensos, pero nunca contribuyen a la fuerza neta ejercida sobre el sistema [10].

Requiere especial consideracion el caso de fuerzas sobre una interfase entre dos
" medios diferentes donde los campos en general pueden no estar bien definidos. En esta

circunstancia se puede obtener la fuerza mediante la integracién del tensor
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electromagnético de Maxwell sobre una superficie cilindrica, con sus bases orientadas
paralelamente a la interfase a ambos lados de ésta, y separadas una pequefia distancia que

se hace tender a cero. La fuerza viene dada por:

1 de 2 de
f = I azEZiEzj—s]E“Elj—ESH[Ej[s—naﬁJ +E;(s—naJ ﬂ» njds (1.4)
2 1

Esta expresion se refiere exclusivamente a una interfase entre medios dieléctricos,
existiendo una expresion analoga para la interfase entre medios magnéticos. En lo que
sigue s6lo consideraremos efectos cléctricos debidos al desplazamiento de cuerpos
dieléctricos rigidos, omitiendo contribuciones magneticas asi como términos de

electrostriccion.

Un caso especialmente interesante es el que resulta de la aplicacién de un campo
eléctrico no uniforme de la forma E(f,t)zfio(f)-ej"" a un cierto volumen de material

dieléctrico. La fuerza ejercida por el campo sobre dicho volumen homogéneo, promediada
sobre un periodo, puede ser calculada a través de la generalizacion de las ecuaciones (1.2)
y (1.4), donde ademas se ha utilizado la siguiente identidad que verifica el promedio

temporal del producto de dos magnitudes armdnicas complejas a y b
Re(a)Re(b) = ; Re(ab ) Resultan asi las siguientes expresiones:

= . 1 2

f =—Re J‘{sEiEj —Eﬁija‘E| }njds (1.5)

y para el caso de una interfase:

1

F 1 * " ]. 2 3
f. =ERG I[SzEziEzj “E]EHEU —ESU(82|E21 “8]|E]| )]nj ds (16)
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Las expresiones (1.5) y (1.6) son las ecuaciones basicas para el estudio de las fuerzas
dielectroforéticas sobre la materia.

El uso de las ecuaciones de fuerza requiere el conocimiento de la forma explicita de
las componentes del campo eléctrico, lo que hace necesario la solucién previa del
problema de contorno para los campos. Si la frecuencia del campo aplicado es lo
suficientemente baja para que la longitud de onda sea mucho mayor que las dimensiones
del sistema bajo estudio, de tal manera que los efectos de radiacién puedan ser
despreciados, entonces las ecuaciones de Maxwell cuasiestéticas tienen validez para dicho
sistema [11]. A partir de dichas ecuaciones podemos escribir:

¥.D=p (1.7)

VxH=T+joD (1.8)

)

an — —

junto con las relaciones constitutivas: J=oE y D=¢E, donde suponemosey o

constantes en cada uno de los medios, de donde podemos deducir:
ﬁ(csﬁ)= —jop= —jm@(eﬁ) lo que implica que: V-E=0 y por lo tanto podemos utilizar

la ecuacién de Laplace en cada medio.

1.3 Aplicaciones de la teoria a sistemas concretos

Con el fin de ilustrar el modo de aplicacién de las ideas que se han expuesto
previamente, se investigaran las fuerzas ejercidas sobre diversos sistemas por campos de

baja frecuencia.
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1.3.1. Carga oscilante frente a un dieléctrico plano semi-infinito

Consideremos el caso de una carga puntual, cuyo valor oscila arménicamente en el
tiempo, y que esta cerca de un dieléctrico semi-infinito, caracterizado por una permitividad
compleja. La distribucién de campos se obtiene facilmente aplicando el método de
imagenes al caso del dieléctrico ideal sin pérdidas. Las cargas ficticias que solucionan el
problema de contorno se muestran en la figura 1.1 y vienen dadas por:

8_80 w_ 28

g+gy E+E,

(1.9)

€ g=¢g—je"

Figura 1.1. Cargas imagenes relativas a la frontera dieléctrico-vacio

Las cargas q y q° dan la distribucién correcta de campos en la regién conteniendo a q. La
carga q° produce la solucién correcta en el semiespacio derecho ocupado por el

dieléctrico.
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La fuerza media transmitida por el campo a través de la interfase con el dieléctrico
viene dada por la ecuacién (1.6). En esta ecuacidn, E; y E; representan los campos totales a
ambos lados de la interfase, y son calculados utilizando las cargas ficticias dadas en
ecuacion (1.9). La superficie que engloba el dieléctrico quedaria cerrada por una
semiesfera de radio infinito sobre la cual los campos se anulan, y por lo tanto no se hace
necesario considerarla en lo que a la integracion concierne.

Debido a la simetria del sistema, la integracion de la tensiones paralelas a la
superficie se anula quedando tnicamente, la contribucion de las componentes normales a
la interfase. Finalmente obtenemos la siguiente expresion para la fuerza media, en mddulo,

sobre la carga q:

2
- q £E—¢
f =——="—Re 0 1.10
327!:80(12 E+E, ( )

1,6

= 14

1.2

1,0

" hJ

g/ €

Figura 1.2. Fuerza relativa total sobre el semiespacio dieléctrico, como una funcién de las
pérdidas dieléctricas. €’ =4 gg.
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En la figura 1.2 se muestra la fuerza ejercida sobre la interfase dieléctrica. Se ha

representado el cociente entre la fuerza para un caso un caso real y la correspondiente al

'
_34‘80

dieléctrico sin pérdidas. La fuerza relativa para el limite de pérdidas altas,

o"""la’_*"

B E
£-¢€,

puede ser muy diferente de la unidad.

1.3.2 Elevacion de un liquido entre dos placas paralelas cargadas

Otra aplicacién a un sistemna interesante es la fuerza sobre un liquido entre las placas de

un condensador , como se muestra en el esquema de la figura 1.3.

p| N R e

d e o V=V it

Figura 1.3. Diagrama esquemdtico de una celda con un liquido conductor entre sus
electrodos. Cuando un voltaje alterno es aplicado entre sus placas, se induce
una diferencia de nivel entre sus dos ramas.
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Se tiene un liquido conductor caracterizado por una permitividad compleja €, entre
dos electrodos planos v paralelos horizontales. No se toman en consideracion los efectos de
menisco en la parte superior del liquido. La parte imaginaria de la permitividad, debida a la
conductividad del medio o, tal que €" = o/w, depende de la frecuencia ®. Cuando un
voltaje alterno de la forma Vo™ es aplicado a ambas placas, el liquido tiende a subir de
nivel. Esto es debido al empuje que las moléculas de fluido polarizadas ejercen al tratar de
entrar en las zonas de campo mas intenso, desde el brazo lateral que hace las funciones de
reserva de liquido. En una aproximacién de placas infinitas, aceptable en el caso en ¢l que
la superficie de las mismas sea mucho mayor que la distancia que las separa, los campos en
el aire y en el liquido vienen dados por:

£ €¢
0T T 4. ., Yo s
god+ed,

=", 1.11
g,d+ed, ¢ (LD

Por lo tanto, de acuerdo con la ecuacién (1.6), la presion eléctrica que es compensada por

una presion hidrostatica debida a la elevacion del fluido debe ser:

1 gl —¢'e? '
P=—1~Re(80[E0|2—8|E|2)=— = el —e'% — =ngah (1.12)
4 4 " gid’ +2e.8'd,d +e| dp
Ah . o .
con: d=d; + Y, y do=D-d, siendo d; la altura inicial del liquido cuando no hay
+S/s

voltaje aplicado, y S, s las superficies de las secciones del recipiente principal y el brazo
lateral respectivamente. La solucién de la ecuacién (1.12) para Ah esta representada en la
figura 1.4 como una funcién de la frecuencia. Los valores de permitividad y conductividad
tomados como datos corresponden a una suspensién acuosa con una ligera conductividad.

Se muestra la transiciéon desde valores de frecuencia baja, donde la respuesta estd
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dominada por la conductividad, hasta altas frecuencias donde los efectos disipativos son

despreciables.

1,00 i

a a v=1x10* (V)
098 | b v=6x10° (V) A

c V=3x10° (V)
0,9 d

5 | b
S| -
092 - 4
c

0,90 : .
e | sl o sl PRI | a1 sl el raaaul 4

10' 10° 10° 10* 10° 10° 10 10°
f(Hz)

Figura 1.4. Diferencia de nivel, normalizado como una funcién de la frecuencia, para un
, . . - -1 e .
liquido cong” =80 g, 0= 10 O 'm™. Ahqg es el valor asintético a frecuencia
nula.

1.3.3 Fuerza sobre una particula esférica situada en un campo no uniforme

Consideremos una pequefia particula de radio a, caracterizada por una permitividad
compleja €, inmersa en un dieléctrico de permitividad compleja €1. Supongamos que la
particula esta bajo Ia accién de un campo de radiofrecuencia creado por dos electrodos de

geometria arbitraria separados una distancia d, y supondremos que se cumple la condicién

e e ir e un i e g e Lt i A T
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de que a<<d << (siendo A la longitud de onda del campo) de tal manera que los campos
pueden ser considerados cuasiestaticos.

El campo producido por los electrodos debe ser inhomogéneo para poder dar lugar a
una fuerza neta; éste es un gjemplo de configuracion que se utiliza para en la recoleccion
dielectroforética de particulas suspendidas en un liquido [7]. Usualmente las particulas se
mueven hacia los maximos de intensidad de campo, pero en determinadas condiciones, por
el contrario, pueden hacerlo hacia los minimos de intensidad (dielectroforesis negativa). En
estos casos el efecto fisico es entendido como una especie de flotacién, debida a la
diferencia de fuerzas con los dipolos del medio externo que son atraidos hacia las zonas de
mayor intensidad con mayor eficacia.

Las componentes del campo externo pueden ser cxpresadas en la aproximacién del

gradiente como:

E, =E0x+(aE") Ax+[aE"J Ay+(aE") Az
ox 0 6}’ 0 0z 0

con expresiones analogas para las componentes y, z. Esta expresion la podemos escribir de

forma mas compacta, tomando como origen el centro de la particula esférica y evaluandolo
sobre la superficie:

E=E,+(V®E) t (1.13)
donde @ representa el producto diadico y 7, es un vect'or que va det centro de la particula a

cualquier punto de la superficie; el subindice 0 indica que tanto el campo como las

derivadas que constituyen la matriz producto diddico de nabla con el campo son evaluadas

P

en el centro de la partiéula. Por simplicidad, a partir de ahora se considerara simetria axial.
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Con el fin de obtener la distribucion de campos, se desarrolla la solucién general de
la ecuacién de Laplace en serie de potencias de 1 y polinomios de Legendre, tanto para la

regidn interior como para la exterior a la particula:

¢ = i(Anr" +Bnr'(““))Prl (cosB) r=za (1.14)
n=;_

;= i(cnr” +D,r )P, (cos®) r<a (1.15)
n=0

Imponiendo las condiciones de contorno:

() ¢, acotado

(i) Continuidad del potencial en la interfase: ¢, _ =d,| _,

(ili) Continuidad de la componente normal del campo: 81(9‘1)—1) = 82[%)
r=a r=a

or or

(iv)  Regularidad en el infinito: ¢, . > —Egrcosd+ Gr?P,(cos 8)+ Hr’Py(cos8)+- -

r—»

La perturbacién debida a la esfera debe desaparecer, tendiendo a la forma general
para el campo no uniforme.
De las tres primeras condiciones obtenemos la siguiente expresién para los
coeficientes:

A,=0, n>2; (1.16)

=M§MA (1.17)

C
n(g, +€&, )+,

n

2n+l
PO 7). P (1.18)
n(El +82)+ £

D, =0 (1.19)
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Si ahora imponemos la cuarta condicién podemos despejar los coeficientes para los

diferentes 6rdenes:

3 _ 3
n=l: Aj=-F = C,=——1 B, ; g _&-e)e
2g, +¢g, 2g, +¢,
5 _ 5
n=2 A,=G = (32:“_8_1__(} : 32=MG
3g, +2¢, Jg, +g,

.........................................................................

El problema ahora es asociar los coeficientes G , H y los sucesivos que van apareciendo en
el desarrollo, con magnitudes asociadas al campo inhomogéneo aplicado. Con este fin lo

que se hara es obtener el campo a partir del potencial e identificar términos posteriormente.

Para la identificacién de G partimos de : ¢ = —E,rcos 8+ Gr? ) (3 cos’ B- 1).

Pasando a cartesianas y calculando el campo obtenemos:

E, =—@=Gx
' ox
b
E, =——=Gy
T oy

E =—-§E=EO —~2Grcos®

Volviendo a derivar encontramos la equivalencia buscada:

0E, OB, OE,
JE, OE, GE, L.
= 10 G 0 |=(VeE)
ox o8y 0Oz

oE, OB, o, | \0 0 -2

ox oy 0z
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De esta manera obtenemos:

(3B, _(%Ey) | 1(GE,
o) ()43

Para obtener el coeficiente H, incluimos el siguiente término del desarrollo:

1 3
¢ =-E rcos6+Gr’ 5(30052 E)—I)+Hr—2—(5cos3 9—30038)

Siguiendo el procedimiento anterior y ocupandonos iunicamente del término

afiadido, derivamos tres veces obteniendo tinicamente como términos no nulos.

O'E, 2E, @E,
ax* oxdy  Oxoz 0 0 3H

2 E &E

_2;% f;y; S5 |=0 o o =v.(V®E)
A 34 3H -6H

oxdz oyoz oz’

, 12E, 1&°E 1.82E . ,
Asi, H=— L= -~ = ————% y continuando el proceso, se obtendrian todos
30x0z 30yo0z 6 oz

los términos del desarrollo de la solucidon del potencial, en funcién del desarrollo del
campo inhomogéneo aplicado.

Una vez solucionado el problema de la distrtbucion de campos, podemos
interesarnos por la fuerza neta que experimenta la particula, debido a las tensiones a traves
de su superficie y que obedecen a la ecuacién (1.6). Debido a la simetria axial la fuerza

resultante debe estar dirigida a lo iargo del eje-z y vendré dada por:
F= ‘[(Pn cosO—P. senB)ds (1.21)

donde P, y P, son las componentes de la fuerza por unidad de superficie, normal y

tangencial a la interfase respectivamente, y que vienen dadas por:



* _Ef) (1.22)

P = %Re{az(\Ezr B e (E,

1 . .
P = ERe{szEzeEZT ~&B,E;} (1.23)

La componente tangencial P; se anulard para el caso de un medio exterior sin
pérdidas. La integracion de la ecuacién (1.21), tras la sustitucion explicita de las

expresiones (1.22) y (1.23) da como resultado para la fuerza promedio sobre la particula.

1

f= EaﬁEz (1.24)
con la polarizabilidad efectiva
a,=3Ve, Re{ﬂ} (1.25)
€, + 28,

donde E es el valor eficaz del campo altemo y V el volumen de la particula.

Este resultado muestra que la esfera responde al campo externo no uniforme, en esta
primera aproximaci6n, como lo harfa un dipolo. La polarizabilidad efectiva de la particula
viene dada por la expresion (1.25), y es importante destacar que para el caso de medios con
pérdidas, esta polarizabilidad efectiva puede ser positiva, negativa o nula, dependiendo de
los valores de & y €;. Por gjemplo para el caso de una burbuja en un dieléctrico liquido, la
polarizabilidad efectiva es negativa, lo que quiere decir que la burbuja sera atraida hacia
las regiones de campo menos intenso, caso de dielectroforesis negativa.

En la figura 1.5 se representa la polarizabilidad efectiva de una esfera dieléctrica con
pérdidas como una funcion de la frecuencia.

Se¢ ha comentado a lo largo del capitulo la existencia de un error histérico en el

tratamiento de fuerzas en medios disipativos basado en la aplicacion del principio de los
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trabajos virtuales; en la figura 1.6 se muestra una comparacion entre los resultados
provenientes de la antigua teoria y la nueva, corregida para el factor de polarizabilidad de
una esfera dieléctrica inmersa en un medio dieléctrico. Los resultados discrepan en la
regién de baja frecuencia, dando la férmula obtenida mediante conservacion de la energia

una estimacién muy alejada del valor correcto en ese rango.

a,le @

Figura 1.5. Polarizabilidad efectiva de una esfera dieléctrica con pérdidas. Las curvas
rayadas y punteadas representan las contribuciones parciales a la
polarizabilidad de las cargas de polarizacién y reales, respectivamente (vease
apartado 1.4). La linea continua es la polarizabilidad total. La permitividad y
la conductividad de la particula son: € = 2¢gy ; o= 104 Q'm™,

La polarizabilidad se reduce considerablemente para frecuencias altas.
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Figura 1.6. Se muestra el factor de polarizabilidad efectiva para una esfera los parametros
SON: €] = & , € =28 ,01= 10*, ; o, = 4 6, ; (—) Calculo correcto, (—)
Calculo incorrecto, basado en el método de trabajos virtuales.

1.4 Discusion

En este capitulo se ha descrito un método para el calculo de fuerzas ejercidas por
campos eléctricos de variacion lenta sobre dieléctricos con pérdidas, mediante el uso del
tensor de tensiones de Maxwell. Los resultados mostrados en las figuras 1.2, 1.4 y 1.5
muestran que existen notables diferencias con el caso de un dieléctrico no disipativo; las
fuerzas obtenidas pueden ser mayores o menores dependiendo del caso. Es interesante el
hecho de que se pueden alcanzar estados de equilibrio estable bajo la tunica accion de
fuerzas eléctricas. El teorema de Earnshaw establece la imposibilidad de que una carga

eléctrica alcance el equilibrio estable excepto sobre la superficie de electrodos; la misma
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restriccion se extiende a dipolos, con energia potencial U = —pE si es un dipolo rigido 6
Uz—%f)l::, para el caso de dipolos inducidos y esti basada en la imposibilidad de

méximos de intensidad de campo en regiones libres de carga. Sin embargo, si pueden
existir minimos locales para ciertas configuraciones de campo, y por lo tanto las particulas
que tengan una polarizabilidad efectiva negativa si pueden quedar confinadas de manera
estable en estos minimos.

Es ilustrativo desde un punto de vista fisico interpretar estas fuerzas en términos de
la accién del campo sobre cargas libres y de polarizacién. Consideremos la interfase entre
el vacio y un dieléctrico con pérdidas; en ésta encontramos cargas equivalentes o de
polarizacién dadas por, 1, = Pn= (€ - €0)En. También se produce un actimulo de carga libre

en la interfase, debido a la diferencia de conductividades entre ambos medios,

pu i
oE = —aT' = jot, dedondet = -2 E . Se puede ver que existe un desfase de 90° entre
®

ambas densidades de carga. La fuerza que ejerce el campo sobre estas densidades de carga,

promediada sobre un periodo, viene dada por:

Marl
il

Re .[(T" +rt)E:ids

N~

donde Ej, es el campo producido por fuentes externas al dieléctrico.
Para aclarar esta idea, consideremos el caso de una esfera dieléctrica en el vacio, bajo
la influencia de un campo eléctrico no uniforme Eo. Las densidades de carga libre y de

polarizacién sobre la superficie, vienen dadas en primera aproximacion por:

N 3e, (e'—so)

-E, cosO
€+2g,

p
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. 3g,g"
T ==1
€+2g,

E, cosO

Estas densidades de carga, dan lugar a momentos dipolares equivalentes,

£'~¢ -

p, =4ng, —_a%E,
e+2g,

" -

p, =—jdne, a3E0
€+2¢g,

que da el mismo resultado que la ecuacidén (1.24). En la figura 1.5 se muestran las
contribuciones parciales de cada tipo de polarizacion a la polarizabilidad efectiva, y su
dependencia con la frecuencia.

Hemos discutido las discrepancias existentes acerca de la expresion correcta para la
fuerza media sobre media sobre una particula con pérdidas en un campo alterno. Hemos
demostrado que, en primera aproximacion, la fuerza es equivalente a la que actiia sobre un
dipolo con polarizabilidad efectiva dada por la ecuacién (1.25). Es interesante observar que
la expresion de la fuerza media coincide con la que se obtendria de 1a aplicacion de la regla

del promedio sobre un producto de fasores,
RepV)E (1.26)

donde p es el momento dipolar complejo

- . €, —€ =
p=4na’s, ————1E
g, +2¢,
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El importante resultado, dado por la ecuacion (1.26), que puede generalizarse a
cualquier tipo de particula en aproximacion dipolar, aunque formalmente similar, es sin
embargo muy diferente al obtenido erréneamente mediante el principio de trabajos

virtuales como hemos visto en la figura 1.6.
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2.1 Introduccion

La agregacién de particulas formando cadenas, bajo la accién de campos de
radiofrecuencia es un fendmeno bien conocido, que ha sido investigado en diversos
sistemas, tanto biolégicos como no bioldgicos [1-3]. La interaccién responsable de este
fendémeno es la fuerza dielectroforética debida a la distorsion del campo eléctrico en la
proximidad de cada una de las particulas dieléctricas, y depende de las caracteristicas
dieléctricas de las particulas y el medio.

Aungque existen tanto estudios tedricos de la fuerza basica experimentada por una
particula dieléctrica inmersa en un campo no uniforme [4-5], como modelos elaborados
para diversas clases de bacterias y células de levadura en funcién de esferas o clipsoides
dieléctricas con capas, no se ha prestado mucha atencion al proceso general de formacion
de cadenas, incluyendo su dependencia con la frecuencia, la cual es esencial en la
agregacion dielectroforética. Hasta el momento solamente existe un reducido tratamiento
teérico [6] del problema; esto es debido a la complejidad del fendémeno que implica la
interaccién a gran distancia de un gran numero de particulas.

En este capitulo se extiende la teoria existente para la formacién de cadenas con el
fin de incluir los efectos debidos a las. pérdidas dieléctricas y se lleva a cabo una

simulacién por ordenador que nos permite manejar la complejidad debida a las

interacciones multiples.

En los ultimos afios se han realizado numerosas simulaciones por ordenador,
dirigidas al estudio del ordenamiento estructural de sistemas, con un gran nimero de

particulas que interactian a través de una interaccién de Van der Waals anisotropica, o
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fuerzas dipolares [7,8]; esta simulacién comparte algunas de sus caracteristicas, pero
nuestras particulas no son polares y la formacién de cadenas es debida a la polarizacién
inducida por el campo externo tnicamente. Como consecuencia de la notable variacién de
la polarizabilidad efectiva con la frecuencia, va a aparecer una gran riqueza de
comportamientos. La simulacién numérica permite explorar muchas de esas posibilidades.

El estudio revela aspectos importantes del proceso de concentracion
dielectroforética, tales como la dependencia de la longitud de las cadenas con la
concentracion, o la existencia de un campo umbral, asi como el valor del mismo.

Las caracteristicas dindmicas del proceso de encadenamiento son mas complicadas

y requieren un tratamiento dependiente del tiempo para ser analizadas; éste sera llevado a

cabo en el ultimo capitulo.

2.2 Teoria de la interaccién de particulas

El sistema que se va a estudiar mediante simulacién consiste en un conjunto de N
particulas esféricas de radio a, distribuidas en una celda plana y cuadrada de lado unidad.
El sistema se considerada bidimensional y trata de representar una suspensién de células
sedimentadas.

Cada una de las particulas es polarizada por el campo externo e interacciona con
este campo y el creado por otras particulas. Resolviendo el problema de una esfera
dieléctrica ir.lmersa en un campo externo, cuando ambas, la particula y el medio
circundante, son disipativos, de forma analoga a la realizada en el capitulo 1 para un

campo general, no uniforme, obtenemos:
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£, 78

o =4na’e, (2.1)

=]}
t
K
mH

2 1

donde la polarizabilidad compleja o se expresa en términos de las permitividades de las

012

particulas &, y del medio circundante €, definidas como: €, , = £, —Jg,, con g, =—>,
. , . 2",

siendo o, la conductividad de cada medio y ® la frecuencia angular. Ees el campo

externo aplicado.

La fuerza promedio sobre un dipolo debida a la polarizacién de un campo externo

no uniforme segiin obtuvimos en el capitulo 1, es:

= 1 =\ , €. —€ =,
f =—RelpV)E" = na’s, Re| —2— :
: e[pV)E" = na’s, 6(824‘291}7'}3‘ 2.2)

Se puede observar que aunque el sistema no es conservativo, la fuerza

dielectroforética deriva de una energia potencial efectiva, cuyo promedio temporal viene

dado por:

U=-—a,E* (2.3)

1
2

siendo E el valor eficaz del campo y O.r una polarizabilidad real efeétiva, dada pof

@, =4ma’e Re{—2—Lt o a)
. 3 82_+281 T T e e e - . .

de acuerdo con la ecuacion (1.25) y diferente de la polarizabilidad compleja dada por la

ecuacion (2.1).
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Con el fin de modelizar una célula bioldgica, se pueden generalizar los resultados
previos para el caso de una esfera recubierta de una membrana, utilizando el concepto de
esfera equivalente. Un estudio detallado se da en el apéndice I, donde se consideran los
modelos eléctricos de microparticulas.

Si consideramos la interaccién entre dos esferas polarizables idénticas j ¢ i , el

momento dipolar inducido en cada una de ellas, serd debido tanto a la accién del campo

externo E, como a la del campo producido por cada esfera actuando sobre la otra,

B,=a[E+E)] (2.6)
donde:
=y L 3A-(8-B)-P;
el Ef)- yo R @2.7)

siendo Rii el vector de posici6n entre los centros de las esferas, y 0 = ﬁij /Ry

En este caso suponemos una aproximacion dipolar, ¢ ignoramos las contribuciones

debidas a multipolos de orden superior. Gracias a la reciprocidad del campo dipolar

E, (FI ): E J(ﬁ) podemos resolver las ecuaciones (2.6) y (2.7) con p, =p; =p y obtenemos:

P~ 2o a-8)a o i Epce @9
B = 1@2}3 {6-E)d- 1TaiF (fix E)x i 2.9)

donde F es'un factor geométrico: F=1/4n 8'] R?j . El trabajo realizado al traer la esfera i a

la proximidad de la esfera j serd igual a la suma de los dos siguientes terminos: la energia

requerida para traer al dipolo inducido por el campo externo, a su posicion final dentro del
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campo E, , mas la energia necesaria para producir la polarizacién adicional mutua de las

dos esferas,

— 1 = = 1 _
=2 Refo BB }-Tre{ afE ()] | 2.10)
siendo el resultado:
2 2
= JI'L*ZZF—L@L') T — CAReF g oppe o))
201+ oF [ - 2aF 1-2Refx |1 208’

donde O es el angulo entre los vectores fiyE. Considerando que Re(a), Im(a) << 1/F

podemos realizar la siguiente aproximacion:

U, ~ [%sinze - 1} Flof’ Bl (2.12)

La ecuacion previa representa la energia de interaccién entre dos particulas cuando
se desprecia la polarizacion mutua de ambas esferas. El caso mas desfavorable en loquea
la aprox_i:macién respecta serd el de dos esferas en contacto. Para este caso, la minima
distancia en la direccion de encadenamiento es R = 2a, 6 = 0; Considerando por ejemplo
los parametros dieléctricos de las células de Neurospora crassa [véase apéndice], en una
suspension acuosa ligeramente conductora y a una frecuencia de 10 kHz, encontramos que

el error cometido en la aproximacion es de un 0.8% aproximadamente.



Canituln 2: Agregacion Dielectroforética de Particulas. Una Simulacion de Montecarlo 41

2.3 Simulacion de Montecarlo y resultados

2.3.1 Modelo numérico:

El procedimiento esta basado en el hecho de que el sistema de N esferas evoluciona
hacia una configuracién de minima energia potencial efectiva. Si despreciamos la
separacion de carga debida a interacciones mutuas, podemos escribir la energia total de

interaccion en la forma:

U=U,+ Y U, (2.13)

donde: U,es la cnergia media de los dipolos inducidos en el campo externo, y U, la

energia media de interaccion entre dipolos, h

1

U, = 5% E’N
12 1-3cos’ @
T, =4na’e, |2 - g (2.14)
€, +281\ R;

donde E es ei valor eficaz del campo alterno. Las fuerzas de Van der Waals de caracter
atractivo, aunque importantes para la estabilidad coloidal no tienen relevancia en este caso
y por lo tanto no son tenidas en consideracién. Por otro lado, las fuerzas repulsivas de corto
alcance son introducidas tnicamente como una condicién de esferas duras. De ahora en
adelante se supondra que la unica dispersién dieléctrica existente en lﬁ pérniiﬁvidad es la

debida a efectos de tipo Maxwell-Wagner, y no a relajaciones dieléctricas. Los célculos

serian facilmente ampliables para incluir estas iltimas también.
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La simulacién del proceso de encadenamiento esti basada en el algoritmo clasico

Metrépolis [10] que ha demostrado ser de gran utilidad en el estudio numérico de

problemas similares, tales como la estructura de compuestos magneticos en un campo

magnético externo [11-13], el ordenamiento ferroeléctrico de sistemas dipolares [7,8] o la

organizacién molecular de dispersiones de polimeros en gotas de cristal liquido [14]. En

este estudio nos concentramos en el ordenamiento espacial, y no analizamos observables

eléctricos o termodinamicos.

iii)

v)

El algoritmo general de la simulacidn consiste en los siguientes pasos:

Se establece una distribucién inicial aleatoria de particulas en una regién cuadrada
bidimensional, con una concentracién deseada. Se impone una condicién de
contorno periddica en las direcciones x ¢ y; mas adelante se realiza-un estudio

detallado del tratamiento de esta condicidn de contomo.

Se mueve individualmente cada particula de manera aleatoria sobre el plano,

dentro de un rango maximo permitido.

Se calcula la energia ﬁi de cada una de las particulas mediante una suma de los

términos de interaccién dados por la ecuacion (2:14).-

La nueva posicion de la particula es aceptada si la nueva energia es menor que la
inicial, o bien la exponencial de menos el incremento de energia partido por kT es

mayor que un cierto niimero aleatorio distribuido uniformemente entre G y 1.
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Se repite el procedimiento para cada particula, y se reitera el proceso general para

todas las particulas, hasta que sc alcanza una autoconsistencia en la energia total del

sistema.

2.3.2 Condiciones de contorno periodicas. Método de Poisson

En la simulacién de un sistema extenso, en especial cuando las interacciones son de
largo alcance, existe siempre el problema de los errores de truncamiento, debido a que la
muestra es necesariamente de tamafio finito. En la bibliografia, por ejemplo en la
simulacién de fluidos polares, donde es especialmente importante, se han utilizado dos
métodos para superar este problema [28]. El primero de ellos, ¢l método del campo de

reaccion, trunca la interaccion dipolo-dipolo a una cierta distancia critica r. de cada dipolo

y aproxima el medio exterior a esta esfera de descripcion microscépica, por un continuo
dieléctrico de pérrﬁitividad g igual a la permitividad det liquido. El hseguhdo consiste en
emplear condiciones de contorno periddicas, definiendo una red de celdas idénticas a la
celda unidad en cada una de las direcciones del espacio. Es sin embargo un hecho bien
conocido que las sumas de interacciones del tipo multipolar en general, extendidas a una
red periodica, muestran en algunos casos convergencia condicional y siempre una
convergencia muy lenta. El método de Ewald permite efectuar estas sumas; se basa en
esencia en introducir una serie de distribuciones gaussianas alrededor de cada centro de
carga o momento dipolar, que lo apantalla; las interacciones apantalladas son de corto
alcance y asi la energia potencial total puede obtenerse sumando a la celda unidad y sus

imagenes en el espacio real. Por iltimo hay que sustraer el efecto de la distribucién

gaussiana lo que se hace mediante una suma en el espacio reciproco, que resulta
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rapidamente convergente. El método es muy eficiente, pero el uso de expresiones

particulares, validas para 3D, hace que la idea no sea ficilmente aplicable a un problema

bidimensional como el nuestro.

En nuestro trabajo se ha utilizado una técnica diferente, no empleada hasta ahora en
simulacién de sistemas polares, aunque si en el estudio de dieléctricos artificiales [15]. Se
trata del método de Poisson que simplemente recurre a la suma de las interacciones en el
espacio reciproco donde la convergencia es mucho mas rapida. Para ello se parte de la
formula de Poisson

if(am)=i}?[27m) (2.15)

m=—00 m=—a

-— —sgiendo F(k) la transformada de-Fourier-de f(z), es decir- - e e e
F(k) = ¢ f(z)dz

—o0

y se¢ hace uso de la relacion

f @ +02) e dz= Z(I—If—]vn”z ——————K"(| k )
- 2r v +172)

siendo K, la- funcién de Bessel modificada de segunda clase. Particularizando esta

expresién para v = 2 y derivando dos veces respecto a k, se obtiene la transformada-

Fourier de un término del tipo interaccién dipolar:

220 -t
et e s LD
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y asi, mediante'la ecuacién (2.15), obtenemos el potencial debido a un dipolo y a todas sus

imagenes sobre otro dado, en la forma:

-
ij Rf‘ w n w ’

y

2mm

(nh - y)] eill2om) vl (2.16)

W

donde x, y son las coordenadas relativas de los dos dipolos; w, h son las dimensiones de
la celda unidad, y K es la funcién modificada de Bessel de segunda especie. Las series del

término de la derecha son rapidamente convergentes.

2.3.3 Resultados

o Hemos caracterizado la muestra mediante los pardmetros geométricos’y dieléctricos
de una suspension acuosa de Neurospora Crassa [véase apéndice]; los parametros son los
siguientes: € = 50 g , G = 0.2 Sm™ para el citoplasma; € = 5 € , Om = 0 para la
membrana. Las dimensiones de la célula y el espesor de la membrana son,
respectivamente, a = 10 pum , d = 10 nm. La permitividad y conductividad del medio
externo se han tomado como ¢; = 80 g, 6; = 0.2 O'm™. Todos los resultados de este
apartado se refieren a dicha preparacién.

El méximo nimero de particulas lanzadas en la celda ha sido de 238, aunque se
llevaron a cabo varias simulaciones, con hasta un maximo de 952 particulas, para una
concent-rz;l;:iéf; dada, con la finalidad de comprobar que el tamafio de la celda de simulacion

no tiene influencia significativa en los resultados.
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Cada simulacidén consiste en unas 10.000 tiradas por particula. Para un mimero
reducido de casos la simulacién se extendié hasta 100.000 tiradas, sin observarse ninguna
variacién significativa de los resultados.

La figura 2.1 muestra una configuracion final de particulas después de la aplicacion
de un campo eléctrico, apreciandose el tipico aspecto de cadenas de particulas que se

observan en un experimento de dielectroforesis.

1,04 |
084 o0

oo oo o
0,61 ~ oo o0 oocgbo“

0,4

]
i

0,2

0,0

Figura 2.1. Configuracién final bidimensional de las células, obtenida por simulacién de
Montecarlo, tras la aplicacién de un campo eléctrico en la direccion x (fraccion
superficial = 0.3, f =1 MHz, E=10* Vm™).
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Con la finalidad de poder cuantificar el ordenamiento inducido por el campo
externo, se define el parametro conectividad como el nimero promedio de células en
contacto con una dada, se considera que dos células estan conectadas cuando la
distancia entre sus centros es menor que 2.1a , siendo a el radio de la esfera. Con las
simulaciones de fenomenos fisicos se persiguen basicamente dos objetivos. Por un
lado, el analisis del efecto que diferentes parametros puedan ejercer sobre el
comportamiento dc sistemas complejos, de tal manera que mediante una
confrontacién de los resultados de una simulacion basada en una determinada teoria
y un trabajo experimental, se consiga una depuracién y verificacion de la teoria. Por
otra parte con las simulaciones por ordenador se pretenden lograr sistemas de

. prediccién que permitan aventurar el resultado de la evolucién de diversos sistemas
- fisicos, lo que puede ser de gran importancia en numerosos campos de la-ciencia y-la
ingenieria, donde predicciones fiables, pueden abaratar notablemente los costes
experimentales o de disefio. En la simulacién llevada a cabo en este trabajo se ha
investigado la influencia ejercida por diversos parametros en la agregacion
dielectroforética de microorganismos. Los parametros elegidos son controlables
desde una perspectiva experimental y comprensibles de manera directa por
cientificos de cualquier disciplina asociada (bidlogos, fisidlogos...), con €l fin de que
la simu'lacic’m pueda servir de apoyo a lineas experimentales presentes o futuras. Un
primer parametro estudiado es el de la concentracion de células en la muestra, este es
de hecho el tnico parametro de naturaleza no eléctrica, susceptible de control. La
figura 2.2 muestra la dependeﬁcia de la conectividad final alcanzada con la fraccién

de superficie cubierta. La dependencia es casi lineal para valores altos de la
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concentracion. Siempre el valor final de la conectividad para una concentracién dada

depende fuertemente de la intensidad del campo aplicado.
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Figura 2.2. Influencia sobre la conectividad final de la concentracion de células,
representada como fraccion superficial cubierta (E = 10* V', f = IMHz).

El incremento de conectividad por encima del valor de 2 que corresponde a cadenas
de longitud infinita, significa la formacion de agregados columnares o grumos, por
asociacién de cadenas adyacentes. Este aspecto de interés en aplicaciones electroreoidgicas
sera analizado en detalle médiante tecmc;ts de dinamica browniana que se estudian en el

capitulo 4.
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2.3.4 Determinacion del umbral de agregaciéon: Campo critico

Un segundo parametro estudiado es la intensidad del campo polarizante; éste
depende directamente del voltaje aplicado, ficilmente controlable a través del generador de
sefial. En la figura 2.3 se representa la variacion de la conectividad con la intensidad del
campo aplicado. Es importante observar que las curvas muestran la existencia de una

intensidad umbral para una frecuencia dada.
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Figura 2.3. Dependencia de la conectividad con la intensidad de campo aplicado para
diferentes frecuencias, obtenida por simulacién de Montecarlo: f= 10° Hz (),

f=10? Hz (®) y f= 10° Hz (®). Fraccién superficial = 0.3. Las curvas muestran
un umbral en la intensidad de campo para el inicio del encadenamiento, que
varia con la frecuencia.
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La determinacién de una intensidad critica de campo a partir de la cual de la cual se
produce el proceso de agregacién puede ser de gran utilidad para las técnicas de
electrofusion celular {16,17], en las cuales se busca €l contacto celular, pero al mismo
tiempo no es deseable la aplicacién de grandes intensidades de campo que podrian dafiar
las estructuras celulares, o producir calentamiento con fuertes corrientes de conveccion
asociadas que podrian perturbar la técnica. El orden de magnitud de este umbral de
intensidad de campo, puede ser estimado tedricamente comparando la energia térmica de
agitacion de una particula con la energia de interaccion de dos particulas dada por la
ccuacién (2.14). En esta ecuacién particularizamos Ry, haciéndolo igual a la distancia
promedio entre pares de particulas més préximas s, la cual es calculada mediante

promediado para un ntimero alto de configuraciones aleatorias. La figura 2.4 muestra la

e L— - N PR . i e e n e e e

LT, T '_.; e - '.'T._-' - PP S e T . Y 1 e o o T
variacion de s con la fraccidn superficial. Tomando <0052 9.]) = 3 resulta:

6 z
e ST B2 & kT 2.17)
s |g, +2¢g,
de lo cual despejando E,, obtenemos:
1
32
E.» kTi oy ks 2, (2.18)
2na’e, ) | €, ¢,

Para la preparacion descrita a frecuencias de f = 10%, 10° y 10° Hz y una fraccién
superficial cubierta de 0.3, se obtienen campos umbrales E.;; = 240, 140 y 800 Vm'
respectivamente, que estan razonablemente en concordancia con los resuitados de la

simulacion (véase la figura 2.3).
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Figura 2.4. Variacién de la distancia minima media entre particulas con la fraccion
superficial para una distribucion aleatoria. Los célculos han sido realizados
para Earticulas de 10 pm de radio distribuidas en una celda cuadrada de
Imm-” de superficie. ‘

Una tercera variable que tiene gran importancia en el comportamiento de la
suspensién, es la frecuencia del campo aplicado. A bajas frecuencias, el comportamiento
esta dominado por las conductividades del medio y las particulas, mientras que para altas
frecuencias; es la parte real de las permitividades la que domina. Entre ambos extremos, la
interaccion dipolar varfa de acuerdo con una relajacion de tipo Maxwell-Wagner en las
interfases dando lugar a una respuesta considerablemente complicada. En la figura 2.5 se
puede ver una grafica de la variacion de la polarizabilidad efectiva con la frecuencia, dada

por la ecuacién (2.4). Como consecuencia de esta relacién el proceso de formacion de

cadenas muestra una fuerte dependencia con la frecuencia.
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Figura 2.5. Dependencia de la polarizabilidad efectiva de Neurospora Crassa con la

frecuencia. La linea punteada muestra la polarizabilidad efectiva de
interaccién con el campo mientras ‘que: la~linea" continua~ muestra la-
polarizabilidad efectiva para la interaccién entre particulas.

En la figura 2.6 se muestra la variacién de la conectividad final con la frecuencia,
resultante de la simulacién, para diferentes intensidades de campo, manteniendo una
concentracién fija. Es interesante mencionar que en varios trabajos se ha utilizado el
espectro del rendimiento de recoleccion dielectroforética, medido en términos de longitud
media de cadenas, con el fin de obtener informacidn sobre las caracteristicas eléctricas de
las células [18,19]. La medida del espectro de formacién de cadenas en terminos de

conectividad, podria ser un método altemativo equivalente.
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Figura 2.6. Dependencia de la conectividad con la frecuencia del campo aplicado para
diferentes intensidades de campo: (m) E¢ = 10° Vm'! , () Ey=5x 10° Vm™,

E¢=8x10*Vm™ (®) yEo= 10* Vm' (A). La fraccion superficial es de 0.3.

Por comparacién de las figuras 2.5 y 2.6 se puede observar claramente que, en
efecto la polarizabilidad efectiva y la conectividad exhiben un comportamiento andlogo
con respecto a la frecuencia, aunque solamente en un determinado rango de intensidades de
campo. Para intensidades por debajo del limite inferior, en este caso el campo umbral, no
se obtiene ninguna agregacion. Por encima del limite superior se entra en un régimen de

saturacion.
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Uno de los pocos modelos tedricos propuestos para representar la recoleccion
dielectroforética, es el de Pohl y Crane [20,21]; estos ultimos, desarrotlaron una teoria para
la concentracién dielectroforética de células sobre electrodos, la cual ha sido la principal
referencia para este tipo de estudios. Su modelo sin embargo usa electrodos con simetria
cilindrica y supone que las esferas son recolectadas como particulas individuales. Los
experimentos muestran por el contrario, que excepto para muy bajas concentraciones, los
procesos de agregacion entre particulas empiezan muy rapidamente tras la aplicacién del
campo, dando lugar a la formacién de cadenas de longitud variable y que posteriormente se
desplazan hacia los electrodos, uniéndose a otras celulas o grﬁpos de células en su camino
hacia el electrodo. La concentracion dielectroforética sobre electrodos es un proceso
complejo y la formacién de cadenas es un paso esencial en este proceso. La simulacién de
Monte Carlo proporciona una correlacién directa entre los pardmetros dieléctricos de la

particula y los datos experimentales de rendimiento y longitud de cadenas.
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2.4 Simulacién de Montecarlo para el caso de particulas elipsoidales

Muchas son las células biologicas que se desvian de la geometria esférica y que
muestran un perfil que puede aproximarse por un contorno elipsoidal. Esta
anisotropia da lugar a que muestren un comportamiento especial bajo la accién de un
campo eléctrico de radiofrecuencia. La pérdida de la simetria esférica hace que sean
dos los aspectos a considerar en ¢l estudio de una suspension de dichas particulas
desde un punto de vista dielectroforético. Por un lado estan los aspectos de
agregacion, al igual que para el caso de particulas esféricas y en segundo lugar
pueden existir diferentes posibilidades de orientacidn de los ejes de las particulas con
respecto a la direccién del campo aplicado. De nuevo nos encontramos con el hecho
de que, aunque existe una teoria para el comportamiento de una célula individual
T22,23], que se centra principalmente en el estudio de la electroorientacién de una
particula individual en un campo eléctrico, y también se han realizado estudios sobre
las propiedades dieléctricas macroscopicas de suspensiones de particulas elipsoidales
[24], no se ha prestado suficiente atencion a las interacciones multiples en una
suspensién de particulas, que dan lugar a desviaciones respecto de la teoria para la
orientacién de una particula. En definitiva, no existe hasta la fecha ninguna
modelizacion de la formacién de agregados dielectroforéticos en suspensiones de
células elipsoidales [25]. En este estudio s¢ lleva a cabo una simulaciéon de
Montecarlo para una suspensién de particulas elipsoidales bajo la accién de un
campo eléctrico de radiofrecuencia, con el fin de investigar posible efectos
colectivos, asi como caracteristicas propias de los mecanismos de encadenamiento de

particulas elipsoidales.
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2.4.1 Teoria de la polarizabilidad de una célula elipsoidal con membrana.

Electro-orientacion de elipsoides.

Consideremos una particula elipsoidal con capa, inmersa en un medio
homogéneo, donde cada zona viene caracterizada por sus respectivas constantes
dieléctricas complejas como en la que se muestra en la figura 2.7. Las superficies
interior y exterior vienen dadas por dos elipsoides confocales (lo cual implica que el
grosor de la capa no es ¢l mismo en toda la superficie), esta es una imposicién
matematica con el fin de poder imponer condiciones de contorno sobre ambas

superficies en la resolucion de la ecuacién de Laplace.

Figura 2.7. Modelo de una particula elipsoidal con capa confocal. Las regiones
dieléctricas representan citoplasma y membrana.

Se introduce un sistema de coordenadas elipsoidales [26] tomando la superficie

externa de la capa como elipsoide de referencia.

2 2
X y z’

b =1
a,+E by+& o +E

£=0 representa el clipsoide exterior y &=-p representa el elipsoide interior, de tal

forma que:
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Consideremos ahora la solucién al problema de potencial de un elipsoide con
capa inmerso en un campo externo homogéneo E = (E,, Ey, E.).
El potencial serd la solucién de la ecuacién de Laplace en coordenadas

elipsoidales dada por:

6. oo o (. oD 5(_ o
e LT N e

con las siguientes condiciones de contorno.

E—ow ; ®=-(xEx+yE, +zE,)
E.bzo L] (Di=(Dm ? siaq)0=£m_a&
on cn
é=—6 > q)mzq)l ) 8m%= 16(1)2
on on

donde: g, =t 85+(85"'85)A1k+V(8i—8s)(1_Ank) (2.18)

8s Si_s k i Ym ok

En esta ecuacion , k=x,y, 2z ;v =abic)/ abocs, Aok Yy Ak son los factores de

depolarizacién y vienen dados en forma de integrales elipticas de la forma:

be [ . b -
NP Y S Ly
T 3 (L FEID, 2z % (t;FE)D,

con: Ds:\/(§+a:)(§+b:)(};+cf) : te=ag,bs,cs ;3 s=0,1
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Fl resultado de la ecuacién (2.18) se puede interpretar como la componente de

la constante dieléctrica que tendria un elipsoide homogéneo equivalente al elipsoide

con capa. En zonas lejanas al elipsoide, la coordenada £ se comporta como r’. Bajo

esta condicion A'Ok se puede reducir de la siguiente manera:

A _aObOCOJ‘ alobac0 ﬁ'm aﬂbncozg_g',2 aobocol
Ok (t +_E_\)D =T —2Z 3 —3

y el potencial exterior se puede expresar en la forma familiar de coordenadas

esféricas como:

aoboco( -g, )/3 E, cose
( Sl ox

donde hemos hecho E, = E, = 0 para simplificar. Identificando esta expresion con el
] potenc1al produc1do por un dipolo, podemos hallar la polarizabilidad del elipsoide

para el gje x, que viene dada por:

dnaboc, | e -, ] (2.19)

%= 3 l|_8t +(82—81)A0x

Repitiendo el procedimiento y anulando las componentes X, y 6 X, z se
obtienen expresiones analogas para las componentes de polarizabilidad en las
direcciones y, z.

Una vez obtenida la polarizabilidad del elipsoide se puede calcular el momento

dipolar inducido por cualquier campo aplicado mediante la relacion:

p=(0,E,,a,E,,a,E,)

x=xy =y



En la figura 2.8 se muestran las componentes del tensor de polarizabilidad

para el caso de eritrocitos de llama que son aproximadamente elipsoidales.

Figura 2.8.
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Componentes del tensor polarizabilidad de eritrocitos de llama. oy es la
polarizabilidad a lo largo del eje mayor del elipsoide, o, a lo largo del
eje menor del elipsoide. La relacidn de ejeses dea:b:c=4:2: 1.1
Parametros dieléctricos: g =52¢g , &m =10g , € =80g; , 6; = 0.23 Sm’,
6m=08m", o =0.02 Sm™ [27].

2.4.2 Simulacién de Montecarlo

Se ha modificado la simulacién de Montecarlo ya descrita en este capitulo con

el fin de poder realizar el estudio de suspensiones de particulas elipsoidales.

Varias son las modificaciones realizadas. En primer lugar las particulas pueden

no solo ser desplazadas en el plano sino que también pueden ser rotadas con respecto

a un eje perpendicular al plano de sedimentacién. Al incluir un nuevo grado de

libertad la posicion de cada particula es ahora definida tanto por la posicion de su

centro como por el angulo formado entre su eje mayor y el gje x
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e
-

X

Figura 2.9. Elipsoide polarizado por un campo externo. Debido a la anisotropia de la
particula, p y E no son paralelos. '

El hecho de tener diferentes polarizabilidades en los ejes mayor y menor de la
particula implica que el momento dipolar de la particula debe ser recalculado para
cada nueva orientacion. En segundo lugar, la interaccion repulsiva de corto alcance,
aproximada como una condicion de no penetrabilidad o de exclusion, requiere ahora

una consideracion especial.

2.4.3 Cilculo del momento dipolar inducido para una orientacion arbitraria

Consideremos una particula elipsoidal sobre el plano y que tiene
polarizabilidades efectivas oy y oy referidas a sus ejes naturales, ver la figura 2.9
Para calcular el momento dipolar inducido por un campo eléctrico arbitrario de
componentes E, y E, en nuestro sistema de referencia, deberemos proyectar las

componentes del campo sobre los ejes de la elipse y calcular el momento dipolar
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inducido en términos de-la base dada por los ejes de la elipse, y posteriormente

mediante una rotacién, hacer un cambio de base a nuestros ejes cartesianos.

P =a B cos@+alE send
X y

.

P =-0 E cosB+a_E senb
y I x Ny

Una vez calculado el momento dipolar referido a los gjes de la elipse, rotamos

un angulo 6 igual al girado por la elipse:

P.| [ cos6 sen®Y P, _ a, cos’O+a, sen’ 0 (ouy—ccx)cosesene E,
P ) \-sen6 cos®)\P, /| (ax—ocy)cosesene a, sen’ 0+a cos’6 | E,

. - ci..am D e e = . -, 2 F

dpy e e - . . S

Vemos como la anisotropia de la particula, ha transformado la polarizabilidad

en un tensor, representable por una matriz 2 x 2, tal que: P=u-E.

Otro aspecto importante en una simulacién de Montecarlo de particulas
elipsoidales es el estudio del solapamiento entre particulas. En este caso, se requiere
un tratamiento mas sofisticado que en el caso de particulas esféricas, en el que para
evitar el solapamiento entre dos particulas es suficiente con comprobar que la
distancia entre sus centros no sea inferior a un didmetro. En el caso de particulas
elipsoidales, su solapamiento no solo depende de la distancia entre centros, sino

ademas, de su orientacion relativa.

|
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2.4.4 Estudio de la condicién de exclusion entre dos particulas elipsoidales

Consideremos dos elipses que representan los contornos de dos particulas

sedimentadas, como se muestra en la figura 2,10

Figura 2.10. Dos particulas elipsoidales determinadas por sus centros y angulos de
rotacion.

Cada clipse esta definida por las coordenadas de su centro y el angulo que el

eje mayor forma con la horizontal. Establecemos el criterio de exclusién de la forma

siguiente.

La ecuacion de la primera elipse en coordenadas paramétricas viene dada por:
X = acosB;cos@+bsen6 seng
y =-acos0; sen@+bsendseng
En funcion del parametro 0 < ¢ < 2m.
Se toman N puntos distribuidos uniformemente sobre la elipse:

L2
=y Xi=X(0) Yi= Y(o)



Capitulo 2; Agregacién Dielectroforética de particulas. Una Simulacién de Montecarlo 63

Los puntos x; , y; se sustituyen en la ecuacién implicita en cartesianas de la

segunda elipse:

[(xj —x_)cos(—)k —(VJ. -y )sene (xj —x )sen 8, +(vj -y )cos GL]z

[ g
+

a’ b?

=N

Asi pues el criterio resultante es que si 1) < 1 el punto esta dentro de la elipse y
si m > 1 el punto esta fuera de la elipse. Si para cualquiera de los puntos ( x;, yj ) el
valor del pardmetro 1 es menor que ! esto implica que las dos elipses se estan

solapando.

2.4.5 Cilculo de la energia de interaccion

Debido a-que las particulas tienen un grado de libertad afiadido y ahora pueden
rotar, al calculo de la energia debe afiadirsele un nuevo .término que considere la
energia de interaccién con el campo aplicado. A diferencia del caso de particulas
esféricas en las que el momento dipolar inducido por el campo era constante, dando
lugar a su vez a una energia de interaccion con el campo constante y que no requiere
ser considerada en la evolucion de la simulacion, en el caso de particulas
elipsoidales, €l momento dipolar inducido varia en moédulo y direccion, dependiendo
de la orientacion de la particula. Existe por tanto un término de interaccion con el
campo variable a lo largo de la simulacidn. Es importante, que al igual que en el caso
de particulas esféricas, como consecuencia del promediado sobre magnitudes
complejas, van a resultar polarizabilidades efectivas diferentes para el calculo de la

energia, una que da cuenta de la mteraccién con €l campo polarizante igual a Re{a}
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y otra que considera la interaccién entre particulas y es igual a |af , donde o es la

polarizabilidad compleja dada por la ecuacion (2.19).

_ = Ve T RN R o -ye.
U; E%Re ZMRI—fJ _'(ai'E)(aj'E)-_?’(al 1112(2(1J RU) —(&".-E)E

i

con: R;=g-—

w3

Es interesante comentar un efecto propio de particulas con pérdidas y
relacionado con la electroorientacién. La energia de interaccion con ¢l campo
externo, que es responsable de la orientacién de las particulas, es vista desde un

punto de vista dinamico como proveniente del momento que ejerce el campo sobre el

dipolo inducido i_en la jﬁmicula. El momento promedio 7 ejercido por el campo E

sobre un dipolo de momento p viene dado por: 3 =%Re {f)x E . Como vemos, para

-

que el momento T no sea nulo es necesario que p y E no sean paralelos. Si
suponemos un campo rotatorio actuando sobre la particula, dos son las causas que
originan que el momento dipolar inducido no sea paralelo al campo inductor. Por un
lado la geometria de la particula, que da lugar a una anisotropia como la ya vista, y
por otro lado el desfase entre el campo aplicado y ¢l momento dipolar inducido
debido a las pérdidas. El calculo de la energja a través de la polarizabilidad compleja,
considera estas dos contribuciones. En el caso de particulas esféricas es suficiente la
segunda contribucidn mencionada para dar lugar a electrorotacion bajo la accion de

un campo rotatorio.
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2.5 Resultados de la simulacion de Montecarlo para particulas
elipsoidales

2.5.1 Estudio de la electroorientacion en funcién de la frecuencia

Hasta la fecha no existe ninguna modelizacidén del fenémeno de formacion de
cadenas en suspensiones de particulas elipsoidales.

Nuestra simulacién fue llevada a cabo para cien particulas elipsoidales
correspondientes a los pardmetros fisicos de eritrocitos de llama tomados de Pauli
and Schwan y gue han sido estudiado experimentalmente por Miller y Jones [25,26],
para ¢l caso de particulas individuales inmersas en un campoe uniforme. En la figura

2.11 se muestran los resultados de la simulacion con las dos posibles orientaciones,

paralela y perpendicular al campo aplicado. En la figura 2.12 se muestra una grafica
experimental de Jones [26] de las posibles zonas de orientacion en funcién de la
frecuencia y de la conductividad del medio. La simulacidén reproduce estos resultados
cualitativamente bien. En la regidn de alta frecuencia el acuerdo cuantitativo entre
simulacién y experimento es bueno. Es interesante comentar que para la frecuencia
510" Hz a la cual las dos componentes del tensor de polarizabilidad se igualan,
convirtiendo a la particula en isétropa, obtenemos la presencia de ambas
orientaciones simultaneamente ¢ incluso orientaciones mixtas no definidas, que se
observan experimentalmente.

La simulacion predice el cambio de orientacion paralela a transversal de baja
frecuencia, a valores algo mas bajos que los observados en le experimento. Esta
discrepancia puede deberse a los efectos de dispersion asociados a los contraiones

presentes en el medio, alrededor de las particulas [27]. -
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Figura 2.11. Resultados gréficos de la simulacion de Montecarlo para el caso
particulas elipsoidales.Los parametros eléctricos y dieléctricos son los
de eritrocitos de llama. La intensidad de campo aplicado es de 10° Vm’
. Se muestran las dos posibles configuraciones para las frecuencias de
campo indicadas.
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Figura 2.12. Espectro orientacional para eritrocitos de llama en una solucidn
isotonica de sacarosa y CaCl, en concentracién variable. La linea
indica las frecuencias teéricas de giro. Los simbolos representan las
observaciones experimentales [25,26]. Orientaciones () Transversal.
(+) Paralela. (0) Mixta. (x) Incierta

2.5.2 Dependencia de la direccién de encadenamiento con la excentricidad de las
particulas

A la vista de los resultados de la simulacién para las frecuencias (véase figura
2.11) a la que se obtiene una orientacion de las particulas en la direccién del campo
aplicado, observamos que las cadenas no se forman en la direccién del mismo, como
era el caso de particulas esféricas, sino que forman un cierto 4ngulo de
encadenamiento cc;n éste. Esta desviacion en la direccién de encadenamiento es una
caracteristica propia de la agregacién de particulas elipsoidales, y como veremos

depende de su excentricidad a partir de un cierto valor umbral.
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La energia de interaccién con el campo externo polarizante determina la
orientacién de las particulas. Una vez orientadas las particulas tienden a agregarse,
pero manteniendo esta orientacién. Estudiemos cual es el perfil de energia que una
particula elipsoidal polarizada por el campo externo experimenta cuando se desliza
sobre otra particula idéntica y polarizada por el mismo campo externo. En nuestra
aproximacién dipolar este problema es equivalente a estudiar la energia de
interaccién entre dos dipolos puntuales, cuando manteniendo uno fijo el otro describe
la misma trayectoria que el centro de una elipse que se desliza sobre otra fija cuando
se mantienen sus ejes paralelos. Resolvamos pues este problema geométrico. Sean
las dos elipses iguales con semiejes mayor y menor de valores a y b respectivamente.
Centremos una de ellas en el origen (0,0) y hagamos a la otra deslizar sobre esta
tomando su centro coordenadas (Xo , Yo) que seran precisamente las incognitas que

queremos determinar. Las dos elipses quedan representadas en ecuaciones

paramétricas por:

x=acos¢; y=bsen¢
X~Xp=acos® ; y—Yo=bsen@
Queremos hallar todos los puntos que verifican estas dos ecuaciones
simultaneamente. Igualandolas obtenemos:
' Xo = a (cos ¢ — sen @)
yo=Db (sen ¢ — sen @)

Aprovechando la simetria del problema (figura 2.12) vemos que para ¢l punto

de contacto los parametros ¢ y ¢ deben verificar la relacion: ¢ =7 + ¢.

R e oyt RN S
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Figura 2.12 Posibles posiciones

de contacto entre dos particulas elipsoidales
polarizadas por un mismo campo externo. Se ve la relacion de simetria
p=n+to.

Por lo tanto sustituyendo esta relacién de pardmetros, obtenemos que el lugar
geométrico de los centros viene dado por:

Xo=4a[cos @ -cos(p -m)]=2acos@ ; Yyo=b[sen¢- sen(p+m)] =2 bsen ¢

Estas ecuaciones representan una elipse de semiejes 2a y 2b.

Ahora estamos en condiciones de analizar la energia de interaccion entre las

dos particulas en contacto, dependiendo de su posicion relativa. Fijadas las

caracteristicas eléctricas del sistema, la energia solo depende del factor geométrico:

2
F(0) = 1-3cos’ 8

—

con: R =T[da’ cos’p + 4b? sen’p)'?

; cosb = 2a cosq / R.
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En la figura 2.13 se representan diferentes perfiles energéticos dependiendo

de la excentricidad de la elipse: e = b
a

2k N ] . ] N 1 L 1
0 20 40 60 80

© Angulo (grados)

Figura 2.13. Dependencia del factor geométrico de la energia en unidades arbitrarias
con el dngulo de contacto para diferentes excentricidades. (—)e=1 ;
(—)e=07; (—)e=05;(—)e=023.

Como podemos ver en la figura 2.13, dependiendo de la excentricidad pueden

aparecer minimos de energia para ciertos angulos. Las posiciones de estos minimos

£40,)
R(©,)

vendran dadas por los valores del pardmetro 8p= cos™' para los cuales dE/dO

= 0 con d°E/d6? > 0. Otra alternativa es plantear el problema en forma de extremos
condicionados por multiplicadores de Lagrange. Queremos estudiar los méximos y

minimos de:
E(x,y) =1-3(x/Rf/R® , R=(Z+y?)

sujetos a la ligadura:
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A
2

2
X
g(x,y)=;2-+z-——1=0

o

para lo cual planteamos el sistema: VE-AVg=0 ; g=0

Ninguno de estos dos plantecamientos parece tener solucion analitica, debido a lo cual
recurrimos a solucién numérica utilizando MathCAD 6.0 Plus, Mathsoft Inc. En la
figura 2.14 se representa el dngulo de contacto, correspondiente al minimo de
energia, en funcion de la excentricidad de las particulas.

Se puede observar que existe un valor umbral de excentricidad en 0.7, por
debajo del cual la direccién de encadenamiento se desvia de la direccién del campo
aplicado. Por otra parte, existe un valor limite o de saturacién, del angulo de
contacto, en torno a 39°, para la formacién de cadenas de elipsoides polarizados

longitudinalmente por ¢l campo externo.
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Figura 2.14. Angulo de encadenamiento de particulas elipsoidales en funcién de su
excentricidad.



Capitulo 2: Apregacion Dielectroforética de particulas. Una Simulacién de Montecarlo 72

Aungue de manera especulativa se puede comentar que existen indicios
experimentales de este fendmeno. En los experimentos que describiremos en el
capitulo siguiente y cuyos resultados se muestran en las figuras 3.6 a 3.15 se pueden
observar numerosas parejas de particulas con perfiles claramente no esféricos,
emparejadas en direcciones no paralelas a las lineas del campo aplicado. En el
momento actual se esta realizando un estudio experimental de esta influencia de los

factores de forma en la agregacion de suspensiones de células elipsoidales.

2.6 Conclusiones

En este trabajo se ha estudiado la agregacién de particulas inducida por campos
de radiofrecuencia. Se ha desarrollado una teoria para la interaccién de particulas con
pérdidas en un medio conductivo. Mediante la incorporacion de esta teoria a un
esquema de Montecarlo, se ha comprobado que las simulaciones por ordenador
predicen la formacién de estructuras que muestran una muy buena correlacion con
las observaciones experimentales.

El modelo es util para analizar la influencia de diversos parametros, tales
como: los coeficientes constitutivos del medio vy las particulas, asi como la frecuencia
y la intensidad del campo aplicado, en las propiedades de agregacion de las

[
particulas. El método predice la existencia de un umbral de intensidad de campo
necesario para el inicio de la formacién de cadenas, cuya magnitud coincide con el
de estimaciones tedricas independientes.

Se ha extendido el modelo con el fin de incluir en el estudio particulas con

geometria elipsoidal, se ha encontrado una concordancia razonable entre la

simulacién y los experimentos existentes, mostrando a la simulacién como una
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herramienta itil en el analisis de suspensiones de particulas elipsoidales. Asi mismo
se ha solucionado el problema del solapamiento de particulas en simulaciones de
particulas elipsoidales y se han encontrado resultados interesantes e inesperados, '
como una dependencia de la direccién de encadenamiento con la excentricidad de la
particula. Un aspecto interesante en el estudio de sistemas con miltiples particulas,
es la aparicién de comportamientos colectivos que diferencian las respuesta que una
particula individual aislada muestra frente a un determinado estimulo de la que se
observa cuando el mismo estimulo es aplicado a un conjunto de particulas. En el caso
de una suspensién de particulas elipsoidales bajo la accién de un campo eléctrico de
radiofrecuencia cabe preguntarse, si la orientacién de inducida por el campo sera
diferente para los casos de una particula aislada o una suspension de ellas. Una
rapida inspeccién de la funcion que determina la energia de un par de particulas
encadenadas (ver ecuaciones 2.4 y 2.19), nos muestra que el término dominante, es ¢l
dependiente de la interaccién con el campo polarizante. Este iltimo depende de oter
que es del orden de 10'2° Fm®, mientras que la energia de interaccién entre particulas
depende de a.ei?, lo cual refleja que las interacciones mutuas son despreciables para el
efecto de electroorientacion. Sin embargo para el caso de particulas con momentos
dipolares permanentes (por ejemplo microparticulas elipsoidales de TiO;) si que
podrian darse efectos de interaccién entre particulas dominante, dependiendo de la
intensidad del campo aplicado.

Este trabajo es un paso en el afianzamiento de la comprension fundamental de
los factores involucrados en la agregacion dielectroforética. Todas las
aproximaciones tomadas en el modelo son razonables, aunque dos extensiones del
modelo permanccen bajo estudio, primero la inclusién en el hamiltoniano de los

términos producidos por momentos eléctricos de orden superior en las particulas
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polarizadas. Estos efectos multipolares pueden tener importancia en aplicaciones de
dielectroforesis en las que se emplean campos con gradientes intensos. Segundo, el
analisis de efectos dinamicos, teniendo en consideracién la interaccion mecanica de
las particulas con el medio a través de un coeficiente de friccion ya que ello
permitiria el estudio de efectos con dependencia temporal en la formacién de

cadenas. En un capitulo posterior se lleva a cabo un estudio relativo a este dltimo

punto.
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3.1 Introduccion

A principios de los afios 70, se cité como hecho inusual € inexplicado la formacién
de cadenas con orientacién transversal a la direccion del campo aplicado El fendmeno
tuvo lugar en un experimento de dielectroforesis sobre una suspension binaria, en la que
se hallaban presentes dos clases de particulas distintas [15]. Este fenémeno ha
permanecido incomprendido hasta la fecha. En este trabajo se investiga
experimentalmente la formacién de cadenas en suspensiones binarias. Asi mismo se
extiende 1a teoria desarrollada para el tratamiento de suspensiones conductivas con el fin
de encontrar el fundamento fisico de la orientacién transversal de cadenas, y se
demostrara que es debido al desfase relativo entre los dipolos inducidos en ambas clases

de particulas con diferentes propiedades eléctricas.

3.2 Teoria de la interaccion en suspensiones binarias

Consideremos una suspension binaria de particulas esféricas con capa, denotaremos

los dos tipos de particulas, como de tiposa y b.

Los momentos dipolares inducidos en ambos tipos de particulas seran:

-

5a,b =, By 3.1

donde o, , son las respectivas polarizabilidades complejas y E, es el campo aplicado.



Capitulo 3: Mecanismos de Agregacién en Suspensiones Binarias 79

Para obtener las polarizabilidades se han considerado los modelos de particulas

detallados en el apéndice, con su permitividad equivalente asociada de tal modo que:

L] ga,b - E]

9 b == 47[1-33"381 (3'2)

a

€, + 28
donde r,p indica los radios de las particulas a y b respectivamente y €.p las

correspondientes permitividades equivalentes; €; es la permitividad del medio. Todas las

e : N 2 .
permitividades son valores complejos de la forma, g =¢;-j— siendo o; las
®

conductividades respectivas.
Aunque el sistema es intrinsecamente disipativo se demostr6 en el capitulo anterior

que es posible Ia definicidn de una energia potencial de interaccin entre particulas. Si

consideran;;;;l& pamculas de las clases a y b, situadas en posiciones T, , I; entonces la
energia instantanea de la particula a debida a la b, es la energia del dipolo inducido (por
el campo externo) en a, bajo la accién del campo eléctrico creado por el dipolo inducido
en la particula b y viene dada por: — Re{p, }-Re{Eb(ﬁ) donde E, (T, ) es el campo creado

por el dipolo b en la posicién ocupada por el dipolo a. Con fines practicos interesa

evaluar la energia promedio en un periodo que viene dada por: —%Re{f); -Eb} resultando

finalmente una energia efectiva media de interacci6n dada por:

—ii 1 . y1-3cos’ Gi_j 5
Ua.b = Z,;;'-Re{aaab }_——RJ—— Eef (33)
1 ij

donde: Ry; = I'r’i -fj| y 0;; es el angulo entre R_ij y,EO.:,Eef es el valor eficaz del campo.
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Es muy importante observar que, a diferencia de lo que ocurre con la energia de
interaccion en suspensiones con un sélo tipo de particulas, ahora el signo de la energia de

interaccién (o lo que es lo mismo, el hecho de que esta tenga caracter atractivo o

1-3cos? 0y

repulsivo) depende de dos factores, por un lado el factor geométrico G = 3
R}
ij

que considera la posicion relativa de las particulas (al igual que en caso de un solo tipo de

particulas), y por otro lado el factor eléctn'conRe{a;ab} que da cuenta de las
propiedades eléctricas del medio y las particulas. F puede tomar valores positivos
negativos o neutros para el caso de la interaccion entre particulas de diferente clase,

mientras que para la interaccién entre particulas de la misma clase, tenemos:

F=Re{()taoc;}=|0tﬂ|2 que es siempre positivo. Este es el punto fundamental en la

comprension de la alineacion transversal en suspensiones binarias. Si F > 0 las particulas
tienden a colocarse en posiciones relativas en las que G < 0, con un minimo en la energia
para 6 = 0°, este es el caso de alineamiento ordinario paralelo a las lineas de campo, y €s
el tnico posible en suspensiones con un solo tipo de particulas. Ahora bien si F < 0
(hecho que solo depende de las propiedades eléctricas del sistema y la frecuencia)
entonces las particulas tienden a colocarse en posiciones relativas que hagan G > 0 para
minimizar la energia, alcanzando un minimo para 6 = 90°, este es el caso del alineamiento
de cadenas transversal al campo aplicado. Este tipo de orientacién solo se puede dar entre
particulas de distinto tipo, y ademais es necesario que en la cadena las particulas
difere.ntes- estén colocadas alternativamente, ya que no puede haber dos particulas

consecutivas del mismo tipo en este tipo de encadenamiento .
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3.3 Simulacion de Montecarlo

Con el fin de poder entender y cuantificar mejor el comportamiento de las
suspensiones binarias, se ha estudiado el caso concreto de una mezcla de células de
levadura de la especie Saccaromices Cerevisiae y particulas de poliestireno. Los modelos
fisicos de las células de levadura y las particulas de poliestireno, vienen detallados en el
apéndice.

Los espectros de los factores F para ambos tipos de particulas por separado y la

interaccién entre ambas, esto es |} , o’ ¥ Re{a;ab }, de acuerdo con la ecuacién 3.2,

se pueden ver en la figura 3.1.

16

Factor de interaccién F

=)
E-9
T

-ml MEEEETIT AW B A Te T | EWEETIT TSR T IT!! BT TITI! B AT ETErETer | TR
10' 10° 10° 10" 10° 10° 107 10° 10° 10"
f(Hz)

Figura 3.1. Factor F de interaccién eléctrica para dos células de levadura (—), dos
particulas de poliestireno (—) y levadura - poliestireno (—-). En la regién de F
negativa es posible la agregacion transversal.
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A la vista de los factores F esperamos la formacién de cadenas transversales en el
siguiente rango de frecuencias f € [20 kHz — 300 MHz] donde encontramos una F mixta
negativa.

Para poder cuantificar los efectos, se ha llevédo a cabo una simulacion de
Montecarlo. Esta simulacién es similar a la utilizada en el capitulo anterior, pero ha sido
modificada con el fin de incluir la interaccidn de dos tipos de particulas diferentes.

La simulacién se llevo a cabo imponiendo una intensidad de campo constante de
E=1.3kVm'y la frecuencia se varié desde los 10 Hz hasta los 10° Hz.

Los resultados de la simulacién concuerdan bien con las observaciones
experimentales de Griffin y Ferris [15] y con las realizadas por nosotros, que se detallaran
en la segunda parte del capitulo. En las figuras 3.2(a) y 3.2(b) se muestran dos tipos de
estructuras finales simuladas. La figura 3.2(a) muestra la formacién ordinaria de cadenas

a una frecuencia a la que F > 0. En la figura 3.2(b) se ha elegido una frecuencia a la que
F = Re{a;ab < 0 para poliestireno y levadura, observandose con claridad el

encadenamiento transversal, asi como la alternancia de particulas de distinta clase.

Con el fin de medir los diferentes procesos de agregacién, se¢ ha ampliado el
concepto de conectividad, definiéndose cuatro tipos posibles de conectividad en una
suspensién binaria: CLL (conectividad longitudinal para levadura), CLP (conectividad
longitudinal para poliestireno), CLLP (conectividad longitudinal para levadura-
poliestireno) , CTLP (conectividad transversal para levadura-poliestireno). A estas
conectividades direccionales contribuyen las particulas en contacto segliin una

determinada direccion. A efectos practicos se contaron como particulas conectadas
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direccionalmente aquellas a distancias dentro de un intervalo 2.1r y un angulo de *7°

respecto a la direccion elegida.
Mediante la simulacién de Montecarlo se ha hecho un estudio de la dependencia
con la frecuencia de estos cuatro parametros los resultados se muestran mas adelante, en

conexion con las observaciones experimentales.
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Figura 3.2. Se muestran las dos posibles estructuras de agregaciéon en suspensiones
binarias obtenidas por simulaciéon de Montecarlo. (¢) Células de levadura.

(#) Particulas de poliestireno. La figura (a) muestra cadenas en la direccién
del campo aplicado unicamente. En la figura (b) se observa la aparicion de
encadenamiento mixto en la direccion transversal.



Capitulo 3: Mecanismos de Agregacién en Suspensiones Binariag 85

3.4 Observaciones experimentales

Con el fin de verificar la teoria propuesta para la comprensiéon de los
mecanismos de agregacion en suspensiones binarias se llevé a cabo una serie de
observaciones experimentales. El propdsito del experimento fué observar la
formacion de cadenas transversales en una suspension mixta de células de levadura y

particulas de poliestireno, en el rango de frecuencias predicho por la teoria.

3.4.1 Montaje experimental:

3.4.1.1 Preparacion de las muestras:

Preparacion de la levadura: La levadura fue crecida a partir de la cepa RXII
[20] mediante el siguiente procedimiento; se prepara un caldo de cultivo mediante la
agregacion a 0.5 | de agua de un 0.5% en peso de extracto de levadura, un 0.5% en
peso de pepsina bacteriolégica (con el fin de evitar que €l cultivo se infecte) y un 5%
en peso de sucrosa. A este caldo de cultivo se le afiaden 3 gotas de levadura viva. La
mezcla se introduce en la incubadora a una temperatura de 38° durante un tiempo no
inferior a 16 h., es importante tomar la levadura al final de su curva de crecimiento
con el fin de que el mimero de células en fase de gemacion sea minimo, asi como el
de evitar la presencia de grumos o micelas. El caldo de cultivo es un medio opaco y
de muy alta conductividad, por lo tanto muy poco adecuado para un experimento de
dielectroforesis; por esto, es necesario lavar la muestra a estudiar. Es importante que

la conductividad del medio sea lo mas baja posible, para evitar efectos de
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polarizacién de electrodos, calentamiento de la muestra con aparicién de corrientes
de conveccion, etc; por ello se suele utilizar agua desionizada como soporte para la
suspensién. El agua sin embargo, presenta el problema de ser un entorno muy
desfavorable para las células de levadura ya que la presion osmética a la que son
sometidas es muy grande, haciendo que se produzca un influjo de agua al mismo
tiempo que un eflujo de iones hacia el exterior, dafiando la célula y haciendd que la
conductividad de la suspensién se incremente considerablemente. Con el fin de
subsanar este problema, las células se lavan en una solucién de D-Mannitol 280M
(51 g /1). El mannitol es un compuesto que simula el entorno natural de la levadura,
controlando la presion osmética y al mismo tiempo dando lugar a una conductividad
muy baja. La muestra es lavada tres veces consecutivas mediante centrifugacion a
12000 r.p.m. durante 3 min. La suspensién es redispersada mediante un agitador
después- de cada centrifugacion. Una vez lavada la muesfrﬁ, es diluida 2 voluntad
.

mediante la adicién de solucion de Mannitol.

Preparacién del poliestireno: El poliestireno utilizado es de Polysciences, Inc.,
. denominado Polybead® Polysterene Microspheres y es una suspension acuosa de

2.5% de latex sélido. Las esferas tienen un didmetro medio de 6.125 um, similar al

de la levadura, con una desviacidn estandar de 0.424 pm. Para su preparacion se
toma uﬁa muestra de 10 gotas que se diluyen en X ml de agua desionizada
dependiendo de la concentracién deseada. La muestra se lava tres veces por
centrifugacion a 11000 r.p.m. durante 3 min. y dispersién entre centrifugados. Tras la

tiltima centrifugacién el residuo se resuspende en mannitol.
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3.4.1.2 Construccion de los electrodos:

La configuracién geométrica elegida para los electrodos es la de dos tiras
planas paralelas, montadas tal y como se muestra en la figura 3.3 . Se construyeron y
probaron dos tipos de electrodos. El primer tipo fue construido mediante una técnica
de fotolitografia laser; en ésta tras la creacion de una mdscara, se deposita sobre el
portaobjetos de cristal una capa de cromo de 5 nm de grosor sobre la cual se evapora
una segunda capa de 7nm de oro. El segundo tipo fue construido mediante la

adhesién al cristal de cinta de cobre de 0.1 mm de grosor.

2Zmm S5mm

!
|

1]

] ]
r ]
t ]
1 1
1 r
F '

Anillo circular de
silicona T

5cm

Ve-J ot

Figura 3.3. Esquema de los electrodos y la celda de medida. Los electrodos estin
fabricados en cobre con un espesor de 0.1 mm
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3.4.2 Célculo del campo aplicado

El célculo del campo entre los electrodos fue llevado a cabo numéricamente

mediante el programa CPQO, basado en el método de momentos.

-
o

77 | >

E (v/mm)
N WA GO N ® O
WL

-
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Figura 3.4. Dependencia de la intensidad de campo con la distancia al punto medio
entre electrodos. La linea roja corresponde al caso de electrodos con
espesor nulo mientras que la linea negra corresponde al caso de
electrodos con un espesor de 0.1 mm.

Lo primero que podemos observar es que tanto para los electrodos de oro (que
se aproximan al caso de espesor nulo) como los de cobre, el campo en la zona central
es muy similar, aunque cerca del electrodo, en el caso de los electrodos de oro, el
campo es considerablemente mas alto y muestra un gradiente mds intenso. Esto
producia en el experimento un efecto de arrastre de las particulas en la zona cercana

al electrodo, que era claramente desfavorable para el experimento; debido a esto, se

decidi6 la utilizacién de los electrodos de cobre. Los posibles efectos de polarizacién
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de electrodos no perturbaron de manera apreciable la realizacion de las medidas,
aunque si posiblemente los resultados cuantitativos, como se describe més adelante.

La zona de observacion se localiza entre z = 0,3 y z = 0,6 mm con lo que
tenemos una variacién de campo entre 0,8 y 1.5 Vmm'™'. Esta variacion del campo no
presento ningiin problema en lo concerniente a la observacion experimental.

Con ¢l fin de aumentar el volumen de la muestra se construyé un anillo de
silicona; éste permitié que el nimere de particulas de poliestireno sedimentadas fuera
considerablemente mayor que en el caso de no utilizar el anillo; al mismo tiempo se

evitaron los problemas de corrientes por desplazamientos del fluido.

El montaje experimental es el correspondiente a la figura 3.5.

Figura 3.5. Esquema del montaje experimental utilizado en el experimento: A-
Generador de sefiales. B- Osciloscopio. C- Frecuencimetro. D-
Microscopio. E- Camara CCD incorporada al microscopio. F- Video.
G- Monitor. H- Ordenador con tarjeta digitalizadora para la captura de
imagenes.
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3.4.4 Resultados

En las graficas 3.6 a 3.11 vemos las configuraciones finales para un barrido de
frecuencias entre 50 Hz y 1 MHz. El 4rea que se visualiza tiene un valor de 0.3 x 0.3
mm. Con el fin de poder diferenciar claramente entre las particulas de poliestireno y
las células de levadura, es necesaria la utilizacién de un objetivo sin filtro de fase en
el microscopio (aun cuando el objetivo con filtro de fase se suele utilizar en
experimentos con un solo tipo particulas ya que mejora notablemente la nitidez de
los contornos). De lo contrario, ambos tipos de particulas, aparecen de color blanco

intenso.

3.4.4.1 Analisis de imadgenes

Una vez capturadas las imagenes se requiere su procesamiento con el fin de
localizar las posiciones de las particulas y poder cuantificar los resultados. El anélisis
de las imagenes fue llevado a cabo con el programa Matrox Inspector Image
Processing Software (Matrox electronic systems). La determinacion de las posiciones
de las particulas de poliestireno y las células de levadura requiere diferentes
procedimientos. A continuacién se da una somera descripcién de los procedimientos

seguidos en cada caso.

3.4.4.1.1 Particulas de poliestireno: El primer paso es aplicar un filiro de

nivelacion (Leverng fitterycon et fin-de limpiar el fondo y mejorar el contraste; se

vio que los mejores parametros de salida para el filtro eran (0, 75). Después se llevd
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a cabo un anélisis de particulas (Blob analysis), dando un valor minimo para el area
de 0 y maximo de 50, es importante hacer notar que la biisqueda debe llevarse a cabo
mediante el procedimiento de suma de “pixeles”, ya que las particulas de poliestireno
aparecen como negras con un punfo blanco central, siendo este punto el que
obstaculiza la identificacién de la particula como una sola region, la suma de pixeles
de alguna manera realiza un promedio que obvia la existencia de este punto central,
permitiendo la localizacion de las particulas. La eficacia en la localizacion de las

particulas es del 95%, en parte debido a que las particulas colindantes al borde son

despreciadas por el programa.

3.4.4.2.2 Células de levadura: La deteccion de las células de levadura fue mucho mas
costosa, debido principalmente a su mayor similitud de color con el fondo y su
menor nitidez de contorno. El procedimiento de deteccion fue el siguiente: Primero
se efectud un incremento en el brillo y contraste de las imagenes, despues se
procedié al andlisis de particulas, seleccionandolas mediante una discriminacién de
areas, tomando drea minima de 20 pixeles y un area mdixima de 60 pixeles. Se
aprovecho el hecho de que las células de levadura son ligeramente mas pequefias que
las particulas de poliestireno y mds grandes que el ruido de fondo. Hubo que fijar el
rango de intensidades, para discriminar mediante ensayo y error en cada imagen
individualmente, con el fin de maximizar el nimero de células localizadas. La
eficacia de localizacion de las células de levadura es de un 85% ; la principal fuente
de error es su confusion con particulas de poliesti.reno y manchas de fondo, si los
margenes de seleccion se aceptan lo suficientemente anchos como para localizar la

totalidad de las células de levadura.
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Figura 3.6. Fotografia de las estructuras finales en una suspensiéon mixta de
particulas de poliestireno y células de levadura. La frecuencia del
campo aplicado es 50 Hz. Observese la presencia de
encadenamiento longitudinal mixto.

Figura 3.7. Fotografia de las estructuras finales en una suspensién mixta de
particulas de poliestireno y células de levadura. La frecuencia
del campo aplicado es de 100 Hz
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Figura 3.8. Fotografia de las estructuras finales en una suspension mixta de
particulas de poliestireno y células de levadura. La frecuencia del
campo aplicado es 500 Hz.

Figura 3.9. Fotografia de las estructuras finales en una suspensién mixta de
particulas de poliestireno y células de levadura. La frecuencia del
campo aplicado esl kHz.
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Figura 3.10. Fotografia de las estructuras finales en una suspensién mixta de
particulas de poliestireno y células de levadura. La frecuencia del

campo aplicado es 5 kHz. Observese la presencia de
encadenamiento longitudinal mixto.

Figura 3.11. Fotografia de las estructuras finales en una suspension mixta de
particulas de poliestireno y células de levadura. La frecuencia del
campo aplicado es 10 kHz. Escasea notablemente la agregacion

mixta, de acuerdo con la practica anulacion de la polarizabilidad
efectiva para la interaccion mixta.
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Figura 3.12 Fotografia de las estructuras finales en una suspensién mixta de
particulas de poliestireno y células de levadura. La frecuencia del
campo aplicado es 50 kHz. Comienza la aparicion de cadenas
transversales mixtas.

_ Gy
Figura 3.13. Fotografia de las estructuras finales en una suspensién mixta de
particulas de poliestireno y células de levadura. La frecuencia del
campo aplicado es100 kHz. Existen miltiples cadenas
transversales de tipo mixto, algunas delas cuales se han marcado
sobre la fotografia. Observese la alternancia de particulas de
diferente tipo en las cadenas transversales. Comparese con las

estructuras simuladas, mostradas en la figura 3.2.
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Figura 3.14. Fotografia de las estructuras finales en una suspensién mixta de
particulas de poliestireno y células de levadura. La frecuencia del
campo aplicado es 500 kHz.

Figura 3.15 Fotografia de las estructuras finales en una suspension mixta de
particulas de poliestireno y células de levadura. La frecuencia
del campo aplicado es 1 MHz.
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En las graficas 3.16 y 3.17 se dan los resultados cuantificados tanto de la simulacién

como del experimento. Obsérvese la diferencia de escala entre ambas figuras. Un

analisis de las posibles causas de esta diferencia de magnitud se expone en el

apartado 3.5.
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Figura 3.16. Espectros simulados para la conectividad representativa de las cadenas
mixtas. (x) Encadenamiento longitudinal mixto paralelo a las lineas de
campo. () Encadenamiento transversal.
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Figura 3.17. Espectros experimentales para la conectividad representativa de las
cadenas mixtas. (x) Encadenamiento longitudinal mixto paralelo a las
lineas de campo. (-) Encadenamiento transversal.
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3.5 Conclusiones

En este capitulo hemos visto, cémo la extensién de la teoria desarrollada para
la energia de interaccién en sistemas disipativos, a suspensiones binarias, explica y
predice las observaciones experimentales realizadas. La formacion de cadenas
transversales mixtas, es una consecuencia directa de la diferencia de signo entre las
polarizabilidades efectivas de las particulas en el sistema, ya que la polarizacion por
efecto Maxwell-Wagner, es la responsable del desfase relativo entre los dipolos
efectivos.-in(iuc‘id'os-én ambos.tiﬁbé de particulé.s. Se ha desarrollado el montaje de un

experimento con el fin de observar la formacién de cadenas en direcci6n transversal

al campo aplicado, asi como realizar una comparacion entre los espectros predichos
por la te_o_rie_ll, _y_la cuantificacion de los res:l;tados experimentales. La teoria predi-cc
correctamente los rangos de frecuencia donde se observa el encadenamiento
transversal y se obtiene un buen acuerdo en la forma de las curvas de conectividad
mixta -‘ freﬁuenéia. Las discrepancias cuantitativas entre los valores de conectividad
obtenidos para la simulacién y el experimento, y de éstos con los espectros de
polarizabilidad efectiva, son aceptables dada la complejidad del fenémeno. Estas
discrepancias pueden ser achacadas a varias causas; en primer lugar, efectos de
polarizacion de electrodos (recordemos que estaban fabricados de cobre) que
ocasionarian que-el campo-real-aplicado fuera menor que el calculado tedricamente,
ésto harfa que los valores de conectividad simulada fueran superiores a los

experimentales, como asi es. También pueden darse efectos de rozamiento y

adherencia de las particulas sobre el fondo, asi como de carga superficial, que
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entorpecerian la agregacion disminuyendo la conectividad final. Por otro lado pueden
existir acoplamientos entre los diferentes mecanismos de agregacion, haciendo, por
ejemplo, que la agregacion de un tipo de particulas interfiera en la agregacion de las
otras. Estos acoplamientos estarfan directamente relacionados con la diferente
velocidad de agregacion de los diferentes tipos de particulas, y no pueden ser tenidos
en cuenta por una simulacion de tipo Monte Carlo que no considera fuerzas ni por lo
tanto aceleraciones. Las posiciones de menor energia se alcanzan mediante
movimientos aleatorios que no contemplan la evolucién temporal. Esto tltimo nos
sugiere que seria interesante como ampliacién de la inves_tigacio’n el estudio de la
agregacion en suspensiones binarias mediante simulaciones basadas en dinamica,
que permiten la inclusion de los efectos citados anteriormente en el analisis.
Finalmente los porcentajes de acierto en ¢l andlisis de imagenes podrian tener una
inﬂuencié .ne'ga:[‘i;ra.‘ Debido a todos los aspectos anteriores los espectros de
corl-ec;ti;idad experimental.es y simulados, no reproducirian la forma de variacién de
la polarizabilidad efectiva con la frecuencia de una manera tan nitida como en el caso
de suspensiones de un solo tipo de particulas, visto en el capitulo anterior. Esto hace
que la simulacién sea una herramienta fundamental para la comprension del
comportamiento colectivo de este tipo de suspensiones, siendo insuficiente el

conocimiento unico de la polarizabilidad.
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4.1 Introduccion

El comportamiento colectivo involucrado en el proceso de formacion de
cadenas es un problema complejo, que implica la existencia multiples interacciones,
tanto entre particulas, como entre particulas y fluido circundante. En el capitulo
previo hemos estudiado los factores que afectan a las estructuras de equilibrio,
usando métodos de Montecarlo. Estas simulaciones no aportan ninguna informacion
ni acerca del camino real seguido por el sistema hasta alcanzar la situacién final de
equilibrio ni del tiempo requerido por el sistema para la formacion de las diferentes
estructuras. En este capitulo se lleva a cabo una simulacién basada en dindmica
browniana con e! fin de analizar la evolucion temporal del sistema hacia cadenas y
agregados. Este es-un tema que tiene una importante relaciéon con ;:&oblemas de
electroreologia estudiados previamente mediante simulaciones de Monte Carlo [18-
20] y simulaciones dindmicas [21,24]. Las principales caracteristicas originales de
este estudio son que las particulas han sido modelizadas con multiples capas y que
tanto las particulas como el medio han sido considerados disipaﬁivos. Como
consecuencia de estas pérdidas el calculo de fuerzas no ha podido ser deducido de
principios de conservacién y de nuevo se ha aplicado el método de la polarizabilidad
efectiva, encontrandose una fuerte de dependencia con la frecuencig para los
diferentes procesos de agregacion. También se ha analizado la influencia de otros
parametros tales como: la intensidad de campo o la concentracion, para diferentes
casos. Se han observado diferentes regimenes de velocidad de agregacidn,

dependiendo de qué tipo de estructuras se estuvieran formando, parejas, cadenas o
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agregados de mayor tamafio de tipo columna. Los resultados sirven de validacion
para ¢l método de Monte Carlo en cuanto a las estimaciones para el estado

estacionario y proporcionan nueva informacion en el régimen transitorio y de
evolucion temporal.
4.2 Consideraciones tedricas

El sistema estudiado consiste en una suspensién planar de N particulas confinadas en.
una celda rectangular; el sistema se supone limitado por electrodos planos en la
direccion x y por condiciones de contomo periodicas en la direccion y.

Para estudiar la evolucién dindmica del sistema consideramos a cada una de

las particulas sometida a la accién de fuerzas de diferente naturaleza, tales como las

debidas a:

- ~Una interaccién eléctrica de tipo dipotar. -
- Una interaccion repulsiva de muy corto alcance.
- Una fuerza de rozamiento con el medio de caricter viscoso.
- Una fuerza de tipo Browniano, impulsiva.
A continuacién se detallan formalmente cada una de estas interacciones y su
influencia en la evolucion del sistema.
Consideremos en primer lugar la interaccién dipolar. Cuando se aplica a la
suspensién un campo eléctrico de radiofrecuencia, cada una de las particulas se

polariza, adquiriendo un momento dipolar dado por:

p=cE con o =dma’e 225 4.1)
€, +2¢,

donde tanto las particulas como ¢l medio han sido modelizadas en la misma manera

que se hizo en el capitulo 2.
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El momento dipdlar efectivo dado por la ecuacion (4.1) es una cantidad
compleja que refleja la distribucion de carga inducida sobre la particula. La fuerza
ejercida por un campo armonico no uniforme sobre la misma y promediada sobre un
periodo puede calcularse, seglin hemos visto en el capitulo 1, como:

(F)= % Re{(p-V)E’ 4.2)

En general esta fuerza tenderd a mover la particula sobre la que actia hacia
las zonas de maxima o minima intensidad de campo (dielectroforesis positiva o
negativa respectivamente), dependiendo de la fase relativa entre los vectores p y E,
que es una funcién de la frecuencia y de las propiedades del medio y las particulas a

través de la ecuacion (4.1).

En el caso de una suspension de N particulas entre dos electrodos pz_ﬁ'_alélos -
que podemos suponer que producen un campo alterno homogéneo, la fuerza que
actia sobre una particula dada por la ecuacién (4.3) es debida al campo creado por

las restantes particulas. Asi pues, entonces la fuerza sobre una particula localizada en

(x..y,) debida a otra particula en (x;,y;) es:

w4 lef 30 -x), 5ba-x P

F"djip 2 4758" r j [3_ r J E (4.3)

F;‘j =_1_ |0t|ll 3(YiS_Yj)|:1_5(yi _,yj)2:|E2 (4.4)
2 4me, r r’

siendo r = [(x; — X))’ + (¥ — v T
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Esta interaccion tiende a producir el encadenamiento de las particulas a lo largo
de las lineas de campo y mantiene una dependencia con la frecuencia a través de |o|’.
En este estudio se ha supuesto que el momento dipolar p inducido en las particulas
es tnicamente debido a la accién del campo externo, desprecidndose los efectos de
polarizacién mutua entre particulas.

Las particulas experimentan también la accién del fluido en que se encuentran
inmersas. Esta puede ser descrita por una fuerza que se compone a su vez de dos
términos: en primer lugar, admitiendo un nimero de Reynolds bajo, existe un
término de friccion viscosa dado por la ley de Stockes, que nos dice que cada

particula i experimenta una fuirerza proporcional a su velocidad descrita por :

-

. d];
Bl = —6man L 4.5
v m— (4.5)

S T T T -~ e m - mmme e me— ar A ———— e s - —

siendo a el radio de la particula y 1 la viscosidad del fluido.

Un segundo término viene dado por el efecto neto de las colisiones de las moléculas

de la fase liquida, y estd representado por una filerza estocastica browniana R'(t)

que debe tener una correlacién de ruido blanco [23], tal que:

(RL(0), Ry(t)) = 6mk, TD8;3(t)
y un profnedio nulo, <RL>=O; donde D es el didmetro de la particula, k; es la

constante de Boltzmann y T la temperatura.

Con el fin de introducir en la simulacién el proceso de choque y contacto entre
particulas se ha considerado un modelo equivalente a una condicién de esfera dura
que da cuenta de las interacciones repulsivas de muy corto alcance, la interaccioén

decae muy rapidamente con la distancia entre particuias, y evita que éstas se solapen
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para una distancia menor de un didmetro, tal y como ocurre en la realidad. Asi se ha

introducido una fuerza repulsiva para dos particulas i, j localizadas en %, T, dada por

la expresion:

Fil = R . exp[—lOO(%—l)]u, (4.6)

4ne,
con: U, =f —T, /‘i;f—fj| yD=2a
El valor exacto del coeficiente numérico no es relevante. La fuerza repulsiva se ha
hecho depender del momento dipolar y la permitividad del medio en la forma
descrita con ¢l fin de que una variacién de estos parimetros no produzca una
separacion o un solapamiento de las particulas.

En esta simulacién también se ha considerado la interaccidn eléctrica entre las
particulas polarizadas y los conductores que constituyen los electrodos. Si
consideramos un dipolo localizado en una posicién (x;, y; ), éste inducird una cierta
carga en los electrodos situados en los planos x = 0 y x = L, y esta carga actuara a su
vez sobre este dipolo y todos los demds de las suspension. La consideracion de este
efecto se lleva a cabo a través del método de imagenes, en el cual un dipolo en (x;, y;)
induce dipolos iméagenes idénticos en (=x;, y;) y (2L+x;, y;); éstos a su vez inducen
dipolos imagenes en los electrodos opuestos respectivamente, dando lugar a una
sucesion infinita de dipolos imagenes situados en posiciones: 2Lk £ x;, y;}, k= £1,
+2..... De esta manera cada dipolo interacciona con sus propias imagenes y con todas
las de los demas dipolos de acuerdo con las ecuaciones (4.3) y (4.4).

~ “""La interaccion de contacto con los electrodos se ha simulado introduciendo una

interaccion repulsiva adicional de la forma dada por la ecuacién (4.6) entre la
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particula y sus primera y Segunda imagenes de tal forma que se impide la penetracién
de la particula en los electrodos.

Una vez consideradas todas las fuerzas que actiian sobre una particula dada,
podemos escribir ta ecuacién diferencial de movimiento que gobierna la evolucion

dinamica de la particula, que resulta ser una ecuacién de Langevin.

dip

dzﬁ _Fi Fi Fi Ri
m' g =B, +Ey +E +R(1) (4.7)

siendo m la masa de la particula.
Con el fin de mejorar el tratamiento numérico de la ecuacion (4.7), ésta es

reescalada de acuerdo con las magnitudes intrinsecas del problema que son:

m 3]p]2 6nk,TDn
° 3 0 Re, D" 0 VAt

donde At sera el incremento de tiempo utilizado para la integracién numérica de la

ecuacion (4.7). Si ahora tomamos:

Fl=Fj +F,,, t=ty ', F =FF" ,R'()=QR"(t), § =DT y sustituimos, la

rep ?

| ~ ecuacion (4.8) queda en forma reducida como:
f+t=M-R"+J.F" (4.8)

donde : M =t, Q/6manD y J=t,F,/ 6manD
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4.3 Métodos numéricos y simulacion

Con el fin de estudiar la evolucién dinidmica del sistema se ha resuelto
numéricamente un sistema de N ecuaciones diferenciales acopladas del tipo (4.8)
cada una de las cuales describe el movimiento de una de las particulas.

Para la integracién del sistema hemos empleado dos métodos. En principio
utilizamos un método de Runge-Kutta-Felhberg con paso adaptable, pero debido a
que los tiempos de computacion resultaban extremadamente largos, haciendo
inviable la solucion practica del problema, se pasé a la utilizacién de un algoritmo de
integraciéon de tipo Euler-Richardson [28], afiadiéndole el término estocastico
mencionado, de tal manera que en cada iteracion a lo largo de la integracién se sigue

el 'éigﬁieﬁtc metodo:

De la ecuacion diferencial del tipo: % =f(t,x,%) donde x es la posicién, t el
tiempo, % la velocidad, pasamos a un sistema de dos ecuaciones de primer orden
acopladas, que para un paso de integracién At tienen por aproximacion numerica:

a(t) = (t,x,v)
v(t+At) = v(t) + a(t) - At + o(A%)
x(t+At) = v(t) + a(t): At + o(At%)
donde el término de error depende de la derivada segunda.

Para cste algoritmo la extrapolacion de Richardson funciona de la siguiente
manera: si el avance desde un instante t al siguiente t + At se hace en un solo paso,
entonces la aproximacién al siguiente valor de la posicion x viene dada por: x;,=x +

vAt, con el error asociado en x del tipo kAt® . Sin embargo si el avance se realiza en
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dos pasos de intervato mitad con un valor intermedio de la velocidad v’ calculado en
el punto medio, entonces el valor de la pOSiCi(')I:l al final del intervalo es: Xy =x + v
A1/2 + v’ At/2, que tiene un término principal de error para x,, de 2k(At/2)? =k At’/2.
Ahora podemos cancelar el término principal del error mediante la combinacion: 2,
— X, para estimar x en t + At. Estaes Ia extrapolacion de Richardson, que nos da:

X (t+ At)=2x, — X, = x(t) + v’ At
Una ventaja del método es que permite el conocimiento del error aproximado en cada
paso: X, — X, El error reescalado tomando como referencia una cierta distancia x,,
es: & =X ~ X, /%y » siendo el factor de escala x,, del orden de magnitud de x. En
nuestro caso las magnitudes tienen valores préximos a la unidad, por tanto podemos
tomar x,, = 1.
Los. mismos_argumentos..se. utilizan para_el.calculo de v(t +.At) a partir de la
aceleracién, a y de la aceleracién intermedia a’. Dados los valores presentes en un
tiempo t, de la posicién x, y la velocidad v, y paso de integracion At, el algoritmo de
integracion funciona de la siguiente manera:

Si Hlamamos a = f{t,x,v), t'= t+%£, a’ = f{t’, x’, v’), x(t+At )= x(t) + V’At,

e

m m

}siendo X~ Voo 1.

v(t+At );'\’f’+ a’At. El errores 8 = max[

F ijado un errof méxirﬁo admltldo s; podria realizarse una técnica de paso adaptable
[30], dependiendo de € > 8, o & < 8. En nuestro caso sin embargo, debido a que en la
expresion de la fuerza aparece un término de caricter aleatorio, no es tedricamente
acepfable 15 ‘aﬁlicacién de la mencionada técnica. Debido a este hecho, el

procedimiento llevado a cabo ha sido la disminucién sistemética del paso de
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integracidn At, hasta encontrar un valor que asegura la convergencia del método, y la
precision de las trayectorias obtenidas. El valor de convergencia result6 ser de At =
10 5. La necesidad de emplear un valor pequefio de At que asegure la fiabilidad de
los resultados obtenidos, limita los tiempos de simulacién realizables en la practica.
Este hecho, como es bien sabido, es un inconveniente de la simulacién dindmica que
es siempre altamente exigente en cuanto a tiempo de ordenador.

Es necesario aclarar que en nuestro sistema el método es aplicado en su forma
vectorial, ya que nos enfrentamos a un sistema de n ecuaciones acopladas. El
algoritmo se aplica a todas las particulas simultineamente; una vez calculada la
fuerza total sobre cada una de ellas debida a todas las demas en un tiempo t y en el
tiempo medio t', se procede al célculo de nuevas posiciones y velocidades para t +
At, aplicando el algoritmo descrito a cada particula individualmente. La simulacién
corresponde a un experimento ideal en el que la suspensién de células se somete al

campo altemno uniforme creado por electrodos planos separa;ios una distancia de
300pm.

En la simulacién las particulas se suponen sedimentadas y constrefiidas a
moverse sobre un plano; por la tanto la simulacion es de tipo 2D. La celda de
simulacién es de forma rectangular siendo mas larga en la direccién y, paralela a los
electrodos. La interaccion eléctrica con los electrodos en la direccion x se tuvo en
cuenta rﬁédiéﬁte el ﬁiét&do de imagenes, como se vio en las consideraciones tedricas.
En la direccion y no puede despreciarse el efecto que el resto de la suspension gjerce
sobre la porcion simulada, ya que ello daria lugar a una sobreaproximacion e incluso
aglutinamiento de las particulas en el centro de la celda, al no estar su atraccion

compensada por el resto de la suspension. Por ello se han impuesto condiciones de
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contorno periodicas y. Asi, se han colocado otras dos celdas de simulacién idénticas
a la original de tal manera que las particulas de estas dos celdas ocupan posiciones
idénticas a las de la celda central, pero desplazadas en la direccién y en £500 um. Las
particulas de estas celdas interaccionan dipolarmente con las de la celda de
simulacién, pero sus trayectorias son réplicas de estas tiltimas. Se comprob6 que la
consideracion del siguiente par de celdas mds préximas en la direccidn y no

modificaba apreciablemente los resultados.
4.5 Resultados - - e

. Se ha llevado a cabo una simulacién del comportamiento de una suspension de
células de Neurosspora~ Craslsa, con‘_-los” siéuienteStparémetros dieléctricos y
geométricos (véase apendice): g = 50, , &, = 5¢,,0,=0,2a=10 um, d= 10 nm,
situadas en un medio acuoso con: g, = 80g, , 5,=5-10° Sm’".

El espectro de la polarizabilidad efectiva de interaccién |a| calculada a partir de

estos valores esta representado en la figura 2.5. Los valores de |af nos dan la

variacién de la intensidad de la interaccién entre particulas con la frecuencia del

campo apiwiczticic‘).gl;as variaciones rapidas en el esﬁec;tfb.sdn debidas a las relajaciones
Maxwell-Wagner entre regiones de diferente conductn';ldﬁd

Los resultados de la simulacic’{_r:l_?:._s_g;}jl_an cuantificado y analizado, utilizando
principalmente dos parametros; para el estudio de estructuras lineales se ha usado la
longitud media de cadenas y para los agregados de tipo columna se ha empleado la

conectividad ya definida en el capitulo 2. Para una configuracion de cadenas
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separadas ambas magnitudes estan relacionadas por: L = siendo L la longitud

media de cadenas, y C la conectividad. Como se puede ver la conectividad tiende a
infinito cuando C tiende a 2, correspondiente al caso de cadenas ilimitadas. En el
caso agregacién en columnas la relacién anterior deja de cumplirse y C puede
superar ¢l valor de 2 facilmente; éste es el motivo de usar ambas magnitudes; la
longitud media de cadenas aporta una informacién interesante, y ademas ha sido
utilizada por diversos autores, pero en el caso de columnas y agrupaciones densas en
general es necesarta la utilizacion de otra cuantificacién como la conectividad.

En la figura 4.1 se muestran diferentes estadios de evolucion del sistema
correspondientes a diferentes instantes, para una concentracién de células (medida
como fracciéon de superficie cubierta de 0.4.) De la simple observacién de estos
resultados preliminares resulta evidente que hay dos regimenes de agregacion.
Inicialmente se da una rapida formacién de cadenas, seguida en una fase posterior,
de una unién de éstas para formar estructuras de tipo columna, de manera mucho mas
lenta.

Con el fin de analizar la influencia de la frecuencia y la intensidad del campo
aplicado en la dindmica de la formacién de cadenas, se han llevado a cabo dos tipos
de estudio; uno a baja concentracién C = 0.2, que permite el estudio en la formacion
de cadenas, hasta un tiempo de 0.1 s y otro a mas alta concentracion C = 0.4, que
muestra la formacién de columnas hasta un tiempo de t = 0.25 s.

En la figura 4.2 se muestra la evolucién inicial de la longitud media de cadenas
después de la aplicacién de un campo E =2 10* Vm™ y una concentracién de C =

0.2. La frecuencia se ha variado en el rango de 10° Hz — 10° Hz. Se observa
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Figura 4.1. Se muestran diferentes estados de agregacion, correspondientes a
cuatro instantes tras la aplicacién del campo. E = 4-10° Vm™. f =1
MHz. Fraccion superficial = 0.4.
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cdmo, para una frecuencia dada, el incremento de la longitud de cadenas con el
tiempo es casi lineal. El ritmo de agregacién es fuertemente dependiente de la
frecuencia, mostrando un maximo para las frecuencias estudiadas, a 10* Hz.

En la figura 4.3 se pueden ver dos espectros de dielectroforesis en términos de
longitud media de cadenas para dos instantes de tiempo. La forma de la grafica se
asemeja considerablemente a al espectro de la polarizabilidad efectiva de interaccion,
ver la figura 2.5, hecho que cabe esperar teniendo en cuenta que la fuerza entre

particulas depende de la frecuencia a través de a.
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Figura 4.2. Influencia de la frecuencia en el tiempo de evolucion de la longitud media
de cadenas. Concentracion = 0.2, valor eficaz del campo E = 2-10° Vm'™".

Los valores de la frecuencia son: (—)10° Hz, (—)10° Hz, (—)10” Hz,
10" Hz, (—) 10* Hz, (—) 10> Hz, (—) 4-10’ Hz, (—) 10* Hz.
En la figura 4.4 se representa la conectividad en funcién del tiempo, para

diferentes valores del campo, mostrando grandes diferencias en la pendiente inicial
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de las curvas de longitud media de cadenas (que podria interpretarse como una
velocidad de agregacion) con la intensidad de campo aplicado, para una frecuencia
fija de f = 10° Hz. Se puede observar que en el rango elegido la velocidad de
agregacion es muy sensible a la intensidad de campo. Los calculos muestran que por
debajo de un valor de E= 5 kV m™' ésta es despreciable. Este hecho parece sugerir la
‘existencia de un umbral de intensidad de campo situado en ese valor para la
formacién de cadenas; sin embargo estd prediccion no puede ser segura ya que la
simulacién solamente alcanza un tiempo de 0.1 s, lo que no permite excluir la posible

formacion de agregados a intensidades de campo inferiores y tiempos mayores.

22

20+ [

18 F

16 | .

<L>

12 | [ ] [ ] | J

1,0 | ’

sl s o aaaaul et gsaaul sl i s assaul 3 aqnugl MR | o aauul PR )
107 10° 10 10° 10° 107 10° 10°
f (Hz)

Figura 4.3. Dependencia de la longitud media de cadenas para dos instantes de
tiempo tras la aplicacién del campo eléctrico. Concentracién = 0.2 ,
E=210"Vm', f=10°Hz, t=0.05s(s) yt=0.1s(mW).

De hecho el estudio llevado a cabo mediante el método de Monte Carlo para régimen

estacionario predice valores de campo critico mas bajos (capitulo 2) [25].
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Con el proposito de caracterizar la ldinémica de agregacion, se ha estudiado la
evolucién temporal de la conectividad para una frecuencia de f = 10° Hz que
corresponde a un maximo en el espectro de polarizabilidad, y tres intensidades de
campo aplicado. E = 10%, 2:10" y 4-10* Vm™ . Los resultados se muestran en la
figura 4.4 . En los primeros instantes, hasta tiempos del orden de 107 s después de la

aplicacion del campo se observa una variacién muy répida dela conectividad, con

30

Conectividad

M | i 1 " 1 L 1 't M
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30

t(s)

Figura 4.4. Dependencia de la conectividad con el tiempo para diferentes
intensidades de campo. Los valores eficaces del campo aplicado son:
(@) E=10*Vm" (b) E=2-10' Vm" y (c) E=4-10* Vm".

pendientes que muestran una gran dependencia del campS aphcaduo Para tiempos

mayores la variacion se suaviza y las pendientes son practicamente independientes

del campo, mientras la conectividad tiende a un valor de saturacién. Una inspeccién

visual de las estructuras formadas en distintos tiempos, muestra que las los valores de

conectividad en torno a 2 corresponden al agregado de cadenas para formar grumos
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de mayor tamaiio. Es im;iortante resaltar, que siempre se dan los dos regimenes de
agregacion consecutivos, primero se produce una formacién de cadenas, éste es un
proceso rapido, y posteriormente las cadenas se agregan entre ellas para dar lﬁgar ala
formacioén de columnas, siendo éste un proceso de mayor lentitud. La formacién de
cadenas y la agregacion posterior de éstas, se pueden ver en las figuras 4.1(c) y 4.1(d)
respectivamente.

Otra magnitud interesante que se puede utilizar para caracterizar la evolucion del
sistema es la distancia minima media, definida como el promedio de distancias entre
parejas de particulas mas préximas. Esta magnitud, a diferencia de la conectividad y
a longitud media de cadenas, varia de forma continua con el tiempo, lo que le da una
importancia especial en el estudio de la velocidad de agregacion del sistema. Sin

embargo la distancia minima media es 1til solamente en la caracterizacion del
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Figura 4.5. Dependencia de la distancia minima media con el tiempo. C=0.3, f= 10°
Hz. Los valores eficaces del campo aplicado son:  (2) E = 10* Vm™ (b)
E=210*Vm'y (c) E=4-10* V™.
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sisterna en los instantes iniciales de emparejamiento de particulas, ya que pasado un
cierto tiempo, cuando la mayoria de las particulas estin en contacto con otras, la
distancia minima media se hace estacionaria, tendiendo al valor de contacto, o sea un
diametro. En la figura 4.7 se muestra €l comportamiento de la distancia minima
media para tres campos aplicados diferentes.

Con el fin de aprovechar mas las posibilidades que ofrece la simulacidn, se ha
aplicado el estudio a otro microorganismo, la levadura de la cerveza, Saccaromices
Cerevisiae , del cual ya hemos hablado en el capitulo 3. Esto se ha hecho siguiendo
el objetivo enunciado brevemente en el capitulo 2, donde expresabamos el deseo de
que la simulacién sirviese de soporte a posibles trabajos experimentales. Ya
comentamos en el capitulo 3 las bondades de la levadura para la experimentacion
dielectroforética. Por ello hemos estudiado la dependencia de la agregacién debida a
la accién del campo como funcién de la conductividad del medio externo. La
conductividad de la suspensién es un variable de importancia practica para técnicas
bioeléctricas como por gjemplo la electrofusién. Por otra parte, es un parametro
controlable mediante la adicién de electrolitos, generalmente KCl o NaCl, a la
suspension. Los resultados de la simulacion se pueden ver en la figura 4.6, donde se
ha representado la longitud media de cadenas alcanzada tras 0.3 s de aplicacién del
campo, para dos frecuencias diferentes. La agregacion producida por el campo es alta
para una conductividad baja; la dielectroforesis es menos efectiva a medida que la
conductividad del medio externo aumenta, mostrando un minimo que depende de la
frecuencia. En la misma figura 4.6 hemos representado superpuesta la curva tedrica
para la polarizabilidad. Vemos que la forma de la curva se ajusta a la variacién de L

con o,. Para la frecuencia de 1 MHz el minimo se encuentra para un valor de o, del
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orden de la conductividad del citoplasma. Este minimo se desplaza a valores menores
cuando la frecuencia disminuye de acuerdo con el comportamiento de la
polarizabilidad efectiva, como se ve en la figura. Debemos decir sin embargo, que
para baja frecuencia algunos efectos no incluidos en la simulacién, como la
polarizacién de electrodos pueden ser importantes; por otro lado, para altas
conductividades, el calentamiento debido al paso de la corriente puede producir
corrientes de conveccidn que interfieran en el proceso de encadenamiento y hagan

que no se puedan observar los resuitados predichos por la teoria.
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Figura 4.6. Variacion de la longitud media de cadenas en una suspensioén de levadura
viable (ver Apéndice} con la conductividad del medio externo, para
frecuencias del campo aplicado de f=10°Hz () y f= IMHz (o). Las
curvas continua y de trazos representan, para las mismas frecuencias, las
variaciones correspondientes de la polarizabilidad efectiva.



Capitulo 4: Evoluciéon Dinamica de Suspensiones Celulares 121

4.6 Cuantificacién de resultados de estructuras de agregacion

La cuantificacion de resultados finales de estructuras de agregacion en
suspensiones dielectroforéticas es un aspecto de gran interés en esta disciplina.
Varias son las magnitudes que se pueden utilizar con el fin de medir cudl es el estado
de agregacion o de orden de un sistema de particulas dado. Cinco son las magnitudes
que en principio se pueden usar para abordar la mencionada tarea de cuantificacion:
Conectividad, longitud media de cadenas, distancia minima media, pardmetros de
orden y funcién de correlacion por pares. En esta tesis se han utilizado los tres
primeros, principalmente porque han sido de ideacion propia y original de nuestro
grupo de trabajo, ademds presentaban ciertas ventajas sobre las otras dos magnitudes
que se han mencionado. A continuacién se hara una descripcion comparativa, y se

aplicaran estas dos magnitudes a algunas de las estructuras finales obtenidas a lo

largo de esta investigacion.
4,6.1 Funcion de correlacion por pares

Dada una distribucion bidimensional de N particulas definidas por sus vectores

de posicion T, se define en general la funcién de correlacion por pares como:

FCP(7) = % (i >, )}

donde S es la superficie sobre la que se distribuyen las particulas, 8 es la funcion

delta de Dirac, y §; =%, —F.
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La funcién FCP se suele utilizar para buscar encadenamientos de particulas en
una direccién determinada. Se define la funcién como FCP(r,0) en la que para cada
particula tomada como origen contribuyen las particulas encontradas a la distancia y

angulo definidos por 1 Ar y 6 * A, tomando finalmente un promedio:

- Ni(r,e) .

S
FCP(r,0)=—
@6) N? AS

Esta definicion de FCP es la encontrada habitualmente en articulos sobre
simulacién de sistemas de particulas, [32]. Esta definicion sin embargo, pfesenta
problemas précticos en su aplicacion a sistemas discretos. Para Ar e A9 constantes, ¢l
drea de busqueda AS es fuertemente no uniforme para coordenadas polares. Si se
intenta mantener AS constante a base de ajustar Ar ¢ A0 para cada r dado, se
encuentran. limitaciones debidas al tamafio fimito de las particglgs. Por ello, los
resultados obtenidos a partir de esta definicion suelen ser bastante pobres. En este
trabajo se presenta una definicién alternativa para la FCP utilizando un area de
buisqueda rectangular constante. En la figura 4.7 se puede ver una representacion
grafica de las dos definiciones:
| En el desarrollo de la funcién FCP con un area de bﬁsquéda rectangular, se vid que es
conveniente hacer una rotacién y traslacion de las particulas al origen, de tal manera
que la condicion de incremento de la funcién en cada caso, se simplifica: X; < |Ar/2|
Y,< |Ar/2|. La funcién FCP ha sido aplicada a diferentes configuraciones finales para
una simulacién de Montecarlo de una suspension binaria. Los resultados se¢ muestran
en la figura 4.8. Puede observarse la caracterizacién de la formacion de cadenas,
tanto longitudinales como transversales, en una suspensién binaria, para una

frecuencia en ambos tipos de agregacidn son posibles
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Figura 4.7. Representacién grifica de posibles definiciones de bisqueda para la
funcion FCP. (a) Representacion cartesiana. (b) Representacion polar.
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Figura 4.8. Funcion FCP para una suspensién binaria, de levadura y particulas de
poliestireno (véase el capitulo 3). (a) Suspensién aleatoria inicial. (b)
Configuracién final después de la aplicacion de un campo E = 10* Vm’,
f=1MHz, con cadenas longitudinales y transversales.

(—) Encadenamiento en la direccién del campo. (—) Encadenamiento en
la direccién transversal.
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4.6.2 Parametros de orden de un sistema de particulas

En determinadas condiciones un sistema de particulas que interaccionan
fisicamente tendera a alcanzar una configuracién espacial que minimice su energia,
tal es el caso por ejemplo de un cristal. Podemos utilizar algunas magnitudes
tradicionalmente propias de la cristalografia o la fisica del estado sdlido para
caracterizar el orden de las estructuras finales de nuestro sistema. Una vez decidida
cual es la estructura de minima energia del mismo, lo cual entrafia un problema de
considerable complejidad en si, podemos considerar el sistema como una red espacial
y estudiar su orden.

En un sistema bidimensional de particulas esféricas sometidas a un campo

—~eléctrico-homogéneo, se puede demostrar que la configuracién de minima energia es

la red hexagonal [32]. Los vectores principales de la red hexagonal son:

donde D es el didmetro de las particulas.

La red reciproca viene definida por los vectores:

Bt_l-i‘_ 2 -+
'"p' "’
o 2 5
RN

A partir de los vectores de la red reciproca podemos definir los pardmetros de orden

del sistema

i N —
8, = g-I}IvZexp[ZTr(ibL ‘£)] :L=1,2
k=1
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Los parametros §, varian entre 0 y 1. Cuando el sistema esta totalmente desordenado,
con las particulas tomando posiciones al azar, los parametros toman un valor cercano
al cero. Cuando las particulas se van ordenando en las direcciones de la red, los
parametros de orden tienden a 1 segin las particulas se van encadenando en las
direcciones principales de la red, hasta tomar un valor unidad, si las particulas
estuvieran en los vértices de una red hexagonal perfecta. En la figura 4.9 vemos una
evoluciéon del pardmetro de orden 8; que representa el encadenamiento en la

direccion del campo, se compara con una curva de conectividad para el mismo

sistema.
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Figura 4.9. Evolucion temporal del parametro de orden y la conectividad, para un
sistema de 200 células de Neurospara Crassa bajo la acciéon de un campo
E=410*Vm' yf=1MHz
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Como hemos visto, existen diferentes métodos de cuantificar las estructuras de
agregados de particulas, en esta tesis se ha definido y utilizado la magnitud
conectividad que ofrece ciertas ventajas sobre los parAmetros de orden y la FCP. Por
una lado, la conectividad asegura la agregacion del sistema y le asocia un valor
numérico determinado a cada posible estado de agregacion; los parametros de orden
en cambio no describen el contacto, ya que la vinica condicién para incrementar su
valor es la disposicion geométrica relativa de las particulas; por otro lado, la FCP no
asocia un valor numérico determinado a cada estado de agregacion del sistema.

La conectividad también puede ser definida para diferentes direcciones sobre el
plano, y es aplicable a sistemas con mezcla de particulas de diferente clase, como se
vio en el capitulo 3 en el estudio de suspensiones binarias. Los parametros de orden y
la FCP no ofrecen esta versatilidad. S -

En cuanto a la distancia minima media; esta magnitud informa de la agregacién
del sistema de manera continua, aunque no del ordenamiento espacial. Es
particularmente 1til en los instantes iniciales de la evolucién del sistema cuando la
conectividad es casi nula y muestra un comportamiento altamente discontinuo.

Hay que destacar que la FCP puede ser particularmente util en sistemas de
particulas sin simetria esférica, en las que las condiciones de contacto son dificiles de
imponer y el calculo de la estructura de minima energia no es trivial. Esto hace que
tanto conectividad, como parametros de orden, no sean magnitudes muy apropiadas

en el caso de suspensiones de particulas elipsoidales, mientras que la FCP, si podria

serlo.
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4.7 Conclusiones

Se ha estudiado la dindmica del encadenamiento dielectroforético en una
suspension de células biolégicas mediante una simulacion numérica que integra la
ecuacion de Langevin con un término estocastico afiadido. Se ha particularizado la
simulacion para los casos de electroagregacion de Newrosspora Crassa 'y
Saccaromyces Cerevisiae, que ha sido estudiada para diferentes frecuencias e
intensidades del campo aplicado. Se ha encontrado gran similitud entre los espectros
de longitud media de cadenas calculados y los espectros de polarizabilidad efectiva
de interaccién. En los instantes iniciales, la pendiente de la evolucién temporal del
proceso de encadenamiento, depende fuertemente de la intensidad de campo, lo cual
es coherente con la existencia y valor de un campo critico como el encontrado en el
capitulo 3.

Las simulaciones de larga duracién y con concentraciones altas han mostrado la
aparicién de un nuevo régimer, caracterizado por la union de cadenas para dar lugar
a la formacién de estructuras mayores, con valores de conectividad superiores a 2. La
caracterizacion de la formacién de agregados es importante para aplicaciones en
electroreologia, por ejemplo en el disefio de sistemas de viscosidad variable, de
acuerdo con la intensidad y frecuencia del campo.

En general, los resultados de este capitulo permiten la evaluacién de los efectos
de los parametros dieléctricos de una sola célula tales como la permitividad o la
conductividad en el comportamiento colectivo, con énfasis especial en los procesos

de evolucion temporal.
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A.l1 Introduccion

Las microparticulas, tanto las de origen bioldgico como las de origen sintético
o artificial, muestran en general estructuras considerablemente mas complejas que las
de una esfera homogénea. Con el fin de estudiar su respuesta a campos eléctricos se
hace necesario modelar eléctrica y geométricamente las mismas. El método mas
simple y comtnmente aceptado es considerar las particulas como un conjunto de
capas esféricas concéntricas, cada una de ellas con sus propiedades dielectricas.
Posteriormente mediante el calculo apropiado se podra sustituir la particula esférica
con multiples cap.as por otra esfera homogénea con una permitividad efectiva que es
equivalente a la de la esfera original. El concepto de permitividad equivalente es

fundamental en el estudio dielectroforético de sistemas de microparticulas.

A.2 Modelo de la célula de Neurospora Crassa

La Neurospora Crassa es un protozoo que vive en el fango de lagos y rios, es
un organismo bastante simple que tan solo consta de citoplasma y membrana. El

calculo posterior nos permitira entender mejor la aplicacién de la idea de

permitividad equivalente.
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(b)

Figura A.l. (2) Modelo dieléctrico de una célula con membrana (b) Esfera
homogénea equivalente. Las permitividades son complejas, de la

formas=¢ —jo/®
Para este caso, considerando que solo estamos interesados en calcular el
momento dipolar inducido en la esfera, lo que nos permite no considerar términos de
orden superior en el desarrollo del potencial, podemos expresar la solucién de la

ecuacion de Laplace para el potencial en las tres regiones como:

¢,=(—EO+—A2—]0056 ,I>a,

r
C

o, =(—-Br+-7JcosE), a, >r>a,
T

¢, =—DrcosO, r<a,

Con condiciones de contorno en la frontera de los dieléctricos:

O =0, ; 81%=8m% enr=a,
¢=9; ; Em%=8i% enr=a,

En el caso de campo aplicado uniforme esta aproximacion va a ser exacta. Para
un campo no uniforme, dado que el tamafio de la esfera va a ser generalmente
pequeiio respecto a la distancia en que el campo varia apreciablemente, los términos

multipolares puede usualmente despreciarse.
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Resolviendo el sistema de ecuaciones impuesto por las condiciones de

contorno, obtenemos la siguiente solucion para los coeficientes:

—&
=Zf I RYE,
€. F2€,

3g,a’ B
(e +28, )22 -x) °

oo leloxk’ o

B=-

(e, +28,) Eo
De— 3¢, (1-x)a’ E,
(Eef +281)(33 —K)
donde:
ad+2 B35
£, +2¢,
Eer =&y (A.1)
ad | 2%
€, +2¢,

con a = R{/R,. Como se puede ver e+ sustituye a €; en el factor de Clausius-

. &,—E ‘ . e .
Mossott 1—2—'— y puede ser entendida como la permitividad equivalente que
g, +2€,

tendria una particula homogénea. En la tabla A.1 se muestran los valores numéricos

del modelo, para células de Neurospora Crassa.

Parametro Valor
€ 80
o) 510° Qm™
€ 50
Gi 0.2 Qm™
Em 5
Cm 0
Grosor membrana 10°m
Radio 10°m

Tabla A.1. Parametros eléctricos de Neurospora Crassa
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A.3 Modelo de la célula de levadura.

La levadura, especialmente la variedad Saccaromices Cerevisiae es uno de los
organismos mas utilizados en experimentos dielectroforéticos. Esto es debido a su
facilidad de manipulacién asi como a su resistencia a condiciones adversas, gracias a
que su pared celular es capaz de soportar grandes presiones osmoticas, debidas a
posibles gradientes de concentracién entre el medio intra y extracelular. Este ultimo
debe mantenerse a una baja conductividad en los experimentos de dielectroforesis,
para evitar convecci6n térmica, lo que implica una concentracion de electrolitos muy

pequeiia. Por el contrario el medio intracelular es rico en iones.

Figura A.2. Modelo geométrico y dieléctrico de una célula de levadura. Las zona 1,2
y 3 representan el citoplasma, la membrana y la pared celular,
respectivamente.

Desde el punto de vista dieléctrico, la levadura se puede modelizar como una

particula esférica de tres capas, correspondientes al citoplasma, membrana y pared

celular, Cada una de las zonas viene caracterizada por su permitividad y
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conductividad propias, que se combinan en una permitividad compleja caracteristica

de cada zona, €, =€, — ji , {figura A.2)
)

Con el fin de calcular la polarizabilidad efectiva de la particula sometida a un
campo uniforme resolvemos la ecuacién de Laplace con condiciones de contorno en
cada una de las interfases, impuestas de manera anloga a como se hizo en el modelo
de la célula de Neurospora Crassa pero considerando una interfase mas.

En cada zona el potencial admite solucién general en setie de la forma:

®, = i(Ainr“ +B, r™"! )Pn (cos®) ;i=1..4

n=0

Imponiendo las condiciones de contorno, llegamos a la siguiente solucién para
los coeficientes del desarrollo en serie.
Ap=Bn=0 ; n=l

-27¢.8.€,a E
A“ = L2 34 3_0 (AZ)
|+L2

3
L= a§(284 +83)|:(81 + 282)(82 + 283)+ 2(82 _81)(83 'Ez)a_;}
con a;

L,= 2(53 "34)[(81 + 282)(83 "92)3; +(33 +2¢, )(82 _sl)a‘f]

A
Ay = 98;,81;:a§ [(81 +282)(82 +283)33 "‘2(92 _81)(33 —Sz)alj]

A
By = 2 [l +26,)e, o, + 5y + 26, ) -2 e

2™3

Aq=-Eq (A.3)

B =A31(E4_83)32+B31(283+54) (A.4)
. 3e, 3e, '

Finalmente el potencial en cada zona esta dado por:
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@, = A rcosd D, =(A21r+?—§‘-Jcose
T
@, =(A3]r+-B—§’—]cose @, =(A4,r+B—;’JcosG
r’ r

Tgualando el potencial en el exterior con el potencial creado por un dipolo, podemos
identificar el momento dipolar P inducido en la esfera: P = 4ng,By. De esta
ecuacién podemos deducir la polarizabilidad efectiva de la esfera y su permitividad
equivalente, como:

dne,
EU

Qer = B, (A.5)

donde Ba; es funcion de las permitividades complejas de cada una de las zonas a
través de las ecuaciones (A.2 - A.4).

Es frecuente encontrar en la literatura especializada un tratamiento diferente
para el calculo de la polarizabilidad efectiva de la esfera con doble capa. Este
c;;51;te ‘en una aijfo_ximacién conocida como de esferas equivalentes. sucesi\.f‘as
(“smeared our”), en la cual se calcula primero la permitividad equivalente del interior
y la primera capa a través de la férmula (A.1) y subsecuentemente, utilizando ésta, se
van agregando capas hasta sucesivas hasta finalizar calculando calcula la
permitividad equivalente total, considerando la capa externa. Se puede comprobar

numéricamente que esta aproximacion para el caso de tres capas es equivalente al

calculo exacto dado por la ecuacion (A.5).



Apéndice: Modelos de particulas 137

A.3.1 Parametros dieléctricos de la levadura.

Con el fin de simplificar, se supondrd que el mecanismo principal es el
orientacional de dipolos. Considerando que los medios liquidos son disoluciones
diluidas de electrolitos en agua, cuyos mecanismos de relajacion se suelen dar por
encima de los 10'° Hz podemos considerar £, y €4 como constantes. Por otro lado la
membrana y la pared celular estén formadas principalmente por lipidos y proteinas
con frecuencias de relajacién en el rango 10°-10" Hz, que se encuentran en el limite

superior de las frecuencias investigadas. Por simplicidad, el efecto de esta relajacion

se supondra despreciable sobre g3 y €3.
Por otra parte los tiempos de relajacién para conducciones iénicas, como son
el citoplasma y €l medlo externo, pueden ser relacionados de manera aproximada con

la conductividad a través de la expresion: 1o =10 l/cr s. Esto implica frecuencias

~2c-10'°Hz . Las conductividades asociadas a las soluciones

criticas :f_ =
2nt

s
idnicas del sistema son superiores a 10* Q'm’, lo que implica frecuencias
caracteristicas: f; > 2%10° Hz , con lo cual nos encontramos de nuevo en el limite
superior de frecuencias utilizadas experimentalmente, también podemos considerar
que no existe relajacion de las conductividades de las regiones i6nicas 6, y o4 . La
membrana sin embargo presenta un comportamiento distinto con una conductividad

mucho mas baja del orden de 107-10* mho m [1] lo que implica frecuencias

caracteristicas en el rango 2x10° - 2x10® Hz. Por este motivo o, debe permanecer

G, — )
2s 2=  Fgconveniente

compleja adoptando una expresion de la forma: o=0,, +—=—
1=juT,

aclarar que la parte imaginaria de esta conductividad contribuira a la parte real de la
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permitividad compleja correspondiente, como requieren las relaciones de Kramers-
Kronig. El analisis previo ha hecho hincapié¢ en los mecanismos fisicos de
conductividades y permitividades, cuyas partes reales ¢ imaginarias son

posteriormente combinadas para dar lugar a las permitividades complejas de cada

Zona.
A.3.2 Valores empleados en el modelo para la levadura

El medio circundante serd en general una suspension acuosa salina, en ia que
tomaremos e4; ~ 80 y una conductividad que puede variar entre 10*-10" Q'm".

En cuanto a los valores dieléctricos asignados a la capa iénica, no existen
valores determinados experimentalmente. Supondremos que en ¢lla el agua esta en

un estado parc1almente hgado con una penn1t1v1dad inferior a la del medio exterior,

del orden de 40. Tomaremos una conductividad o3 proporcional a la —del medio
externo tal que o3 = h-os ; la constante h es un parametro ajustable a datos
experimentales. El grosor de la capa iénica se toma del orden de la longitud de
Debye, (a3-az) = 410" mparac, = 1 O 'm" También deben ser ajustados con datos
experimentales los valores de la conductividad o, y tiempo de relajacion de la
membrana T>. Finalmente el radio promedio de las células de levadura se toma como
a; = 6-10°m.

Los valores finates de los-diferentes parametros que han sido utilizados en la

simulacién se muestran en la tabla A2,
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Parametro Valor
a 6 10'°m
az-ay 10-5 m
ai3-ay 4 10"‘} m
Elr 60
E2¢ 9
€3¢ 40
E4r 30
Gy 1 mhom™
02 10° mhom™
[ 9.9 10° mhom"™
Tg 10~ s
h 4910°

Tabla A.2 Parametros eléctricos de Saccaromyces Cerevisiae

A.4 Modelo de la particula de poliestireno

En lo que concierne a su modelizacién las particulas de poliestireno se suelen incluir
en la clase de particulas con carga superficial y por tanto con capa idnica
significativa. Los modelos que tratan de resolver el problema de la distribucion de
iones a través de las ecuaciones de Boltzman-Poisson, combinadas con la de
electrodifusion, llevan en general a expresiones demasiado complicadas para ser de
utilidad practica [6]. El modelo alternativo comunmente aceptado para estas
particulas en suspension es el de conductancia superficial, en el se supone a la
particula de poliestireno como una esfera dieléctrica con una conductividad y
permitividad propias que estd rodeada de una fina capa con una conductividad
mucho mas alta que la de la particula y el medio circundante. Esta conductividad
superficial puede ser debida a varios factores, desde cargas propias asociadas a la
superficie de la particula que a su vez crean una capa de contraiones, a la
acumulacién de carga debida a efecto Maxwell-Wagner. Asi, en general, la

conductividad superficial es entendida fisicamente como la suma de un conjunto de
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portadores de carga mdviles asociados a la superficie, (estos pueden ser grupos
quimicos cargados, defectos de carga o huecos, incluso protones que pueden saltar

de unos grupos a otros), y una atmésfera idénica. Podemos expresar la conductividad

superficial como:

=4, +A, Zslulzl + j(c; ~g, )dy+uj[(c)"2 —cz)dy
0

-

Donde: s; = Niimero de portadores por unidad de superficie de la especie 1
7z; = carga asociada a la especie i
u; = movilidad de la especie i
o1 y &2 = son las conductividades del medio y la particula lejos de la interfase.

o, y o2 = son las conductividades asociadas a la atmésfera idnica y pueden ser
expresadas cada una de ellas como:c:Zni(y)zili (y) siendo 1 la

conductancia de la especie i en la posicién y niy) la densidad de
portadores.

Fl origen de la coordenada y se toma sobre la interfase.
Una vez introducida la conductividad superficial podemos calcular la polarizabilidad
efectiva de la particula, para ello debemos resolver una vez mas la ecuacion de

Laplace con las condiciones de contorno adecuadas.

Vi@ =0
o, =0, , r=R
e,-a—(—pi—'e.I&:mrrps r=R
or or

ps es la Densidad de carga libre sobre la superficie

Esta densidad de carga libre p, sufre variaciones temporales bajo la accién de un
campo arménico principalmente por dos mecanismos: (a) Transporte de iones a y
desde la superficie como resuitado de las conductividades propias de la particula y el

medio. Esta contribucion viene representada por:
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dt

(b) Transporte de iones sobre la superficie como resultado de la conductividad

J

Como ambos mecanismos actian simultineamente tenemos la siguiente ecuacién

superficial, lo que origina un término de la forma:

sinﬁg
0

dp? A @
dt R’sin o0

para la continuidad de la corriente:

sinead)z ]
. % R

j—— + 7
dt Or ix or |, R’sinb 80

Esta ecuacién junto con la de Laplace dan como solucién para el potencial fuera de la

d oD, | oD, | A a(

particula:
d)1 =_E0r0039+ B T8 RBEO coje
e T+ 281 T
con:
24
Oyt
Eep =€ ) =
w

Como podemos ver en la permitividad efectiva resultante, el efecto de una

conductividad superficial A es equivalente a incrementar la conductividad de la

particulaen 2A/R.

Este modelo de la particula de poliestireno no permite explicar
satisfactoriamente algunos aspectos de las observaciones realizadas en experimentos
de dielectroforesis y electrorotacion sobre suspensiones de particulas de latex, que
especialmente a bajas frecuencias parecen mostrar un comportamiento anémalo. Es

aceptado [1-3] que con el fin de describir el comportamiento del poliestireno a baja
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frecuencia es necesario afiadir una nueva dispersién a la conductividad a baja

frecuencia, de tal manera que la conductividad de la particula toma la siguiente

forma:

G, =0C +A+—_A—
PP R 1+ (joT)

donde Ay T definen la amplitud y tiempo caracteristico de la dispersion de la
conductividad a baja frecuencia, y deben ser ajustados de acuerdo con el
experimento. En nuestra simulacién hemos utilizado el modelo de conductancia
superficial con dispersion a baja frecuencia. Adicionalmente al igual que en el caso
de la levadura, al modelo le ha sido afiadida una capa de agua ligada a la superficie
de la particula cuya existencia es razonable y estd descrita en la literatura [3]. Su
permitividad es inferior a la del agua libre y su conductividad proporcional a la del
medio a través de la constante h. Los valores exactos de estos parametros se han
obtenido mediante ajuste, con muy buen acuerdo a datos experimentales [4-5].

A continuacién se dan los valores empleados en el modelo:

Parametro Valor
Radio de la particula 6 pm
Grosor de la capa de agua hgada 510”m
Permitividad del poliestireno 2.5
Permitividad de la capa ligada de agua 60
Conductancia superficial 3-10°
h 0.025
T 0.5
o |08
A 100

Tabla A.3 Parametros eléctricos de la particula de poliestireno
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