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¡
Objetivose interésde la tesis 7

E
3 La dielectroforesissedefinecomo el movimiento de materiaeléctricamente

¡ neutrabajo la accióndeun campoeléctricono uniforme. Aunqueestefenómeno

es conocidodesdeantaño(año 600 a.C.), no ha sido hastala segundamitad del

¡ presentesiglo que sehacomenzadoun estudioy caracterizaciónsistemáticosdel

3 mismo.

El estudio de los fenómenosdielectroforéticospresentavarios dominios

¡ bien diferenciadosaunque interrelacionados.Por un lado están los aspectos

¡ fundamentalesdel estudiofisico de la interacciónentrecamposelectromagnéticos

¡ y cuerposdieléctricos,porotro ladoencontramoscaracterísticastecnológicasenel

análisisy desarrollode las posiblesaplicacionesque las leyes obtenidasapartir

delpunto previopudieransugerir.

En lo concernienteal primer aspectonos encontramoscon el estudiode

fenómenos fundamentalesde la electrodinámica,debemos cubrir desde la

¡ comprensiónde mecanismosde polarización a la resoluciónde problemasde

3 potencial.Uno de los problemasclásicosa esterespectofue el análisisde fuerzas

ejercidas por campos electromagnéticossobre medios materialesdisipativos.

U Durantemás de unadécada,los científicosdedicadosa estecampotrabajaronen

¡ unaformulaciónquepermitierael tratamientoteórico del usoy manipulaciónque

llevabana cabocon cuerposy sistemascon conductividadesnadadespreciablesy

¡ porlo tanto con pérdidas,lo queles impedíael usode formulacionesbasadasenel

¡ principio de conservaciónde la energía.Durantebastantesaños se utilizaron

solucioneserróneasal problema,reflejadasen las publicacionesinternacionalesy

admitidasincluso por los científicosmás prestigiososdel campo.El cálculo de

¡ fuerzasen estostrabajossebasabaen el principio de trabajosvirtuales, lo quees

¡ incorrectopara un sistemacon pérdidas.El problemahabíasido ya mencionado

u
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¡
3 porLandauy resueltopor Sauerde maneracorrectay consistente,medianteuna

3 nuevaaproximaciónal problemaatravésdel tensorelectromagnéticode Maxwell

y la conservacióndel momentolineal. Esta formulaciónes de gran complejidad

¡ tanto conceptualcomo matemáticalo cual haceque su comprensiónseamuy

3 ardua para científicos no acostumbradosa los tratamientos matemáticos

complejos pero a la vez interesadose introducidos en el campo de la

¡ dielectroforesis,tal es el casode numerososbiólogosy fisiólogos queutilizan la

¡ dielectroforesis como una herramienta de manipulación microbiológica y

caracterizacióncelular; quizá por esto el error de la teoría previa pervivió en

buenapartede la bibliografiaposteriora la solucióncorrectadelproblema.

3 El primer objetivo de estatesisha sido una revisión y reformulaciónde la

g citada teoría a travésde la introducciónde un potencialefectivo,con el fin• de

ofrecerunapresentaciónmásclaray simplificadaaunqueigualmentepotenteque

¡ la original. Deestamaneraseconsigueque sucomprensióny utilizaciónposterior

3 paraelanálisisdediversossistemasde interésseamásfácil y asequible.

Unavez sehubo conseguidouna formulacióncorrectaparael problemade

¡ fuerzaselectromagnéticasen mediosdisipativosseprestóconsiderableatencióna

¡ la fuerza que un campo eléctrico no uniforme ejerce sobre una partícula,

principalmentedebidoa susaplicacionesen manipulacióncelular.

1
En labibliografia sobredielectroforesisabundanlos trabajosteóricossobre3 el efectode un campo eléctrico sobreuna célula aislada, así como los estudios

experimentalesde suspensionescoloidalesde micropartículasbajo la acción de

campos de radiofrecuencia, debido principalmente a sus aplicaciones en

1 manipulacióncelularmicrobiológica.

¡
U



¡ Obietivose interésde la tesis 9

E
3 Sin embargo, se ha descuidadoel análisis teórico de estos sistemas

¡ multipartículas,debido fundamentalmentea la complejidadde las interacciones

múltiples, tanto de unaspanículascon otrascomo de las partículascon el medio

U circundante. Así, el segundo objetivo de esta tesis es el estudio del

3 comportamientode suspensionescelularesbajo la acciónde camposeléctricosde

radiofrecuencia.Un primerinterésde esteestudioesconocerel efecto quetienen

E las pérdidaspresentesen el sistemadurantela evolucióndel mismo,ya quehasta

¡ el momentono existíaningún estudiode suspensionesen el que seconsideraran

los aspectosdisipativos de las mismas.También se analizaen estetrabajo la

influencia de diversos parámetroscaracterísticosdel sistema como son la

3 intensidady frecuenciadel campoaplicadoy la concentracióndepartículasen la

suspen~ión$cuydsefectosno habíansido analizadoscon anterioridad.Al mismo

tiempo se estableceel objetivo de entenderel fundamento fisico de ciertos

U comportamientosanómalosobservadosen suspensionesbinariasa principios de

U los años70 y quepermaneciansin unaexplicación satisfactoria.En el desarrollo
del trabajo fueronsurgiendonuevosinteresesy objetivostalescomoel estudiode

U fenómenosde agregaciónen suspensionesde partículaselipsoidalescomo una

¡ mejor aproximación a diversos tipos de biopartículas,lo cual presentauna

novedaden estecampocon resultadosinteresantes,así comoel análisisdetallado

• de la evolucióntemporalde los mencionadossistemas.

¡ Aunque ya se han publicado trabajos preliminaressobre este tipo de

sistemas,nuestroestudiopresentaavancesimportantescomoson la introducción

de las pérdidasdel sistema,y la utilización de célulasbiológicas.Las célulasson

¡ partículasde estructuracomplejaque requierenuna modelizaciónfisica mucho

¡
1
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Objetivose interésde la tesis 10u
más elaboradaque la de las partículas sintéticas utilizadas en los trabajos

anteriores.

Aunqueel trabajoseenfocadesdeun punto de vistaesencialmentebásico,

3 el estudiode estossistemaspuedetenerimportantesaplicacionesen el campode

3 la electroreologiaasí como en el de la manipulacióncelularcomo puedeser el

casode la electrofusión.Hoy en díaya existenalgunasaplicacionesavanzadasde

E la dielectroforesisparala manipulaciónde microorganismos,tal esel caso de la

¡ factoríao microchip biológico desarrolladoen la universidadde Gales(Bangor),

por el equipo del Prof R. Pethig con quién tuve el placer de colaborar.Una

E presentacióndel mencionadochip que muestra toda la potencialidadde la

3 dielectroforesiscomotécnicasepuedever en:http://www.sees.bangor.ac.uk/

.

He tenido la oportunidadde entrarencontactoencongresosinternacionales

E con ingenierosde diferentescampos,que utilizan la dielectroforesisde manera

3 empírica con diversas finalidades, como por ejemplo para el diseño de

analizadoresde airecon fines medio ambientales,o de sistemasde separacióndeu menay gangao petróleoy aguaen míneria. Todos ellos me hancomentadoque

3 les seríade crucial importancia la consecuciónde una mejor y más profunda

¡ comprensióndel las leyes que rigen el comportamientode los sistemasde

micropartículasen interacciónbajo la acciónde camposde radiofrecuencia.Este

3 esen definitiva el propósito de estatesis, verter luz en la medidade lo posible

u sobreel conjuntode fenómenosmencionados,con la esperanzade que estoseade
utilidad y ayudaal colectivode científicosinvolucradosen estecampo.

u
3
u
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3 Canítutol:FuerzasElectromagnéticasenMediosDieléctricosDisinativos 14

u
1.1 Introducción

U En la bibliografiasobreelectromagnetismo,tanto de carácterbásicocomoavanzado,

siemprele ha sido dadaimportanciaal cálculode fuerzaseléctricaso magnéticasejercidas

sobre cuerposmateriales.Un método clásico para aproximarsea este problemaes elu basadoen el principio de conservaciónde la energíaa través del cálculo del trabajo

3 realizadoen un desplazamientovirtual del objeto [1-4]. Existen muchascircunstanciasy

sistemasfisicosde interésen los que la conservaciónde la energíano esaplicable,debido

a que el sistemabajo consideraciónesdisipativo. En estascircunstanciases necesarioel

uso de una nueva estrategiabasadaen la conservacióndel momento generalizado.

3 Recurriremosa la integracióndel tensor de tensioneselectromagnéticasde Maxwell a

travésdela superficiedel cuerpoparael cálculode las fuerzas.3 El tensor electromagnéticode Maxwell es introducido en diversos textos de

3 electromagnetismoavanzado,pero suexclusivaaplicacióna la resoluciónde ejemplosmuy

sencillos,talescomo el cálculode la fuerzasobreuna cargapuntual, inducenla incorrecta

U impresión de que el tensor electromagnéticode Maxwell es una mera curiosidad

3 matemática,envezde unapotenteherramientaanalítica.

Son numerosaslas aplicacionestécnicasbasadasen la utilización de estetipo deu fuerzas ponderomotrices, tales son el caso de: levitación [5], atrapamiento

3 electromagnético[6] y concentracióny manipulacióndielectroforéticadepartículas[7,8],

muchasdeellastécnicasrealmentenovedosasde recienteaparición.

Es necesariodarse cuentaque incluso en el caso de campos cuasiestáticos,el

3 principio de trabajovirtual carecede validezparamediosdieléctricoso magnéticosreales,

u
u
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u
en los quesiemprehay presentespérdidas,aunqueseaen gradomínimo. El problemafue

descritoporLandau[6] y resueltoporSauer[9] usandoel tensorde Maxwell parael caso

3 de unapartículaesféricainmersaen un fluido.

Enestecapitulosedesarrollauna formulaciónalternativamássencillaque facilita su

uso en su caso general.Estaestablecela expresiónde la fuerzanetaque actúasobreun

U cuerpodieléctrico inmersoen un campoelectromagnéticoen términosde unaintegral a

través de la superficie que limita el cuerpo,o alternativamente,como una integral de

superficieextendidaa ambosladosde la interfaseentreel cuerpoy el medio externo.Esta

U formulaciónpermitela consideraciónde las pérdidasdel medio a travésde la introducción

de permitividadescomplejas. Se desarrollará la teoría y se ilustrará con resultados

representativosobtenidosde la aplicacióndela teoríaa sistemasconcretosde interés.Tales

sonel caso del ascensode un fluido entredosplacasparalelassometidasa unadiferencia

de potencialarmónica,o la fuerzasobreuna partículaesféricaen un campoeléctricono

uniforme.Restringiremosnuestradiscusiónal casofuerzaseléctricassobredieléctricos.El

desarrollode la teoríaesgeneral,y puedeserextendidoparael casodemediosmagnéticos,

• oincluirlaspérdidasporhistéresis.

U
1.2 Esfuerzosen mediosdisipativos

U
u Si consideramoslas relacionesdemomentoen un sistemacompuestopormasay un

campoelectromagnético,llegamosalasiguienteecuación[1.3]:

d rl r
JSdvJ= n dsdtLP + JTj (1.1)uu

U
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U
En estaecuaciónseexpresala conservacióndel momentototal del sistema,siendo PI las

componentesdel momentomecánico,S las del vectorde Poynting,y I¡~ las componentes

U del tensor de tensioneselectromagnéticasde Maxwell; 5 es la superficie que limita el

3 volumenvdelsistema.

Cuando las variaciones de los campos electromagnéticosson lentas (caso

U cuasiestático)las fuerzasejercidassobre un volumen finito de materia por el campo

3 electromagnéticopueden ser expresadasen términos de fuerzas que actúan sobre la

superficiequeencierradichovolumen,

t= fT1ngs (1.2)

U
dondeel tensorI~j estádefinido paraun mediomaterialcomo

• ia..[Et dE ‘~ H2( __Tu =eE1E~+1iH1H~ 2”[~ —T1y~-) + dujj (1.3)

siendos, ~Ly ti lapermitividad,permeabilidady densidaddel medio,respectivamente.E1 y

I{ representanlas componentesde los vectorescampoeléctricoy magnético.Los términos

en forma de derivadasde la permitividady la permeabilidadestánasociadosa la posible

defornmcióndel medio debidoa las fuerzasejercidaspor el campo,y representanefectos

u deelectrostriccióny magnetostricciónrespectivamente.Estosefectosdanlugara tensiones

3 internasque producencambiosde presiónlocalesen gasesy líquidossometidosa campos

intensos,peronuncacontribuyenala fuerzanetaejercidasobreel sistema[10].

Requiereespecialconsideraciónel caso de fuerzassobreuna interfase entre dos

U mediosxliferentesdonde los camposen generalpuedenno estarbien definidos.En esta

circunstancia se puede obtener la fuerza mediante la integración del tensor

u
U



u
3 Capitulo1: FuerzasElectromagnéticasen MediosDieléctricosDisipativos 17

u
electromagnéticode Maxwell sobre una superficie cilíndrica, con sus basesorientadas

paralelamentea la interfasea ambosladosde ésta,y separadasunapequeñadistanciaque

E sehacetenderacero.La fuerzavienedadapor:

rl 1 F2( dc dc”i 11U f~ J{E2E21E21 —c1E11E, —— 8<¡E2¡s—u——”) +E{E—i1 — ¡ ~ n.ds (1.4)

drp2 d~1¡1~u Estaexpresiónserefiere exclusivamentea una interfaseentremedios dieléctricos,

3 existiendo una expresiónanálogapara la interfase entre medios magnéticos.En lo que

sigue sólo consideraremosefectos eléctricos debidos al desplazamientode cuerpos

dieléctricos rígidos, omitiendo contribuciones magnéticas así como términos de

3 electrostnccion.

Un caso especialmenteinteresantees el que resultade la aplicaciónde un campo

eléctrico no uniforme de la forma E(?,t) = É0 (?) . ei~>t a un cieno volumende material

dieléctrico.La fuerzaejercidapor el camposobredicho volumenhomogéneo,promediada

3 sobreun periodo,puedesercalculadaa travésde la generalizaciónde las ecuaciones(1.2)

y (1.4), dondeademásse ha utilizado la siguiente identidadque verifica el promedio

temporal del producto de dos magnitudes armónicas complejas a y b

U Re(a)Re(b)
1Re(abj.Resultanasí las siguientesexpresiones:

u - í IFeriv
fi = —Re ——ocmi’ n.ds (1.5)

2 JL”~~~
2iii¡j

U y parael casodeunainterfase:

—1 1 ( JE21
2 —EIEI)jJnJ

2 I(EE*f =—Re 2j —g
1E,. ~ E ds (1.6)u

U
u
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u
Lasexpresiones(1.5)y (1.6) sonlas ecuacionesbásicasparael estudiode las fuerzas

díelectroforéticassobrelamateria.

3 El uso de las ecuacionesde fuerzarequiereel conocimientode la formaexplícita de

u las componentesdel campo eléctrico, lo que hace necesariola solución previa del
problema de contorno para los campos. Si la frecuenciadel campo aplicado es lo

U suficientementebajaparaque la longitud de ondaseamuchomayorque las dimensiones

del sistema bajo estudio, de tal manera que los efectos de radiación puedan ser

despreciados,entonceslas ecuacionesdeMaxwell cuasiestáticastienenvalidezparadicho

U sistema.[l 1]. A partir de dichasecuacionespodemosescribir:

V•D=p (1.7)

3 VxH=J±jaD (1.8)

junto con las relacionesconstitutivas: J =crE y ]J=EÉ dondesuponemosE y ~

constantes en cada uno de los medios, de donde podemos deducir:

U ‘~‘(cvÉ)=—jmp=--.jÓÑ(uÉ) lo que implica que: V•E=0 y por lo tanto podemosutilizar

• la ecuaciónde Laplaceen cadamedio.

u
U 1.3 Aplicaciones de la teoría a sistemasconcretos

U
Con el fin de ilustrar el modo de aplicación de las ideas que se han expuesto

U previamente,se investigaránlas fuerzasejercidassobrediversossistemaspor camposde

3 bajafrecuencia.

U
u
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u
¡ 1.3.1.Carga oscilantefrente a un dieléctrico plano senii-infinito

U Consideremosel casode una cargapuntual,cuyo valor oscila armónicamenteen el

3 tiempo,y queestácercade un dieléctricosemi-infmito, caracterizadoporunapermitividad

compleja. La distribución de campos se obtiene fácilmente aplicando el método de

U imágenesal caso del dieléctricoideal sin pérdidas.Las cargasficticias que solucionanel

¡ problema de contorno semuestran en la figura 1.1 y vienen dadaspor:

q”— 2c (1.9)
qE C+60 E+E0

U

E q =

¡ ~zrzzz
d qu

¡ 80 8=8—jE”

u
Figura 1.1. Cargas imágenesrelativas a la frontera dieléctrico-vacio

U
3 Las cargas q y q dan la distribución correcta de camposen la región conteniendoa q. La

carga q produce la solución correcta en el semiespacioderecho ocupado por el

dieléctrico.

U
u
U
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La fuerzamediatransmitidapor el campoa travésde la interfaseconel dieléctrico

vienedadapor la ecuación(1.6). Enestaecuación,E1 y E2 representanlbs campostotalesa

ambos lados de la interfase, y son calculadosutilizando las cargasficticias dadasen

ecuación (1.9). La superficie que engloba el dieléctrico quedaríacerrada por una

semiesferade radio infinito sobrela cual los camposseanulan,y por lo tanto no sehace

necesarioconsiderarlaen lo que ala integraciónconcierne.

Debido a la simetría del sistema, la integración de la tensionesparalelasa la

superficie seanulaquedandoúnicamente,la contribuciónde las componentesnormalesa

la interfase.Finalmenteobtenemosla siguienteexpresiónparala fuerzamedia,enmódulo,

sobrela cargaq:

(1.10)

1,8

1,6

oIS4~ 1,4

1,2

1,0

o

~= q~ ReIE~E0 ~1
32ns0d

2 t~ E + E~)

E” Is’

Figura 1.2. Fuerzarelativatotal sobreel semiespaciodieléctrico,
pérdidasdieléctricas. E’ = 4 ~.

como una fUnción de las
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En la figura 1.2 se muestra la fuerza ejercida sobre la interfase dieléctrica. Se ha

representadoel cocienteentrela fuerzaparaun casoun casoreal y la correspondienteal

f E’+E
dieléctrico sin pérdidas.La fuerza relativaparael límite de pérdidasaltas, 4- =

f0 ~

puedesermuy diferentede la unidad.

1.3.2 Elevacióndeun liquido entredosplacasparalelascargadas

Otra aplicaciónaun sistemainteresantees la fuerzasobreun líquido entrelasplacasde

un condensador,como semuestraenelesquemade la figura 1.3.

v=v &~o

Figura 1.3. Diagrama esquemáticode una celda con un líquido conductorentre sus
electrodos.Cuandoun voltaje alternoesaplicadoentre susplacas,se induce
unadiferenciade nivel entresus dosramas.

E
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Se tiene un líquido conductorcaracterizadopor unapermitividad complejaE, entre

doselectrodosplanosy paraleloshorizontales.No setomanen consideraciónlos efectosde

meniscoen lapartesuperiordel líquido. Laparteimaginariade lapermitividad,debidaala

conductividaddel medio a, tal que E” = año, dependede la frecuenciam. Cuandoun

voltaje alternode la formaVo.e><Út esaplicadoa ambasplacas,el líquido tiendea subir de

nivel. Esto esdebidoal empujeque las moléculasde fluido polarizadasejercenal tratarde

entraren las zonasdecampomás intenso,desdeel brazolateralquehacelas funcionesde

reservade líquido. En una aproximaciónde placasinfinitas, aceptableen el casoenel que

la superficiede las mismasseamuchomayorquela distanciaque las separa,los camposen

el airey en el líquido vienendadospor:

E— E0 (1.11)
+ Ed0 50d+Ed0

Por lo tanto,de acuerdocon la ecuación(1.6), la presióneléctricaque escompensadapor

unapresiónhidrostáticadebidaa la elevacióndel fluido debeser:

EJE~ —E’E~P= iRe(so(Eo~2 E~E~2) = ~ +2E0E’d0d+~E~
2d¿ =~gAh (1.12)

Ah
con: d = d~ + y d

0 = D-d, siendod~ la alturainicial del líquido cuandono hay
l+S/s

voltaje aplicado,y S, s las superficiesde las seccionesdel recipienteprincipal y el brazo

lateralrespectivamente.La soluciónde la ecuación(1.12) paraAh estárepresentadaen la

figura 1.4 comounafunción de la frecuencia.Los valoresde permitividady conductividad

tomadoscomo datoscorrespondenauna suspensiónacuosacon una ligera conductividad.

Se muestra la transición desdevalores de frecuenciabaja, donde la respuestaestá
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dominadapor la conductividad,hastaaltasfrecuenciasdondelos efectosdisipativos son

despreciables.

0,98

o 0,96

0,94

0,92

0,90

f(Hz)

Figura 1.4. Diferencia de nivel, normalizadocomouna función de la frecuencia,paraun
líquido con E = 80 Eo , a = ío4&m4. Ah

0 esel valor asintóticoa frecuencia
nula.

1.3.3 Fuerza sobre una partícula esféricasituada en un campono uniforme

Consideremosuna pequeñapartículade radio a, caracterizadapor unapermitividad

complejaE2, inmersaen un dieléctricode permitividad compleja~ Supongamosque la

partículaestábajo la accióndeun campode radiofrecuenciacreadopordoselectrodosde

geometríaarbitrariaseparadosunadistanciad, y supondremosque secumple la condición

101 nf ío~ io~ ío
5 loe ío~

— ~
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U
de que a CC d <c 2. (siendo>.la longitud deondadel campo)de tal maneraque los campos

puedenserconsideradoscuasiestáticos.

U El campoproducidopor los electrodosdebeserinhomogéneoparapoderdar lugar a

3 una fuerzaneta; ésteesun ejemplode configuraciónque seutiliza paraen la recolección

dielectroforéticade partículassuspendidasen un líquido [7]. Usualmentelas partículasse

U muevenhacialos máximosde intensidadde campo,peroen determinadascondiciones,por

¡ el contrario,puedenhacerlohacialos mínimosde intensidad(dielectroforesisnegativa).En

estoscasosel efecto físico es entendidocomo una especiede flotación, debida a la

U diferenciade fuerzasconlos dipolosdel medio externoque sonatraídoshacialaszonasde

• mayorintensidadconmayoreficacia.

Las componentesdel campoexternopuedenserexpresadasen la aproximacióndel

gradientecomo:

3 E~ =Eox +(2~j Ax+ Ay+ C 5E~

U conexpresionesanálogasparalas componentesy, z. Estaexpresiónla podemosescribirde

¡ formamáscompacta,tomandocomoorigenel centrode lapartículaesféricay evaluándolo

¡ sobrela superficie:

(1.13)

¡ donde0 representael productodiádicoy i esun vectorqueva del centrode la panículaa

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

3 derivadasque constituyenla matrizproductodiádicodenablacon el camposonevaluadas

en el centrode la partícula.Porsimplicidad,apartir de ahoraseconsiderarásimetríaaxial.

U
u
U
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Con el fin de obtenerla distribuciónde campos,sedesarrollala solucióngeneralde

la ecuaciónde Laplaceen seriede potenciasde r y polinomios de Legendre,tantoparala

regióninterior comoparala extenora lapanícula:
= X(A~r” +Bnr(fl±1))Pn(cose)

n=O

4½= ft(C~r~ +D~A~~’))P~(cos0)
n=O

r=a

rCa

(1.14)

(1.15)

Imponiendolas condicionesde contorno:

acotado

(u) Continuidaddelpotencialen la interfase:4Yra =

(iii) Continuidadde la componentenormaldel campo:

(iv) Regularidaden el infinito: —+ —E0rcos0+Gr
2P

2(cosO)+Hr
3P

3(cos0)+

La perturbacióndebidaa la esferadebedesaparecer,tendiendoa la forma general

parael campono uniforme.

De las tres primeras condiciones obtenemosla siguiente expresión para los

coeficientes:

A~0, n>2;

u1(2n+1)
= n(s1+ E2 )+ E1

(E1 —s2)na
2~~

’

n(s
1+E2)+81

(1.16)

(1.17)

(1.18)A

(i)

=0 (1.19)
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Si ahoraimponemosla cuartacondiciónpodemosdespejarlos coeficientesparalos

diferentesórdenes:

n=1: A1=-E0 ~

n2: A2G ~

E0
= 2s~ +E~

= G
~ +282

B

2E1 +8~

~ +82

El problemaahoraesasociarlos coeficientesG , H y los sucesivosquevanapareciendoen

el desarrollo,con magnitudesasociadasal campoinhomogéneoaplicado.Con estefin lo

queseharáesobtenerel campoapartirdel potenciale identificartérminosposteriormente.

Parala identificaciónde O partimosde: 4) = —E0rcosO + Gr~{ (3 cos
2o —í).

Pasandoacartesianasy calculandoel campoobtenemos:

54)E~ =——=Gx
5x

= ~=Gy
ay

E =—~—E —2Grcos0
Sz

Volviendoa derivarencontramosla equivalenciabuscada:

‘SEX

Sx
SE>

,

Sx
SE

5x

SE

ay
SE
Sy

SE
Sy

SE
Sz

SE>

,

Sz
SE~
5z )

(o
=10

o

o
O

o

o
o

-201
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u
De esta manera obtenemos:

A2 =(ÉÉj ~ ~iCazZiJo (1.20)

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

4) rrncfl4.flr2I e—1)+HI-?-(scos~0—3coso)

= —E~,..,.....,. 2 2

Siguiendo el procedimiento anterior y ocupándonosúnicamentedel término

añadido, derivamos tres veces obteniendoúnicamentecomo términosno nulos.

3 5
2E~ 52EX S2EX

u 52Ev 5’E~ S2E~ = o
8~c8y ay2 ay 311 311 -6H
52E

2 S
2EZ 52E

23 SxBz 5y&z 3z
2

1 52E _ 1 52E~, _ 1 52EU 3 SxDz — 6 2Así, H=— — 3 5y5z 5z y continuandoel proceso,seobtendríantodos

los términos del desarrollode la solución del potencial, en función del desarrollodel

campo inhomogéneo aplicado.

Una vez solucionado el problema de la distribución de campos, podemos

3 interesarnos por la fuerza neta que experimenta la partícula,debidoa las tensionesatravés

de su superficie y que obedecen a la ecuación (1.6). Debido a la simetríaaxial la fuerza

resultante debe estar dirigida a lo largo del eje-z y vendrá dada por:

¡ É= f(Pcoso—gsene)ds (1.21)

U donde P, y P, son las componentes de la fuerzapor unidad de superficie, normal y

3 tangencial a la interfase respectivamente, y que vienendadaspor:

U
u
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u
P=iRe{E2(E2~2~jE2OI 1 (~Ej—~E,0) (1.22)U 4

P~=IRe{s2E20EU —EE0E1,} (1.23)

3 La componentetangencialPt se anularápara el caso de un medio exterior sin

pérdidas. La integraciónde la ecuación (1.21), tras la sustitución explícita de las

U expresiones(1.22)y (1.23)dacomoresultadoparala fuerzapromediosobrelapartícula.

1—u 2’f=—cc fVE (1.24)

con lapolarizabilidadefectiva

u CX4f =3V ~;Re{ £2 1 } (1.25)

3 dondeE esel valor eficazdel campoalternoy V el volumende lapartícula.

Esteresultadomuestraque la esferarespondeal campoexternono uniforme,en esta

primeraaproximación,como lo haríaun dipolo. La polarizabilidadefectivade la panícula

3 vienedadapor laexpresión(1.25),y esimportantedestacarqueparael casode medioscon

pérdidas,estapolarizabilidadefectivapuedeserpositiva, negativao nula, dependiendode

los valoresde El y 82. Por ejemploparael caso de una burbuja en un dieléctricolíquido, la

U polarizabilidad efectiva es negativa, lo que quiere decir que la burbujaseráatraídahacia

U las regionesde campomenosintenso,casode dielectroforesisnegativa.

En la figura 1.5 serepresentalapolarizabilidadefectivadeuna esferadieléctricacon

pérdidascomounafunciónde la frecuencia.

3 Se ha comentadoa lo largo del capitulo la existenciade un error histórico en el

tratamientode fuerzasen mediosdisipativosbasadoen la aplicacióndel principio de los

U
u
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trabajosvirtuales; en la figura 1.6 se muestrauna comparaciónentre los resultados

provenientesde la antiguateoríay la nueva,corregidaparael factor de polarizabilidadde

una esferadieléctricainmersaen un medio dieléctrico. Los resultadosdiscrepanen la

región de baja frecuencia, dando la fórmula obtenida mediante conservación de la energía

unaestimaciónmuy alejadadelvalor correctoen eserango.

CD
ow

7

6

5

4

3

2

o

Figura 1.5. Polarizabilidadefectiva de una esferadieléctricacon pérdidas. Las curvas
rayadas y punteadas representan las contribuciones parciales a la
polarizabilidadde las cargasdepolarizacióny reales,respectivamente(vease
apartado1.4). La líneacontinuaeslapolarizabilidadtotal. La permitividady
la conductividadde lapartículason: s = 2so ; a = í04 Q

La polarizabilidadsereduceconsiderablementeparafrecuenciasaltas.
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Figura 1.6. Se muestrael factordepolarizabilidadefectivaparauna esferalos parámetros
4

son: si = 80 ; 82 2so,ai=1O~ ,;a
24a1 ;(---j Cálculocorrecto,(—)

Cálculoincorrecto,basadoenel métodode trabajosvirtuales.

1.4 Discusión

En estecapítulo seha descritoun métodopara el cálculo de fuerzasejercidaspor

camposeléctricosde variaciónlenta sobredieléctricoscon pérdidas,medianteel usodel

tensorde tensionesde Maxwell. Los resultadosmostradosen las figuras 1.2, 1.4 y 1.5

muestranque existennotablesdiferenciascon el caso de un dieléctricono disipativo; las

fuerzasobtenidaspuedensermayoreso menoresdependiendodel caso.Es interesanteel

hechode que se puedenalcanzarestadosde equilibrio establebajo la única acciónde

fuerzaseléctricas.El teoremade Earnshawestablecela imposibilidad de que una carga

eléctricaalcanceel equilibrio estableexceptosobrela superficiede electrodos;la misma

a a a ¡ J .1

U
U
u
u
U
u
u
u
u
u
u
u
u
u
u
u
u
u
U
u
U
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U
3 restricciónseextiendea dipolos, con energíapotencialU = —~ É si es un dipolo rígido ó

13 U = para el caso de dipolos inducidos y está basadaen la imposibilidad de

máximos de intensidadde campo en regioneslibres de carga. Sin embargo,si pueden

existirmínimos localesparaciertasconfiguracionesde campo,y por lo tanto las partículas

3 que tenganuna polarizabilidadefectivanegativasí puedenquedarconfinadasde manera

estableen estosmínimos.

Es ilustrativo desdeun punto de vista fisico interpretarestasfuerzasen términosde

U la accióndel camposobrecargaslibresy de polarización.Consideremosla interfaseentre

el vacío y un dieléctrico con pérdidas;en éstaencontramoscargasequivalenteso de

polarizacióndadaspor, t, = = (s’ - so)E~.Tambiénseproduceun acúmulode cargalibre

U en la interfase, debido a la diferencia de conductividadesentre ambos medios,

U Sttzjcotdedondet JcTE= = Se puedever que existeun desfasede 900 entre

U ambasdensidadesde carga.La fuerzaqueejerceel camposobreestasdensidadesde carga,

3 promediada sobre un periodo, viene dada por:

f ={Re {(t~ +t,)E~ds

donde E0 es el campoproducidopor fuentesexternasal dieléctrico.

Para aclarar esta idea, consideremos el caso de unaesferadieléctricaenel vacío,bajo

la influencia de un campo eléctrico no uniforme E0. Las densidadesde cargalibre y de

U polarización sobre la superficie, vienen dadas en primeraaproximaciónpor:
~

¾— E+28o E0 cosO

U
U
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U
= —j 3EoE” E

0 cosOU E +

3 Estasdensidadesde carga,danlugaramomentosdipolaresequivalentes,

E~E0 ~
~ =4~ts0 a E0U E +

E” ~‘U Pt =—j4rE0 a E0E +2Eo

3 La fuerza total queel campoejercesobreestosdipoloses:

Z1 fIL .ÁN—.
f =—Rej\Ip~ +pf’V).EU

2
que da el mismo resultado que la ecuación(1.24). En la figura 1.5 se muestranlas

contribucionesparcialesde cadatipo de polarizacióna la polarizabilidadefectiva,y su

U dependencia con la frecuencia.

3 Hemosdiscutido las discrepanciasexistentesacercade la expresióncorrectaparala

fuerza media sobre mediasobreuna partículacon pérdidasen un campoalterno. Hemos

demostrado que, en primera aproximación, la fuerza es equivalente a la que actúasobreun

3 dipolo con polarizabilidad efectiva dada por la ecuación (1.25). Es interesante observarque

la expresión de la fuerza media coincidecon la queseobtendríade la aplicación de la regla

del promedio sobre un producto de fasores,

U ~.LRe(pV’)É (1.26)
2

U donde ~ esel momento dipolar complejo

U b=4ra
3~ E

2 E

,

82 ±2E1

U
U
U
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U
El importanteresultado,dado por la ecuación(1.26), que puedegeneralizarsea

cualquiertipo de partículaen aproximacióndipolar, aunqueformalmentesimilar, essin

3 embargo muy diferente al obtenido erróneamentemediante el principio de trabajos

3 virtualescomohemosvisto en la figura 1.6.

U
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2.1 Introducción

U
3 La agregación de partículas formando cadenas,bajo la acción de campos de

radiofrecuenciaes un fenómenobien conocido, que ha sido investigado en diversos

U sistemas,tanto biológicos como no biológicos [1-3]. La interacciónresponsablede este

3 fenómeno es la fuerzadielectroforéticadebidaa la distorsióndel campoeléctrico en la

proximidad de cadauna de las partículasdieléctricas,y dependede las características

dieléctricasde las partículasy el medio.

3 Aunqueexisten tanto estudiosteóricosde la fuerzabásicaexperimentadapor una

partículadieléctricainmersaen un campono uniforme [4-5], como modeloselaborados

paradiversasclasesde bacteriasy célulasde levaduraen función deesferaso elipsoides

U --dieléctricascon capas,no sehaprestadomuchaatenciónal procesogeneralde formación

3 de cadenas,incluyendo su dependenciacon la frecuencia, la cual es esencial en la

agregacióndielectroforética. Hastael momentosolamenteexisteun reducidotratamiento

U teórico [6] del problema; esto es debidoa la complejidaddel fenómenoque implica la

3 interaccióna grandistanciade un grannúmerodepartículas.

En estecapítulo seextiendela tebríaexistenteparala formaciónde cadenascon el

U fin de incluir los efectos debidos a las, pérdidasdieléctricas y se lleva a cabo una

3 simulación por ordenador que nos permite manejar la complejidad debida a las

interaccionesmúltiples

En los últimos años se han realizado numerosassimulacionespor ordenador,

3 dirigidas al estudio del ordenamientoestructuralde sistemas,con un gran número de

partículasque interactúana travésde una interacciónde Van der Waalsanisotrópica,o

U
U



U
CaDitulo2: AgregaciónDielectroforéticade Partículas.Una SimulacióndeMontecarlo 37

U
fuerzas dipolares [7,8]; esta simulación compartealgunasde sus características,pero

3 nuestraspanículasno sonpolaresy la formación decadenases debidaa la polarización

3 inducidaporel campoexternoúnicamente.Como consecuenciade la notable variaciónde

la polarizabilidad efectiva con la frecuencia, va a aparecer una gran riqueza de

U comportamientos.Lasimulaciónnuméricapermiteexplorarmuchasde esasposibilidades.

3 El estudio revela aspectos importantes del proceso de concentración

dielectroforética, tales como la dependenciade la longitud de las cadenascon la

U concentración,o la existenciadeun campoumbral,asícomo el valordel mismo.

3 Las característicasdinámicasdel procesode encadenamientosonmáscomplicadas

y requierenun tratamientodependientedel tiempoparaseranalizadas;ésteserállevado a

caboenel último capítulo.

u
3 2.2 Teoría de la interacción de partículas

El sistemaque seva a estudiarmediantesimulaciónconsisteen un conjuntode N

U partículasesféricasde radio a, distribuidasen unaceldaplanay cuadradade lado unidad.

El sistemaseconsideradabidimensionaly trata de representaruna suspensiónde células

sedimentadas.

U Cadaunade las partículasespolarizadapor el campoexternoe interaccionacon

3 este campo y el creado por otras partículas. Resolviendo el problemade una esfera

dieléctrica inmersa en un campo externo, cuando ambas, la partícula y el medio

U circundante,son disipativos, de forma análogaa la realizadaen el capitulo 1 para un

3 campogeneral,no uniforme,obtenemos:

U
u
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82±28
(2.1)a=47ta38 E

2 —E~

donde la polarizabilidadcomplejaa se expresaen términosde las permitividadesde las

partículas82 y del medio circundanteEl, definidascomo: = 8,2

siendo a1,2 la conductividadde cadamedio y m la frecuenciaangular.

al,2
con

o)

Ées el campo

externoaplicado.

La fuerzapromediosobreun dipolo debidaa la polarizaciónde un campoexterno

no uniformesegúnobtuvimosen el capítulo1, es:

f = jRe(PV)É = lta
3E Re@

E, )VE2

82+281311

Se puede observar que aunque el sistema no es conservativo,

(2.2)

la fUerza

dielectroforéticaderiva de una energíapotencialefectiva,cuyo promediotemporalviene

dadopor:

— 1
U = ——a

0f E
2

(2.3)

siendoE el valor eficazdel campoy aefunapolarizabilidadrealefectiva,dadapor

- (2.4)a~f=47taE,ReI82 —8

,

L82+2E,{

de acuerdocon la ecuación(1.25) y diferentede la polarizabilidadcomplejadadapor la

ecuación(2.1).
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u
Con el fin de modelizaruna célula biológica, sepuedengeneralizarlos resultados

U previosparael casode una esferarecubiertade unamembrana,utilizando el conceptode

u esferaequivalente.Un estudiodetalladoseda en el apéndice1, dondese consideranlos

modeloseléctricosde micropartículas.

U Si consideramosla interacción entre dos esferaspolarizablesidénticasj e ¡ , el

3 momentodipolar inducido en cadauna de ellas,serádebido tanto a la accióndel campo

externo E, comoa ladel campoproducidoporcadaesferaactuandosobrela otra,

U
• =a [É+É1(t)] (2.6)

3 donde:

3ñ.(iij)—p

,

• ~(i)= R~ (2.7)

siendo R-. el vectorde posiciónentrelos centrosde las esferas,y ti = R-. IR..u
En estecasosuponemosunaaproximacióndipolar,e ignoramoslas contribuciones

debidasa multipolos de orden superior. Gracias a la reciprocidaddel campo dipolar

U É~(?~)= É3(~) podemosresolverlas ecuaciones(2.6)y (2.7)con ji = = ji y obtenemos:

l—2czF (ñ.É)fl± (ñ~É)~ñ (2.8)

U E, = 2ctF (ñ.É)ñ-. aF (ñxÉ)xñ (2.9)
1—2aF l+ctF

U dondeF esunfactor geométrico: F=114§ItE,R.El trabajorealizadoal traerla esfera¡a

3 laproximidadde la esfera]seráigual a la sumade los dossiguientestérminos: la energía

3 requeridaparatraeral dipolo inducidoporel campoexterno,a suposiciónfinal dentrodel

u
U
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campo , más la energíanecesariaparaproducirla polarizaciónadicionalmutua de las

U dos esferas,

— 1 I/...\i21U U.. (2.10)
‘~ 2

U siendoel resultado:

U
3(l±2F2jcLl2) 1 2Re{ct}F 22
+ ELFj2 jí — 2aFj2 sen2 —2Re{a}F I1—2ctFI2 }FkLilE~ (2.11)

u
donde O es el ángulo entre los vectores u y É. Considerandoque Re(a), Im(a) c< uF

podemosrealizarla siguienteaproximación:u-
U ~j?

2.sin2e—1) F a12 Ej
2 (2.12)

U
La ecuaciónpreviarepresentala energíade interacciónentredospartículascuando

sedespreciala polarizaciónmutuade ambasesferas.El casomásdesfavorableen lo que a

U la aproximaciónrespectaserá el de dos esferasen contacto.Para este caso, la mínima

U distanciaen la direcciónde encadenamientoesRu = 2a, 0=0; Considerandopor ejemplo
los parámetrosdieléctricosde las célulasde Neurosporacrassa [véaseapéndice],enuna

U suspensiónacuosaligeramenteconductoray aunafrecuenciade 10 kHz, encontramosque

3 el error cometidoenla aproximaciónesde un 0.8%aproximadamente.

U
u
U
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u
2.3 Simulación de Montecarlo y resultados

U
3 2.3.1 Modelo numérico:

El procedimientoestabasadoen el hechode queel sistemade N esferasevoluciona

3 hacia una configuración de mínima energía potencial efectiva. Si despreciamosla

separaciónde cargadebidaa interaccionesmutuas,podemosescribir la energíatotal de

interacciónen la forma:

U ú=Ut+~U? (2.13)

1,]>Ju
donde: U0 es la energíamediade los dipolos inducidos en el campo externo,y U.. la

ji

U — - energíaimediade interacciónentredipolos,

1U ci = —~Cld E
22

2 l—3cos2W

U.. =4ita6g
1 82 El U E

2 (2.14)
82 +28,U Li

donde E esel valor eficaz del campoalterno.Las fuerzasde Van der Waalsde carácter

U atractivo,aunqueimportantesparala estabilidadcoloidalno tienenrelevanciaenestecaso

u y por lo tantono sontenidasen consideración.Porotro lado, las fuerzasrepulsivasdecorto
alcanceson introducidasúnicamentecomo una condición de esferasduras.De ahoraen

U adelantesesupondráque la únicadispersióndieléctricaexistenteen la permitividadesla

3 debidaa efectosde tipo Maxwell-Wagner,y no a relajacionesdieléctricas.Los cálculos

seríanfácilmenteampliablesparaincluir estasúltimastambién.

U
u
u
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U
La simulacióndel procesode encadenamientoestábasadaen el algoritmo clásico

3 Metrópolis [10] que ha demostradoser de gran utilidad en el estudio numérico de

3 problemassimilares, tales como la estructurade compuestosmagnéticosen un campo

magnéticoexterno[11-13],el ordenamientoferroeléctricode sistemasdipolares[7,8] o la

U organizaciónmolecularde dispersionesde polimeros en gotasde cristal líquido [14]. En

3 esteestudionos concentramosen el ordenamientoespacial,y no analizamosobservables

eléctricoso termodinámicos.

U El algoritmogeneraldela simulaciónconsisteen los siguientespasos:

U
i) Se estableceunadistribucióninicial aleatoriadc partículasenunaregión cuadrada

bidimensional, con una concentracióndeseada.Se impone una condición de

3 contorno periódicaen las direccionesx e y; más adelantese realizaunestudio

detalladodel tratamientodeestacondiciónde contorno.

U u) Se mueve individualmentecadapartícula de maneraaleatoria sobre el plano,

3 dentrode un rangomáximopermitido.

U iii) Se calculalaenergíaU. de cadauna de las partículasmedianteuna sumade los

U términosde interaccióndadospor la ecuación(214).

E
iv) La nuevaposiciónde la partículaesaceptadasi la nuevaenergíaesmenorquela

3 inicial, o bien la exponencialde menosel incrementode energíapartidoporkT es

3 mayorque un cierto númeroaleatoriodistribuido uniformementeentreO y 1.

U
u
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U Se repiteel procedimientoparacadapartícula,y sereiterael procesogeneralpara

todas las panículas,hastaque se alcanzauna autoconsistenciaen la energíatotal del

3 sistema.

U 2.3.2Condicionesdc contorno periódicas. Método de Poisson

3 En la simulaciónde un sistemaextenso,enespecialcuandolas interaccionessonde

3 largo alcance,existesiempreel problemade los erroresde truncamiento,debidoa que la

muestraes necesariamentede tamaño finito. En la bibliografia, por ejemplo en la

simulación de fluidos polares,dondees especialmenteimportante,sehan utilizado dos

métodospara superaresteproblema[28]. El primero de ellos, el método del campode

reacción,truncala interaccióndipolo-dipolo a unaciertadistanciacríticarc de cadadipolo

U y aproxiffia el medid exterioraestaesferade descripciónmi¿r¿~¿óÑ6áIpor un continuo

3 dieléctricode permitividad Er igúal a la permitividaddel liquido. El segundoconsisteen

emplearcondicionesde contornoperiódicas,definiendo una red de celdasidénticasa la

celda unidad en cadauna de las direccionesdel espacio.Es sin embargoun hechobien

u conocidoque las sumasde interaccionesdel tipo multipolar en general,extendidasa una

red periódica, muestranen algunos casos convergenciacondicional y siempre una

convergenciamuy lenta. El métodode Ewald permite efectuarestassumas; sebasa en

esenciaen introducir una seriede distribucionesgaussianasalrededorde cadacentrode

cargao momento dipolar, que lo apantalla;las interaccionesapantalladasson de corto

alcancey así la energíapotencialtotal puedeobtenersesumandoa la celdaunidady sus

U imágenesen el espacioreal. Por último hay que sustraerel efecto de la distribución

3 gaussianalo que se hace medianteuna sumaen el espacio recíproco, que resulta

U
U
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rápidamenteconvergente.El método es muy eficiente, pero el uso de expresiones

3 particulares,válidaspara3D, haceque la ideano seafácilmenteaplicablea un problema

3 bidimensionalcomo el nuestro.

Ennuestrotrabajoseha utilizado unatécnicadiferente,noempleadahastaahoraen

U simulacióndesistemaspolares,aunquesi en el estudiode dieléctricosartificiales [15]. Se

3 tratadel métodode Poissonque simplementerecurrea la sumade las interaccionesen el

espaciorecíproco donde la convergenciaesmucho másrápida. Paraello se partede la

U fórmuladePoisson

U Xf(am)=XFI2~’) (2.15)

3 m=-~

3 siendoF(k) la transformadade-Fourierde f(z), esdecir

3 F(k) —

3 y sehaceusode la relación

2(IkLí,/2 F(v+l/2)U f(z2 ±r2}V~I
2ei~ dz = k r

)

U siendo K~ 1a función de Bessel modificada de segundaclase. Particularizandoesta

3 expresiónpara y = 2 y derivandodos vecesrespectoa k, se obtiene la transformada-

Fourierdeun término del tipo interaccióndipolar:

tdz = —2k2K

U
U
U
u
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U
y así, mediantela ecuacion(2.15),obtenemosel potencialdebidoa un dípoloy atodassus

U imágenessobreotro dado,en la forma:

3 X l — 3c7 O = +ZXIi2rnflKL 2rn7r (nh — y)jJeiR2m~)/wlx (2.16)

ji ‘3 , II,

U dondex, y son las coordenadasrelativasde los dos dipolos; w, h sonlas dimensionesde

3 la celdaunidad,y K0 esla funciónmodificadade Besseldesegundaespecie.Las seriesdel

términode la derechasonrápidamenteconvergentes.

U
2.3.3 Resultados

U Hemoscaracterizadolamuestramediantelosparámetros~geométricosydieléctricos

3 deunasuspensiónacuosade NeurosporaCrassa [véaseapéndice];los parámetrossonlos

siguientes: 8~ 50
8o , a~ =0.2 Sm~1 para el citoplasma; 8m 58o, am 0 parala

membrana. Las dimensiones dc la célula y el espesor de la membrana son,

3 respectivamente,a = 10 gm , d = 10 nm. La permitividad y conductividaddel medio

externosehan tomadocomo Eí = 80 80 , Gh = 0.2 Q’m’. Todos los resultadosde este

apanadoserefierenadichapreparación.

U El máximo númerode partículaslanzadasen la celdaha sido de 238, aunquese

3 llevaron a cabo varias simulaciones,con hastaun máximo de 952 partículas,para una

concentracióndada,con la finalidadde comprobarque el tamañode laceldade simulación

U no tieneinfluenciasignificativaen los resultados.

U
u
U
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Cada simulación consisteen unas 10.000 tiradas por partícula.Para un número

reducidode casosla simulaciónseextendióhasta100.000tiradas,sin observarseninguna

variaciónsignificativade los resultados.

La figura 2.1 muestraunaconfiguraciónfinal departículasdespuésde la aplicación

de un campo eléctrico, apreciándoseel típico aspectode cadenasde partículasque se

observanenun experimentodedielectroforesis.

1,0-

0,8-

y
0,4-

0,2-

0,0-

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8

x

Figura 2.1. Configuraciónfinal bidimensionalde las células,obtenidapor simulaciónde
Montecarlo,trasla aplicaciónde uncampoeléctricoen la direcciónx (fracción
superficial= 0.3, f = 1 MHz, E = í04 Vm’).
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u
Con la finalidad depodercuantificarel ordenamientoinducidopor el campo

U externo,sedefineel parámetroconectividadcomo el númeropromediodecélulasenu contactocon una dada, se consideraque dos célulasestánconectadascuando la

distanciaentresuscentrosesmenorque2.1a, siendoa el radiode la esfera.Con las

1 simulacionesde fenómenosfisicos sepersiguenbásicamentedos objetivos. Por un

3 lado, el análisis del efecto que diferentes parámetrospuedan ejercer sobre el

comportamiento de sistemas complejos, de tal manera que mediante una

U confrontaciónde los resultadosdeuna simulaciónbasadaenunadeterminadateoría

y un trabajoexperimental,seconsigauna depuracióny verificaciónde la teoría.Por

otra parte con las simulacionespor ordenadorse pretendenlograr sistemasde

u -. predicciónque permitanaventurarel resultadode la evoluciónde diversossistemas

3 -~ fisicos, lo quepuedeserdegranimportanciaen numerososcamposde la:cienciay-la

ingeniería, donde prediccionesfiables, pueden abaratarnotablementelos costes

experimentaleso de diseño.En la simulaciónllevadaa cabo en estetrabajo seha

• investigado la influencia ejercida por diversos parámetrosen la agregación

dielectroforéticade microorganismos.Los parámetroselegidos son controlables

desde una perspectivaexperimental y comprensiblesde manera directa por

U científicosde cualquierdisciplinaasociada(biólogos,fisiólogos...),conel fin deque

3 la simulaciónpuedaservir de apoyoa líneasexperimentalespresenteso futuras.Un

primerparámetroestudiadoesel de laconcentraciónde célulasen la muestra,estees

1 de hechoel único parámetrode naturalezano eléctrica,susceptiblede control. La

3 figura 2.2 muestraladependenciade la conectividadfinal alcanzadacon la fracción

de superficie cubierta. La dependenciaes casi lineal para valores altos de la

u
U
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concentración.Siempreel valor final de la conectividadparaunaconcentracióndada

dependefuertementede la intensidaddel campoaplicado.

3,0

-D
CD

r1
rs

2,5

2,0

1,5

1,0
0,0 0,1 0,2 0,3

Fracdón Superficial
0,4

Figura 2.2. Influencia sobre la conectividad final de la concentraciónde células,
representadacomo fracciónsuperficialcubierta(E = io~ Vm’, f = 1MHz).

El incrementode conectividadporencimadel valorde 2 quecorrespondeacadenas

de longitud infinita, significala formaciónde agregadoscolumnareso grumos,por

asociaciónde cadenasadyacentes.Esteaspectode interésenaplicacioneselectroreológicas

seráanalizadoen detallemediantetécnicasde dinámicabrownianaqueseestudianen el

capitulo4.
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2.3.4Determinación del umbral de agregación:Campo crítico

Un segundoparámetroestudiadoes la intensidaddel campo polarizante; éste

dependedirectamentedel voltaje aplicado, fácilmentecontrolable a través del generadorde

señal.En la figura 2.3 serepresentala variaciónde la conectividadcon la intensidaddel

campo aplicado. Es importanteobservarque las curvasmuestranla existenciade una

intensidadumbralparaunafrecuenciadada.
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Figura 2.3. Dependenciade la conectividad con la intensidadde campoaplicadopara

diferentesfrecuencias,obtenidaporsimulaciónde Montecarlo: f í05 Hz (e),

f 102 Hz (e) y f í09 Hz (e). Fracciónsuperficial= 0.3. Las curvasmuestran
un umbralen la intensidadde campoparael inicio del encadenamiento,que
variacon la frecuencia.
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U
La determinaciónde unaintensidadcríticadecampoapartir de la cualde la cualse

U produce el proceso de agregaciónpuede ser de gran utilidad para las técnicasde

electrofusióncelular [16,17], en las cualesse buscael contactocelular, pero al mismo

tiempo no esdeseablela aplicaciónde grandesintensidadesdecampoquepodríandañar

U las estructurascelulares,o producir calentamientocon fuertescorrientesde convección

U asociadasque podrían perturbar la técnica.El orden de magnitud de este umbral de
intensidadde campo,puedeser estimadoteóricamentecomparandola energíatérmicade

U agitaciónde una partículacon la energíade interacción de dos partículasdadapor la

ecuación(2.14). En estaecuaciónparticularizamos~ haciéndoloigual a la distancia

u promedio entre pares de partículas más próximas s, la cual es calculada mediantepromediadopara un númeroalto de configuracionesaleatorias.La figura 2.4 muestrala

u variacióndes con la ir ci’n sup rfcial. Tomando<cos2eú>= resulta:

U ____6 2a , E2—E1 1s1’
2,t— si cnt

s
3 s+2s E2. (2.17)

U 21

de lo cualdespejandoE~rjt obtenemos:

U
(_kTs3 ) 2 ~2±2s~ (2.18)
2ra6s 3 E

2 —E~u
1 Parala preparacióndescritaa frecuenciasde f = 102, ío~ y í0

9 Hz y una fracción

U superficial cubiertade 0.3, se obtienen camposumbralesEcrít 240, 140 y 800 Vm’

respectivamente,que están razonablementeen concordanciacon los resultadosde la

simulación(véasela figura2.3).

U
U
u
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Figura 2.4. Variación de la distanciamínima media entrepartículascon la fracción
superficialparaunadistribución aleatoria.Los cálculoshan sido realizados
parapartículasde 10 ~m de radio distribuidasen una celda cuadradade
lmm de superficie.

Una tercera variable que tiene gran importancia en el comportamientode la

suspensión,es la frecuenciadel campoaplicado.A bajasfrecuencias,el comportamiento

estádominadopor las conductividadesdel medioy las partículas,mientrasque paraaltas

frecuencias;es laparterealde las permitividadesla que domina.Entreambosextremos,la

interaccióndipolar varíade acuerdocon una relajación de tipo Maxwell-Wagneren las

interfasesdandolugar a una respuestaconsiderablementecomplicada.En la figura 2.5 se

puedever unagráfica de la variaciónde lapolarizabilidadefectivacon la frecuencia,dada

por la ecuación(2.4). Como consecuenciade estarelación el procesode formaciónde

cadenasmuestrauna fuertedependenciacon la frecuencia.

U
u
U
u
U
u
u
u
U
u
U
u
U
u
U
u
u
U
u
u
u

0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5

Fracción Superficial



flanítulo 2: AgregaciónDielectroforética de Paniculas.Una SimulacióndeMontecarlo

0,9

0,6

Li. 0,3

o
Jo,0

-0,3

-0,6

52

«Hz)

Figura 2.5. Dependenciade la polarizabilidadefectiva de NeurosporaCrassa con la
frecuencia. La línea punteada muestra la polarizabilidad efectiva de
interacción con el campo mientras-que:la -línea continua- muestra la•
polarizabilidadefectivaparala interacciónentrepartículas.

En la figura 2.6 se muestrala variaciónde la conectividadfinal con la frecuencia,

resultantede la simulación, para diferentes intensidadesde campo,manteniendouna

concentraciónfija. Es interesantemencionarque en varios trabajosse ha utilizado el

espectrodel rendimientode recoleccióndielectroforética,medido en términosde longitud

mediade cadenas,con el fin de obtenerinformaciónsobrelas característicaseléctricasde

las células [18,19]. La medida del espectrode formación de cadenasen términos de

conectividad,podríaserun métodoalternativoequivalente.
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Figura 2.6. Dependenciade la conectividad con la frecuenciadel campoaplicadopara

diferentesintensidadesde campo:(u) E0 = 102 VnV’ , (•) Eo = 5 x 102 Vm’,

Eo = 8 x 102 Vm’ (e) y E0 = í0
4Vm’ (A). La fracciónsuperficialesde 0.3.

Por comparación de las figuras 2.5 y 2.6 se puedeobservarclaramenteque, en

efecto la polarizabilidadefectivay la conectividadexhibenun comportamientoanálogo

conrespectoa la frecuencia, aunque solamenteen un determinadorango de intensidadesde

campo.Para intensidadespor debajodel límite inferior, en estecasoel campoumbral, no

seobtieneningunaagregación.Por encimadel límite superiorseentraen un régimende

saturación.
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u
Uno de los pocos modelos teóncospropuestospara representarla recolección

¡ dielectroforética,es el de Pohíy Crane[20,21];estosúltimos,desarrollaronunateoríapara

U la concentracióndielectroforéticade célulassobreelectrodos,la cual ha sido la principal
referenciaparaestetipo de estudios.Su modelo sin embargousaelectrodoscon simetría

U cilíndrica y suponeque las esferasson recolectadascomo partículasindividuales. Los

¡ experimentosmuestranpor el contrario,que exceptoparamuy bajasconcentraciones,los

procesosde agregaciónentrepartículasempiezanmuy rápidamentetras la aplicacióndel

campo,dandolugara la formacióndecadenasde longitud variabley queposteriormentese

E desplazanhacialos electrodos,uniéndosea otrascélulaso gruposde célulasensucamino

u hacia el electrodo. La concentracióndielectroforéticasobre electrodos es un proceso
complejoy la formaciónde cadenasesun pasoesencialenesteproceso.La simulaciónde

Monte Carlo proporcionauna correlacióndirectaentrelos parámetrosdieléctricos de la

¡ partículaylosdatosexperimentalesderendimientoylongituddecadenas.

¡
1
1
¡
u
U
u
U
U
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¡
• 2.4 Simulación de Montecarlo para el casode partículas elipsoidales

¡ Muchassonlas célulasbiológicasquesedesvíande la geometríaesféricay que

U muestran un perfil que puede aproximarse por un contorno elipsoidal. Esta

anisotropíadalugar aquemuestrenun comportamientoespecialbajo laaccióndeun

campoeléctricode radiofrecuencía.La pérdidade la simetríaesféricahacequesean

dos los aspectosa consideraren el estudiode una suspensiónde dichaspartículas

¡ desde un punto de vista dielectroforético. Por un lado están los aspectosde

agregación,al igual que para el caso de partículasesféricasy en segundolugar

1 puedenexistir diferentesposibilidadesde orientaciónde los ejesde las partículascon

respectoala direccióndel campoaplicado.Denuevonos encontramosconel hecho

de que, aunqueexiste una teoríaparael comportamientode una célula individual

3 [22,23], que se¿entraprincipalmenteen el estudiode la ~lectroorienta~iÓhd¿úffa

3 partículaindividual en un campoeléctrico,y tambiénsehanrealizado estudiossobre

las propiedadesdieléctricasmacroscópicasde suspensionesdepartículaselipsoidales

[24], no se ha prestadosuficiente atencióna las interaccionesmúltiples en una

suspensiónde partículas,que dan lugar a desviacionesrespectode la teoríaparala

¡ orientación de una partícula. En definitiva, no existe hasta la fecha ninguna

modelizaciónde la formación de agregadosdielectroforéticosen suspensionesde

células elipsoidales [25]. En este estudio se lleva a cabo una simulación de

Montecarlo para una suspensiónde partículaselipsoidalesbajo la acción de un

campo eléctrico de radiofrecuencía,con el fin de investigar posible efectos

E colectivos,así como característicaspropiasde los mecanismosde encadenamientode

partículaselipsoidales.

U
U
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U
3 2.4.1 Teoría de la polarizabilidad de una célula elipsoidal con membrana.

Electro-orientación de elipsoides.

U
Consideremosuna partícula elipsoidal con capa, inmersa en un medio

U homogéneo,donde cada zona viene caracterizadapor sus respectivasconstantes

dieléctricascomplejascomo en la que se muestraen la figura 2.7. Las superficies

interior y exteriorvienendadaspordoselipsoidesconfocales(lo cual implica queel

1 grosor de la capano es el mismo en toda la superficie),estaes una imposición

3 matemáticacon el fin de poder imponer condicionesde contorno sobre ambas

superficiesen la resoluciónde laecuaciónde Laplace.

U
¡
E
u

Figura 2.7. Modelo de una partículaelipsoidal con capaconfocal. Las regiones3 dieléctricasrepresentancitoplasmay membrana.

¡ Se introduceun sistemade coordenadaselipsoidales[26] tomandola superficie

externade lacapacomo elipsoidedereferencia.

¡ 2 2 2
x y za~+~+

~=0 representael elipsoideexterior y ~=-p representael elipsoide interior, de tal

E formaque:

—a2—6 b2—b2—3 2 2~ — , c
1 =c0—5U

U
U
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Consideremosahorala solución al problemade potencialde un elipsoidecon

capainmersoenun campoexternohomogéneoÉ = (E~ , E~, Es).

El potencial será la solución de la ecuaciónde Laplace en coordenadas

elipsoidalesdadapor:

+ (~ —~)R1

con las siguientescondicionesde contorno.

= — (x E~ + y E~ + z E~)

• @=cIJ u, l~ m~

= —8 cL =~
u,

=8,

5n

El potencialsepuederesolveranalíticamente[24] dandocomoresultadopara

el medioexterior:

r
¡ E

xIl—.
5.o ‘jo 4-fo

AJj—E~Y[l—
E

E~ ±(s —s
0)A0

—E zkí— E~
E —E0

±(E —E0)A0

8 E ±(~ SkLk ±‘v(E.—E)(l—Ak

)

E +(E —E)AIk —v(~ —E)AOk (2.18)

En estaecuación, k = x , y , z ; y = a1b1c1/a0b0co, Aok y Alk son los factoresde

depolarizacióny vienendadosen formade integraleselípticasde la forma:

abc ~ _______¼= ~ J0(t2 ±~)D6 A’ — a0b0c0 ~ d~Ok 2 .J~ (t~+~)D0

Aol

donde:

con: D6 = s=O,l
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u
u El resultadode laecuación(2.18) sepuedeinterpretarcomo la componentede

la constantedieléctricaque tendríaun elipsoidehomogéneoequivalenteal elipsoide

¡ con capa.En zonaslejanasal elipsoide,la coordenada~ secomportacomo ~9.Bajo

U estacondiciónA’0~ sepuedereducirde la siguientemanera:

A’ a0b0 d~ a0bc a0bc 2 abc 1U c0 j(t~ ~
512d~= oo~—3/2~2 2 3 3 r3

3 y el potencial exterior se puedeexpresaren la forma familiar de coordenadas

u esféricascomo:
a

0b0c0(82—s1)~‘3 E cosO

Y~T7~5OX

E
dondehemoshechoE~ = E2 = O parasimplificar. Identificandoestaexpresiónconel

3 . potencial‘produ~idópor un dipolo, podemoshallar la polarizabilidaddel elipsoide

¡ ‘ parael ejex, quevienedadapor:

a — 47ta0b0c0~;L81 +~:z:1A0~] (2.19)

U
E Repitiendo el procedimiento y anulando las componentesx, y ó x, z se

3 obtienen expresionesanálogaspara las componentesde polarizabilidad en las

direccionesy, z.

U Unavezobtenidalapolarízabilidaddel elipsoidesepuedecalcularel momento

U dipolarinducido porcualquiercampoaplicadomediantela relación:

u
U
u
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u
u En la figura 2.8 se muestranlas componentesdel tensorde polarizabilidad

parael casode eritrocitosde llamaquesonaproximadamenteelipsoidales.

u
u 10,0

E 7,5u LJ~

1 2,5

~ 0.0u _

•
U it?

f(Hz)

Figura2.8. Componentesdel tensorpolarizabilidadde eritrocitosde llama. aL es lau polarizabilidada lo largo del eje mayordel elipsoide, c¿T a lo largo deleje menordel elipsoide.La relación de ejes esde a : b : c = 4 : 2: 1.1

Parámetrosdieléctricos:s~ =526o , su, =lOso , s~ =80~o , a
1 = 0.23 5m’,¡ a,, = O Sm , a1 = 0.02 5m’ [27].

U 2.4.2 SimulacióndeMontecarlo

U Se hamodificadola simulaciónde Montecarloya descritaen estecapítulocon

U el fin de poderrealizarel estudiode suspensionesde partículaselipsoidales.

u Variassonlas modificacionesrealizadas.En primerlugar las partículaspueden
no solo serdesplazadasen el plano sino quetambiénpuedenserrotadascon respecto

U a un eje perpendicularal plano de sedimentación.Al incluir un nuevo grado de

u libertad la posiciónde cadapartículaes ahoradefinida tanto por la posiciónde su
centrocomoporelánguloformadoentresuejemayory el ejex

u
u
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y
j5

60

É

x

Figura2.9. Elipsoidepolarizadoporuncampoexterno.Debidoala anisotropíade la

partícula,ji y E no sonparalelos.

El hechode tenerdiferentespolarizabilidadesen los ejesmayory menorde la

partículaimplica que el momentodipolar de la partículadebeserrecalculadopara

cadanuevaorientación.En segundolugar, la interacciónrepulsivade corto alcance,

aproximadacomounacondiciónde no penetrabilidado de exclusión,requiereahora

unaconsideraciónespecial.

2.4.3 Cálculo del momento dipolar inducido para una orientación arbitraria

Consideremos una partícula elipsoidal sobre el plano y que tiene

polarizabilidadesefectivasa11 y a1 referidasa sus ejesnaturales,ver la figura 2.9

Para calcularel momento dipolar inducido por un campo eléctrico arbitrario de

componentesE~ y E~ en nuestrosistema de referencia,deberemosproyectarlas

componentesdel campo sobrelos ejesde la elipse y calcularel momentodipolar

a1
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inducido en términos de la base dadapor los ejes de la elipse,y posteriormente

medianteunarotación,hacerun cambiode baseanuestrosejescartesianos.

‘N =ct1E cosO+cz1Esene

1§ =—a11E cosO+ct11E senO

Una vez calculado el momento dipolarreferido a los ejesde la elipse,rotamos

un ánguloO igualal giradopor la elipse:

senOjPl~ (ct~cos2e+ay sen
2O (a~—ct~)cososeno 4E,)

cose)~P’ 1ja~—ct
7)cososenea~sen

2O4-a~cos2OJ~Ej

Vemos cómo la anisotropíade la partícula,ha transformadola polarizabilidad

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

Otro aspecto importante en una simulación de Montecarlo de partículas

elipsoidales es el estudio del solapamiento entre partículas. En este caso, se requiere

un tratamientomássofisticadoqueen el casode partículasesféricas,en el quepara

evitar el solapamientoentre dos partículases suficiente con comprobarque la

distanciaentresus centrosno sea inferior a un diámetro.En el caso de partículas

elipsoidales,su solapamientono solo dependede la distanciaentrecentros,sino

además,de suorientaciónrelativa.
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2.4.4Estudio de la condición de exclusiónentre dospartículas elipsoidales

Consideremosdos elipses que representanlos contornosde dos panículas

sedimentadas,como semuestraenla figura2.10

Figura 2.10. Dos partículaselipsoidalesdeterminadaspor sus centrosy ángulosde
rotacion.

Cadaelipseestádefinidapor las coordenadasdesu centroy el ánguloque el

eje mayorformacon la horizontal.Establecemosel criterio deexclusiónde la fonna

siguiente.

La ecuaciónde laprimeraelipseen coordenadasparamétricasvienedadapor:

x = acose1c059+bsenOisenqJ

y =- acosO~ sen9+bsenO~ sen~

En funcióndel parámetro0 =~=2n.

Se tomanN puntosdistribuidosuniformementesobrela elipse:

<pi =J—-N = Y(%)

1
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u
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U
Los puntos x~ , yj sesustituyenen la ecuaciónimplícita en cartesianasde la

segunda elipse:

U
[(x.—x2)cose2—(y1—y2)seno2~~L(xvx2)seno2Á~vy2)cosoJ

2a

Así puesel criterio resultanteesquesi t~ < 1 cl puntoestádentrode la elipsey

U si ~i>1 el punto estáfuerade la elipse.Si paracualquierade los puntos(xi, yj ) el
valor del parámetrot~ es menor que 1 esto implica que las dos elipsesse están

u solapando.

u
2.4.5 Cálculo de la energía de interacción

Debidoaque las partículastienenun gradode libertadañadidoy ahorapueden

u rotar, al cálculo de la energíadebe añadírseleun nuevo término que considerela
energíade interaccióncon el campoaplicado. A diferenciadel caso de partículas

U esféricasen las que el momentodipolarinducido porel campoeraconstante,dando

U lugarasuveza unaenergíade interaccióncon el campoconstantey que no requiere
ser considerádáen la evolución de la simulación, en el caso de partículas

U elipsoidales,el momentodipolar inducidovaríaen móduloy dirección,dependiendo

de la orientaciónde la partícula.Existe por tanto un término de interaccióncon el

campovariablea lo largode la simulación.Es importante,queal igual queenel caso

U de partículas esféricas, como consecuenciadel promediado sobre magnitudes

complejas,vana resultarpolarizabilidadesefectivasdiferentesparael cálculode la

u energía,unaque da cuentade la interaccióncon el campopolarizanteigual a Re{cx}

U
u



u
Capitulo2: AgregaciónDielectroforéticadepaniculas.Una SimulacióndeMontecarlo 64u

3 y otra que considerala interacciónentrepartículasy es igual a jal , dondea esla

polarizabilidadcomplejadadapor la ecuación(2.19).u
• —1 Fr íF 1=.É)~.ÉyJaiRIXsRU)1i~iÉ)Éd

Mt U ‘3U
U con:

Es interesantecomentar un efecto propio de partículas con pérdidas y

relacionadocon la electroorientación.La energía de interacción con el campo

externo, que es responsablede la orientaciónde las partículas,es vista desdeun

U puntode vistadinámicocomoprovenientedel momentoqueejerceel camposobreel

U dipolo inducido en la partícula.El momentopromedioi ejercido por el campo É
— ¶

x É Como vemos,parasobreun dipolo de momento ji vienedadopor: i = —Re• 2

u que el momento ~ no sea nulo es necesarioque ji y É no seanparalelos. Si
suponemosun camporotatorio actuandosobrela partícula,dos son las causasque

U originanque el momentodipolarinducidono seaparaleloal campoinductor.Porun

3 lado la geometríade la partícula,queda lugar a unaanisotropíacomo la ya vista, y

por otro lado el desfase entre el campoaplicadoy el momentodipolar inducido

debidoa las pérdidas.El cálculode la energíaatravésde lapolarizabilidadcompleja,

3 consideraestasdoscontribuciones.En el casodepartículasesféricasessuficientela

u segundacontribuciónmencionadaparadar lugara electrorotaciónbajo la acciónde
un camporotatono.

u
U
u
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2.5 Resultados de la simulación de Montecarlo para partículasU elipsoidales

u
2.5.1 Estudio de la electroorientación en función de la frecuencia

U Hastala fechano existeningunamodelizacióndel fenómenode formaciónde

u cadenasensuspensionesdepartículaselipsoidales.
Nuestra simulación fue llevada a cabo para cien partículas elipsoidales

U correspondientesa los parámetrosfisicos de eritrocitos de llama tomadosde Pauli

U and Schwany quehansido estudiadoexperimentalmenteporMiller y Jones[25,26],
parael casodepartículasindividualesinmersasen un campouniforme. En la figura

U 2.11 se muestranlos resultadosde la simulacióncon las dosposiblesorientaciones,

U paralelay perpendicularal campoaplicado.En la figura 2.12 semuestraunagráfica

u experimentalde Jones[26] de las posibleszonas de orientaciónen función de lafi-ecuenciay de la conductividaddel medio.La simulaciónreproduceestosresultados

U cualitativamentebien. En la regiónde alta frecuenciael acuerdocuantitativoentre

u simulacióny experimentoesbueno.Es interesantecomentarque parala frecuencia
s~ío~ Hz a la cual las dos componentesdel tensorde polarizabilidadse igualan,

U convirtiendo a la partícula en isótropa, obtenemos la presencia de ambas

orientacionessimultáneamentee incluso orientacionesmixtas no definidas,que se

observanexperimentalmente.

U La simulaciónprediceel cambiode orientaciónparalelaa transversalde baja

frecuencia,a valores algo más bajos que los observadosen le experimento.Esta

discrepanciapuededebersea los efectosde dispersiónasociadosa los contraiones

U presentes enel medio, alrededorde las partículas[27].

U
U
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f= 1O~ O8Hz

Figura 2.11. Resultadosgráficos de la simulación de Montecarlo para el caso
partículaselipsoidales.Losparámetroseléctricosy dieléctricosson los
de eritrocitosde llama. La intensidadde campoaplicadoesde í03 Vmt

Se muestranlas dosposiblesconfiguracionesparalas frecuenciasde
campoindicadas.
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conductividad del

Espectro orientacional para eritrocitos de llama en una solución
isotónica de sacarosay CaCI2 en concentración variable. La línea
indica las frecuenciasteóricas de giro. Los símbolos representan las
observacionesexperimentales[25,26].Orientaciones (C) Transversal.
(+) Paralela. (o) Mixta. (x) Incierta

2.5.2Dependenciade la dirección de encadenamientocon la excentricidad de las
partículas

A la vista de los resultadosde la simulación para las frecuencias(véasefigura

2.11) a la que seobtiene una orientación de las panículas en la dirección del campo

aplicado, observamosque las cadenasno seforman en la dirección del mismo,como

era el caso de panículas esféricas, sino que forman un cierto ángulo de

encadenamientocon éste.Esta desviaciónen la dirección de encadenamientoesuna

característica propia de la agregación de partículas elipsoidales,y como veremos

dependede suexcentricidada partir de un cierto valor umbral.
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¡ La energíade interacción con el campo externo polarizantedeterminala

orientaciónde las partículas.Una vezorientadaslas partículastiendena agregarse,

U pero manteniendoestaorientación.Estudiemoscual esel perfil de energíaque una

3 partículaelipsoidalpolarizadapor el campoexternoexperimentacuandose desliza

sobreotra partículaidénticay polarizadapor el mismo campoexterno.En nuestra

¡ aproximación dipolar este problema es equivalente a estudiar la energía de

3 interacciónentredosdipolospuntuales,cuandomanteniendouno fijo el otro describe

la mismatrayectoriaque el centrode unaelipsequesedeslizasobreotrafija cuando

semantienensus ejesparalelos.Resolvamospuesesteproblemageométrico.Sean

las doselipsesigualescon semiejesmayory menorde valoresa y b respectivamente.

¡ Centremosuna de ellas en el origen (0,0) y hagamosa la otra deslizarsobreesta

tomandosu centrocoordenadas(xo , yo) que seránprecisamentelas incógnitas que

U queremos determinar. Las dos elipses quedan representadasen ecuaciones

3 paramétricaspor:

¡ x=acos4; ybsen4

x—xoacos9 ; y—yo=bsen<p

E Queremos hallar todos los puntos que verifican estas dos ecuaciones

3 simultáneamente.Igualándolasobtenemos:

= a (cos4 — sen

E
yo = b (sen~ — sen9)

3 Aprovechandola simetríadel problema(figura 2.12) vemosqueparael punto

U decontactolosparámetros<p y 4 debenverificar la relación:4 = rt + <p.

u
u
E
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Figura 2.12 Posiblesposiciones de contacto entre dos partículas elipsoidales
polarizadasporun mismo campoexterno.Se ve la relacióndesimetría
4=n+’p.

Por lo tanto sustituyendoestarelaciónde parámetros,obtenemosque el lugar

geométricode los centrosvienedadopor:

xo=a[cos<p-cos@p-rOh2acos<p ; yob [sen<p-sen(<p-l-it)]=2bsen<p

Estasecuacionesrepresentanunaelipsedesemiejes2a y 2b.

Ahora estamosen condicionesde analizarla energíade interacciónentre las

dos partículas en contacto, dependiendode su posición relativa. Fijadas las

características eléctricas del sistema, laenergíasolo dependedel factor geométrico:

F’0~ — 1—3cos2O

con: R= [4a2cos2<p+ 4b2 senSp]”2 ; cosO= 2acos<pIR.
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En la figura 2.13 se representandiferentesperfiles energéticosdependiendo

b
de la excentricidadde la elipse: e = —

5

4

3

2

11.2

o

—1

-2

o 20

a

c
40 60 80

Angulo (grados)

Figura2.13. Dependenciadel factorgeométricode la energíaen unidadesarbitrarias
con el ángulode contactoparadiferentesexcentricidades.(—) e = 1
(—)e0.7 ; (—)e0.5 ;(—)e0.3.

Como podemosver en la figura 2.13, dependiendode la excentricidadpueden

aparecermínimosde energíaparaciertosángulos.Las posicionesde estosmínimos

vendrándadaspor los valoresdel parámetro0o = cos’ x(0
0) para los cualesdE/dO

R(00)

= O con d
2E/d& > O. Otraalternativaesplantearel problemaen formade extremos

condicionadospor multiplicadoresde Lagrange.Queremosestudiarlos máximosy

mínimosde:

E(x,y) =l—3(x/RY/R~ +y~)

sujetosala ligadura:
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2 2

g(x,y) = x y+ ~ —1=0
ab

paralo cualplanteamosel sistema: VE — Wg = O ; g = O

Ningunode estosdosplanteamientosparecetenersoluciónanalítica,debidoa lo cual

redummosa soluciónnuméricautilizando MathCAD 6.0 Plus,MathsoftInc. En la

figura 2.14 se representael ángulo de contacto, correspondienteal mínimo de

energía,en funciónde la excentricidadde las partículas.

Se puedeobservarque existe un valor umbral de excentricidaden 0.7, por

debajodel cual la direcciónde encadenamientosedesvíade la direccióndel campo

aplicado. Por otra parte, existe un valor límite o de saturación,del ángulo de

contacto,en torno a 390, para la formación de cadenasde elipsoidespolarizados

longitudinalmentepor el campoexterno. ~:1.

•0
E
o,
o
a,

a,co,
•0

o,
o,
0
o

40-

:30-

20 -
lo-

0-

0,0 0,2 0,4 0,6

Excentricidad
0,8 1,0

Figura 2.14. Angulo de encadenamientode partículaselipsoidalesen funciónde su
excentricidad.
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3 Aunque de manera especulativa se puede comentar que existen indicios

experimentalesde este fenómeno.En los experimentosque describiremosen el

¡ capítulo siguiente y cuyos resultados se muestran en las figuras 3.6 a 3.15 sepueden

¡ observar numerosas parejas de partículas con perfiles claramente no esféricos,

¡ emparejadas en direcciones no paralelas a las líneas del campo aplicado. En el

momento actual se está realizando un estudio experimental de estainfluenciade los

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

¡
2.6 Conclusionesu

En estetrabajosehaestudiadola agregaciónde partículasinducidaporcampos

¡ de radiofrecuencia. Se ha desarrollado una teoria para la interacción de partículas con

pérdidas en un medio conductivo.Mediante la incorporaciónde estateoría a un

¡ esquema de Montecarlo, se ha comprobadoque las simulacionespor ordenador

3 predicen la formación de estructuras que muestran una muy buena correlación con

las observacionesexperimentales.

E E] modelo es útil para analizar la influencia de diversos parámetros,tales

3 como: los coeficientesconstitutivosdel medioy laspanículas,asícomola frecuencia

y la intensidad del campo aplicado, en las propiedadesde agregaciónde las

E
partículas.El método predice la existenciade un umbral de intensidadde campo¡ necesario para el inicio de la formación de cadenas, cuya magnitud coincide con el

¡ de estimaciones teóricas independientes.

Se ha extendido el modelo con el fin de incluir en el estudiopartículascon

3 geometría elipsoidal, se ha encontrado una concordancia razonable entre la

¡ simulación y los experimentos existentes,mostrandoa la simulación como una

u
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¡
¡ herramientaútil en el análisisde suspensionesde partículaselipsoidales.Así mismo

se ha solucionado el problemadel solapamientode partículasen simulacionesde

¡ partículas elipsoidales y sc han encontradoresultadosinteresantese inesperados,

3 como una dependencia de la direcciónde encadenamientocon la excentricidadde la

partícula. Un aspecto interesante en el estudio de sistemascon múltiples partículas,

es la aparición de comportamientos colectivosque diferencianlas respuestaqueuna

3 partícula individual aislada muestrafrente a un determinadoestímulode la que se

¡ observa cuando el mismo estímuloesaplicadoaun conjuntode partículas.En el caso

de una suspensión de partículas elipsoidalesbajo la acciónde un campoeléctricode

¡ radiofrecuencia cabe preguntarse, si la orientaciónde inducidapor el camposerá

diferente para los casos de una partícula aisladao una suspensiónde ellas. Una

rápida inspección de la función que determinala energíade un par de partículas

¡ encadenadas (ver ecuaciones2.4 y 2.19), nos muestra que el término dominante, es el

¡ dependiente de la interacción con el campo polarizante. Este último depende de a~r

¡ que es del orden de 10.26Fm2, mientrasque la energíade interacciónentrepartículas

depende de aer2, lo cual refleja que las interaccionesmutuassondespreciablesparael

3 efecto de electroorientación. Sin embargoparael caso de panículascon momentos

¡ dipolares permanentes (por ejemplo micropartículas elipsoidales de hO
2) si que

podríandarseefectosde interacciónentrepartículasdominante,dependiendode la

¡ intensidad del campo aplicado.

3 Este trabajo es un paso en el afianzamiento de la comprensiónfundamentalde

los factores involucrados en la agregación dielectroforética. Todas las

U aproximaciones tomadas en el modelo son razonables, aunque dos extensionesdel

3 modelo permanecen bajo estudio,primero la inclusión en el hamiltonianode los

términos producidos por momentos eléctricos de orden superior en las partículas

U
¡
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3 polarizadas. Estosefectosmultipolares pueden tener importancia en aplicacionesde

dielectroforesis en las que se emplean campos con gradientesintensos.Segundo,el

¡ análisis de efectos dinámicos, teniendo en consideración la interacciónmecánicade

¡ las partículas con el medio a través de un coeficiente de fricción ya que ello

¡ permitiría el estudio de efectos con dependencia temporal en la formación de

cadenas. En un capítulo posterior se lleva a cabo un estudio relativo a este último

3 punto.

E
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u
3.1 Introducción

u
A principios de los años70, secitó como hechoinusuale inexplicadola formación

U de cadenascon orientacióntransversala la dirección del campoaplicadoEl fenómeno

tuvo lugar en un experimentode dielectroforesissobreunasuspensiónbinaría,en la que

se hallaban presentesdos clases de partículas distintas [15]. Este fenómeno ha

¡ permanecido incomprendido hasta la fecha. En este trabajo se investiga

experimentalmentela formación de cadenasen suspensionesbinarias.Así mismo se

¡ extiendela teoríadesarrolladaparael tratamientode suspensionesconductivascon el fin

de encontrar el fundamento fisico de la orientacióntransversalde cadenas,y se

3 demostraráque esdebidoal desfaserelativo entrelos dipolos inducidosen ambasclases

de partículascondiferentespropiedadeseléctricas.

U 3.2 Teoría de la interacción en suspensionesbinarias

U
Consideremosunasuspensiónbinariade partículasesféricascon capa,denotaremos

u losdostiposdepartículas,comode tiposay b.

3 Losmomentosdipolaresinducidosen ambostipos de partículasseran:

3 Pa,b =aa,b E0 (3.1)

1 dondeaa.bsonlas respectivaspolarizabilidadescomplejasy esel campoaplicado.

U
U
u
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Paraobtenerlas polarizabilidadesse han consideradolos modelos de partículas

detalladosen el apéndice,con supermitividadequivalenteasociadadetal modoque:

3 ________
a —4rr Ea,b a,b 1

8a,b +

donde r
3,b indica los radios de las partículas a y b respectivamentey

8a,b

(3.2)

las

correspondientespermitividadesequivalentes;E~ esla permitividaddel medio. Todaslas

a.permitividades son valores complejos de la forma, s~ = E~ —j—-i-
o)

siendo a
1 las

conductividadesrespectivas.

Aunqueel sistemaes intrínsecamentedisipativo sedemostróen el capituloanterior

que esposible la definición de unaenergíapotencialde interacciónentrepaniculas.Si

consideramosdos partículasde las clasesa y b, situadasen posicionesi~ , i~ entoncesla

energíainstantáneade lapartículaa debidaa la b, esla energíadel dipolo inducido(por

el campoexterno)en a, bajo la accióndel campoeléctricocreadoporel dipolo inducido

en lapartículab y vienedadapor: — Re{ ji~ }. Re{Éb (~) donde Éb(i~) esel campocreado

por el dipolo b en la posición ocupadapor el dipolo a. Con fines prácticos interesa

¶ 1. —~

evaluarla energíapromedioen unperiodoquevienedadapor: ——Re~ji~ .Ebi resultando
2

finalmenteunaenergíaefectivamediade interaccióndadapor:

1
U~’b = ,Re{a>b

4ns

1 —3cos
2e..

‘3

(3.3)

donde:R
1~ =~ —t y01~eselánguloeptreR~jyE0.~E~fesel valor eficazdel campo.
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u
Es muy importanteobservarque, a diferenciade lo que ocurrecon la energíade

interacciónen suspensionesconun sólo tipo de partículas,ahorael signo de la energíade

¡ interacción (o lo que es lo mismo, el hechode que esta tengacarácteratractivo o

l—3cos2O~U repulsivo) dependede dos factores,por un lado el factor geométricoG =

xi

U queconsideralaposiciónrelativade las partículas(al igual queen casode un solo tipo de

partículas), y por otro lado el factor eléctricoF = Re{c4ab} que da cuenta de las

propiedadeseléctricas del medio y las partículas. F puede tomar valores positivos

negativoso neutrospara el caso de la interacción entrepanículasde diferenteclase,

mientras que para la interacción entre partículas de la misma clase, tenemos:

F = Re{aaaj= a,12 que es siempre positivo. Este es el punto fundamentalen la

¡ comprensiónde la alineacióntransversalen suspensionesbinarias.Si F > O laspartículas

tiendenacolocarseen posicionesrelativasen las que G < 0, conun mínimoen la energía

U paraO = 00, estees el casode alineamientoordinarioparaleloa las líneasde campo,y es

el único posible en suspensionescon un solo tipo de partículas.Ahora bien si F c O

(hecho que solo dependede las propiedadeseléctricas del sistema y la frecuencia)

U entonceslas panículastiendena colocarseen posicionesrelativasquehaganG> O para

¡ minimizar la energía,alcanzandoun mínimoparaO = 900, esteesel casodelalineamiento

de cadenastransversalal campoaplicado.Estetipo de orientaciónsolo sepuededarentre

partículas de distinto tipo, y ademáses necesarioque en la cadena las partículas

diferentes estén colocadasalternativamente,ya que no puedehaber dos partículas

consecutivasdelmismotipo en estetipo de encadenamiento.

U
u
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3.3 Simulación de Montecarlo

Con el fm de poder entendery cuantificar mejor el comportamientode las

suspensionesbinarias, se ha estudiadoel caso concreto de una mezcla de células de

levadurade la especieSaccaromicesCerev¡sfaey panículasde poliestireno.Los modelos

fisicos de las célulasde levaduray las partículasde poliestireno,vienendetalladosen el

apéndice.

Los espectrosde los factoresF paraambostipos de panículaspor separadoy la

interacciónentreambas,estoesJaaI2,Iab¡2 y Re{aab }, de acuerdocon la ecuación3.2,

sepuedenver en la figura3.1.
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Figura 3.1. FactorF de interaccióneléctricapara dos células de levadura(—), dos
panículasde poliestireno(—) y levadura. poliestireno(—). En la regiónde F
negativaesposiblelaagregacióntransversal.
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A la vista de los factoresF esperamosla formaciónde cadenastransversalesen el

siguienterangode frecuenciasf e [20 kHz — 300 MHz] dondeencontramosuna F mixta

negativa.

Para poder cuantificar los efectos, se ha llevado a cabo una simulación de

Montecarlo.Estasimulaciónessimilar a la utilizadaen el capítuloanterior,pero ha sido

modificada con el fin de incluir la interacciónde dostipos de partículasdiferentes.

La simulación se llevó a cabo imponiendo una intensidadde campoconstantede

E= 1.3 kVm’ yla frecuencia se varió desde los 10Hz hasta los 10~ Hz.

Los resultados de la simulación concuerdan bien con las observaciones

experimentales de Griffin y Ferris [15] y con las realizadas por nosotros, que se detallarán

en la segunda parte del capítulo. 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 formaciónordinaria 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{c<ab < O para poliestireno y levadura, observándosecon claridad el

encadenamientotransversal,así comolaalternanciade partículasdedistintaclase.

Con el fin de medir los diferentesprocesosde agregación,se ha ampliado el

conceptode conectividad,definiéndosecuatro tipos posiblesde conectividaden una

suspensiónbinaria: CLL (conectividadlongitudinal para levadura),CLP (conectividad

longitudinal para poliestireno), CLLP (conectividad longitudinal para levadura-

poliestireno) , CTLP (conectividad transversalpara levadura-poliestireno).A estas

conectividades direccionales contribuyen las partículas en contacto según una

determinadadirección. A efectos prácticos se contaron como paniculas conectadas

u
u
u
¡
¡
¡
u
¡
u
¡
¡
¡
¡
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¡
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¡
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direccionalmenteaquellasa distanciasdentro de un intervalo 2.lr y un ángulo de ±70

respectoa ladirecciónelegida.

Mediantela simulaciónde Montecarloseha hechoun estudiode la dependencia

con la frecuenciade estoscuatroparametroslos resultadossemuestranmásadelante,en

conexióncon las observacionesexperimentales.
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U 3.4 Observacionesexperimentales

¡
Con el fin de verificar la teoría propuestapara la comprensiónde los

¡ mecanismosde agregaciónen suspensionesbinariasse llevó a cabo una serie de

3 observacionesexperimentales.El propósito del experimento tité observar la

fonnacióndecadenastransversalesen unasuspensiónmixta de célulasde levaduray

E partículasdepoliestireno,en el rangode frecuenciaspredichoporla teoría.

U
U 3.4.1 Montaje experimental:

U 3.4.1.1 Preparaciónde las muestras

:

¡
Preparación de la levadura: La levadura fue crecida a partir de la cepaRXII

¡ [20] medianteel siguienteprocedimiento;sepreparaun caldode cultivo mediantela

3 agregacióna0.5 1 de aguadeun 0.5%enpesode extractode levadura,un 0.5%en

pesodepepsinabacteriológica(con el fin de evitarque el cultivo seinfecte)y un 5%

enpesode sucrosa.A estecaldodecultivo sele añaden3 gotasde levaduraviva. La

¡ mezclaseintroduceen la incubadoraaunatemperaturade 380 duranteun tiempono

¡ inferior a 16 h., es importantetomarla levaduraal final de sucurvade crecimiento

conel fin de queel númerodecélulasen fasedegemaciónseamínimo, así como el

U de evitar la presenciade grumoso micelas.El caldode cultivo esun medioopacoy

¡ de muy altaconductividad,por lo tanto muypoco adecuadoparaun experimentode

dielectroforesis; por esto,esnecesariolavarla muestraa estudiar.Es importanteque

¡ la conductividad del medio sea lo más baja posible, para evitar efectos de

¡
U
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polarizaciónde electrodos,calentamientode la muestracon apariciónde corrientes

de convección,etc; por ello sesueleutilizar aguadesionizadacomo soporteparala

suspensión.El aguasin embargo,presentael problema de ser un entorno muy

desfavorableparalas célulasde levaduraya que la presiónosmóticaa la que son

sometidas es muy grande, haciendoque seproduzcaun influjo de agua al mismo

tiempo queun eflujo de ioneshaciael exterior,dañandola célulay haciendóque la

conductividadde la suspensiónse incrementeconsiderablemente.Con el fin de

subsanaresteproblema,las célulasse lavanen una soluciónde D-Mannitol 280M

(51 g /1). El mannitol esun compuestoque simulael entornonatural de la levadura,

controlandola presiónosmóticay al mismotiempo dandolugar a unaconductividad

muy baja. La muestraes lavadatres vecesconsecutivasmediantecentrifugacióna

12000 r.p.m. durante 3 mm. La suspensiónesredispersadamedianteun agitador

despuésde cadacentrifugaéión.Una vez lavada la muestra,es diluida a voluntad

mediantela adiciónde soluciónde Mannitol.

Preparación del poliestireno: El poliestireno utilizado es de Polysciences, Inc.,

denominadoPolybead®PolystereneMicrospheresy es una suspensiónacuosade

2.5% de látex sólido. Las esferastienenun diámetromedio de 6.125 gm, similar al

de la levadura,con una desviaciónestándarde 0.424 ¡.±m.Parasu preparaciónse

toma una muestrade 10 gotas que se diluyen en X ml de agua desionizada

dependiendode la concentracióndeseada.La muestrase lava tres veces por

centrifugacióna 11000r.p.m. durante3 mm. y dispersiónentrecentrifugados.Trasla

última centrifugaciónel residuoseresuspendeen mannitol.
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3.4.1.2 Construcciónde los electrodos

:

La configuración geométricaelegidapara los electrodoses la de dos tiras

planasparalelas,montadastal y comosemuestraen la figura 3.3 . Seconstruyerony

probarondostipos de electrodos.El primertipo fue construidomedianteunatécnica

de fotolitografia láser;en éstatras la creaciónde una máscara,sedepositasobreel

portaobjetosde cristal unacapade cromode 5 nm de grosorsobrela cualseevapora

una segundacapa de 7nm de oro. El segundotipo fue construidomediante la

adhesiónal cristal de cinta de cobrede 0.1 mm de grosor.

Anillo circularde
silicona

2 mm 5 mm

5cm

Veiwt

Figura 3.3. Esquemade los electrodosy la celdade medida.Los electrodosestán
fabricadosen cobrecon un espesorde 0.1 mm

u
1
E
¡
¡
U
¡
E
u
u
¡
¡
u
¡
¡
¡
E
1
¡
¡
U



Capítulo3: \Asnoncn,nc deAareaaciónenSusnensionesBinarias 88

3.4.2 Cálculo del campoaplicado

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

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

lo

o
8

7

6

E ~
>4

W ~

2

o
—1

z (mm)

Figura 3.4. Dependenciade la intensidadde campocon la distanciaal punto medio
entreelectrodos.La línea roja correspondeal caso de electrodoscon
espesornulo mientras que la línea negra correspondeal caso de
electrodos con un espesor de 0.1 mm.

Lo primeroquepodemosobservaresque tantoparalos electrodosdeoro (que

seaproximanal casode espesornulo) comolos de cobre,el campoen lazonacentral

esmuy similar, aunquecercadel electrodo,en el caso de los electrodosde oro, el

campo es considerablementemás alto y muestraun gradientemás intenso. Esto

producíaen el experimentoun efectode arrastrede las panículasen la zonacercana

al electrodo,que eraclaramentedesfavorableparael experimento;debidoa esto,se

decidió la utilizaciónde los electrodosde cobre.Los posiblesefectosde polarización

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
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de electrodosno perturbaronde maneraapreciablela realizaciónde las medidas,

aunquesí posiblementelos resultadoscuantitativos,comose describemásadelante.

La zonade observaciónse localiza entrez = 0,3 y z = 0,6 mm con lo que

tenemosunavariaciónde campoentre0,8 y 1.5 VmnV’. Estavariacióndel campono

presentóningúnproblemaen lo concernientea la observaciónexperimental.

Con el fm de aumentarel volumende la muestrase construyóun anillo de

silicona;éstepermitióqueel númerode partículasde poliestirenosedimentadasfuera

considerablementemayorque en el casode no utilizar el anillo; al mismotiempo se

evitaronlos problemasde corrientespordesplazamientosdel fluido.

El montajeexperimentalesel correspondientea la figura 3.5.

Figura 3.5. Esquemadel montaje experimentalutilizado en el experimento: A-
Generador de seflales. B- Osciloscopio. C- Frecuencinietro. D-
Microscopio. E— CámaraCCD incorporadaal microscopio. F- Vídeo.
G- Monitor. H- Ordenadorcon tarjetadigitalizadorapara la capturade
imágenes.
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3.4.4 Resultados

U
En las gráficas 3.6 a 3.11 vemos las configuracionesfinalesparaun barridode

U frecuencias entre 50 Hz y 1 MHz. El áreaquesevisualizatieneun valorde 0.3 x 0.3

mm. Con el fin de poderdiferenciarclaramenteentrelas partículasdepoliestirenoy

las célulasde levadura,esnecesariala utilizaciónde un objetivosin filtro de fase en

el microscopio (aun cuando el objetivo con filtro de fase se suele utilizar en

U experimentoscon un solo tipo partículasya que mejoranotablementela nitidez de

U los contornos).De lo contrario, ambostipos de partículas,aparecende color blanco
intenso.

U
U 3.4.4.1 Análisis de imágenes

U
u Una vez capturadaslas imágenesse requieresu procesamientocon el fin de

localizarlas posicionesde las partículasy podercuantificarlos resultados.El análisis

U de las imágenes fue llevado a cabo con el programaMatrox Inspector Image

u ProcessingSoftware(Matroxelectronicsystems).Ladeterminaciónde lasposiciones
de las panículasde poliestireno y las células de levadura requiere diferentes

U procedimientos. A continuación se da una somera descripción de los procedimientos

U seguidosencada caso.

u 3.4.4.1.1 Partículasde poliestireno: El primer pasoes aplicar un filtro denivelación (Levering filter) con el fin de limpiar el fondo y mejorar el contraste; se

U vio quelos mejoresparámetrosde salidaparael filtro eran(0 , 75). Despuéssellevó

U
u
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U
U a cabo un análisisde panículas(Blob analysis),dandoun valor mínimo parael área

U de O y máximode 50, esimportantehacernotarquelabúsquedadebellevarsea cabo
medianteel procedimientode sumade “pixeles”, ya que las partículasde poliestireno

U aparecen como negras con un punto blanco central, siendo este punto el que

U obstaculizala identificaciónde la partículacomouna solaregión, la sumadepíxeles
de algunamanerarealizaun promedioque obvia la existenciade estepunto central,

U permitiendola localizaciónde las panículas.La eficaciaen la localizaciónde las

U partículasesdel 95%, en partedebido a que las partículascolindantesal bordeson
despreciadasporel programa.

U
3.4.4.2.2Célulasde levadura:Ladetecciónde las célulasde levadurafue muchomás

U costosa,debido principalmentea su mayor similitud de color con el fondo y su
menornitidez de contorno. El procedimientode deteccióntite el siguiente:Primero

U se efectuó un incremento en el brillo y contrastede las imágenes,despuésse

U procedió al análisis de partículas,seleccionándolasmedianteuna discriminaciónde
áreas,tomando áreamínima de 20 píxeles y un áreamáxima de 60 pixeles. Se

U aprovechó el hecho de que las célulasde levadurasonligeramentemáspequeñasque

u las panículas de poliestirenoy másgrandesque el mido de fondo.Huboque fijar el
rango de intensidades,para discriminarmedianteensayoy error en cadaimagen

U individualmente,con el fin de maximizar el número de células localizadas.La

U eficaciade localizaciónde las célulasde levaduraesdeun 85% ; laprincipal fuente
de error es su confusión con paniculasde poliestirenoy manchasde fondo, si los

U márgenes de selección se aceptan lo suficientementeanchoscomo paralocalizar la

U totalidadde las célulasde levadura.

U
U



Capítulo3:MecanismosdeAgregaciónen SuspensionesBinarias 92

Fotografiade las estructurasfinalesen una suspensiónmixta de
panículasde poliestirenoy célulasde levadura.La frecuenciadel
campo aplicado es 50 Hz. Observese la presencia de
encadenamientolongitudinalmixto.

Figura3.7. Fotografiade las estructurasfinalesenuna suspensiónmixta de
partículasde poliestirenoy célulasde levadura.La frecuencia
delcampoaplicadoesde 100 Hz

Figura 3.6.
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Figura 3.8. Fotografiade las estructurasfinales en una suspensiónmixta de
partículasde poliestirenoy célulasde levadura.La frecuenciadel
campoaplicadoes500 Hz.

Figura 3.9. Fotografia de las estructurasfinales en una suspensiónmixta de
partículasde poliestirenoy célulasde levadura. La frecuenciadel
campoaplicadoesí kHz.
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Figura 3.10. Fotografiade las estructurasfinales en una suspensiónmixta de
partículasde poliestirenoy célulasde levadura.La frecuenciadel
campo aplicado es 5 kHz. Observese la presencia de
encadenamientolongitudinalmixto.

Fotografiade las estructurasfinales en una suspensiónmixta de
partículasde poliestirenoy célulasde levadura.La frecuenciadel
campoaplicadoes 10 kHz. Escaseanotablementela agregación
mixta, de acuerdocon la prácticaanulaciónde la polarizabilidad
efectivaparala interacciónmixta.

Figura 3.11.
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Fotografiade las estructurasfinales en una suspensiónmixta de
partículasde poliestirenoy célulasde levadura.La frecuenciadel
campo aplicado eslOO kHz. Existen múltiples cadenas
transversalesde tipo mixto, algunasdelascualessehan marcado
sobre la fotografia. Observesela alternancia de partículas de
diferente tipo en las cadenastransversales.Compáresecon las
estructurassimuladas,mostradasen la figura 3.2.

-- ~ 0

Figura 3.12 Fotografiade las estructurasfinales en una suspensiónmixta de
partículasde poliestirenoy célulasde levadura.La frecuenciadel
campo aplicadoes 50 kHz. Comienzala aparición de cadenas
transversalesmixtas.

Figura 3.13.
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Fotografiade las estructurasfinalesen una suspensiónmixta de
partículasde poliestirenoy célulasde levadura.La frecuenciadel
campoaplicadoes500 kHz.

Figura 3.15 Fotografiade las estructurasfinalesen una suspensiónmixta de
partículasde poliestirenoy células de levadura. La frecuencia
delcampoaplicadoes 1 MHz.

Figura 3.14.
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En las gráficas 3.16 y 3.17 sedan los resultadoscuantificadostanto de la simulación

como del experimento.Obsérvesela diferenciade escalaentreambasfiguras. Un

análisis de las posiblescausasde esta diferencia de magnitudse expone en el

apartado 3.5.
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Figura 3.16.
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Espectrossimuladosparalaconectividadrepresentativade las cadenas
mixtas. (x) Encadenamientolongitudinal mixto paraleloa las líneasde
campo. () Encadenamientotransversal.
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Figura 3.17. Espectrosexperimentalesparala conectividadrepresentativade las
cadenasmixtas. (>~) Encadenamientolongitudinalmixto paraleloa las
líneasdecampo. (.) Encadenamientotransversal.
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u
U 3.5 Conclusiones

U
¡ En estecapítulo hemosvisto, cómo la extensiónde la teoríadesarrolladapara

¡ la energíade interacciónen sistemasdisipativos,a suspensionesbinarias,explicay

predice las observaciones experimentales realizadas. La formación de cadenas

U transversalesmixtas, esuna consecuenciadirecta de la diferenciade signo entrelas

polarizabilidadesefectivasde las panículasen el sistema,ya que la polarizaciónpor

efecto Maxwell-Wagner,es la responsabledel desfaserelativo entre los dipolosu efectivosinducidosen ambostipos depanículas.Sehadesarrolladoelmontajedeun

¡ experimento con el fin de observarla formacióndecadenasen direccióntransversal

al campoaplicado,así como realizarunacomparaciónentrelos espectrospredichos

1
por la teoría, y la cuantificación de los resultadosexperimentales. La teoría predice

U correctamente los rangos de frecuencia donde se observa el encadenamiento

transversaly seobtieneun buen acuerdoen la formade las curvasde conectividad

mixta - frecuencia. Las discrepancias cuantitativas entre los valoresde conectividad

U obtenidos para la simulación y el experimento,y de éstos con los espectrosde

U polarizabilidadefectiva, son aceptablesdada la complejidad del fenómeno.Estas
discrepanciaspuedenser achacadasa varias causas;en primer lugar, efectosde

U polarización de electrodos (recordemosque estabanfabricados de cobre) que

3 ocasionarían quetí camporealaplicadofueramenorque el calculadoteóricamente,

ésto haria que los valores de conectividad simulada fueran superiores a los

experimentales,como así es. También pueden darse efectos de rozamientoy

3 adherencia de las partículas sobre el fondo, así como de carga superficial, que

u
¡



u
Capitulo 3: Mecanismos de Agregación en Suspensiones Binarias 99u

U entorpecerían la agregacióndisminuyendolaconectividadfinal. Porotro ladopueden

existir acoplamientosentrelos diferentesmecanismosde agregación,haciendo,por

U
ejemplo,que la agregaciónde un tipo departículasinterfieraen la agregaciónde las3 otras. Estos acoplamientos estarían directamente relacionados con la diferente

velocidadde agregaciónde los diferentestiposdepartículas,y no puedensertenidos

encuentaporuna simulaciónde tipo Monte Carloqueno considerafuerzasni por lo

U tanto aceleraciones.Las posiciones de menor energía se alcanzan mediante

U movimientosaleatoriosque no contemplanla evolución temporal.Esto último nos
sugiereque seria interesantecomo ampliaciónde la investigaciónel estudiode la

U agregaciónen suspensionesbinariasmediantesimulacionesbasadasen dinámica,

U que permiten la inclusión de los efectos citados anteriormenteen el análisis.
Finalmentelos porcentajesde acierto en el análisis de imágenespodríanteneruna

influencia negativa. Debido a todos los aspectosanteriores los espectrosdé

conectividadexperimentalesy simulados,no reproduciríanla formade variaciónde

u la polarizabilidadefectivacon la frecuenciadeunamaneratannítida como enel caso
de suspensionesde un solo tipo departículas,visto en el capituloanterior.Estohace

U que la simulación sea una herramienta fundamentalpara la comprensióndel

U comportamiento colectivo de este tipo de suspensiones, siendo insuficiente el
conocimientoúnico de lapolarizabilidad.

U
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U
U 4.1 Introducción

U
El comportamiento colectivo involucrado en el proceso de formación de

U cadenas es un problema complejo, que implica la existencia múltiples interacciones,

U tanto entre partículas, como entre partículas y fluido circundante. En el capitulo

U previo hemos estudiado los factores que afectan a las estructuras de equilibrio,
usandométodosde Montecarlo.Estassimulacionesno aportanningunainfonnación

U ni acerca del camino real seguidopor el sistemahastaalcanzarla situaciónfmal de

¡ equilibrio ni del tiempo requeridopor el sistema para la formación de las diferentes

estructuras. En este capitulo se lleva a cabo una simulaciónbasadaen dinámica

U
browniana con el fin de analizar la evolucióntemporaldel sistemahaciacadenasy

agregados. Este esun tema que tiene una importante relación con problemasde

U electroreología estudiadospreviamentemediantesimulacionesde Monte Carlo [18-
20] y simulacionesdinámicas[21,24]. Las principalescaracterísticasoriginalesde

U este estudio son que las partículas han sido modelizadas conmúltiples capasy que

U tanto las partículas como el medio han sido considerados disipativos. Como

U consecuencia de estaspérdidas el cálculo de fuerzas no ha podido ser deducido de
principios de conservación y de nuevo se ha aplicado el métodode la polarizabilidad

U efectiva, encontrándose una fuerte de dependencia con la frecuencia para los

U diferentes procesos de agregación. También se ha analizado la influencia de otros
parámetros tales como: la intensidadde campoo la concentración, paradiferentes

U casos. Se han observado diferentes regímenes de velocidad de agregación,

U dependiendo de qué tipo de estructuras se estuvieran formando, parejas, cadenas o

U
U
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U agregados de mayor tamaño de tipo columna. Los resultados sirven de validación

U para el método de Monte Carlo en cuanto a las estimaciones para el estado
estacionarioy proporcionan nueva información en el régimen transitorio y de

U evolución temporal.

4.2 Consideracionesteóricas

U El sistemaestudiadoconsisteen unasuspensiónplanarde N paniculasconfmadasen
una celda rectangular; el sistemase suponelimitado por electrodosplanos en la

U dirección x y por condiciones de contorno periódicas en la dirección y.

U Para estudiar la evolución dinámica del sistema consideramos a cada una de

U las partículassometidaa la acciónde fuerzasde diferentenaturaleza,talescomo las
debidas a:

Ii . - lina interaccióneléctricade tipo dipolar. - - —— . -- ~ .~

- - Unainteracciónrepulsivade muycortoalcance.

- Unafuerzade rozamientoconel mediode carácterviscoso.

U - Una fuerza de tipo Browniano, impulsiva.

U A continuación se detallan formalmentecada una de estas interaccionesy su

U influenciaen laevolucióndel sistema.
Consideremosen primer lugar la interacción dípolar. Cuando se aplica a la

U suspensiónun campo eléctrico de radiofrecuencia,cadauna de las partículasse

U polariza,adquiriendounmomentodipolardadopor:

—
3,E2—EI

con ct=4ira E~
E2 +2E (4.1)U

U dondetanto las partículascomoel mediohansido modelizadasen la mismamanera
quesehizo en el capítulo2.

U
U



Capitulo4: EvoluciónDinámicade SuspensionesCelulares 103u
El momento dipolar efectivo dado por la ecuación (4.1) es una cantidad

U complejaque refleja la distribución de cargainducida sobre la partícula. La fuerza
ejercidaporun campoarmónicono uniformesobrela misma y promediada sobre un

U periodo puede calcularse, según hemos visto en el capítulo 1, como:

U <É>=!Re{(~.tÉ* (42)

U
u En generalestafuerzatenderáa mover la panículasobrela que actúahacia

las zonas de máxima o mínima intensidad de campo (dielectroforesis positiva o

U negativa respectivamente), dependiendo de la fase relativa entre los vectores ~ y E,

U que esuna funciónde la frecuenciay de las propiedadesdel medio y las partículasa

U travésde laecuación(4.1).
En el caso de una suspensión de N partículasentredos electrodosparalelos

U que podemossuponerque producenun campoalterno homogéneo,la fuerzaque

¡ actúasobreuna partículadadapor la ecuación(4.3) es debidaal campocreadopor

las restantespartículas.Así pues,entoncesla fuerzasobreunapartículalocalizadaen

(x~,y~) debida a otra partícula en (x~,y~) es:

U
1 a~2 3~x

1—x~)F s(x1~xj)2 1U = 2 4n8; r
5 r2 j E2 (4.3)

U FX~P 24ns 3(y~y)[5(y~y.)2~ (4.4)

U Lr2i
siendo r = [(xi — x~)2 + (y¡ —

U
U
U
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U
Estainteraccióntiendeaproducirel encadenamientode las panículasa lo largo

U de las líneas de campo y mantiene una dependencia con la frecuenciaa travésde Ial2.
En esteestudiose ha supuestoque el momentodipolar ~ inducido en las partículas

U es únicamente debido a la accióndel campoexterno,despreciándoselos efectosde

U polarización mutua entre panículas.

Las partículasexperimentantambiénla accióndel fluido en que seencuentran

U inmersas.Estapuedeserdescritapor una fuerzaque secomponea su vez de dos

U términos: en primer lugar, admitiendo un númerode Reynoldsbajo, existe un

u término de fricción viscosa dado por la ley de Stockes, que nos dice que cada
partícula i experimenta una fuerza proporcional a su velocidad descrita por:u -. dt

11—
dt

siendoa el radiode lapartículay i laviscosidaddel fluido.

¡ Un segundo término vienedado por el efecto neto de las colisionesde las moléculas

¡ de la fase líquida, y está representado por una fuerza estocástica browniana k’ (t)

U que debe tener una correlación de ruido blanco [23], tal que:
E afl (t)<R/0),R~(t)>=67tkTD5 5

U-
y un promedio nulo, <Ra = 0; dondeD es el diámetro de la partícula, k

8 es la

U constantede Boltzmanny T la temperatura.

¡ Con el fin de introducir en la simulación el proceso de choque y contacto entre

partículasseha consideradoun modelo equivalentea una condiciónde esferadura

que da cuentade las interaccionesrepulsivasde muy corto alcance,la interacción

U decae muy rápidamentecon la distanciaentrepanículas,y evita queéstassesolapen

U
U
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U
U para una distancia menor de un diámetro, tal y como ocurre en la realidad. Así se ha

introducidounafuerzarepulsivaparadospartículasi, j localizadasen dadapor

la expresión:

U = 3¡p12 ex~[—ío{ft— lj~j]Ur (4.6)

U
U con:ur =iI—t/ ~—i~

El valor exacto del coeficiente numérico no es relevante. La fuerza repulsiva se ha

U hecho depender del momento dipolar y la permitividad del medio en la forma

u descrita con el fin de que una variación de estos parámetros no jirodúzca una

U separacióno unsolapamientode las partículas.
En estasimulacióntambiénsehaconsideradola interaccióneléctricaentrelas

U partículas polari~adas y los conductores que constituyen los electrodos. Si

¡ consideramos un dipolo localizado en una posición (x
1, y), éste inducirá una cierta

cargaen los electrodossituadosen los planosx = O y x = L, y estacargaactuaráa su

¡ vez sobre este dipolo y todos los demás de las suspensión. La consideración de este

¡ efecto se lleva a cabo atravésdel métodode imágenes,en el cualun dipolo en (x1, y)

U induce dipolos imágenes idénticos en (—x1, y) y (2L+x1, y); éstos a su vez inducen
dipolos imágenesen los electrodosopuestosrespectivamente,dando lugar a una

U sucesióninfinita de dipolos imágenes situados en posiciones: (2Lk ±x1 , y1), k = ±1,

U ±2 De estamaneracadadipolo interaccionacon suspropiasimágenesy con todas

U las de los demásdipolosde acuerdocon las ecuaciones(4.3)y (4.4).
— - - La interáccióii de ~contactocon los electrodosseha simuladointroduciendouna

U interacción repulsiva adicional de la forma dada por la ecuación(4.6) entre la

U
U
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u
U partícula y sus primeray segundaimágenesde tal formaqueseimpidelapenetración

de la partícula en los electrodos.

Una vez consideradastodas las frenasque actúansobreuna partículadada,

U podemos escribir la ecuación diferencialde movimientoque gobiernala evolución

dinámica de la partícula, que resulta ser una ecuación de Langevin.

~í +r’

U dt2 Mp ~+F~+R1(t) (4.7)

U siendom lamasade lapartícula.

Con el fin de mejorar el tratamientonuméricode la ecuación(4.7), éstaes

reescaladadeacuerdoconlas magnitudesintrínsecasdel problemaqueson:

m ;F — ~lpl2 _ 6nk
5TD~U 3itD~

0R{}D4 y ~— At

donde¿St seráel incrementode tiempo utilizado parala integraciónnuméricade la

ecuación(4.7). Si ahoratomamos:

¡ É~ =É~ +F t = t
0 f , F =F0F ,Ñ~(t)=Qk’(t) , i~ =D< y sustituimos,laMp rep’

ecuación (4.8) queda en forma reducida como:

U
? +1’ = M R~ + J (4.8)

U
U donde:Mt0Q/6naliD yJt0F0/6na~D

U
U
u
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U
4.3Métodos numéricosy simulación

U
Con el fin de estudiar la evolución dinámica del sistemase ha resuelto

U numéricamente un sistema de N ecuaciones diferenciales acopladasdel tipo (4.8)

cada una de las cuales describe el movimiento de una de las panículas.

Para la integración del sistema hemos empleado dos métodos. En principio

utilizamos un método de Runge-Kutta-Felhbergcon pasoadaptable,pero debido a

U que los tiempos de computación resultaban extremadamentelargos, haciendo

U inviable la solución práctica del problema, se pasó a la utilización de un algoritmo de

integración de tipo Euler-Richardson[28], añadiéndoleel término estocástico

1 mencionado, de tal manera que en cada iteración a lo largo de la integraciónsesigue

e1 siguiente método:

De la ecua¿ión diferencial del tipo: u = f(t,x,*) donde x és la posición, t el

tiempo, * la velocidad, pasamos a un sistema de dos ecuaciones de primer orden

U acopladas, que para un paso de integración ¿St tienen por aproximación numérica:

a(t) = f(t,x,v)

v(t+¿St) = v(t) + a(t< ¿St + o(¿St2)

x(t+¿St) = v(t) + a(t) ¿St + o(At2)

U donde el término de error depende dé Ii derivada segunda.

Paraestealgoritmo la extrapolaciónde Richardsonfuncionade la siguiente

manera:si el avancedesdeun instantet al siguientet + ¿Stsehaceen un solo paso,

U entoncesla aproximaciónal siguientevalorde laposiciónx vienedadapor: x<¡> = x +

v¿St, con el error asociado en x del tipo kAt2 . Sin embargosi el avanceserealizaen

u
U
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U
dos pasos de intervalo mitad con un valor intermedio de la velocidad y’ calculado en

el punto medio, entoncesel valor de la posiciónal final del intervalo es: x<2> = x + y

¿St/2+ y’ ¿St/2, quetieneun términoprincipalde errorparax(2) de 2k(~Xt/29 = k ¿Sf/2.

U Ahora podemoscancelarel términoprincipaldel errormediantela combinación:2x(2)

— x<1> para estimar x en t + ¿St. Esta es la extrapolación de Richardson, que nos da:

x(t+ ¿St)2x(2)—x(I)x(t)+v’ ¿St

U
Unaventajadel métodoesquepermiteel conocimientodel erroraproximadoencada

paso:x<2> — x<,). El error reescaladotomandocomo referenciauna ciertadistanciax~,

es: 8 = ¡ x<2> — x<1> E/;,, siendoel factorde escalax,,, del ordendemagnitudde x. En

nuestrocasolas magnitudestienenvalorespróximosala unidad,por tantopodemos

U tomarx~, 1.

Los mismos argumentos~~se-utiljzanparael..tálculode v(t +¿St) a partir de la

aceleración,a y de la aceleraciónintermediaa’. Dadoslos valorespresentesen un

tiempo t, de la posiciónx, y la velocidady, y pasode integración¿St, el algoritmode

U integración funcionade lasiguientemanera:

¿StU Si llamamosa = f( t , x , y ), t’=t+—, a = f(t’, x’ , y’), x(t+¿Xt )= x(t) + v’¿St,2

U . max
1 , ¿St , ¿St Nlv(t+At ) = ~‘ + a’At. El errores 5 = {v—v} , {a—a} ¡siendox~ ~ 1.

2x~ 2v~, )
U

Fijado un error máximo admitidos, podríarealizarseuna técnicadepasoadaptable

3 [30], dependiendode E > 8, o E <5. En nuestrocasosin embargo,debidoaqueen la

expresión de la fuerzaapareceun término de carácteraleatorio,no esteóricamente

aceptable la aplicación de la mencionadatécnica. Debido a este hecho, el

U procedimiento llevado a cabo ha sido la disminución sistemática del paso de

u
U
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U
U integración ¿St, hasta encontrar un valor que asegura la convergencia del método, y la

U precisión de las trayectorias obtenidas. El valor de convergencia resultó ser de ¿St
1 0~ s. La necesidad de emplear un valor pequeño de ¿St que asegurela fiabilidad de

U los resultados obtenidos, limita los tiempos de simulación realizables en la práctica.

U Este hecho, como es bien sabido, es un inconveniente de la simulación dinámicaque
es siempre altamente exigente en cuanto a tiempo de ordenador.

U Es necesario aclarar que en nuestro sistema el método es aplicado en su forma

U vectorial, ya que nos enfrentamos a un sistema de n ecuaciones acopladas. El

algoritmo se aplica a todas las partículas simultáneamente; una vez calculada la

fuerza total sobre cada una de ellas debida a todas las demás en un tiempo t y en el

U tiempo medio t’, se procede al cálculo de nuevas posiciones y velocidades para t +

U ¿St, aplicando el. algoritmo descrito a cada panícula individualmente.La simulación

U corresponde a un experimento ideal en el que la suspensión de células se somete al
campo alterno uniforme creado por electrodos planos separadosuna distancia de

U 300gm.

U En la simulación las partículas se suponen sedimentadas y constreñidas a
moverse sobre un plano; por la tanto la simulación es de tipo 2D. La celda deu simulaciónesde forma rectangular siendo más larga en la dirección y, paralela a los

3 electrodos.La interaccióneléctricacon los electrodosen la dirección x se tuvo en

u cuenta mediante el método de imágenes, como se vio en las consideraciones teóricas.
En la dirección y no puede despreciarse el efecto que el resto de la suspensión ejerce

U sobre la porción simulada, ya que ello daría lugar a una sobreaproximación e incluso

U aglutinamiento de las partículas en el centro de la celda, al no estar su atracción
compensada por el resto de la suspensión. Por ello se han impuesto condiciones de

U
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U
U contorno periódicas y. Así, se han colocado otras dos celdas de simulación idénticas

U a la original de tal manera que las panículasde estasdosceldasocupanposiciones
idénticas a las de la celda central, pero desplazadasen ladireccióny en ±500im. Las

U partículas de estas celdas interaccionan dipolarrnente con las de la celda de

U simulación, pero sus trayectorias son réplicas de estas últimas. Se comprobó que la

consideración del siguiente par de celdas más próximas en la dirección y no

modificaba apreciablemente los resultados.

U
U 4.5 Resultados

U Se ha llevado a cabo una simulación del comportamiento de una suspensión de

U - células de Neurosspor¿rCrassa, con los siguientes-tparametros dieléctricos y

U geométricos (véase apendice): e1 = 50E0 , e,, = SE0, <3m = O , a = 10 jm , d = 10 nm,
situadas en un medio acuoso con: e~ = 80e0 , cy1=5’10

35m’.

U El espectro de lapolarizabilidadefectivade interacción¡al calculadaapanirde

U estos valores está representado en la figura 2.5. Los valores de ¡a¡2 nos dan la

variación de la intensidadde la interacción entrepaniculascon, la frecuenciadel

U .-“‘-.—...-•..~

campoaplicado.Las variacionesrápidasen el espectrosondebidasa las relajacionesU Maxwell-Wagnerentreregionesde diferenteconductii~idád?

u Los resultados de la simulación, se. han cuantificado y analizado, utilizando

u principalmentedosparámetros;parael estudiodeestructuraslinealesseha usadolalongitud media de cadenas y para los agregados de tipo columna se ha empleado la

U conectividad ya definida en el capítulo 2. Para una configuración de cadenas

U
U
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U separadas ambas magnitudes están relacionadas por: L = 2C siendo L la longitud

U mediade cadenas,y C la conectividad.Como sepuede ver la conectividadtiende a

U infinito cuandoC tiende a 2, correspondienteal caso de cadenasilimitadas. En el
caso agregaciónen columnasla relación anterior deja de cumplirse y C puede

superar el valor de 2 fácilmente; éste es el motivo de usar ambas magnitudes; la

longitud media de cadenasaportauna información interesante,y ademásha sido

U utilizada por diversos autores, pero en el caso de columnas y agrupaciones densasen
general es necesaria la utilización de otra cuantificación como la conectividad.

U En la figura 4.1 se muestran diferentes estadios de evolución del sistema

correspondientes a diferentes instantes, para una concentración de células (medida

como fracción de superficie cubiertade 0.4.) De la simple observaciónde estos

U resultados preliminares resulta evidente que hay dos regímenes de agregación.

U Inicialmente se da una rápida formación de cadenas, seguida en una fase posterior,

U de una unión de éstas para formar estructuras de tipo columna, de manera mucho más
lenta.

U Con el fin de analizarla influenciade la frecuenciay la intensidaddel campo

U aplicado en la dinámica de la formación de cadenas, se han llevado a cabo dos tipos
de estudio; uno a baja concentración C = 0.2, que permite el estudio en la formación

U de cadenas,hastaun tiempo de 0.1 s y otro amásalta concentraciónC = 0.4, que

U muestrala formaciónde columnashastaun tiempode t = 0.25 s.

U En la figura 4.2 se muestra la evolución inicial de la longitud media de cadenas
después de la aplicación de un campo E = 2 io~ Vm1y una concentración de C =

U 0.2. La frecuencia se ha variado en el rango de 102 Hz — io~ Hz. Se observa

U
U
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cómo, para una frecuenciadada, el incrementode la longitud de cadenascon el

tiempo es casi lineal. El ritmo de agregación,es fuertementedependientede la

frecuencia,mostrandoun máximoparalas frecuenciasestudiadas,a ío~ Hz.

En la figura 4.3 se pueden ver dos espectros de dielectroforesis en términos de

longitud media de cadenasparados instantesde tiempo. La forma de la gráfica se

asemejaconsiderablementea al espectrode la polarizabilidadefectivade interacción,

ver la figura 2.5, hecho que cabeesperarteniendoen cuenta que la fuerza entre

panículasdependede la frecuenciaatravésde a.

2.0

1.8

1.6

A
-J
y 1.4

1.2

1.0

Figura4.2. Influenciade la frecuenciaen el tiempo de evoluciónde la longitudmedia
de cadenas.Concentración= 0.2, valor eficazdel campoE = 2~l0~ Vm’.
Los valoresde la frecuenciason: (~~~)l02 Hz, (—)IO~ Hz, (—)lO~ Hz,

(—)lO~ Hz, (—) í04Hz, (—) lO2Hz, (—) 4~1O7Hz, (—) lO~ Hz.

En la figura 4.4 se representala conectividaden función del tiempo, para

diferentesvaloresdel campo,mostrandograndesdiferenciasen la pendienteinicial
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de las curvas de longitud media de cadenas (que podría interpretarse como una

velocidad de agregación) con la intensidad de campo aplicado, para una frecuencia

fija de f = jQS Hz. Se puede observar que en el rango elegido la velocidad de

agregación es muy sensible a la intensidad de campo. Los cálculos muestran que por

debajo de un valor de E = 5 kV m’ éstaesdespreciable.Estehechoparecesugerirla

existenciade un umbral de intensidadde campo situado en ese valor para la

formación de cadenas; sin embargo está predicción no puede ser segura ya que la

simulación solamente alcanza un tiempo de 0.1 s, lo que no permite excluir la posible

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

2,2,

2,0

1,8

A 1,6
-J
y

1,4

1,2

1,0

102 ío3 ío~ los io~
f(Hz)

7 310 10 10

Figura 4.3. Dependenciade la longitud media de cadenaspara dos instantesde
tiempo tras la aplicación del campo eléctrico. Concentración = 0.2
E=2l04Vm’, f=105 Hz, t=0.05s(.)yt=0.ls(M).

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

estacionariopredice valores de campo crítico más bajos (capítulo 2) [25].
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Con el propósitode caracterizarla dinámicade agregación,seha estudiadola

evolución temporal de la conectividadpara una frecuenciade 1 = 106 Hz que

corresponde a un máximo en el espectro de polarizabilidad, y tres intensidades de

campo aplicado. E = ío~, 2l0~ y 4l0~ Vm’ . Los resultadossemuestranen la

figura 4.4 . En los primerosinstantes,hastatiemposdel ordende 10.2 s despuésde la

aplicación del campo se observa una variación muy rápida de la conectividad, con

3,0

2,5

2,0

•0
CVr 1,5
5

~1Q

• 0,5

0,0

Figura 4.4. Dependenciade la conectividad
intensidades de campo. Los valores
(a) E = ío~ Vni’ (b) E = 2d0~Vm’ y

0,30

con el tiempo para diferentes
eficacesdel campoaplicado son:

—1
(c)E=4104Vm

pendientesque muestranuna gran dependenciadel campoaplicado. Para tiempos

mayores la variación se suaviza y las pendientes son prácticamente independientes

del campo,mientrasla conectividadtiendeaun valor de saturación.Unainspección

visualde las estructurasformadasen distintostiempos,muestraque las los valoresde

conectividad en tomo a 2 corresponden al agregado de cadenas para formar grumos
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de mayortamaño.Es importanteresaltar,que siempresedan los dos regímenesde

agregación consecutivos, primero se produce una formación de cadenas, éste es un

proceso rápido, y posteriormente las cadenas se agregan entre ellas para dar lugar a la

formaciónde columnas,siendo ésteun procesode mayorlentitud. La formaciónde

cadenas y la agregación posterior dc éstas, se pueden ver en las figuras 4.1(c) y 4.1(d)

respectivamente.

Otra magnitud interesanteque se puedeutilizar paracaracterizarla evolucióndel

sistemaesla distanciamínimamedia,definida como el promediodedistanciasentre

parejasde partículasmáspróximas.Estamagnitud,a diferenciade la coneetividady

la longitud media de cadenas, varía de forma continua con el tiempo, lo que le da una

importanciaespecialen el estudiode la velocidadde agregacióndel sistema. Sin

embargoladistanciamínimamediaesútil solamenteen la caracterizacióndel
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Figura 4.5. Dependenciade ladistanciamínimamediacon el tiempo. C = 0.3, f leY
Hz. Los valoreseficacesdel campoaplicadoson: (a) E = íO~ Vm1 (b)
E = 240~Val’ y (c) E=4104Vm’.
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u
¡ sistemaen los instantesinicialesde emparejamientode paniculas,ya quepasadoun

¡ cierto tiempo, cuandola mayoríade las partículasestánen contactocon otras, la

distanciamínimamediasehaceestacionaria,tendiendoal valorde contacto,o seaun

¡ diámetro.En la figura 4.7 se muestrael comportamientode la distanciamínima

u mediaparatrescamposaplicadosdiferentes.
Con el fin de aprovecharmáslas posibilidadesque ofrecela simulación,seha

E aplicadoel estudioa otro microorganismo,la levadurade la cerveza,Saccaromices

U Cerevisiae,del cual ya hemoshabladoen el capitulo 3. Esto sehahechosiguiendo

U el objetivo enunciadobrevementeen el capítulo 2, dondeexpresábamosel deseode
que la simulación sirviese de soporte a posibles trabajos experimentales.Ya

u comentamosen el capítulo 3 las bondadesde la levadurapara la experimentación

¡ dielectroforética.Porello hemosestudiadola dependenciade laagregacióndebidaa

la acción del campo como función de la conductividaddel medio externo. La

U conductividadde la suspensiónes un variablede importanciaprácticapara técnicas

¡ biocléctricascomo por ejemplo la electrofusión.Por otra parte,es un parámetro

U controlablemediantela adición de electrolitos, generalmenteKCl o NaCí, a la
suspensión.Los resultadosde la simulaciónse puedenver en la figura4.6, dondese

U ha representadola longitud mediadecadenasalcanzadatras 0.3 s de aplicacióndel

u campo,paradosfrecuenciasdiferentes.La agregaciónproducidaporel campoesalta

¡ paraunaconductividadbaja; la dielectroforesisesmenosefectivaa medidaque la
conductividaddel medio externoaumenta,mostrandoun mínimo que dependede la

U frecuencia.En la misma figura 4.6 hemosrepresentadosuperpuestala curvateórica

3 parala polarizabilidad.Vemosquela formade la curvaseajustaa la variaciónde L

con <3j. Parala frecuenciade 1 MHz el mínimo seencuentraparaun valor de a~ del

E
¡
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ordende la conductividaddel citoplasma.Estemínimosedesplazaa valoresmenores

cuando la frecuencia disminuye de acuerdo con el comportamiento de la

polarizabilidadefectiva,comoseve en la figura. Debemosdecir sin embargo,que

para baja frecuenciaalgunos efectos no incluidos en la simulación, como la

polarización de electrodos pueden ser importantes; por otro lado, para altas

conductividades,el calentamientodebido al paso de la corriente puedeproducir

corrientesde convecciónque interfieran en el proceso de encadenamiento y hagan

que no se puedan observar los resultados predichos por la teoría.
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Figura4.6. Variaciónde la longitud mediade cadenasenunasuspensiónde levadura
viable (ver Apéndice) con la conductividad del medio externo, para
frecuenciasdel campoaplicadode f = 102 Hz () y f = 1MHz (o). Las
curvas continua y de trazos representan, para las mismas frecuencias, las
variaciones correspondientes de la polarizabilidad efectiva.

u
u
u
¡
u
U
E
¡
U
u
¡
E
u
U
U
E
E
u
u
u
¡

o
c

“o
—. .. .

A
-J
y

o

oo

‘0 0/

o

‘o
o

o

0,1



u
Capitulo4: EvoluciónDinámicade SuspensionesCelulares 121

U 4.6 Cuantificación de resultados de estructuras de agregaciónu
La cuantificación de resultados finales de estructuras de agregación en

U suspensiones dielectroforéticas es un aspecto de gran interés en esta disciplina.

3 Variasson las magnitudesquesepuedenutilizarconel fin de medircuálesel estado

U de agregación o de orden de un sistema de partículas dado. Cinco son las magnitudes
que en principio se pueden usar para abordar la mencionada tarea de cuantificación:

U Conectividad, longitud media de cadenas, distancia mínima media, parámetros de

U orden y función de correlación por pares. En esta tesis se han utilizado los tres

u primeros,principalmenteporque han sido de ideaciónpropia y original de nuestrogrupode trabajo,ademáspresentabanciertasventajassobrelas otrasdosmagnitudes

¡ que se han mencionado.A continuaciónseharáuna descripcióncomparativa,y se

E aplicarán estas dos magnitudes a algunas de las estructuras finales obtenidas a lo

largodeestainvestigación.

E
u 4.6.1 Función de correlación por pares

U Dadaunadistribuciónbidimensionalde N partículasdefinidasporsusvectores

E de posición i~, sedefineen generalla funciónde correlaciónporparescomo:

U FCP(Y)= -~ ~jz~ — r~

U dondeS es la superficie sobrela que sedistribuyen las partículas,5 es la función

U delta de Dirac, y r~ = —¡y

u
U
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U
U La funciónFCPsesueleutilizar parabuscarencadenamientosde panículasen

unadireccióndeterminada.Se definela funcióncomo FCP1(r,O)en la queparacada

particulatomadacomoorigencontribuyenlas panículasencontradasa la distanciay

u ángulo definidos por r ±¿Sr y O ±¿SO,tomandofinalmenteunpromedio:

FCP(r,O) = SZNi(r~O)
i=l

U Esta definición de FCP es la encontrada habitualmenteen artículos sobre

¡ simulaciónde sistemasde partículas,[32]. Esta definición sin embargo,presenta

u problemasprácticosen suaplicacióna sistemasdiscretos.Para¿Sre ¿SO constantes,el
área de búsqueda ¿SS es fuertemente no uniforme para coordenadas polares. Si se

E intenta mantener ¿SS constante a base de ajustar & e ¿SO para cada r dado, se

U encuentran.limitaciones debidasal tamaño finito de las partículas.Por ello, los

resultados obtenidos a partir de esta definición suelen ser bastante pobres. En este

U trabajo se presenta una definición alternativa para la FCP utilizando un área de

U búsquedarectangularconstante.En la figura 4.7 se puedever una representación

U gráficade las dosdefiniciones:
En el desarrollode la funciónFCPconun áreade búsquedarectangular,sevió quees

E conveniente hacer unarotacióny traslaciónde las partículasal origen,de tal manera

¡ que la condición de incremento de la función en cada caso, se simplifica: X. < I¿Sr/21

u ‘i’< ¡¿Sr/21. La funciónFCP hasido aplicadaadiferentesconfiguracionesfinalespara
simulaciónde Montecarlodeuna suspensiónbinaria. Los resultadossemuestran

U en la figura 4.8. Puedeobservarsela caracterizaciónde la formaciónde cadenas,

U tanto longitudinales como transversales, en una suspensión binaria, para una
frecuencia en ambos tipos de agregación son posibles

U
¡
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Figura 4.7. Representacióngráfica de posibles definicionesde búsquedapara la
funciónFCP.(a) Representacióncanesiana.(b) Representaciónpolar.
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U
U 4.6.2 Parámetrosde orden de un sistemade partículas

U
En determinadascondiciones un sistema de partículas que interaccionan

U fisicamentetenderáa alcanzaruna configuración espacial que minimice su energía,

U tal es el caso por ejemplo de un cristal. Podemos utilizar algunas magnitudes

tradicionalmente propias de la cristalografia o la fisica del estado sólido para

caracterizarel ordende las estructurasfinalesde nuestrosistema.Unavez decidida

U cual es la estructura de mínima energíadel mismo, lo cual entrañaun problemade

u considerablecomplejidaden sí,podemosconsiderarel sistemacomounaredespacial
y estudiarsuorden.

U En un sistemabidimensionalde partículasesféricassometidasa un campo

U - •. eléctrico.homogéneo,.sepuededemostrarquela configuraciónde mínimaenergíaes

U la redhexagonal[32]. Los vectoresprincipalesde la red hexagonalson:
E =D.T

U = ~T+1Dj dondeDesel diámetrode las partículas.22 2

U
U La red recíproca viene definida por los vectores:

1.,. 2 -.

U ‘D 3D
___ J2 3D

U
A partir de los vectores de la red recíproca podemos definir los parámetrosdeorden

U del sistema

iNU ~L =—~exp[2it(iBj .I~)] :
Nk¡

u
U
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Los parámetros5L varíanentreO y 1. Cuandoel sistemaestátotalmentedesordenado,

con las panículastomandoposicionesalazar,los parámetrostomanun valorcercano

al cero. Cuando las partículasse van ordenandoen las direccionesde la red, los

parámetrosde orden tienden a 1 segúnlas partículasse van encadenandoen las

direccionesprincipalesde la red, hasta tomar un valor unidad, si las partículas

estuvieranen los vérticesde unared hexagonalperfecta.En la figura 4.9 vemosuna

evolución del parámetrode orden 5~ que representael encadenamientoen la

dirección del campo, se comparacon una curva de conectividadpara el mismo

sistema.
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Figura 4.9. Evolución temporaldel parámetrode ordeny la conectividad,para un
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U
U Como hemosvisto, existendiferentesmétodosde cuantificarlas estructurasde

U agregadosde partículas, en esta tesis se ha definido y utilizado la magnitud
conectividadque ofrececiertasventajassobrelos parámetrosdeordeny la FCP. Por

U una lado, la conectividadasegurala agregacióndel sistemay le asociaun valor

U numéricodeterminadoa cadaposibleestadodeagregación;los parámetrosdeorden
en cambiono describenel contacto,ya que la únicacondiciónparaincrementarsu

U valor es la disposicióngeométricarelativade las partículas;porotro lado,la FCPno

U asocia un valor numérico determinado a cada estado de agregación del sistema.

U La conectividad también puede ser definida para diferentes direcciones sobre el
plano, y es aplicable a sistemas con mezcla de partículas de diferente clase, como se

U vto en el capítulo 3 en el estudio de suspensionesbinarias.Los parámetrosdeordeny

U la FCPno ofrecen esta versatilidad.

U En cuantoa la distanciaminímamedia;estamagnitudinformade la agregacióndel sistema de manera continua, aunque no del ordenamiento espacial. Es

U particularmente útil en los instantesinicialesde la evolucióndel sistemacuandola

U conectividadescasinulay muestraun comportamientoaltamentediscontinuo.
Hay que destacarque la FCP puedeser particularmenteútil en sistemasde

U partículas sin simetría esférica, en las que las condiciones de contacto son dificiles de

U imponer y el cálculo de la estructurade mínimaenergíano estrivial. Esto haceque

U tanto conectividad, como parámetros de orden, no seanmagnitudesmuy apropiadas
en el caso de suspensiones de partículas elipsoidales, mientras que la FCP, sí podría

U serlo.

U
U
U
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U
U 4.7 Conclusiones

U
Se ha estudiado la dinámica del encadenamiento dielectroforético en una

U suspensiónde célulasbiológicas medianteuna simulaciónnuméricaque integra la

U ecuación de Langevin con un término estocástico añadido. Se ha particularizado la

U simulación para los casos de electroagregación de Neurosspora Crassa y
SaccaromycesCerevisiae, que ha sido estudiadapara diferentes frecuenciase

U intensidades del campo aplicado. Se ha encontradogran similitud entrelos espectros

U de longitud media de cadenas calculados y los espectrosdepolarizabilidadefectiva
de interacción.En los instantesiniciales, la pendientede la evolucióntemporaldel

U proceso de encadenamiento, depende fuertemente de la intensidad de campo, lo cual

U es coherente con la existencia y valor de un campo critico como el encontrado en el

U capítulo 3.
Lassimulacionesde largaduracióny conconcentracionesaltashanmostradola

U aparición de un nuevo régimen, caracterizado por la unión de cadenas para dar lugar

U a la formación de estructuras mayores, con valores de conectividad superiores a 2. La

U caracterización de la formación de agregados es importante para aplicaciones en
electroreología,por ejemplo en el diseño de sistemasde viscosidadvariable, de

U acuerdo con la intensidady frecuenciadel campo.

U En general, los resultados de este capítulo permiten la evaluaciónde los efectos
de los parámetros dieléctricos de una sola célula tales como la permitividad o la

U conductividad en el comportamiento colectivo, con énfasis especial en los procesos

U de evolución temporal

U
U
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U
3 A.1 Introducción

U
¡ Lasmicroparticulas,tanto las de origenbiológico como las de origensintético

o artificial, muestranen generalestructurasconsiderablementemáscomplejasquelas

U de una esfera homogénea. Con el fin de estudiarsurespuestaa camposeléctricosse

U hacenecesariomodelareléctrica y geométricamentelas mismas.El método más
simple y comúnmenteaceptadoes considerarlas partículascomo un conjunto de

U capasesféricasconcéntricas,cadauna de ellas con sus propiedadesdieléctricas.

U Postenormentemedianteel cálculoapropiadosepodrásustituir la panículaesférica

conmúltiplescapasporotraesferahomogéneaconunapermitividadefectivaque es

U equivalentea la de la esferaoriginal. El conceptode permitividad equivalentees

¡ fundamentalen el estudiodielectroforéticode sistemasdemicropartículas.

U
U A.2 Modelo de la célula de NeurosporaCrassa

U LaNeurosporaCrassaes un protozoo que vive en el fango de lagosy ríos, es

U un organismobastantesimple que tan solo constade citoplasmay membrana.El

¡ cálculo posterior nos permitirá entender mejor la aplicación de la idea de

permitividadequivalente.

U
U
U
U
1
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u
u — -

U
E»U E1al a

(a) (b)

U Figura A. 1. (a) Modelo dieléctrico de una célula con membrana (b) Esfera
homogéneaequivalente. Las permitividadesson complejas,de la
forma E = E —j 0*0

¡ Para este caso, considerandoque solo estamosinteresadosen calcular el

momentodipolarinducidoen la esfera,lo quenospermiteno considerartérminosde

orden superioren el desarrollodel potencial,podemosexpresarla soluciónde la

¡ ecuaciónde Laplaceparael potencialen las tresregionescomo:

¡ 4>t=I~~Eo+4jcosO ,r>a2

¡ 4>2 =(j—Br+4)coso. a, >r>a2

4>~ =—DrcosO, rca1

U Concondicionesde contornoenla fronterade los dieléctricos:

U 4>1—4>2 ; s1É±i~=_ ~+2

~
a4>, a4,E

4>2—4>3 ; s,,,—=s.— enr=%¡ En el casodecampoaplicadouniformeestaaproximaciónva aserexacta.Para

un campo no uniforme, dado que el tamaño de la esfera va a ser generalmente

pequeñorespectoa la distanciaen queel campovaríaapreciablemente,los términos

multipolarespuedeusualmentedesprecíarse.

U
u
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Resolviendo el sistema de ecuaciones impuesto por las condiciones de

contorno, obtenemos la siguiente solución para los coeficientes:

~ef
6i R~EQ

6cf +2s

3s
1a

3
B=~(Eef+2El)a3~lc E

0

3s~(1—ic)a
3 E

(Eef +26k) ~

D=~(Eef+263a3~1c E
0

donde:

a
3

6d =~2 ¡
3 1 E~—6~

63+262)

con a = R
1/R2. Como sepuedever

6eff sustituye a ~2 en el factor de Clausius-

Mossotti
6, +2s,

y puede ser entendida como la permitividad equivalente que

tendría una partícula homogénea. En la tabla A. 1 se muestran los valores numéricos

del modelo, para células de NeurosporaCrassa.

Parámetro Valor
80

$103Qm’
50

0.2 Qnt’

Em 5
<3m O

Grosormembrana 1 W6m
Radio 10’m

TablaA. 1. ParámetroseléctricosdeNeurosporaCrassa

133

(A.1)
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U
£3Modelo de la célula de levadura.

U
La levadura, especialmente la variedad SaccaromicesCerevisiaees uno de los

U organismos más utilizados en experimentos dielectroforéticos. Esto es debido a su

facilidadde manipulaciónasí comoa suresistenciaacondicionesadversas,graciasa

que su pared celular es capaz de soportar grandes presiones osmóticas, debidas a

U posibles gradientes de concentración entre el medio intra y extracelular. Este último

debe mantenerse a una baja conductividad en los experimentos de dielectroforesis,

para evitar convección térmica, lo que implica una concentración de electrolitos muy

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

U
U
U
U ¼

U
Figura A.2. Modelo geométrico y dieléctrico de una célula de levadura. Las zona 1,2

y 3 representanel citoplasma, la membranay la pared celular,
respectivamente.

Desdeel punto de vistadieléctrico,la levadurasepuedemodelizarcomo una

partículaesféricade tres capas,correspondientesal citoplasma,membranay pared

¡ celular. Cada una de las zonas viene caracterizada por su permitividad y

u
U
¡
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U
conductividadpropias,quesecombinanenunapermitividadcomplejacaracterística

de cada zona, e~ E1 —j
1•~, (figura A.2)U <o

Con el fin de calcularlapolarizabilidadefectivade la partículasometidaaun

campouniformeresolvemosla ecuacióndeLaplacecon condicionesde contornoen

U cadaunade las interfases,impuestasde maneraanálogaa comosehizo en el modelo

de la célula de NeurosporaCrassaperoconsiderandounainterfasemas.

En cadazonael potencial admite solución general en serie de la forma:

U
c¡t =X(A~~r~ +B

1~ru+í)P11(cosO); i=1..4u fl=o

Imponiendo las condiciones de contorno, llegamos a la siguiente solución para

U los coeficientesdel desarrolloen serie.

AinBrn0 ; n!=1

—27e2e3e4a~E0 (A.2)U L1+L2

U L~ =a?(2E4 +63)F(EI +282)(62 +2e3)+2(E2—E1)(E3 a2

L2

U
Re1 +2e,)(e2+2E3)a +2(e2 —e1)(E3—t2)a~]

A
[(e1+2c2)(e3 —E2)a~ +(53 +2e2)(e2—E1)a~]

9E2E3

(A.3)

+ B31(2e3+E4) (A.4)

U
Finalmenteel potencialencadazonaestádadopor:

U
u
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U
U =A1rcos0 c’2 =~jA2ír+#jJcos0

U ct’3 =(A3ír+Pi)cosO ~¿J4 =~jA4ír±#)cosO

U Igualando el potencial en el exterior con el potencial creado por un dipolo, podemos

identificar el momento dipolar P inducido en la esfera: P = 4n E4B41. De esta

ecuación podemos deducir la polarizabilidad efectiva de la esfera y su permitividad

equivalente, como:

U 4rreaef = ______ (A.5)

E0U
dondeB41 es función de las permitividadescomplejasde cadauna de las zonasa

U travésde las ecuaciones(A.2 - A.4).

Es frecuenteencontraren la literaturaespecializadaun tratamientodiferente

para el cálculo de la polarizabilidadefectiva de la esferacon doble capa.Este

consiste en una aproximación conocida como de esferas equivalentessucesivas

U (“smearedout”), en la cualsecalculaprimero la permitividadequivalentedel interior
y la primera capa a través de la fórmula (A.1) y subsecuentemente, utilizando ésta, se

U van agregando capas hasta sucesivas hasta finalizar calculando calcula la

U permitividad equivalente total, considerandola capa externa.Se puede comprobar
numéricamenteque esta aproximación para el caso de tres capas es equivalente al

U cálculoexactodadopor la ecuación(A.5).

U
U
U
U
U
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U A.3.I1 Parámetrosdieléctricosde la levadura.

U
Con el fin de simplificar, se supondrá que el mecanismo principal es el

U orientacional de dipolos. Considerando que los medios líquidos son disoluciones

U diluidas de electrolitosen agua,cuyos mecanismosde relajaciónse suelendarpor

encimade los 10 Hz podemosconsiderare~ y E4 como constantes.Por otro lado la

U membrana y la pared celular están formadas principalmente por lípidos y proteínas

con frecuencias de relajación en el rango ícJ5-i& Hz, que se encuentran en el límite

U superiorde las frecuenciasinvestigadas.Por simplicidad,el efectode estarelajación

sesupondrádespreciablesobre~2 y e
3.

U Porotrapartelos tiemposde relajaciónparaconduccionesiónicas, comoson

el citoplasma y el medio externo, pueden ser relacionados de manera aproximada con

la conductividada travésde la expresión:t0 4041/<3 s. Esto implica frecuencias

U
criticas : = — 2a ~10’

0Hz. Las conductividadesasociadasa las soluciones

U
iónicas del sistema son superiores a ío4 &m”, lo que implica frecuencias

U características: fe,> 2x 10<~ Hz , con lo cualnos encontramosde nuevoen el límite

U superior de frecuencias utilizadasexperimentalmente,tambiénpodemosconsiderar

que no existerelajaciónde las conductividadesde las regionesiónicas<3í y <34. La

membranasin embargopresentaun comportamientodistinto conuna conductividad

U mucho más baja del orden de io~-i& mho m [1] lo que implica frecuencias

U características en el rango 2x 10 - 2x 10 Hz. Por este motivo <32 debepermanecer

compleja adoptando una expresión de la forma: a = + <32S ~ . Es conveniente
¶ + jcnt~U

U aclarar que la parte imaginaria de esta conductividad contribuirá a la parte real de la

U
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U
permitividad complejacorrespondiente,como requierenlas relaciones de Kranxers-

U Kronig. El análisis previo ha hecho hincapié en los mecanismos fisicos de
conductividades y permitividades, cuyas partes reales e imaginarias son

U posteriormentecombinadaspara dar lugar a las permitividadescomplejasde cada

U zona.

U A.3.2 Valoresempleadosenel modeloparala levadura

U
El mediocircundanteseráen generaluna suspensiónacuosasalina,en la que

U tomaremos E4r 80 y una conductividad que puede variar entre — 1(Y1 (1’m

U En cuanto a los valores dieléctricos asignados a la capa iónica, no existen

U valoresdeterminadosexperimentalmente.Supondremosque en ella el aguaestáenun estadoparcialmenteligado, con unapermitividadinferiora la del medio exterior,

U del orden de 40. Tomaremos una conductividad 03 proporcionala la del medio

externo tal que <33 = h’cts ; la constanteh es un parámetro ajustablea datos

experimentales.El grosor de la capaiónica se toma del orden de la longitud de

U Debye,(aj-a
2)= 4•lO~ mpara q = 1 (~

1m4 Tambiéndebenserajustadoscon datos

experimentaleslos valoresde la conductividad<32«. y tiempo de relajaciónde la

U membranat
2. Finalmenteel radiopromediode las célulasde levadurasetomacomo6

a1 = 6~l0 m.

U Los valores finales de los diferentes parámetros que han sido utilizados en la

U simulaciónsemuestranen la tablaA.2.

U
U
U
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Parámetro Valor
a1 6 10~m

10
5m

4 10~m
EI> 60
52r 9
E

3r 40
E4r 80

lmhom’
lO~ mho m

9,9 1W” mho m
tc, l0”s
h 4.9 leY

Tabla A.2 Parámetros eléctricos de SaccaromycesCerevisiae

A.4 Modelo de la partícula de poliestireno

En lo queconciernea su modelizaciónlas panículasde poliestirenosesuelenincluir

en la clase de partículas con carga superficial y por tanto con capa iónica

significativa. Los modelosque tratande resolverel problemade la distribuciónde

iones a través de las ecuacionesde Boltzman-Poisson,combinadascon la de

electrodifusión,llevan en generala expresionesdemasiadocomplicadasparaserde

utilidad práctica [6]. El modelo alternativo comunmenteaceptado para estas

panículasen suspensión es el de conductanciasuperficial, en el se suponea la

partícula de poliestirenocomo una esfera dieléctrica con una conductividady

permitividad propias que está rodeadade una fina capa con una conductividad

mucho más alta que la de la panículay el medio circundante.Esta conductividad

superficialpuedeser debidaa varios factores,desdecargaspropiasasociadasa la

superficié de la partícula que a su vez crean una capade contraiones,a la

acumulación de carga debida a efecto Maxwell-Wagner. Así, en general, la

conductividadsuperficialesentendidafisicamentecomo la sumade un conjuntode

U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
U
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U
U portadoresde carga móviles asociadosa la superficie, (estospuedenser grupos

químicos cargados, defectos de carga o huecos, incluso protones que pueden saltar

de unosgruposa otros),y unaatmósferaiónica. Podemosexpresarla conductividad

U superficial como:

?vX +Xa =Zs1u1z~+ j~~j —c1)dy+f(& —a2)dy

—~ o

Donde:s~ Númerodeportadoresporunidadde superficiede la especie
carga asociada a la especie

u movilidad de la especieU sonlas conductividadesdelmedioy lapartículalejosde la interfase.

U aí y <32 sonlas conductividadesasociadasala atmósferaiónicay puedenserexpresadas cada una de ellas como: <3 = Sn1(y)z11¡(y) siendo 1 la

conductanciade la especiei en la posicióny n~(y) la densidaddeU portadores.

El origen de la coordenada y se toma sobre la interfase.

Unavez introducidala conductividadsuperficialpodemoscalcularla polarizabilidad

efectiva de la partícula, para ello debemos resolver una vez más la ecuación de

Laplacecon las condicionesdecontornoadecuadas.

U
U 2’4~p rR

U esla Densidadde cargalibre sobrela superficie

U Esta densidad de carga libre p~ sufre variacionestemporalesbajo la acciónde un

campo armónico principalmente por dos mecanismos: (a) Transporte de iones a y

desde la superficie como resultado de las conductividades propias de la panícula y el

U medio. Esta contribución viene representada por:

U
U
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U
dp 8L1 ___

dt Or r=R <32 _

U (b) Transportede iones sobre la superficie como resultadode la conductividad

U superficial,lo queoriginaun términode la forma:
dp~ _ X 5

U dt R2sinO~á sinO 2 J
U Como ambos mecanismosactúansimultáneamentetenemosla siguiente ecuación

para la continuidad de la corriente:

dp1 Sc!’ ___ 1(sino~t)

U ‘<32 5O2~ +dt =a1 Sr Rs1nO5OY5OR)

Estaecuaciónjunto conla de Laplacedancomosoluciónparaelpotencialfuerade la

U partícula:

U (1)1 =—E0rco 2s,jR3Eo cosO

so+IE;fEí

U con:

U <32 2X8ef E
2 • R—Ju (o

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

U conductividad superficial X es equivalentea incrementarla conductividadde la

partículaen 2VR.

Este modelo de la panícula de poliestireno no permite explicar

U satisfactoriamentealgunosaspectosde las observacionesrealizadasen experimentos

de dielectroforesis y electrorotación sobre suspensiones de partículas de látex, que

especialmentea bajasfrecuenciasparecenmostrarun comportamientoanómalo.Es

aceptado[1-3] quecon el fin de describirel comportamientodel poliestirenoa baja

U
U
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frecuencia es necesarioañadir una nueva dispersión a la conductividad a baja

frecuencia,de tal maneraque la conductividadde la partícula toma la siguiente

forma:

22~. A
R l+(jmT~

donde A y T definen la amplitud y tiempo característicode la dispersión de la

conductividad a baja frecuencia, y deben ser ajustados de acuerdo con el

experimento.En nuestra simulación hemos utilizado el modelo de conductancia

superficialcon dispersiónabajafrecuencia.Adicionalmenteal igual queen el caso

de la levadura,al modelo le hasido añadidauna capade agualigadaa la superficie

de la panículacuya existenciaes razonabley estádescritaen la literatura [3]. Su

permitividadesinferior a la del agualibre y su conductividadproporcionala la del

medio a travésde la constanteh. Los valoresexactosde estosparámetrossehan

obtenidomedianteajuste,conmuybuenacuerdoadatosexperimentales[4-5].

A continuaciónsedan los valoresempleadosen el modelo:

Parámetro Valor
Radiode lapanícula 6 hm

Grosorde lacapadeagualigada $1&m
Permitividaddelpoliestireno 2.5

Permitividadde la capaligadadeagua 60

Conductanciasuperficial 310~

h 0.025

1 0.5
a 0.8
A 100

Tabla A.3 Parámetroseléctricosde lapanículadepoliestireno

u
U
U
U
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