BENEMERITA UNIVERSIDAD
AUTONOMA DE PUEBLA

INSTITUTO DE FiSICA “LUIS RIVERA TERRAZAS”

“ESTRUCTURA DINAMICA DE DISPERSIONES
MAGNETICAS ' CONFINADAS”

TESIS

QUE PARA OBTENER' EL GRADQO DE

DOCTOR EN CIENCIAS
(FISICA)

PRESENTA:
M. C. LEONARDO DANIEL YEPEZ QUECHOTL

TTASESOR(ES):
DR. JOSE LUIS/CARRILLO ESTRADA
DR: FERNANDO' DONADO PEREZ

MARZO DE 2016



ESTRUCTURA DINAMICA DE DISPERSIONES MAGNETICAS
CONFINADAS

M. C. LEONARDO DANIEL YEPEZ QUECHOTL

ASESORES:
DR. ]OS]:Z LUIS CARRILLO ESTRADA
DR. FERNANDO DONADO PEREZ

INSTITUTO DE FISICA "ING. LUIS RIVERA TERRAZAS"
UNIVERSIDAD AUTONOMA DE PUEBLA

Marzo 2016






A mi familia.






RESUMEN

Las dispersiones magnéticas estdn formadas por particulas magné-
ticas dispersas en un medio magnéticamente inerte. En este trabajo
nos interes6 entender la formacién de patrones de estructura tanto
estticos como dindmicos en el interior de la dispersién inducidos
por la presencia de campos magnéticos en diversas configuraciones.
Iniciamos nuestro estudio investigando el comportamiento en un sis-
tema granular con el fin de entender mejor el papel de las interac-
ciones con las superficies del recipiente que contiene las particulas
sometida a perturbaciones mecanicas.

Posteriormente, estudiamos dispersiones magnetorreoldgicas (re-
feridas como DMRs), enfocando nuestra atencién en la estructura
que forman las particulas micrométricas dispersas en un aceite inerte
cuando son sometidas a diferentes configuraciones de campos magné-
ticos obtenidas mediante la superposiciéon de dos campos senoidales
perpendiculares entre si. Cambiando las amplitudes, las frecuencias
y la diferencia de fase entre ellos obtuvimos un campo resultante con
diversas caracteristicas. Este campo resultante puede ser desde un
campo unidireccional alternante, hasta un campo rotatorio, de tal for-
ma que el campo esté paralelo a la celda que contiene la dispersién o
perpendicular a ese plano. Encontramos que la aplicacién de un cam-
po en la configuraciéon horizontal, genera agregados de particulas cu-
yo tamafio y forma estan determinados por la competencia entre las
interacciones magnéticas entre las particulas y la fuerza viscosa que
ejerce el fluido sobre dichos agregados. Estudiamos las caracteristicas
de los agregados como funcién de la frecuencia y el corrimiento de
fase de los campos perpendiculares. Encontramos que cuando la am-
plitud de los campos perpendiculares es la misma y la frecuencia de
uno de los campos se mantiene fija y se varia la otra, las longitudes
maximas de los agregados se obtienen cuando la frecuencia variable
es un multiplo entero de la frecuencia fija.

Cuando las frecuencias se mantienen fijas y se varia el corrimiento
de fase entre los campos, encontramos que los méximos en la longi-
tud media de los agregados se obtiene para los casos correspondien-
tes a un campo unidireccional y al campo rotante.

Esta formacién de estructura puede describirse y explicarse de ma-
nera cualitativa mediante un promedio ponderado del ntiimero de
Mason.



La situacién fisicamente mds interesante se obtiene cuando la su-
perposicion de los campos perpendiculares aplicados resulta en un
campo perpendicular al plano en el que se encuentra la dispersion,
es decir en un campo vertical. En esta configuraciéon estudiamos la
formacién de estructura para el caso puramente rotante. Como resul-
tado de la competencia entre las interacciones magnéticas, viscosa y
la friccién con la base de la celda se obtiene que los agregados que
se forman se transportan y autoorganizan de una manera compleja.
La velocidad del transporte es funcién de la frecuencia del campo
rotante y del tamarfio de los agregados. Existe una frecuencia 6ptima
para la cual la velocidad media de transporte de los agregados al-
canza su valor méximo. Demostramos experimentalmente que estos
fenémenos de autoorganizacién y transporte se pueden usar para a
su vez transportar sustancias a través de canales con estructura no
trivial. Demostramos que es posible transportar gotas de aceite in-
yectadas en una dispersién compuesta por una mezcla de particulas
magnéticas de magnetita mineral, dispersas en una mezcla de agua
y jabon. Es posible emulsificar dichas gotas y estudiar los fenéme-
nos de interfase entre los medios hidrofébico e hidrofilico. También
es posible guiar agregados de particulas de magnetita a través de ca-
nales complejos y mediante el transporte de los agregados también
acarrear sustancias a lo largo de dicho canal. Finalmente mediante la
generacion de estructuras auto-organizadas de agregados mostramos
que interacciones repulsivas magnéticas en combinacién con inter-
acciones repulsivas y atractivas hidrodinamicas generan fenémenos
colectivos de auto-organizacion y autoensamblado, esto aportaria un
modelo fisico con interacciones conocidas capaces de generar fené-
menos de flocking.
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INTRODUCCION

Los fluidos magnéticos estdn compuestos por particulas ferro- o
paramagnéticas dispersas en un fluido portador inerte ante el campo
magnético, usualmente un aceite mineral. Estos fluidos tienen un con-
junto de propiedades fisicas que caracterizan la reologia del sistema,
como la viscosidad o el esfuerzo cortante, las cuales se ven fuertemen-
te afectadas, y hasta cierto punto pueden ser moduladas, por la aplica-
cién de un campo magnético [34] [52]. Estos efectos emergentes sobre
las propiedades reoldgicas producidos por el campo en el medio com-
puesto han sido objeto de extensivos estudios [2] [3] [4] [5] [6] [7] [8].
Por supuesto también se ha investigado profusamente la repercusion
de los cambios reolégicos en otras propiedades fisicas de los fluidos
magnéticos, como las Opticas y las actsticas [9] [10] [11]. Es bien co-
nocido que las propiedades fisicas emergentes de esta clase de mate-
riales compuestos (compositos) no pueden, en general, ser explicadas
como promedios simples de las propiedades, por separado, del mate-
rial de las particulas y del fluido portador. Esta es una de las razones
por las que se clasifican los fluidos magnéticos dentro de los llama-
dos sistemas complejos y a sus propiedades fisicas como fenémenos
emergentes.

Se sabe con certeza que al aplicar un campo magnético a una DMR,
las particulas forman aglomerados cuya estructura depende de mane-
ra compleja de varios parametros del sistema como: la viscosidad del
fluido soporte, el tamafio de las particulas, la permeabilidad magnéti-
ca de las mismas, la intensidad del campo aplicado y la concentracién
de las particulas, entre otros. Mediante la aplicaciéon del campo mag-
nético y controlando algunos de estos pardmetros externos, se puede
generar una respuesta en el fluido complejo que va desde una res-
puesta caracteristica de un fluido newtoniano, hasta una respuesta
tipica de un sistema viscoelastico. Es decir, se puede cambiar leve-
mente la viscosidad de una dispersién liquida, o llevarla al extremo
de convertirla en un sélido, con toda la amplia variedad de posibi-
lidades intermedias. Respecto a esta variedad de comportamientos
fisicos, existen un gran ntimero de preguntas sin resolver, concernien-
tes al &mbito de la ciencia bésica. Responder éstas preguntas, haria
posible muy diversas aplicaciones y desarrollos tecnolégicos en va-
rios dreas de la ciencia y la tecnologia, que van desde la compren-
sién de varios de los aspectos tedricos y de ciencia bésica relaciona-
dos con la transicién vitrea, hasta fendmenos de auto-organizacién y
auto-ensamblado que serfan de utilidad para entender el plegamien-
to de proteinas y el ensamblado del material genético. Los desarrollos



Introduccién

tecnolégicos van desde el desarrollo de amortiguadores y disipado-
res inteligentes, hasta la generacién de dispositivos para aplicaciones
médicas como el tratamiento por hipertermia de tumores malignos.

Dependiendo del tamafio de las particulas que constituyen el flui-
do magnético, se puede clasificar como fluido magneto-reolégico o
como ferrofluido. .

-En los fluidos magnetorreoldgicos las particulas que constituyen
la dispersién son de tamafio micrométrico. En ausencia de campo
magnético, los momentos dipolares magnéticos de los dominios se
encuentran orientados aleatoriamente. Por este motivo el momento
dipolar neto de la particula es nulo en ausencia de campo. Sin embar-
go, al aplicarse un campo magnético externo, los momentos dipolares
tienden a orientarse en la direccién del campo aplicado [1], y es en-
tonces, que la particula adquiere un momento dipolar neto no nulo.

-En los ferrofluidos las particulas son de tamafio nanométrico y
son consideradas monodominios magnéticos, si las particulas son fe-
rromagnéticas esto significa que cada particula tiene un momento
dipolar distinto de cero, que se puede orientar en la direccién de un
campo magnético externo aplicado.

Una caracteristica distintiva de los fluidos magnéticos es su capa-
cidad de modificar sus propiedades reoldgicas como respuesta a la
aplicaciéon de campos magnéticos externos. En el caso de los fluidos
magnetorreoldgicos, el fluido experimenta un cambio en el médulo
cortante de varios 6rdenes de magnitud al momento de aplicar un
campo magnético [33]. Este cambio es conocido como efecto magne-
torreologico y es debido a la interaccién entre el liquido y la super-
ficie que exponen los agregados de particulas, que se forman por la
atracciéon magnética entre los dipolos inducidos por el campo en ellas.

En el estudio de los fluidos magnetorreolégicos un hecho importan-
te ocurri6 en 1948 con el desarrollo de la patente de Jacob Rabinow en
el National Bureau of Standards en Washington, D.C. del embrague
de fluido magnético [37]. En la actualidad las principales aplicaciones
se encuentran en la fabricacion de amortiguadores y suspensiones
tanto en vehiculos automotores como en equipos deportivos y cons-
trucciones. [32]

Las estructuras formadas por particulas dipolares en la dispersion,
tienen diferentes caracteristicas dependiendo de la concentracién de
particulas y de otros pardmetros como la intensidad del campo mag-
nético y la viscosidad del fluido soporte. Para los regimenes de media
y alta concentracién (mayor a 0.07 en fraccion de volumen) la tenden-
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cia general es formar, de manera secuencial agregados con diferentes
caracteristicas fractales [10] [30]. Comenzando con la aplicacién del
campo, la formacién de estos agregados toma pocos milisegundos.
Después de esto, la estructura evoluciona lentamente siempre y cuan-
do el campo externo continte siendo aplicado.

Por otro lado, en el régimen de bajas concentraciones de particulas
es comun la formacién de estructuras con forma de cadena, alinea-
das en la direccién del campo aplicado. La longitud de estas cadenas
depende de la concentraciéon de las particulas y de la intensidad del
campo magnético externo. Una vez que el campo ha sido aplicado,
en un intervalo de tiempo de unos cuantos segundos, la mayoria de
las particulas se han incorporado a alguna de las cadenas y a partir
de ese momento, la estructura formada sufre muy pocos cambios con
el paso del tiempo. También a bajas concentraciones, esta formacioén
de cadenas produce un incremento en la viscosidad.

En DMR, ademds se observa que la formaciéon de agregados en
estructuras complejas ocurre en por lo menos tres procesos de agre-
gacion. El primero forma pequefios agregados localmente ordenados,
este proceso es dominado por interacciéon magnética entre las parti-
culas. En el segundo proceso, los agregados a su vez se agregan para
dar origen a estructuras de segunda generaciéon. A estas escalas la
estructura es mds desordenada. En un tercer proceso las estructuras
de segunda generacién se reacomodan. En esto consiste la formacién
de patrones de estructura en una DMR [30].

Los procesos de agregacién son la base para la formacion de mu-
chas clases de sistemas fisicos de materia condensada. Muchas de las
propiedades fisicas de los sistemas formados por agregaciéon depen-
den de las interacciones que gobiernan dichos procesos y de qué tan
fuera de equilibrio se lleve a cabo la agregacion dado que esto deter-
mina las propiedades de escalamiento de las estructuras generadas.
Se sabe que los procesos de agregacién desarrollados por particulas
interactivas, como es el caso de las DMR, producen agregados de
particulas con caracteristicas multifractales. Se ha mostrado que exis-
te una relacién entre el exponente de la ley de escalamiento de la
distribucién de masa del agregado (dimensién fractal de masa) y la
dindmica del proceso de agregacion. [30]

Muchos de los estudios acerca de los procesos de agregacion y de
las caracteristicas estructurales de los agregados en DMR, se han rea-
lizado aplicando campos magnéticos estaticos. En DMR basadas en
particulas brownianas y en un régimen de baja concentracién, la apli-
cacién de un campo magnético estdtico genera también agregados en
forma de cadenas. En estas condiciones, las fluctuaciones térmicas en
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el liquido inducen movimientos que provocan que estas cadenas se
agreguen lateralmente en un proceso lento, resultando en la forma-
cién de columnas. Esto ocurre por medio de un mecanismo de unién
lateral entre las cadenas (zippering), el cual ha sido ampliamente es-
tudiado en la literatura. Este mecanismo es producido por inhomo-
geneidades en el campo magnético ocasionadas por fluctuaciones tér-
micas y por la polidispersidad de las particulas. La agregacién lateral
contribuye a que el sistema evolucione en el tiempo a configuraciones
de minima energfa [12] [13] [14] [15] [16] [17] [18].

Se han reportado algunos estudios en sistemas bajo la acciéon de
campos dependientes del tiempo, incluyendo etapas secuenciales de
encendido y apagado de un campo estatico [19] [20], rampas cons-
tantes de un campo magnético uniforme [12], campos rotantes en
configuraciéon horizontal [12], y campos oscilantes [3] [33] [34] [21].
Etapas secuenciales de un campo siendo encendido y apagado, pro-
vocan rearreglos estructurales que llevan al sistema a configuraciones
de minima energia [19] [20]. En este caso, se observa que cuando el
campo es encendido y apagado alternadamente, se obtienen estruc-
turas mds compactas, teniendo al movimiento Browniano como el
principal factor durante los procesos de agregacion lateral [20]. En la
referencia [12] se muestra que usando una rampa constante de campo
magnético uniforme se modifica la agregacién lateral, produciendo
mdltiples pasos en el proceso.

Cuando un campo oscilatorio, producido por la superposicién de
un campo estdtico y un campo sinusoidal mds pequerio transversal a
este, es aplicado a una muestra de fluido magnetorreolégico, se obser-
va que la longitud promedio de las cadenas producidas y la viscosi-
dad efectiva alcanzan valores comparativamente mds grandes que los
obtenidos en el caso de la aplicaciéon de un tinico campo estatico de
la misma amplitud [3] [34]. Se ha observado que los campos oscilato-
rios favorecen la agregacion lateral. En la referencia [34] se reporta un
estudio exhaustivo del efecto de un campo oscilatorio en la longitud
promedio de las cadenas. Se observé que la longitud promedio de las
cadenas fue un 300 % maés grande que los valores correspondientes a
la aplicacién de un campo estético. En este caso la perturbacién mag-
nética transversal al campo estatico es la que induce los movimientos
que favorecen que las cadenas se agreguen lateralmente. En la refe-
rencia [3] se reportan cambios en la viscosidad efectiva de la DMR
mayores del 200 %. En este caso, un ndmero hidrodinamico conocido
como el ndmero de Mason que compara la intensidad de la fuer-
za magnética entre las particulas con la fuerza viscosa que ejerce el
fluido sobre los agregados, dependiente del tiempo describe adecua-
damente el comportamiento de la longitud promedio de las cadenas
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como funcidn de una frecuencia de oscilacion.

La conclusién general de estas investigaciones es que el proceso de
agregacion, que controla la forma de las estructuras generadas, y los
cambios en las propiedades fisicas de un fluido MR son fuertemente
dependientes de las caracteristicas de los campos aplicados depen-
dientes del tiempo. Mediante el uso de dos campos sinusoidales per-
pendiculares entre si, se pueden producir varias configuraciones de
campo magnético dependiente del tiempo, de la que los campos ro-
tantes y los oscilantes son dos casos particulares. El estudio de los
fluidos MR en presencia de estos campos magnéticos mds complejos
nos permiten estudiar un sistema que se caracteriza por un niimero
Mason complejo dependiente del tiempo. También se puede estudiar
el proceso de agregacion, incluyendo la agregacion lateral, bajo cam-
pos magnéticos dependientes del tiempo. La idea detrds del uso de
campos dependientes del tiempo es producir movimiento lateral de
los agregados para promover un proceso de agregaciéon maés efectivo
y mas rdpido. Es de esperarse que algunas de estas configuraciones
de campo en funcién del tiempo produzcan cambios importantes en
las propiedades estructurales y reolégicas en las DMR. Asi, en es-
te contexto el objetivo de esta tesis es el estudio de las estructuras
formadas por las particulas en dispersiones magnéticas bajo campos
dependientes del tiempo generados por la superposiciéon de dos cam-
pos sinusoidales.

Enseguida describimos brevemente como estd organizado el mate-
rial que presentamos en este trabajo. Después de la introduccién y
de una revision breve de los antecedentes directos e histéricos con
respecto al tema de nuestro trabajo, describimos en el capitulo 2 el
sistema experimental para el estudio de las DMR vy los sistemas gra-
nulares. El capitulo 3 contiene los resultados obtenidos de nuestra
investigacion. Inicialmente, tratando de entender cémo es posible con-
trolar la morfologia de los agregados mediante las caracteristicas de
los campos magnéticos aplicados sobre una DMR, nos enfocamos en
explorar el papel que juegan las paredes de confinamiento en el flu-
jo de particulas magnéticas cuando el canal o por el que fluyen se
estrecha. Para apreciar directamente los efectos del campo magné-
tico sobre el flujo en estas condiciones, estudiamos el flujo en una
pila bidimensional de un conjunto de particulas esféricas macroscé-
picas paramagnéticas, es decir, un sistema granular, perturbado me-
cdnicamente, tratando de averiguar como el campo magnético afecta
las condiciones en que normalmente se presentaria el atascamiento
(En lo subsecuente usaremos el anglicismo jamming). Estos resulta-
dos son discutidos en la primera seccién. Una vez entendido cémo
el campo y el confinamiento podrian afectar el flujo, nos enfocamos
propiamente en las DMR. Para investigar de qué manera aplicando
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campos magnéticos variables podemos controlar la morfologia de los
agregados que se generan en el seno de una DMR, preparada me-
diante particulas micrométricas de magnetita mineral, dispersas en
aceite mineral tipo Dexron. Iniciamos investigando el tamafio y la
morfologia de los aglomerados que se forman en una DMR de baja
concentracion en presencia de dos campos oscilatorios magnéticos ho-
rizontales, perpendiculares entre si. En seguida, exploramos el efecto
que las caracteristicas del campo resultante tiene sobre la morfologia
de los agregados, esto como funcién de la frecuencia de los campos y
del corrimiento de fase entre ellos. Mediante la superposicién de los
campos perpendiculares es posible generar una gama continua de
campos resultantes que van desde un campo estdtico unidimensio-
nal, hasta un campo unidireccional alternante, pasando por campos
rotantes y una diversidad amplia de geometrias descritas por las bien
conocidas figuras de Lissajous.

Una configuracién horizontal del campo magnético resultante, de
particular interés, es la de un campo rotante. Esta superposiciéon de
campos nos permite investigar de manera precisa la competencia que
existe entre la cohesiéon magnética entre las particulas y la fuerza vis-
cosa, que actuando sobre los agregados rotantes, tiende a desinte-
grarlos. Estas fuerzas determinan en general la forma y el tamafio
promedio de los cimulos. En el caso de una DMR con una baja con-
centracién de particulas, mostramos que la forma y el tamafio prome-
dio de los agregados pueden describirse en base a una generalizacién
del nimero de Mason [22]. La predominancia de una de estas fuer-
zas puede ser controlada por la frecuencia e intensidad del campo
rotante. Como era de esperarse intuitivamente, mostramos que para
bajas frecuencias y baja concentracién de particulas, los agregados
son estructuras alargadas con forma de cadena, cuya longitud decre-
ce conforme la frecuencia se incrementa. En este caso, un ntimero de
Mason constante describe la dindmica de las estructuras formadas en
la DMR. También discutiremos cémo es que a altas frecuencias los
agregados adquieren una morfologia plana paralela al fondo de la
celda que contiene la DMR. Esto se discute en la seccién 3.2.

Algunas de las configuraciones de campos dependientes del tiem-
po que se pueden conseguir mediante la superposicion de dos cam-
pos perpendiculares entre si son capaces de producir grandes cam-
bios y fendmenos notables en las propiedades reolégicas y estructura-
les de la DMR. Estos notables cambios estructurales podrian producir
a su vez notables cambios reolégicos. Una gran variedad de fenéme-
nos, que hasta donde sabemos en este trabajo se exploran por primera
vez, emerge cuando la superposicién de los campos perpendiculares
resulta en un campo vertical, es decir, perpendicular al plano en el
que yace la DMR. En esta configuracion de campos aplicados, apa-
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recen fendmenos de gran riqueza fisica, como la auto-organizacién
y transporte de agregados. Uno de los resultados mdas importantes
de este trabajo es que demostramos experimentalmente que en es-
tas condiciones, se generan agregados autopropulsados que se auto-
organizan como resultado de las interacciones magnética e hidrodi-
ndmica, y que como producto de la interacciéon con las fronteras se
transportan y son capaces de acarrear substancias en espacios con-
finados y en capilares con geometrias no simples. En el transporte
de estos agregados auto-organizados se puede observar que cuando
fluyen a través de un canal, que paulatina o stibitamente se estrecha,
se presenta una contraintuitiva frustracion del jamming. Mostramos
que la dindmica de los agregados rotantes hace posible la emulsifica-
ciéon de liquidos y la modificacién de las interfases entre un medio
hidrofilico y otro hidrofébico. Esto se discute en las seccién 3.3.

El material que aqui se presenta se complementa con fotografias y
videos que exhiben de manera clara los fenémenos que hemos ana-
lizado en el desarrollo de este trabajo. Finalizamos este documento
remarcando los resultados sobresalientes y enunciando las conclusio-
nes generales y particulares mas importantes que podemos obtener
de nuestro estudio.
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1.1 AUTOORGANIZACION

Se ha definido a un sistema complejo como “una representacién
de un recorte de la realidad compleja, conceptualizado como una to-
talidad organizada en la cual los elementos no son separables y por
lo tanto no pueden ser estudiados individualmente aislados” [36]. El
comportamiento de un sistema complejo, con frecuencia resultado
de un fenémeno colectivo con muchos grados de libertad en interac-
cién [28], presenta propiedades que no pueden ser obtenidas a partir
de los comportamientos individuales de cada uno de sus componen-
tes [40]. A estas propiedades del sistema se les ha denominado pro-
piedades emergentes. Los sistemas complejos ademas, se caracterizan
por no ser reducibles a versiones mds simplificadas. Generalmente
presentan una dindmica no lineal y es frecuente que requieran para
su modelamiento de una alta capacidad de computo [28].

Ilya Prigogine acufi6 el término estructura disipativa para referir-
se a sistemas caracterizados por una aparicion espontdnea de orden,
un rompimiento de simetria y la formacién de estructuras comple-
jas donde existen correlaciones de largo alcance. Las nombré de esa
manera con el fin de enfatizar una contradiccién en las concepciones
clasicas de estructura y disipacién, pues tradicionalmente se concibe
a la disipacién como generadora de desorden y pérdida de estructura,
lo cual, si bien es cierto en las proximidades del equilibrio termodina-
mico, deja de serlo en sistemas alejados del equilibrio y gobernados
fuertemente por fluctuaciones. Prigogine hizo patente la necesidad de
desarrollar un nuevo paradigma basado en conceptos, técnicas mate-
maticas y métodos estadisticos mas que en herramientas mecanicis-
tas [42]. En este mismo sentido, Karl Popper afirmaba para ilustrar
la diferencia entre un sistema determinista y un sistema complejo:
“Existe la fisica de los relojes y la fisica de las nubes. Después de ha-
ber estudiado la fisica de los relojes, ahora debemos estudiar la fisica
de las nubes.” [41]

La autoorganizacion presente en las estructuras disipativas es un
proceso en el que una cierta forma de orden o coordinacién general
surge de las interacciones locales entre los componentes de un siste-
ma inicialmente desordenado. Este proceso de autoorganizaciéon pue-
de ser espontdneo y no es necesariamente controlado por un agente
externo, pues en muchas ocasiones es inducido por la presencia de
fluctuaciones.
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En ese trabajo estamos interesados en los fendmenos de agrega-
cién, autoorganizacién y autoensamblado generados en dispersiones
de particulas magnéticas y medios granulares mediante la aplicacién
de campos magnéticos. En estos sistemas se presentan dindmicas oca-
sionadas por interacciones complejas, para las cuales no siempre co-
nocemos la forma analitica para describirlas. Ejemplo de estas son las
interacciones hidrodinamicas y las correlaciones entre fluctuaciones
capaces de generar transiciones estructurales. Nos concentraremos
en particular en dos sistemas formados por elementos magnéticos:
Un sistema granular formado por esferas de acero inoxidable suscep-
tibles al campo magnético y sobre todo DMR preparadas en base a
particulas micrométricas de magnetita mineral.

1.2 MEDIOS GRANULARES

El concepto de Jamming (atascamiento) encontrado en diferentes
textos se refiere comtinmente o a un estado de bloqueo por el ha-
cinamiento 0 a un empaquetamiento o atascamiento de objetos en
un espacio confinado, es decir una pérdida de movilidad debida a
el aumento en la densidad por reduccién del espacio o aumento en
la concentracién [44]. Fenémenos relacionados con el jamming son,
por ejemplo, un congestionamiento de transito o la dificultad que se
presenta para que un conjunto numeroso de personas pasen por un
pasillo estrecho a la salida de algtin recinto (V. gr. la salida de un
estadio). Ambas ideas estdn relacionadas, puesto que, a medida que
se incrementa el nimero de objetos en un espacio reducido, dismi-
nuye la capacidad de movilidad de dichos objetos. El fenémeno de
jamming esta estrechamente relacionado con un problema fisico que
durante un largo tiempo ha atraido poderosamente la atencién de los
cientificos éste es la llamada transicion vitrea [39].

La situacién mds cominmente referida a este respecto es la que se
presenta en el enfriamiento stabito de un liquido: En el estado liquido
las moléculas se mueven con relativa libertad, al bajar la temperatu-
ra la movilidad de las particulas decrece hasta el punto de quedar
atrapadas en posiciones relativamente fijas. Mientras que en un so6li-
do cristalino las moléculas se encuentran ordenadas en patrones re-
gulares y pueden moverse solo distancias pequefias por excitacién
térmica, en un liquido superenfriado la estructura que forman las
moléculas es “desordenada”. Un liquido fluye facilmente, mientras
que un sélido no. El término jamming se reserva para describir situa-
ciones en las cuales tanto la fase que fluye como la que ha dejado
de hacerlo debido al enfriamiento o debido a la pérdida de energia
se encuentran desordenadas. El ejemplo cldsico es un vidrio, en este
sistema es dificil determinar mediante una sola fotografia de la estruc-
tura microscopica si se trata de la fase liquida o de la fase solida, la
distincién consiste en que la fase vitrea tiene una viscosidad varios 6r-
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denes de magnitud mayor que la fase liquida. Experimentalmente se
define la transicién vitrea como el punto donde la viscosidad del flui-
do se vuelve inconmensurablemente grande. En general se denomina
transicion de jamming a la situacion estructural que surge cuando
el material deja de fluir ante la aplicacion de un esfuerzo cortante.
Muchos materiales desordenados presentan lo que se conoce como

Temperature

Jammed
.~ grains etc.

1/Density

Figura 1: Diagrama de Jamming.

transicion de jamming. Liu y Nagel [38] estudiaron ampliamente el
fendmeno y desarrollaron el diagrama de jamming 1), el cual resu-
me este fendmeno en materiales desordenados en términos de tres
parémetros: Densidad, temperatura y carga. La carga es usualmente
derivada de un esfuerzo cortante sobre el material. El diagrama es un
tipo de "diagrama de fase", en el sentido de que describe el estado del
sistema en términos de sus parametros de control. Es importante re-
marcar que no es un diagrama de fase en un sentido termodindamico
ordinario. A menudo los fendmenos de jamming tienen una marcada
dependencia temporal.

El rompimiento del jamming por carga cortante se denomina ceden-
cia (yield). La pregunta de cudnto esfuerzo cortante puede soportar
un material antes de empezar a fluir es importante en muchos cam-
pos del conocimiento, desde la mecanica de suelos hasta la ciencia de
materia condensada blanda, y tiene un alto impacto en la industria (v.
gr. alimentos y cosméticos).

Para una sistema dado, no todos los ejes del diagrama de jamming
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son igualmente relevantes. Por ejemplo, si las particulas son lo sufi-
cientemente grandes tal que no son afectadas por fluctuaciones térmi-
cas, el eje de la temperatura carece de importancia en su descripcién.
Sin embargo, hay otras vias (fuera del equilibrio) para .®*citar.? estos
sistemas, como pueden ser: Agitadores o flujos de aire, vibradores,
campos pulsados, etc. por lo que pueden emplearse descripciones ba-
sadas en "temperaturas efectivas".

Los medios granulares son materiales formados por muchas parti-
culas que presentan interacciones de esfera dura. Estos "granos'"son
lo suficientemente grandes como para no presentar agitacion térmica:
En ausencia de perturbaciones sus energias térmicas son mucho maés
pequeias que las gravitacionales o eldsticas [35]. En la vida cotidia-
na encontramos ejemplos de este tipo de sistemas: La arena, el arroz,
el azucar, etc. Dado que las particulas son lo suficientemente gran-
des, estos sistemas tienen muchos grados de libertad, y presentan un
comportamiento ineldstico en colisiones. Cuando una gran cantidad
de estos granos se acumulan en presencia de la gravedad en un re-
cipiente, los granos no tienen tiempo de encontrar su configuracién
de minima energia y por ende el sistema alcanza un estado fuera de
equilibrio. En principio puede haber fuerzas atractivas entre particu-
las, por ejemplo en materia granular htiimeda, en algunos casos por
fuerzas de Van der Waals (en polvos finos) o debido a cargas elec-
trostéticas, en este trabajo se estudia el comportamiento derivado de
atracciones dipolares magnéticas.

La materia granular en determinadas condiciones puede exhibir un
comportamiento similar al de los estados de agregacion de gas, liqui-
do y solido. Tradicionalmente se presentan a los medios granulares
como materiales que se comportan como iin gas inusual”, un "liqui-
do inusual.® un "sélido inusual", porque efectivamente, un conjunto
grande de granos poco denso que se agitan dentro de un contenedor
cerrado, producen choques entre ellos solo de manera ocasional, de
la misma manera en que ocurre en un gas. En definitiva su comporta-
miento no es el de un gas molecular, dado que el sistema es altamente
disipativo, hay una pérdida de energia significativa en cada colisién
y esto lleva a que al suspender el suministro de energia externa, el
sistema evolucione rdpidamente a un estado de reposo, caracterizado
por la agregacion de sus componentes. En sistemas densos, los me-
dios granulares pueden llegar a fluir como liquidos y en ocasiones
pueden formar empaquetamientos estdticos que son capaces de resis-
tir esfuerzos como lo haria un sélido [29].

1.3 DMR EN CAMPOS ROTANTES

Una DMR es un conjunto de particulas con respuesta magnética,
de tamafio micrométrico e inmersas en un liquido magnéticamente
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inerte, generalmente un aceite inorgédnico con baja viscosidad. Para
que dicha dispersiéon de particulas magnéticas pueda denominarse
magnetorreoldgica, es necesario que presente el llamado efecto mag-
netorreolégico, es decir, que la longitud caracteristica de la viscosi-
dad del liquido sea del orden del tamafio de las particulas maés pe-
quenas dispersas en él. Al aplicar un campo magnético externo, las
particulas se agregan formando estructuras, generalmente complejas.
Cuando en estas condiciones se aplica un esfuerzo cortante externo
la superficie de los agregados arrastra grandes cantidades de liqui-
do en el momento de reacomodarse. Este arrastre de liquido provoca
cambios muy importantes en las propiedades fisicas de la dispersion,
principalmente las reoldgicas, de tal manera que lo que antes de la
aplicacién del campo se comportaba como un liquido, una vez bajo
los efectos del campo magnético tiene propiedades cercanas a las de
un solido.

En el régimen de baja concentracién, en presencia de un campo mag-
nético, las particulas forman estructuras alargadas orientadas en la
direccién del campo, y es la formacién de estas cadenas la que produ-
ce cambios notables, rdpidos y cuasi-reversibles en las propiedades
fisicas de la dispersion. Dichos cambios pueden ser modulados por
la intensidad del campo magnético aplicado.

Las caracteristicas estructurales de los agregados que se forman con
la aplicacion del campo depende de la intensidad de las interacciones
entre las particulas y de éstas con el liquido que las soporta. Asi
entonces es necesario entender los proceso de agregacion que dan
origen a los agregados complejos.

En DMR en un régimen de baja concentracién, se ha observado
un proceso de agregacion compuesto por dos etapas. La primera eta-
pa esta gobernada por una agregacién del tipo axial, producida por
interacciones dipolares directas entre particulas cercanas, siendo es-
ta interacciéon la que lleva al sistema a la formacion de estructuras
fibrilares, en ocasiones descritas como cadenas. Este proceso es re-
lativamente rapido. En la segunda etapa se produce una agregacion
lateral de estas estructuras, produciendo cadenas mas largas y/o mds
gruesas. Esta agregacion es generada predominantemente por inter-
acciones hidrodindmicas y fluctuaciones térmicas, este proceso es sig-
nificativamente mds lento. Se ha mostrado que mediante la aplicacién
de perturbaciones es posible incrementar de manera notable la agre-
gacion lateral de las particulas [34].

Para el estudio de las DMR comenzaremos por revisar brevemente
algunos conceptos e introducir algunas definiciones.

El momento dipolar de una particula esférica, inducido por efecto
de un campo magnético H,, estd dado por m = vx,H,, Xp es la sus-
ceptibilidad magnética de la particula y v = # es el volumen de
la particula de radio a. La energfa de interacciéon entre dos particulas
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dipolares de momento m estd dada por:

_—#o [3(rm)® (m.m)

- (1)

U (r) 41 o 3

donde r es el vector desplazamiento relativo de los centros de ma-
sa de las particulas. Esta energia es minima cuando los dos dipolos
estdn orientados en la direccién definida por r y méxima cuando la
direccién de estos dipolos es perpendicular a la misma. Cuando la
concentracién de particulas es pequefia, las particulas se agregan de
tal manera que su energfa adopta su valor minimo que corresponde a
la formacién de cadenas lineales. Si la concentracién de particulas es
mayor, en el proceso de agregacion varias particulas pueden estorbar-
se entre si e impedir la formacién de estructuras de minima energia,
es decir, formar estructuras mds complejas. En general en una disper-
sién, las particulas estdn expuestas a fluctuaciones térmicas. En una
dispersién magnética un pardmetro que permite evaluar la predomi-
nancia de las interacciones térmicas o de las magnéticas es A = V]l/slf’ ,
donde kg es la constante de Boltzmann y T es la temperatura del
sistema. Si este parametro A > 1 entonces la energia dipolar magnéti-
ca domina sobre la térmica. Esta condicion favorece la formacién de
agregados. En el caso contrario, A < 1, las particulas describen un mo-
vimiento Browniano que limita la agregacion, generalmente este tipo
de movimiento ocurre en dispersiones de particulas submicrométri-
cas. La distancia termomagnética se define como R = 2aA'/3, donde
a es el radio de las particulas. A partir de la expresion para la energia
de interaccion entre dos particulas dipolares se llega a que la energia
de interaccién de dos dipolos orientados en la direccién del campo,
es W, = poma’M?/9 con v = 2a, por lo que el valor del pardmetro
A arriba mencionado es:

noma’M?
A= —g—=— (2)
kg T

El parametro Ry describe aquella distancia méxima a la cual dos parti-
culas interacttian magnéticamente entre ellas, por lo que para distan-
cias mayores, la energia térmica domina sobre la interaccién dipolar.
Otra escala de longitud importante es la distancia promedio inicial R
entre particulas que se puede determinar considerando que a es el ra-
dio de cada particula y que todas en conjunto ocupan una fraccién
de volumen ¢ dentro de la DMR. Para obtener la separacién media
entre particulas, consideramos un cubo cuyo volumen es L® dentro
del cual se encuentran n particulas, arregladas en una red cristalina
ctibica entonces, la separacién en promedio es:

=N1/3 (3)
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La fraccion de volumen ocupada por N particulas es:

Vp 4mta’N
b= V. 303 (4)

Donde V,, es el volumen ocupado por todas las particulas y V. es el
volumen del cubo. Expresando la separaciéon promedio entre particu-
las en funcién de la fraccién de volumen:

a3\ /3
Ro= (5 ®

Estas dos escalas de longitud permiten comparar los efectos de ener-
gia magnética y térmica. Cuando Ry > Ry la energia dipolar mag-
nética es mayor que la energia térmica, como consecuencia podemos
despreciar el efecto del movimiento Browniano en la evolucién de las
estructuras formadas.

Las particulas dispersas en liquidos, en su movimiento experimentan
fuerzas viscosas. Una particula esférica que se mueve con velocidades
pequefias experimenta una fuerza viscosa que puede ser aproximada
por la bien conocida fuerza de Stokes F = 6mmav, donde v es la ve-
locidad relativa de la particula dentro el fluido y 1 la viscosidad del
liquido. En un sistema expuesto a un campo magnético rotante de fre-
cuencia w, las cadenas de particulas rotan con la frecuencia angular
del campo, asi que cada particula se moverd con una velocidad tan-
gencial proporcional al radio de giro con magnitud wa. El namero
de Mason se define como la razén entre las magnitudes de la fuer-
za viscosa y la fuerza magnética entre dos particulas unidas por esta
dltima que giran siguiendo al campo magnético. [?] Por lo tanto, la
fuerza viscosa que ejerce el fluido sobre cada una de las particulas es
Fuis = —6ma’w , y la fuerza que se ejerce sobre las dos particulas
unidas estd dada por:

Fuis = —2 (6rmaw (2a)) . (6)

Por otro lado la fuerza magnética entre dos particulas de momento
dipolar m, estd dada por

2 )2 .
Finag = —VU (1) = % [(1115 _glrm)” :;‘) ) pp 2 (i5m)m] )

El momento dipolar, en términos de la magnetizacién, es m = 4”3—‘13M.
Considerando que las dos particulas estdn unidas, 1 = 2a y que el
vector de posicion r estd orientado en direccién del campo aplicado,
entonces la magnitud de la fuerza magnética que mantiene unidas a
las dos particulas es

Homa’M?

FT’rlag = T (8)
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Con lo que podemos encontrar una expresién para el nimero de Ma-
son
o |Fvis| o 12211“)

Mn =
|Fmag| HOMZ

)

Si la fuerza viscosa es mds intensa que la fuerza dipolar, entonces
podemos esperar que en su movimiento, el dimero se retrase con res-
pecto al campo magnético. En el caso de predominancia de la fuerza
magnética, el dimero se mueve sincrénicamente con el campo. Cabe
notar que el nimero de Mason con estas aproximaciones es indepen-
diente del didmetro de la particula presente en el fluido, tiinicamente
depende de la viscosidad, la frecuencia de oscilacién del campo y la
magnetizacién inducida en las particulas. Existen 3 casos que pueden
presentarse en funcién del valor del niimero de Mason:

Mn < 1: La fuerza dipolar magnética que experimentan las particu-
las es dominante sobre la fuerza viscosa generada por el fluido. Para
estos valores del nimero de Mason, ocurre la formacién de cadenas
de particulas orientadas en direcciéon del campo.

Mn = 1: Existe un equilibrio entre estas dos interacciones sobre las
particulas, también se puede interpretar como un valor umbral a par-
tir del cual la viscosidad es un factor dominante, y es indicativo de
las condiciones fisicas en la que los agregados alcanzan su longitud
maxima.

Mn > 1: La Fuerza viscosa que presenta el fluido es muy intensa en
comparacion con las interacciones magnéticas de las particulas, por
lo que la viscosidad del fluido no permite que las particulas se mue-
van con facilidad en el medio. En estas condiciones los cimulos no
siguen en fase al campo aplicado y la longitud de las cadenas se ve
limitado por la fuerza viscosa.

Se ha investigado la formacioén de patrones de estructura en una
DMR bajo la influencia de la superposicién de un campo magnético
estatico y perpendicular a éste una perturbacién magnética consisten-
te de un campo oscilatorio de amplitud pequefia comparada con la
intensidad del primero. [3]

Figura 2: DMR luego de la aplicacién de diferentes campos.
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En la Figura 2 se observan las estructuras formadas en una mues-
tra de DMR con particulas de magnetita con un tamafio promedio
de 65 pmdispersas en aceite Dexron con una viscosidad de 76 cP, y
para una fraccién de volumen ¢, = 0,05 bajo diferentes condiciones
de aplicacion de los campos magnéticos después de 200 s. En la 2a se
muestra el estado inicial de la DMR antes de aplicar los campos. La
figura 2b exhibe las estructuras tipo cadena formadas por la aplica-
cién de un campo estatico de 92 G. Si s6lo se aplica el campo estatico
esta configuracion se mantiene a tiempos largos debido a que tene-
mos particulas no-brownianas. En la figura 2c se observan las cade-
nas en presencia de una perturbacién adicional al campo estéatico. En
este caso el campo principal es de 6366 A/m y la perturbacién es de
954 A/m rms con una frecuencia de 2 Hz. Cuando se aplican los dos
campos simultdneamente, observamos que se forman cadenas de par-
ticulas que oscilan lateralmente respecto a la direccién definida por el
campo estatico. Este movimiento inducido por la perturbacién acele-
ra el proceso de agregacion de particulas haciendo que las cadenas se
unan para formar cadenas més largas y/o mds gruesas, dependien-
do de la posicién relativa en que se encuentren. Observamos que si
dos cadenas estdn paralelas pero desplazadas a lo largo de la direc-
cioén del campo estdtico, al oscilar, los extremos con polos opuestos se
acercan lo suficiente hasta atraerse, conduciendo a la formacién de ca-
denas mas largas. En el caso en que dos cadenas estén paralelas pero
parcialmente desplazadas, de tal forma que al oscilar se acerca el po-
lo de una cadena a la parte media de la otra, entonces estas cadenas
también se agregan de forma lateral, lo que genera estructuras de ma-
yor tamafio y grosor inhomogéneo. A este mecanismo de agregacion
se le conoce como zippering. Si las estructuras son paralelas al oscilar
también se agregan aunque muy lentamente en comparacién con los
casos previos. Comparando estas estructuras con las observadas en
la figura 2b, observamos que las cadenas son mds largas, por lo que
decimos que la perturbacién acelera la agregacién. En la figura 2d
se muestran las estructuras formadas por la aplicaciéon de dos cam-
pos magnéticos estéticos transversales uno con respecto del otro, con
magnitudes de 6366 A/m y 954 A/m. Las cadenas son mds pequefas
que las observadas en la Fig. 1¢, lo que indica que no es el hecho de
que se tengan campos transversales lo que acelera la agregacion, sino
que uno de ellos sea variable.
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DESARROLLO EXPERIMENTAL

2.1 JAMMING EN SISTEMAS GRANULARES

Para entender el efecto de la interaccion entre las particulas de una
DMR con las paredes del contenedor, empezamos por estudiar un
fluido granular cuasi-bidimensional compuesto exclusivamente por
esferas de acero inoxidable. Dicho fluido sera forzado a pasar a través
de una apertura de menor amplitud que la del canal principal, esto
con el fin de poder analizar el comportamiento de un sistema similar
al de un reloj de arena bidimensional, pero sometido a la accién de un
campo magnético constante y perpendicular al flujo. Posteriormente
se describird el arreglo experimental de fluidos magnetorreolégicos
bajo la influencia de campos magnéticos senoidales.

Figura 3: Montaje experimental utilizado para el estudio de la materia gra-
nular.

Con el fin de analizar la evolucién temporal de estructuras dindmi-
cas formadas por agregados de particulas con respuesta magnética,
pero careciendo de los efectos derivados de la inmersién de las mis-
mas en un medio viscoso, se disefié un montaje experimental que per-
mitiera la observacion de dichas estructuras formadas por un medio
granular. Dicho medio granular estd formado por esferas de acero
inoxidable de 1 mm de didmetro. Dichas particulas son confinadas
dentro de un canal de seccién rectangular formado por dos paredes
de vidrio y fronteras delimitadas por franjas de PVC.
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Por conveniencia y dada su respuesta nula a campos magnéticos se
seleccion6 a la madera como el material con el que se realizaria dicho
soporte. Para las uniones se usé una cuerda de Nylon.

En la figura (3) se observa que el dispositivo cuenta con una base
que sirve a su vez de escala para definir el &ngulo de inclinacién que
tendra todo el montaje con respecto a la horizontal. Ademas, el dis-
positivo estd integrado por un plano principal que incluye el soporte
para la cdmara de video, los sujetadores del juego de bobinas, la base
para las placas que sujetan a la celda principal y una base mévil para
proveer mediante un foco, iluminacién posterior.

La celda principal esta formada por dos placas de vidrio de 10 cm
de ancho por 30 de largo y 3 mm de grosor. En medio de estas placas
se colocan trozos de pléstico de 1.2 mm de ancho, trozos que a su vez
dan forma al canal, al receptdculo de las esferas de acero, a la parte
en la que el didmetro del canal se reduce y a la parte final del canal
que sirve a manera de drenaje, todo esto para permitir el flujo de la
materia granular a través de la celda.

Figura 4: Detalle del canal del montaje experimental.

Tal como puede observarse en el diagrama del montaje experimen-
tal (5), éste consta de un arreglo de bobinas de Helmholtz para asegu-
rar un campo magnético constante, en el centro del cual hay un canal
por el que circula la materia granular, esto con el fin de aprovechar
la propiedad el par de Helmholtz que nos permite aplicar un campo
magnético uniforme en el espacio ubicado en el centro de sus bobinas.
En la parte superior del canal que transporta la materia granular, se
encuentra un depésito en el que se colocan las esferas de acero que
circulardn a lo largo del canal. En la figura se observa que en la parte
inferior del canal se encuentra ubicada una reduccién en el didmetro
del mismo y cuya posicion coincide con la linea que une los centros
de las bobinas. Con esto aseguramos que el campo magnético aplica-
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do en este punto de apertura del canal, sea uniforme. El didmetro de
esta apertura puede ser variado modificando la posicién de los trozos
de pléstico que dan forma al canal. Las variaciones en el didmetro de
la apertura nos permitiran estudiar el ancho minimo necesario para
evitar que se atasque, como una funcién del campo magnético.

Inmediatamente por debajo de la apertura, se encuentra colocada
una compuerta que permite, al abrirse, el flujo de la materia granular
a través del canal. Esta compuerta se encuentra normalmente cerrada
y s6lo se abre una vez que el canal se encuentra lleno de esferas de
acero y se ha iniciado la aplicacién del campo magnético.

En la parte inferior del canal, debajo de la apertura y la compuerta,
se coloca un colector en el que caerdn todas aquellas esferas que ha-
yan logrado fluir a través del canal, dados un didmetro de apertura y
una intensidad de campo aplicado.

=
=
o
(&}
o
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T
i Bobina
Babina _g:l
|
Compuerta
Colector

Figura 5: Diagrama del montaje experimental.

2.2 DMR EN CAMPOS ROTANTES

Nuestras DMR fueron preparadas dispersando particulas de mag-
netita de tamafio promedio de 65 pm y una dispersién cuadratica
media de 15 pm, en aceite mineral tipo Dexron. La magnetita pulve-
rizada tiene una densidad de 5.1 gr/cm?. La figura 2 muestra una
micrografia de las particulas de magnetita utilizadas en nuestros ex-
perimentos.

Para la captura de datos se utiliz6 una tarjeta de datos National Ins-
truments NI USB-6008 conectada al puerto USB de una computadora.
El experimento se controla desde dicha computadora mediante la eje-
cucién de un programa escrito en la aplicaciéon Lab View 2011, que
permite que la tarjeta genere sefiales senoidales de amplitud y fre-
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cuencia variables en un rango de voltaje de o a 5 [V]. A su vez, dicho
software permite controlar la fase que tiene la sefial de un campo con
respecto a otra. Dado que las sefales obtenidas a la salida de la tarje-
ta tienen un rango de o a 5 [V], y que es necesario para los fines que
persigue este experimento, que la sefial que alimenta a las bobinas
de Helmholtz sea simétrica con respecto al cero de voltaje, se utilizé
un circuito cambiador de nivel a la salida de la tarjeta de datos que
cambia el rango de las sefiales obtenidas previamente de la tarjeta de
oas5[V], aunrango de + 2.5 [V].

En la siguiente figura (6), se muestra un diagrama del montaje ex-
perimental. En ella puede apreciarse la manera en que se situd el
microscopio, la cdmara montada en el mismo, la disposicién de la
muestra en el centro del arreglo de bobinas, ademads de la fuente de
alimentacién que proporciona la corriente a las bobinas y finalmente
la computadora que controla y registra todo el proceso.

Figura 6: Diagrama del montaje experimental.

Por medio de un osciloscopio Tektronix TDS 2024B de 4 canales se
verific6 que no existen cambios apreciables en la forma de las sefiales
de salida del circuito cambiador de nivel, con respecto a la forma de
las sefiales proporcionadas por la tarjeta de datos, dentro del rango de
frecuencias empleadas en este experimento. Este mismo osciloscopio
se mantiene conectado durante el desarrollo del experimento para
monitorear las sefiales obtenidas por la tarjeta de datos. La salida del
circuito cambiador de nivel se conecta a un amplificador de corriente,
controlado por voltaje alimentado por dos fuentes PASCO SF-9584A,
conectadas a modo de fuente simétrica. Dichas fuentes proporcionan
una salida méxima de 24 V dc, pero se mantienen a un nivel de 18 V
dc con el fin de no exceder los niveles de operacién del amplificador
y para evitar el sobrecalentamiento del mismo durante un tiempo de
uso prolongado. Las sefiales que se obtienen del amplificador son
conectadas directamente a dos pares de bobinas de Helmholtz, uno
con bobinas de 21 cm de didmetro y el otro con bobinas de 17 cm,
instaladas de tal manera que los campos producidos por un par son
perpendiculares a los del otro, coincidiendo los centros geométricos
de ambos pares de Helmholtz. En dicho centro del arreglo se ubica la
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celda donde previamente se ha colocado la DMR que sera objeto de
estudio. Con el nivel de voltaje maximo de operacién del amplificador
y el valor méximo de voltaje suministrado por las fuentes, ambas
bobinas pueden suministrar campos tipicamente del orden de 40G.

En la figura 7 se observa una vista de la muestra de una DMR
capturada mediante el software VirtualDub. Del lado derecho aparece
la pantalla de control de Lab View que controla el campo.

Figura 7: Captura de pantalla de los programas que permiten controlar el
experimento en ejecucion.

La celda consiste en un portaobjetos de vidrio al que se le ha fijado
en uno de sus extremos, mediante el uso de una resina epéxica, un
fragmento cuadrado de 8 mm de fibra de vidrio de 1 mm de espesor.
Antes de pegar el fragmento de fibra de vidrio al portaobjetos, se cor-
t6 un cuadrado de 5 mm por 6 mm en el centro para que funcionara
como contenedor de la DMR. Con el fin de observar el comporta-
miento de la DMR se colocé por encima del arreglo de bobinas un
microscopio Meiji EMZ-TR, al que se le acoplé una cdmara de video
Sony Digital 8 DCR-TRV 260.

Los archivos de video obtenidos se procesaron usando la aplicacion
VirtualDub 1.9.11 para obtener fotografias en tiempos especificos del
video. Los videos de cada experimento tienen una duracién de 4 mi-
nutos y se analizaron fotografias tomadas al primer minuto y luego
al tercero, seleccionando aquellas que presentaran las cadenas mas
largas de esos tiempos. Dichas fotografias a su vez fueron analizadas
usando el software SigmaScan Pro 5. Para el estudio de las fotografias
se cre6 un archivo de imagen denominado mdscara, que mediante el
uso de la operaciéon matemaética de resta del software SigmaScan Pro
5, permite eliminar de las fotografias las partes correspondientes a
la celda y conservar solamente la imagen de la DMR. Dicha méscara
se obtuvo a partir de las mismas fotografias del experimento, recor-
tando toda el drea de observacién de las particulas y marcando con
color negro toda la superficie que no presentara interés para anélisis,
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como los bordes de la celda. La mdscara asi elaborada es un rectdn-
gulo blanco enmarcado en negro. Mediante el uso de este software
fue posible medir la longitud, ancho, area y factor de forma de los
agregados formados por las particulas de la DMR una vez que es-
tas han sido generadas por la interacciéon con los campos magnéticos
aplicados.



RESULTADOS

3.1 JAMMING EN SISTEMAS GRANULARES

Una vez montado el experimento que nos permitié estudiar un
conjunto de esferas de acero inoxidable bajo la accién de un cam-
po magnético externo, confinadas en un canal con paredes que no
presentan interaccion magnética, se realizaron los experimentos man-
teniendo constante el campo magnético aplicado y perturbando por
vibraciones producidas por medios mecénicos, que fluidizan el me-
dio granular brevemente, solo después de que el sistema alcanza una
condicién de jamming y exclusivamente con el fin de que se volviese
a provocar el flujo de las particulas hasta obtener una nueva condi-
cién de jamming.

Figura 8: Arcos formados a partir de la aplicacién de diferentes campos

En la figura 8 se observan cuatro diferentes fotografias que mues-
tran el reacomodo de las esferas de acero en la pila bidimensional. Se
estudiaron las condiciones en que se produce jamming bajo diferen-
tes condiciones de aplicaciéon de campo y apertura del canal. En las
imdagenes superiores la apertura es de 7 mm con campos aplicados de
2228 A/m y 2387 A/m, mostrados a la izquierda y derecha respecti-
vamente, mientras que en las inferiores es de 8 mm con 2387 A/m en
la imagen de la izquierda y 2785 A/m en la imagen de la derecha.
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Figura 9: Diametro de la apertura en funcién del campo magnético

En la figura 9 podemos observar el comportamiento del sistema
cuando es expuesto a campos magnéticos constantes de diferente in-
tensidad. Comenzando con el caso en ausencia de campo, se obser-
va que para didmetros de la apertura inferiores a 5 mm siempre se
presenta jamming produciendo un bloqueo al final del canal, que
interrumpe el flujo de la materia granular a través del mismo. Esta
condicién es bien conocida en el caso tridimensional desde hace mu-
chos afios por fabricantes de relojes de arena. Asi entonces en nuestro
caso, dado que usamos esferas de acero inoxidable de 1 mm de dié-
metro, era de esperarse que, sin la presencia de un campo magnético,
se comporten como un reloj de arena bidimensional. Para apertura
superiores a 5 mm, el flujo de las esferas de acero es constante y sin
interrupciones.

Si aplicamos campo magnético constante de 26 G, observamos que
el comportamiento general del sistema sigue siendo el mismo que
cuando no se aplicaba un campo magnético en lo absoluto. No asi
cuando la intensidad del campo llega a los 28 G, pues en ese momen-
to, la apertura minima que permite el flujo de particulas a través de
la misma es ahora de 6 mm. A medida que se incrementa la inten-
sidad del campo magnético, se incrementa también el didmetro de
la apertura minima necesaria para permitir que el flujo de materia
granular sea continuo. En la figura 9 se sintetizan nuestras observa-
ciones. El grafico describe dos intervalos en que el comportamiento
del flujo se diferencia claramente uno del otro. La parte sombreada
identifica todo el conjunto de condiciones de didmetro de apertura y
de intensidad del campo que producen jamming en el sistema. Por
otro lado, la regioén en blanco representa todas las combinaciones de
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didmetro y campo que permiten un flujo constante e ininterrumpido
de las esferas de acero a través del canal.

Si consideramos que es necesaria una apertura cinco veces mas
grande que el didmetro de una sola particula para permitir un flujo
constante a través de una reduccién en el ancho del canal, podemos
afirmar que la interaccién entre las particulas, inducida por la apli-
cacion de un campo magnético externo, origina la necesidad de una
apertura mayor del canal para impedir que ocurra el jamming. Esto se
puede interpretar como que la aparicién de un momento magnético
en las particulas, estas adquieren un didmetro efectivo relativamente
mayor. Asi por ejemplo, un campo de 2705 A/m produce un bloqueo
del sistema para didmetros de apertura inferiores a 10 mm, por lo
que el didmetro efectivo para este campo en particular serd de 2 mm,
es decir, cinco veces méas pequefio que el didmetro minimo del canal
que permite su flujo.

Cada vez que una determinada combinacién de didmetro de aper-
tura y campo magnético aplicado producen una situaciéon de jam-
ming, se forman en el punto de disminucién de la apertura del canal,
estructuras con forma de arco, a manera de frontera del conjunto de
esferas de acero que han dejado de fluir a través del canal. Con ayu-
da del software Sigma Scan Pro 5, se ha podido medir la longitud del
perfil de estos arcos, siguiendo todo su borde desde un extremo del
canal al otro.10
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Figura 10: Longitud promedio del perfil en funcién del campo magnético

En la figura 11 se presenta la linea que representa el perimetro
del arco tal como se dibuja sobre una fotografia para su posterior
medicion.
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Figura 11: Longitud promedio de un arco formado por la aplicacién de un
campo magnético

En la siguiente figura se muestran los trazos realizados sobre una
fotografia para medir los dngulos que se forman en los bordes iz-
quierdo y derecho de la apertura y que definen la manera en que la
estructura se soporta en la celda.

Figura 12: Angulos en un arco formados por la aplicacién de un campo
magnético

En la figura 10 se muestra el comportamiento de esta longitud me-
dia para diferentes campos magnéticos aplicados, con una apertura
de 7 mm. Resulta notable como los arcos de mayor tamafio se presen-
tan cuando el campo magnético aplicado tiene una intensidad de 31
G. Para campos magnéticos superiores a 33 G, los perimetros se ha-
cen cada vez menores, pues a mayor interaccién magnética los arcos
son cada vez mads rectos.
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Figura 13: Angulos promedio en funcién del campo magnético

Ademads de medir la longitud media de los arcos formados al final
del canal, con ayuda del mismo software, se midi6 el angulo que for-
man las lineas que unen los centros de las primeras esferas de cada
arco con respecto a la horizontal. Los dngulos nos proporcionan una
idea de la forma del arco, para dngulos més grandes, esperamos la
existencia de arcos mds pronunciados y formados por una cantidad
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mayor de esferas. Mientras que dngulos pequefios nos indican la exis-
tencia de arcos formados por menos esferas, mas pequefios y con una
forma casi recta. Como puede observarse en la figura 13, el comporta-
miento de los dngulos, de aquellos medidos del lado izquierdo de los
arcos tanto como de aquellos medidos del lado derecho de los arcos,
siguen un comportamiento similar al obtenido al medir las longitudes
medias de los arcos, encontrdndose un maximo pronunciado para un
campo de 31 G, y haciéndose cada vez mds pequefios a medida que
se incrementa la intensidad del campo.

Nuestro objetivo central es el entender la dindmica de agregacion y
formacién de estructura en las DMR, este estudio de materia granu-
lar lo realizamos con el fin de profundizar en nuestro entendimiento
del efecto que las superficies que confinan a un sistema formado por
particulas con respuesta magnética tienen sobre el flujo y sobre el
jamming cuando el canal por el que fluyen las particulas sufre un es-
trechamiento. Los resultados de nuestro estudio en materia granular
indican que ciertamente las paredes tienen un papel muy importante
en el control del jamming pero, mas importante atin la conclusién de
que las condiciones en las que se presenta el jamming y por lo tanto
el bloqueo del flujo pueden ser controladas de manera muy precisa
mediante la aplicaciéon de un campo magnético [48].

3.2 DMR BAJO CAMPOS TRANSVERSALES VARIABLES

En esta seccién analizamos las situaciones fisicas que se presentan
cuando a una DMR en el régimen diluido, se le aplica un campo que
es la resultante de la superposicién de dos campos transversales se-
noidales. Mediante esta superposiciéon se pueden generar una gran
variedad de geometrias de campos y por tanto se espera poder in-
fluir sobre la morfologia de los agregados. Estudiamos los efectos de
los campos resultantes sobre las caracteristicas de los agregados de
particulas cuando variamos las frecuencias y el corrimiento de fase
entre ellos.

3.2.1  DMR en campos rotantes

Un caso particular importante que se genera por la superposiciéon
de los dos campos transversales es cuando estos tltimos se aplican
paralelos al plano de la celda que contiene la dispersién. Y en parti-
cular cuando la resultante es un campo rotante.

Un campo magnético rotante es generado mediante los campos
transversales, tomando iguales amplitudes, iguales frecuencias y man-
teniendo la diferencia de fase de los campos igual a 1/2 . Cuando
un fluido magnetoreoldgico es expuesto a este campo magnético, las
particulas se agregan generando estructuras que rotan tratando de
alinearse con el campo. En este movimiento el tamafio de los agrega-
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dos depende de varios factores, la frecuencia e intensidad del campo,
la viscosidad, la susceptibilidad magnética de las particulas, entre
otras. En la figura 14 se muestra el comportamiento tipico de la longi-
tud promedio de los agregados como funcién de la frecuencia, para
muestras preparadas con las particulas y el aceite descritos anterior-
mente.
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Figura 14: Longitud promedio de los agregados como funcién de la frecuen-
cia de un campo magnético rotante.

Observamos que para frecuencias pequefias, los agregados genera-
dos tienen forma alargada que usualmente se describe como cadena.
La longitud promedio de los agregados decrece cuando la frecuencia
aumenta. A medida que se incrementa la frecuencia, la interaccién
magnética entre las particulas no es lo suficientemente intensa para
mantenerlas unidas entre si contra de las fuerzas de arrastre. Conse-
cuencia de esto es que los agregados en forma de cadenas se rompen
y la longitud promedio de los mismos decrece. En el experimento
observamos que para bajas frecuencias del campo magnético rotante
se aprecia que las cadenas giran sincronizadamente con el campo. A
medida que la frecuencia se incrementa, estas cadenas comienzan a
sufrir deformaciones y un retraso en su seguimiento de la direccién
del campo. Ver la secuencia de fotografias de la figura 2, en las que
se ilustra como para frecuencias inferiores a 0.5 Hz los agregados son
cadenas rectas, mientras que para frecuencias en el rango de 0.5 Hz a
4.5 Hz, estas se pliegan adoptando una forma ondulada. Para frecuen-
cias mds altas, por efecto de la fuerza viscosa, las cadenas comienzan
a romperse, dando como resultado que pequefas porciones de las ca-
denas coalescan con otras formando agregados con estructuras atin
mas complejas.2
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Figura 15: Area y ancho promedio, asi como factor de forma de los agre-
gados como funcién de la frecuencia de un campo magnético
rotante.

Experimentalmente encontramos que para el aceite tipo Dexron
usado en nuestras muestras, existe una frecuencia de umbral, cercana
a 0.5 Hz, tal que, para frecuencias inferiores a ésta, la longitud media
de los agregados presenta un comportamiento decreciente a medida
que la frecuencia se incrementa. Para frecuencias por encima de este
valor de umbral, la longitud de los agregados permanece aproxima-
damente constante. Dado el tamafio de las particulas, algunos de los
regimenes de estabilidad mecénica de las cadenas, que se presentan a
determinadas frecuencias, pueden ser observados a simple vista. Para
frecuencias superiores a 0.5 Hz las fuerzas de arrastre prevalecen so-
bre la fuerza magnética, los agregados se rompen y s6lo aglomerados
pequefios y redondeados se observan.

En la figura 15 se muestra el comportamiento del 4rea promedio, el
ancho promedio y el factor de forma de los agregados como funcién
de la frecuencia del campo magnético rotante. En la grafica superior
se advierte que para frecuencias superiores a la de umbral, el com-
portamiento del drea promedio exhibe un ligero incremento con la
frecuencia. Esto se debe a que a pesar de que la longitud media de
los agregados decrece por el rompimiento ocasionado por la fuerza
viscosa, el ancho medio crece debido a que las porciones que des-
prenden se agregan lateralmente, de manera tal que el drea promedio
tiene un pequefio incremento. Las tendencias cualitativamente mues-
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tran que existe una dispersién muy grande en forma y tamario de los
aglomerados.

El factor de forma de los aglomerados se define como el producto
de 47 por el drea, dividido entre el cuadrado del perimetro. El com-
portamiento de esta cantidad mostrado en la curva inferior corrobora
lo comentado anteriormente respecto al comportamiento del largo y
ancho de los aglomerados.

3.2.2  DMR variacién de fase

En la figura 16 se pueden observar los aglomerados formados en
el seno de la DMR cuando sobre esta actuando un campo magnético
resultante de los dos campos transversales, idénticos en magnitud y
frecuencia, para cuatro diferencias de fase distintas. Las fotografias
fueron tomadas luego de un tiempo de 1 minuto de aplicacién de
los campos, después de lo cual, se procedié nuevamente dispersar las
particulas en el fluido por medios mecénicos, con el fin de iniciar en
condiciones similares el experimento para los diferentes corrimientos
de fase. En el extremo superior izquierdo de la figura se observa la
configuraciéon de aglomerados generada por la aplicaciéon de los cam-
pos con una diferencia de fase igual a cero; a la derecha se muestra
el efecto de una diferencia de fase de 7t/3. En el extremo inferior iz-
quierdo se exhibe la configuracién obtenida al aplicar los campos con
un desfase de 27t/3 y por ultimo a la derecha las cadenas formadas
por una diferencia de fase de 7.

Comparando las fotografias, resulta evidente que para este sistema
las diferencias de fase cero y pi, son las que producen los agregados
de mayor longitud promedio en la direccién del campo magnético
efectivo, resultando ser las direcciones de los agregados en la primera
y cuarta fotografia perpendiculares entre si. Con respecto a la segun-
da y tercera fotografias, los agregados son efectivamente maés cortos,
pero se ha favorecido la agregacion lateral, produciéndose aglomera-
dos mas gruesos.
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Figura 16: Dispersion magnetorreoldgica sometida a la accion de campos
con distinta diferencia de fase.

En el arreglo 17 se presentan algunas de las bien conocidas figuras
de Lissajous que nos muestran de manera gréfica el comportamiento
del campo magnético resultante de la accién de dos campos senoi-
dales perpendiculares entre si. En concordancia con los datos experi-
mentales, se puede afirmar que las trayectorias més sencillas de las
figuras de Lissajous son las que favorecen de manera notable la agre-
gacioén de particulas, en este caso en particular, aquellas en las que el
campo resultante tiene la mayor amplitud que corresponde geométri-
camente al caso en que acttia sobre los agregados a lo largo de una
linea recta.
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Figura 17: Figuras de Lissajous para varias diferencias de fase.

A continuacién se discute el comportamiento general de diversas
caracteristicas geométricas de los agregados, obtenidos a partir de un
arreglo experimental que permitié6 mantener fijas las amplitudes de
los campos en un valor de 3183 A/m y el de las frecuencias en o.1
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Hz. La diferencia de fase relativa entre los campos perpendiculares
se vario desde cero hasta 71, con incrementos de 7t/32.

Los resultados experimentales se presentan en la figura 18. La cur-
va en la parte superior muestra que la longitud promedio de los agre-
gados presenta un maximo cercano al valor de 7t/2 de la diferencia
de fase, es decir, la longitud promedio es maxima cuando se presen-
tan la configuraciéon de un campo magnético rotante. Como era de
esperarse, nuevamente ese comportamiento de la longitud promedio
refleja el hecho de que la longitud promedio es proporcional a la am-
plitud total resultante de los campos, por ejemplo, cuando el cambio
de fase produce una superposicion de los campos transversales tal
que su magnitud resultante se incrementa, genera de igual manera
un incremento de la longitud promedio de los agregados. Ademas
de esto, se observa en la grafica que los minimos ocurren cuando los
valores del cambio de fase son cero y 7, esto es cuando: El campo
cambia en intensidad y sentido, pero mantiene la misma direccién.
La curva muestra una suerte de cambio simétrico alrededor del valor
maximo obtenido para el corrimiento de fase igual a 7r/2.

El drea promedio asi como el ancho, exhiben este mismo tipo de
comportamiento, a saber, estas cantidades tienen sus valores méxi-
mos cuando el cambio de fase genera los méximos valores en la am-
plitud total del campo. El factor de forma muestra un comportamien-
to ciclico con un retardo en el corrimiento de fase 71/2 con respecto a
los promedios de longitud, drea y ancho.

A pesar de lo bajas que son las frecuencias aqui estudiadas, la for-
ma de los agregados muestra una dependencia con el cambio de fase.

Los resultados experimentales antes discutidos demuestran que las
caracteristicas de los campos aplicados como son su frecuencia y am-
plitud, son variables dominantes que en buena medida permiten con-
trolar las caracteristicas morfolédgicas de los agregados.
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Figura 18: Resultados experimentales obtenidos a partir de la variacién de
la diferencia de fase entre los campos magnéticos.

La figura 19 muestra los resultados experimentales de la medicién
de la longitud promedio de los agregados al minuto del inicio de

la aplicacién del campo para varios valores del corrimiento de fase.

Notese que excepto por cierto retraso, los valores mas grandes de
la longitud se alcanzan para los casos particulares del corrimiento
de fase que son mdultiplos de 7/4 estos incluyen los casos en que el
campo resultante es un campo magnético unidireccional alternante y
el rotante.
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Figura 19: Longitud promedio para diferentes corrimientos de fase al minu-
to.

3.2.3 DMR variacién de frecuencias

Para el estudio del comportamiento de una DMR sometida a la
interacciéon de dos campos magnéticos de igual magnitud y perpen-
diculares entre si, que mantienen una diferencia de fase inicial igual
a cero o a 7t/2 y se mantiene fija la frecuencia de uno de los campos,
mientras que la otra varfa dentro de un rango conocido, utilizaremos
el mismo arreglo experimental que se emple6 en nuestro estudio de
corrimiento de fase.

En la figura 20, se observan cuatro fotografias tomadas de cuatro
experimentos diferentes, luego de un minuto de aplicacién de los
campos. Las condiciones de los experimentos son idénticas para los
cuatro casos, excepto que corresponden a cuatro valores distintos de
la frecuencia variable. Se usé el mismo fluido magnetorreolégico, con
la misma cantidad de particulas dispersadas de manera uniforme so-
bre toda la superficie de la celda al inicio del experimento.
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Figura 20: DMR sometida a la accién de dos campos magnéticos, uno con
frecuencia fija y el otro con frecuencia variable.

En los cuatro casos se aplicaron los dos campos magnéticos con la
misma magnitud, de tal manera que dichos campos se encontraban
perpendiculares uno con respecto del otro y paralelos a la celda que
contiene la DMR. Al inicio del experimento se fij6 una diferencia de
fase igual a 71/2 entre los campos. Se mantuvo constante la frecuencia
de uno de ellos en 0.1 Hz, mientras que para el segundo campo se
escogieron los siguientes valores 0.1 Hz (imagen superior izquierda),
0.24 Hz (inferior derecha), 0.3 Hz (superior derecha), 0.4 Hz (inferior
izquierda).

Las fotografias que se encuentran en la parte superior de la figura,
presentan los casos en los que la segunda frecuencia es un multiplo
entero de la primera, es decir, ejemplifican el caso presentado anterior-
mente 2, en el que cuando una de las frecuencias es multiplo entero
de la otra, la trayectoria seguida por las lineas de las figuras de Lis-
sajous es mds simple y por lo tanto los agregados son mas grandes
cuando las trayectorias que sigue la direcciéon del campo son cerra-
das. Las fotograffas presentadas en la parte superior comparten dos
caracteristicas primordiales, la primera es que con respecto a las fo-
tografias de la parte inferior tienen un menor niimero de cimulos,
y la segunda es que dichos cimulos son en promedio més largos y
gruesos. Estas propiedades son resultado de procesos de agregaciéon
mas eficientes que permiten no sélo una agregacion axial mayor, sino
que favorecen incluso la presencia de agregacién lateral, siendo esta
dltima la responsable de la existencia de ciimulos con mds de una
particula de ancho. Esto aunado al hecho de que, dado el retraso que
provoca en el movimiento de las particulas con respecto al campo
la presencia de fuerzas hidrostaticas, los cambios abruptos en la di-
recciéon del campo resultante no permiten a los agregados seguir al
campo, disminuyendo con esto la agregacion.
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Figura 21: Figuras de Lissajous para diversas frecuencias con diferencia de
fase /2.

En la figura 21 se presentan las figuras de Lissajous resultantes de
variar una de las dos frecuencias de las funciones senoidales que las
conforman con respecto a la otra que se mantiene fija, ademds de
permanecer con una diferencia de fase de 7t/2.
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Figura 22: Resultados experimentales obtenidos a partir de la variacién de
frecuencia de uno de los campos magnéticos, con diferencia de
fase cero.

Los resultados de las mediciones obtenidas a través de un conjunto
de experimentos donde se vari6 la frecuencia de uno de los cam-
pos magnéticos aplicados, conservando una diferencia de fase inicial
igual a cero entre ellos, se muestran en la figura 22. Ahi podemos
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observar cuatro graficas, la primera corresponde a la longitud de las
ciumulos que se formaron al tercer minuto de aplicacién de los cam-
pos. La segunda grafica corresponde al ancho de los mismos, la terce-
ra presenta su factor de forma, mientras que la tltima representa el
comportamiento del drea de los aglomerados.

En el régimen de frecuencias de los campos resultantes al que fue-
ron sometidas las DMR en esta serie de experimentos, no favorece la
ruptura de los agregados, pues dada la lentitud de los cambios en la
direccién de los campos magnéticos aplicados, la fuerza viscosa no
es lo suficientemente intensa para impedir que los cimulos se agre-
guen en aglomerados largos o como para dividir los ya formados y,
permite que giren siguiendo al campo magnético resultante. Es por
esto que una medicién de la longitud promedio de los agregados nos
permite identificar la direccién del campo magnético resultante que
ocasiona la formacién de los aglomerados. Si observamos la primera
gréfica, podemos confirmar la existencia de dos maximos en la longi-
tud promedio que se encuentran en las proximidades de los valores
de frecuencia que son multiplos de la frecuencia fija, es decir 0.2 Hz
y 0.3 Hz.

En la figura correspondiente al ancho de las cadenas, resulta evi-
dente que cuando ambas frecuencia son iguales, los cimulos que se
formaron son en promedio mds delgados que los que se formaron en
otras condiciones.

La gréfica del factor de forma nos indica que esta cantidad no es
muy sensible a cambios de frecuencia, sélo presenta un ligero incre-
mento en los valores préximos a 0.3. Dado que el factor de forma tien-
de a un valor de 1 a medida que la estructura tiende a ser un circulo,
podemos ver que esta tendencia aparece mdas claramente cuando la
frecuencia tiene valores préximos a 0.3 Hz. La gréfica correspondien-
te al 4rea confirma todas las conclusiones anteriores, pues encontra-
mos un minimo en el valor 0.1 Hz, indicativo de que los cimulos
mas delgados se formaron en esa frecuencia. Encontramos ademads
puntos maximos en las proximidades de los valores 0.2 Hz y 0.3Hz,
que fueron precisamente los valores de frecuencia que favorecieron
primordialmente la formacién de agregados por medio de dindmicas
laterales, ademas de las axiales. Es posible entonces afirmar, que cuan-
do los valores de la segunda frecuencia son multiplos enteros de la
primera, la formacién de agregados mas grandes se verd favorecida.
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Figura 23: Resultados experimentales obtenidos a partir de la variacién de
frecuencia de uno de los campos magnéticos, con diferencia de
fase igual a /2.

En la figura 23 se presentan los resultados equivalentes a los de la
figura anterior, pero esta vez siendo el resultado de experimentos en
los que se mantuvo una fase inicial de los campos magnéticos igual a
/2.

En la gréfica correspondiente a la longitud, volvemos a encontrar
puntos méximos en las proximidades de las frecuencias multiplos de
la frecuencia original. El caso de diferencia de fase inicial igual a 7r/2
difiere del caso de diferencia de fase igual a cero, en que en el prime-
ro, en el valor correspondiente a la frecuencia original (f = 0.1Hz), no
encontramos un minimo sino un maximo, y no sélo un méximo local,
sino un maximo global. Para el caso de variacién de frecuencia, cuan-
do la diferencia de fase inicial entre los campos magnéticos es igual
a /2, encontramos que los aglomerados mas largos se forman pre-
cisamente cuando las dos frecuencias son iguales. Recordemos que
este es el caso ya estudiado de campos magnéticos rotantes, y era de
esperarse una eficiencia mayor en la agregacion axial de particulas.

En la gréfica del ancho de las cadenas, no se observan cambios
significativos en intervalo analizado excepto un maximo no muy pro-
nunciado en las proximidades del valor de frecuencia 0.2 Hz. La grafi-
ca correspondiente al factor de forma exhibe nuevamente un minimo,
en el punto que presenta la condicién de campo rotante. Por tltimo,
en la gréfica del drea promedio de los agregados, se tiene un punto
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maximo cuando las frecuencias de los campos magnéticos aplicados
son iguales, esto confirma que independientemente de su forma, y
de que en promedio casi no presentan agregacion lateral, las cadenas
formadas por campos magnéticos rotantes son las mds grandes y de
mayor area que pueden encontrarse en estas condiciones.

Los resultados experimentales de la longitud de agregados, obteni-
dos al minuto de aplicacién de los campos magnéticos, se presentan
en la figura 24.
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Figura 24: Longitud promedio para diferentes frecuencias al minuto de apli-
cacion de los campos.

3.2.4 Discusion tedrica

Tal como discutimos anteriormente, la dindmica de una DMR en
cuanto a la formacién de agregados, puede ser descrita por medio del
ndmero Mason, el cual se define como la razén de las magnitudes de
la fuerza viscosa a la fuerza magnética. Para describir las situaciones
en las que estamos interesados en este punto, es decir situaciones en
las que la longitud promedio de los agregados se modifica con un
cambio de fase o de frecuencia seria necesario generalizar la defini-
cién del nimero de Mason a una cantidad dependiente del tiempo.
Maés adelante en este andlisis propondremos un procedimiento para
promediar el nimero de Mason en el tiempo y de esta manera descri-
bir, al menos cualitativamente, los cambios en la longitud promedio
de los agregados. El nimero de Mason indica hasta qué punto la
fuerza magnética es lo suficientemente intensa como para mantener
unidas las particulas en contra de las fuerzas viscosas. Para ver més
explicitamente la competencia entre estas dos fuerzas, primeramente
consideraremos las fuerzas magnéticas que mantienen unidas a dos
particulas alineadas con el campo magnético. Considerando una dis-
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persién de particulas paramagnéticas bajo la influencia de un campo
magnético y usando una aproximacién de primer orden, se puede
asumir que cada particula se comporta como un dipolo independien-
te cuya magnitud estd dada por m = 47‘3—R3M. Donde M es la mag-
netizacion, y R es el radio de las particulas. Si ambos dipolos estdn
orientados en la misma direccién, la fuerza magnética que ejerce un
dipolo sobre el otro, colocado a una distancia r = 2R, esta dada por

FM _ }loT[RZ Mz .
6
Por otro lado, la fuerza de arrastre sobre una particula esférica de
radio R, que se mueve con velocidad relativa V en un liquido viscoso,
es dado por la fuerza de Stokes F,is = —6mmRV. Para un sistema bajo
la influencia de un campo magnético rotante el nimero de Mason se
define como [11]

(10)

= —, (11)

Para campos rotantes, obviamente el nimero de Mason no depen-
de del tiempo pues tanto el campo magnético como la velocidad an-
gular permanecen constantes. Partiendo de esta definicién, partiendo
de esta definicién en un trabajo previo se introdujo una generaliza-
cién del nimero de Mason para describir la dindmica de aglomera-
dos en una DMR cuando es expuesta a un campo oscilante, es decir a
la superposicién de un campo estatico y uno oscilatorio, este tltimo,
como una perturbacién. Dicho campo resultante estaria descrito por
la expresion siguiente

Her = |Hel+ Hpsin(27mfpt)j |, (12)

En este caso podemos observar que la velocidad angular es depen-

diente del tiempo, por lo que el niimero de Mason se puede escribir
como

_ 1227 (27fpPmax | cos(2mfpt) |)
HoM?

Mn (13)

donde f}, es la frecuencia del campo perturbativo, M es la mag-
netizacion de las particulas, n es la viscosidad del liquido, y Wmax
es el maximo dngulo que se forma entre el campo magnético efec-
tivo y el campo magnético estdtico, la cual se obtiene de Pmax =
tan ™! (Hp/He).

Para el caso mds general que nos ocupa aqui, tenemos dos campos
magnéticos perpendiculares entre si, ambos dependientes del tiempo,
ambos con intensidades y velocidades angulares variables. El campo
magnético efectivo estd dado por
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~
0O

H, = H; sin(2ntf1t + 8)i+ Hz sin(27tf,t)j. (14)

De esta manera, la magnetizacion es

M :XPHO\/Sin(ZT[f1t+5)2 + sin(27f,t)2. (15)

El desplazamiento angular del vector del campo magnético esta
dado por

0 = arctan (

H> sin(27tf,t)
)). (16)

Hisin(2nf1t+ 6

Si consideramos una DMR con baja concentracién de particulas
bajo la influencia de este campo, los agregados que se forman tratardn
de seguir la direccién del campo magnético efectivo. En una primera
aproximacién el aglomerado adquiere aproximadamente la misma
velocidad angular que del campo resultante, por lo que puede ser
derivada de la siguiente ecuacién

27tf; sin(2mtf1t + &) cos(2mfat)—

H?2 sin? (27tft + 8)+
27tfy sin(27fot) cos(2mtft + b)
H3 sin? (27tf,t)

w = H]Hz

(17)

Mediante esta expresion para la velocidad angular y la definiciéon
del ndmero de Mason para un campo magnético rotante, propone-
mos un nimero de Mason promedio de la forma siguiente

-
Mn 1J kM, dt (18)
T Jo

Donde k =0si Mp(t) >1yk=1si Mn(t) <1,y T es el periodo
de la perturbacién.

En la figura ?? se colocaron juntas la gréfica de la longitud pro-
medio de los aglomerados medida en nuestros experimentos y los
resultados de una simulacién numérica del promedio del niimero de
Mason dado por la ecuaciéon ??. Esto considerando el caso de varia-
cion de fase. En la antes mencionada gréfica podemos observar que
en los resultados numéricos una meseta entre los valores minimos
de diferencia de fase cero y 7. Observamos que los resultados nu-
méricos para el valor promedio del nimero de Mason reproducen
cualitativamente bien las tendencias mostradas en los resultados ex-
perimentales.
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Figura 25: Resultados experimentales obtenidos a partir de la variaciéon de
la fase, comparados con en niimero de Mason promedio.
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Figura 26: Resultados experimentales obtenidos a partir de la variacién de
frecuencia, comparados con el niimero de Mason promedio.

En la figura 26 presentamos también la comparacién entre los resul-
tados experimentales y los valores del niimero promedio de Mason
calculados numéricamente. La gréfica correspondiente al nimero de
Mason promedio confirma las observaciones realizadas en los expe-
rimentos, la existencia de méximos en las frecuencias multiplos de
la frecuencia fija, que el maximo global se presenta en el caso de
campos rotantes y que, como se discutié con respecto a las figuras
de Lissajous, cuando una de las frecuencias es multiplo entero de
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la otra, dichas figuras presentan trayectorias mds sencillas del vector
del campo resultante, lo que favorece la formacién de agregados més
grandes.

Los resultados més importantes de esta seccién 3.2 referentes al
control de la morfologia de los agregados bajo la accién de un campo
rotante y los efectos que sobre la misma causan el corrimiento de fase
y la diferencia de frecuencias estdn reportados en [46].

3.3 ESTRUCTURA DINAMICA Y AUTO-ORGANIZACION

Una fenomenologia diferente y fisicamente muy significativa, apa-
rece en la DMR cuando la geometria de los campos perpendiculares
aplicados, resulta en un campo magnético rotante en el plano vertical.
En esta seccién que contiene una parte importante de este trabajo de
tesis, con resultados que hasta donde sabemos son originales, anali-
zamos las caracteristicas estructurales de los cimulos que se forman
bajo la aplicacién de un campo rotante vertical y los fenémenos de
transporte y auto-organizacion que en nuestra opinién posibilitarian
una gran cantidad de posibles aplicaciones y cuyo entendimiento con-
tribuiria a la comprensién de varios aspectos de la dindmica compleja
que se presenta en sistemas auto-organizados y auto-ensamblados. Se
discute exclusivamente el caso de un campo magnético rotante verti-
cal con intensidades H; = H; = 3183A/m y una diferencia de fase
entre ellos 6 = 7t/2.

3.3.1 Transporte y auto-organizacion de ciimulos

(d)

Figura 27: Transporte de agregados para diferentes frecuencias.
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Cuando un campo rotante vertical es aplicado sobre la DMR emer-
gen fendmenos complejos de transporte y de auto-organizacién diné-
mica. Para el analisis de estas situacioens fisicas preparamos muestas
de DMR en una celda de vidrio horizontal similar a la usada para
nuestro estudio con el campo variable horizontal. Descrito de mane-
ra breve, los fendmenos de agregacion, auto-organizacién y transpor-
te son como sigue: Cuando el campo vertical se enciende, debido al
momento magnético inducido, las particulas se agregan formando
cumulos alargados. Estas estructuras giran tratando de seguir la di-
reccion del campo, en este movimiento las particulas de ese agregado
sufren una fuerza viscosa de arrastre puesto que se desplazan en el
seno de un liquido viscoso. La morfologia y longitud caracteristica de
los agregados estdn determinadas entonces por la competencia entre
estas dos interacciones. Mientras mayor sea la frecuencia del campo
aplicado la velocidad angular de los agregados tiende a ser mayor y
por tanto la fuerza de arrastre que sufren las particulas de los cimu-
los es mayor también. Una situacién similar habiamos discutido en
el caso de los campos rotantes horizontales. Aqui aparece un ingre-
diente adicional en la dindmica de los agregados, este es que en el
movimiento tratando de seguir el campo los agregados interactiian
con el fondo de la celda que contiene la dispersion y en su movimien-
to giratorio, la friccién con dicho fondo produce en estos agregados
una traccién que los hace desplazarse a través de la celda.Varios agre-
gados se forman en la celda y giran paralelamente uno al otro porque
se alinean siguiendo al campo. Esto debido a la repulsién magnética
debido a que sus dipolos son paralelos y también a que principalmen-
te a frecuencias altas entre ellos también se presenta una interaccién
hidrodindmica repulsiva. La auto-organizacion del conjunto de agre-
gados es dindmicamente estable. La longitud de los agregados tiene
una relativamente amplia distribucién. Como resultado de la friccién
con el fondo de la celda, los ciimulos al seguir la direccién del campo
se levantan y caen secuencialmente, desplazandose sobre el fondo de
la celda. La figura 27 muestra una fotografia tomada desde la par-
te superior de la celda en la que se observa la distribucién de los
aglomerados para diferentes frecuencias. Resulta evidente que para
frecuencias bajas los agregados son mds grandes y su distribucién a lo
largo de la celda es mds compacta, no asi ocurre para frecuencias ma-
yores, que favorecen la formacién de agregados mas pequefios, pero
con una distribucién de velocidades mayor, por lo que en un momen-
to dado se encuentran dispersos por practicamente toda la celda. Lo
anterior puede apreciarse en detalle en el video adjunto. [50]
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Figura 28: Longitud promedio de los agregados como funcién de la frecuen-
cia.

La figura 28 muestra el comportamiento de la longitud promedio
de los agregados con respecto a la frecuencia del campo magnético
rotante, como es de esperar para el régimen de bajas frecuencias, la
longitud promedio de los agregados es maxima y para frecuencias
altas la interacciéon magnética es capaz de mantener juntas a sélo un
ndmero muy reducido de particulas, dado el incremento de la fuerza
viscosa que tienen que vencer los agregados en su giro. El intervalo
de frecuencias estudiado es de 0.1 Hz hasta 50 Hz.

Las barras del error que aparecen en las curvas se calculan median-
te el coeficiente de determinacion con respecto a un modelo exponen-
cial [45]. El coeficiente de determinacion, denotado R? y comtinmente
mencionado solamente como R cuadrado”, es un nimero que indica
que tan bien un conjunto de datos se ajusta a un modelo estadistico,
algunas veces una linea o una curva. Un valor de R? igual a 1 indica
que la linea de regresién ajusta perfectamente con los datos, mien-
tras que uno igual a o indica que no hay ajuste entre el modelo y los
datos [43].

Brevemente, la manera de determinar el error por este procedimien-
to es la siguiente. Dado un conjunto de datos con n valores designa-
dos como yi, ..., yn (Denominados en conjunto como y;), asociados
cada uno con un valor predicho por un modelo designados como
f1, .., fn.

Si g es el promedio de datos observados:

I-1 Y w (19)

Entonces la variacién del conjunto de datos puede ser medida usan-
do tres férmulas de sumas de cuadrados:

La suma total de los cuadrados, proporcional a la varianza de los
datos:

SStor =) _(yi—1)°%. (20)

i
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La suma de regresioén de cuadrados, también llamada suma de cua-
drados expandida:

Ssreg = Z (fi _g)z ’ (21)

y la suma de cuadrados de los residuos:

SSres =Y (yi—fi)?. (22)

La definicion general del coeficiente de determinacién es:

Ssres
Sstot'

La rotacion caracteristica de los agregados depende de una manera
compleja del nimero de las particulas que integran el agregado, de la
longitud del ciimulo, de la friccién de los extremos del agregado con
el fondo de la celda, y definitivamente existe una interdependencia de
estas cantidades con la viscosidad del liquido en que se encuentran
inmersos los cumulos, la intensidad del campo y su frecuencia, y con
la respuesta magnética de las particulas.

RZ=1— (23)
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Figura 29: Velocidad promedio de los agregados como funcién de la frecuen-
cia.

En la figura 29 se muestra la medicién realizada para la veloci-
dad promedio de los agregados como una funcién de la frecuencia.
La velocidad promedio méxima se presenta en una frecuencia de 10
Hz, pero resulta notorio que a esta frecuencia la longitud no presen-
ta su maximo valor, por lo tanto, se infiere que existen agregados
tanto pequefios como largos que no giran eficientemente para trans-
portarse, dadas las fuerzas de arrastre, magnéticas y de friccion a las
que se ven sometidos, y que hay condiciones fisicas para las cuales
se optimiza el trasnporte de agregados dindmicamente organizado.
Podemos evaluar la intensidad de los efectos de estas interacciones
complejas, comparando el niimero de Mason, escrito en términos de
la frecuencia angular del campo con el niimero de Mason medido a
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través de los valores obtenidos experimentalmente de las longitudes
y velocidades promedio.
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Figura 30: Comparacién del niimero de Mason medido experimentalmente
con el niimero de Mason calculado en funcién de la frecuencia.

En la figura 30 observamos dos graficos superpuestos, en el pri-
mero vemos que el nimero de Mason calculado a partir de ?? es
exclusivamente funcién de la frecuencia angular del campo. El nime-
ro de Mason medido a partir de los valores de longitud y velocidad

2
promedio es M, = HZO iz

El ntimero de Mason en términos de la frecuencia obviamente des-
cribe una linea recta a 45°. En contraste el nimero de Mason en tér-
minos de la longitud y velocidad medidas experimentalmente clara-
mente nos indica la existencia de dos regimenes bien diferenciados
de la dindmica de los agregados. Para frecuencias inferiores a 15 Hz
observamos que el nimero de Mason medido tiene valores mayores
al calculado y a partir de los 20 Hz esta tendencia se invierte. Esto
puede interpretarse considerando que dichos regimenes se presentan
por un cambio en las condiciones del movimiento de los agregados.
Para frecuencias pequenas el factor dominante es la friccién con el
fondo de la celda que hace que el punto de apoyo de los agregados
en cada giro permanezca estatico, mientras que para frecuencias ma-
yores, el incremento en la velocidad angular hace que el punto de
apoyo del agregado con el fondo de la celda resbale, esto, aunado a
un incremento en la fuerza viscosa, produce un movimiento que no
permite que el agregado se apoye en toda su longitud con el fondo de
la celda, sino que cuando va cayendo la direcciéon del campo le exige
que vuelva a levantarse antes de caer por completo [46].

3.3.2 Encapsulado y transporte controlado por campos rotantes

Una aplicacién practica derivada del estudio experimental realiza-
do acerca de la dindmica que presentan los agregados de particulas
de magnetita mineral, bajo la accién de campos verticales rotantes
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es que se genera un transporte. En esta seccién analizamos la posi-
bilidad de que los aglomerados auto-organizados en su transporte,
arrastren sustancias y produzcan cambios en la coexistencia de fases
en fluidos complejos. Inicialmente analizaremos cémo el transporte
de aglomerados de particulas dispersas en una solucién de agua con
un surfactante, sometidas a la accién de un campo magnético rotante,
es capaz de acarrear de manera controlada gotas de aceite. Utilizan-
do la misma celda experimental empleada para los experimentos de
la secciéon anterior, se afiadieron a la misma, gotas de aceite mineral
tipo Dexron con el fin de que la distribuciéon de agregados en su mo-
vimiento de rotacién las desplacen. Veremos enseguida que esto es
posible por medio de diferentes mecanismos. Modificando las varia-
bles del experimento, tales como la concentracion de las particulas, la
proporciéon detergente-agua del liquido soporte, la cantidad de aceite
y la frecuencia del campo rotante, se identifican tres mecanismos ba-
sicos de transporte. El primero es un transporte por arrastre en el que
los agregados empujan las gotas para moverlas de manera arbitraria.
El segundo es un transporte por adhesiéon, que se presenta cuando
las particulas penetran en las gotas de aceite y posteriormente las
arrastran consigo en su movimiento. Y el tercero es un transporte por
emulsion, cuando la rotacion de los agregados provoca una agitacion
tal que se forma una emulsién, es decir pequefias gotas de aceite dis-
persas en una muestra de agua con surfactante.

Figura 31: Estado inicial de la muestra

En la figura 31 se observa el estado inicial de las particulas disper-
sas en una muestra de agua con surfactante y una gota de aceite. Si
bien las particulas de magnetita mineral inicialmente no se encuen-
tran uniformemente dispersas ni la distribucién de particulas ocupa
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toda la superficie de la muestra, este hecho no afecta el desarrollo de
los experimentos. Sea cual sea la distribucién inicial de las particulas,
previa a la aplicacién de los campos magnéticos, una vez que estos
son aplicados, los cimulos de particulas formaran un conjunto auto-
organizado con una estructura propia, caracterizada por la direccién
e intensidad de los campos magnéticos, por la concentracién, tamafio
y propiedades magnéticas de las particulas, y por la viscosidad del
liquido soporte, més no por la posicién inicial de cada particula.

De igual manera, se observan las gotas de aceite dispuestas de ma-
nera irregular principalmente a lo largo de las paredes de la muestra.
Dicha irregularidad tampoco es un factor que afecte el desarrollo del
experimento.

(© (d)

Figura 32: Transporte y coalescencia de gotas de aceite.

La figura 32, conformada por cuatro fotografias secuenciales toma-
das de un mismo video, exhibe que bajo la accién del campo magné-
tico rotante, las particulas son capaces de transportar gotas de aceite.
En las fases iniciales del experimento el campo magnético aplicado
obliga a los ciimulos recientemente formados a dirigirse hacia una de
las paredes de la muestra, con el fin de dirigirlos a la masa principal
de aceite (a). Acto seguido la direccién que seguirdn los agregados
obedecerd a una trayectoria tangente a las paredes de la muestra, es-
to con el fin de que tanto los agregados mismos, como la masa de
liquido soporte que arrastran con ellos conforme avanzan a lo largo
de la muestra, desplacen a las gotas de aceite y las presionen para
que se desplacen en una direccion preferente. En la fotografia mar-
cada con el inciso b) se muestra como ha sido desplazada una masa
considerable de aceite si se compara con respecto al estado que pre-
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sentaba el aceite en a). Continuando con el desplazamiento tangente,
la fotografia c) presenta el inicio de un proceso de coalescencia de
las gotas de aceite. Se observa, en la esquina superior de la celda, co-
mo una gota de aceite que estd siendo desplazada por los cimulos
de particulas comienzan a unirse con otra mas pequefia. Esta unién
de pequefias gotas, que se presenta con la adecuada direcciéon de los
agregados, se busca de manera intencional, pues resulta en una opti-
mizacion del transporte de aceite, derivado éste de un mayor control
sobre la dindmica que presentan un ntimero reducido de gotas de
aceite con respecto al que se tiene arrastrando una mayor cantidad
de estas. De manera ideal se busca coalescer todas las gotas en una
sola, con el fin de simplificar la dindmica del sistema en general, y
de incrementar tanto el volumen de aceite transportado como la velo-
cidad a la que puede ser desplazado. En la dltima fotografia (Inciso
d) se aprecia un estado avanzado de ambos procesos provocados por
el desplazamiento de los cimulos de particulas: El transporte y la
coalescencia de gotas de aceite.

(© (d)

Figura 33: Transporte de aceite por adhesion.

En la figura 32 las gotas de aceite son empujadas por los cimu-
los de aceite con el fin de dirigirlas hacia un lugar determinado. En
contraste, en la figura 33 se muestra una dindmica diferente de trans-
porte de aceite a través de la misma celda. En este experimento los
agregados de particulas no empujan las gotas de aceite sino que son
capaces de romper la interfase formada entre el aceite y el agua, des-
plazarse desde la soluciéon acuosa y adentrarse en la gota de aceite.
El proceso de adhesion del aceite a los cimulos de particulas se ini-
cia forzando a los cimulos a desplazarse perpendicularmente hacia
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una de las paredes donde se encuentre una gota de aceite. Dicha gota
se verd presionada por un lado por los agregados de particulas y el
liquido soporte que arrastran con ellos, y por la pared de la celda
por el otro. El desplazamiento normal a la superficie de la gota de
los agregados, en la frontera de la misma provoca que los ciimulos
superen la tensioén superficial de la intefase y penetren en el aceite.

En estas condiciones se pueden apreciar cambios notables en la di-
ndmica y en la estructura de los agregados embebidos en las gotas
de aceite. Dado que ya no se encuentran inmersos en agua, las condi-
ciones de desplazamiento de los agregados se alteran al modificarse
la friccion con el fondo de la celda. Por otro lado cambia también la
manera en que se agregan y se ve considerablemente favorecida la
agregacion lateral de las particulas, dando como resultado la existen-
cia de agregados de un grosor mayor al que se presentaba cuando
estaban inmersos en agua.

Resulta evidente que el transporte de gotas de aceite por adhesiéon
en los cimulos, permite una mayor certidumbre en cuanto a la posi-
cién del volumen total de aceite, pues es ahora de hecho el liquido
soporte de los agregados, pero es un hecho que también proporcio-
na al sistema una mayor distribucién en las velocidades y tamafios
de los mismos, pues estos dependen fuertemente del tamafio de la
gota de aceite en la que se encuentran inmersos. Una diferencia fun-
damental con respecto al método de transporte de aceite por empuje
y coalescencia de gotas de aceite es que con el fin de permitir el rom-
pimiento de la interfase aceite agua, es menester incrementar la con-
centracion de surfactante en la solucion acuosa. Aunque resulta un
método eficiente que podria ser utilizado en situaciones que deman-
den limpieza de aceites, como por ejemplo en derrames de petréleo.
Noétese que ademads del aceite que ha logrado adherirse a los agrega-
dos, en su rotacioén, dado su comportamiento colectivo, provocan un
arrastre masivo del liquido que los rodea en su conjunto, por lo que
son capaces de barrer incluso con mads aceite del que ya transportan.
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Figura 34: Transporte por emulsificacion.

Un tercer mecanismo de transporte de aceite se muestra en la figu-
ra 34. Como se habia mencionado previamente, la disposicién inicial
de las particulas no afecta el curso del experimento, en a) se mues-
tran inicialmente separadas, y en un estado previo a la aplicacién del
campo magnético, una gota de aceite y un agregado tnico de parti-
culas. Una vez que ha sido aplicado el campo magnético, el agregado
inicial se divide en un conjunto de agregados que se dirigen hacia la
gota de aceite. En b) se observa como el movimiento de los agregados
ha empujado la gota de aceite hasta uno de los extremos de la celda
y como la fuerza que ejercen los agregados contra ella la deforman
y penetran. Este proceso de deformacién y penetracion de la gota se
incrementa a cada rotacion de los agregados que logran dividir a la
gota inicial en gotas cada vez mds pequefias como se aprecia en c).
En d) se muestra como la rotacién de los agregados, a manera de pe-
quefios agitadores magnéticos, provoca la emulsificacién de la gota
de aceite y ha generado una suerte de nube de gotas diminutas que
son facilmente transportables por el arrastre colectivo del conjunto de
agregados. A diferencia de los mecanismos anteriores en los que la
direccion del desplazamiento de los agregados era tangente a los limi-
tes de la celda, ahora, y con el fin de favorecer la emulsificacién, dicho
desplazamiento se realiza manteniendo a los agregados con una rota-
cion tal que la tendencia sea desplazarse en direccién perpendicular
a las paredes de la celda.
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Figura 35: Transporte de liquido emulsificado.

En la figura 35 se observa cémo el liquido resultado del proceso
de emulsificacién puede ser transportado en una direccién arbitraria
pues el aceite forma parte ahora del liquido que rodea al conjunto de
agregados y que es arrastrado por el mismo en su movimiento. Puede
apreciarse ademds, que el hecho de que los agregados se alejen de
las paredes de la celda no solo detiene el proceso de emulsificacién
sino que favorece una dindmica contraria, es decir, la coalescencia
de gotas de aceite dentro del complejo. Comportamiento que resulta
particularmente notable dado que es posible controlar el tamafio de
las gotas de aceite que se transportan cambiando las condiciones del
movimiento de los agregados con respecto a las paredes de la celda,
favoreciendo procesos alternados de emulsificacién y coalescencia de
las gotas de aceite.

Figura 36: Transporte por emulsificacién y adhesion.

En la figura 36 se muestra una combinacién de dos mecanismos de
transporte de las gotas de aceite. Por un lado vemos al conjunto de

47



48

RESULTADOS

agregados transportando por arrastre un liquido previamente emul-
sificado, pero también se aprecia un incremento considerable en el
tamafio de los agregados, principalmente provocados por la agrega-
cion lateral, lo cual es evidencia de un proceso de adhesién de aceite a
los agregados. Dicho proceso de adhesion tiene lugar simultdneamen-
te al de emulsificacion. Significa que al mismo tiempo que las paredes
de las gotas de aceite eran rotas por unos agregados y convertidas en
gotas mas pequefias, otros se embebian en ellas favoreciendo la unién
de varios cimulos en otros no necesariamente mds largos pero defini-
tivamente de un ancho mayor que los agregados originales. Este tipo
de transporte de aceite tiene una importancia considerable pues nos
permite plantear la posibilidad de cuantificar, en un futuro, los nive-
les de saturacion de aceite de los agregados dadas condiciones muy
especificas del experimento. Es decir, dada una concentracion de acei-
te, una velocidad de rotacién de los agregados y una concentracién
de particulas, cuanto aceite es posible transportar por adhesién antes
de que los agregados no puedan contener més aceite en su interior y
el excedente se comience a emulsificar.

Figura 37: Coalescencia y transporte por adhesién.

En la figura 37 observamos el inicio de un proceso de coalescencia
de gotas de aceite posterior a la emulsificacién. Si luego de un pro-
ceso de emulsificacién en el que también una determinada cantidad
de aceite estd adherido en los agregados, la direccién del desplaza-
miento de los agregados deja de ser perpendicular a la pared de la
celda y se inicia un movimiento tangente a la misma, se favorece que
las gotas de aceite emulsificadas, gracias a las fuerzas de arrastre hi-
drodindmico del conjunto se unan en gotas cada vez mds grandes.
Eventualmente es posible transportar por arrastre una tinica gota, re-
sultado del exceso de aceite que no pudo ser adherido a los agregados
de particulas.
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Figura 38: Transporte de aceite por adhesién con mayor concentracién de
particulas.

En la figura 38 se observa una secuencia de nueve fotografias que
muestran en detalle el proceso de adhesion de aceite a los agregados
de particulas para una alta concentracién de las mismas. Inicialmente
aceite y agregados se encuentran separados y estos tltimos ya se diri-
gen hacia donde se encuentra la gota de aceite. Primeramente la gota
es empujada hacia una de las paredes de la celda, modificindose su
forma en las proximidades de los agregados. Al final, la mayor parte
del aceite se ha adherido a las particulas formando un tipo diferente
de agregado. Analizando los cambios que sufre un solo agregado de
particulas durante este proceso, se infiere que al estar en esta etapa
mojado por el agua, es decir siendo un sistema hidrofilico antes de
hacer contacto con la superficie del aceite, la friccién con el fondo de
la celda y las fuerzas hidrodindmicas de la sustancia que lo rodea con-
tribuyen a romper la tensién superficial de la interfase con el aceite y
penetrar en el. Una vez dentro de la gota el agregado se vuelve hidro-
fébico. Dando como resultado que el agregado quede atrapado, y aun
cuando se invierta la direccién de desplazamiento del agregado, este
lograra a lo sumo modificar la superficie de la gota de aceite mas no
penetrarla para regresar al medio acuoso 40. Una alta concentracion
de particulas, en adicién a la cantidad adecuada de surfactante, mini-
miza la cantidad de aceite que termina siendo emulsificado, pues la
mayor parte se adhiere a las particulas.
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Figura 39: Agregados complejos formados a partir de alta concentracién de
surfactante.

En la figura 39 se observa como la presencia de surfactante adi-
cional favorece el rompimiento de este confinamiento en el que se
encuentran atrapados los agregados, al reducir la tension superficial,
permitiendo de esta manera, la formacién de agregados complejos de
aceite, agua, particulas y surfactante que se mueven como entidades
independientes, pudiendo facilitar su transporte dirigido arbitraria-
mente por el campo.

Figura 40: Confinamiento de agregados en una gota de aceite.
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Figura 41: Transporte a baja frecuencia.

En la figura 41 se muestra como la velocidad de rotacién de los
agregados es un factor determinante en la dindmica del sistema. Para
frecuencias bajas, es posible tanto fragmentar una gota sin emulsifi-
carla, como producir un transporte por arrastre sin que los agregados
penetren o queden embebidos en el aceite. Observando la secuencia
de fotografias, es notorio que a pesar de que los agregados lograron
dividir la gota en dos, la posicién de la gota apenas y se modifico,
lo cual nos indica que el sistema formado por la combinacién de
agua, aceite y particulas tiene tiempos de relajaciéon comparables con
el periodo de rotacion de los campos aplicados. Para este régimen de
rotacion de agregados, el sistema se comporta como afectado por una
sucesion de cambios cuasiestaticos.
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Figura 42: Transporte por medio de diversos procesos a la vez.

Por dltimo, en la figura 42 se puede apreciar que una concentracién
adecuada de particulas, agua, surfactante y aceite permite la observa-
cién de diversos procesos de transporte en un mismo experimento. En
la parte central del complejo de agregados se distingue la presencia
de una emulsién que se desplaza por la accién del arrastre de liqui-
do de los agregados, mismos que a su vez, se encuentran embebidos
en aceite. Este proceso favorece la agregacion lateral e incrementa el
volumen de liquido desplazado. Ademads, en la parte superior de la
fotografia se aprecia un fenémeno que sélo se presenta cuando, tan-
to la cantidad de aceite como la concentracién de particulas, son lo
suficientemente grandes. Durante el proceso de emulsificacién, una
cantidad considerable de agregados logré penetrar una misma gota
de aceite, dejandolos atrapados dentro de ella, dicha condicién per-
mite el transporte de aceite pero restringiendo el movimiento de los
agregados dentro de una zona préxima a la pared de la celda. Es decir,
el movimiento del conjunto de agregados dentro de la gota de aceite
es tal que logran hacer que se desplace, pero no producen el arrastre
con la fuerza suficiente para romper la cohesién que se presenta entre
la gota y la pared de la celda [48].

Para apreciar mejor el detalle de los procesos aqui descritos se ane-
xa un video con secuencias que ilustran lo discutido arriba [51]

3.3.3 Transporte en capilares complejos

La siguiente secuencia de fotos muestra como es posible conducir
un conjunto de aglomerados de particulas magnéticas a través o a lo
largo de un canal complejo, con esto queremos decir que no es recto
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y que tampoco la seccién transversal es constante, sin embargo, me-
diante la aplicacién de campos rotantes con la direccién apropiada
es posible conducirlos a través de este canal. El canal representa una
similitud con, por ejemplo, una arteria o una vena por la que se po-
dria conducir el conjunto de agregados para emulsificar o transportar
alguna sustancia, por ejemplo para el tratamiento de esclerosis, por
poner un ejemplo.

(b)

(© (d)

Figura 43: Transporte a través de un capilar complejo.

La secuencia inicia con la llegada de el conjunto de aglomerados ha-
cia una region en el canal donde cambia drasticamente de direccién.
Las subsecuentes fotografias ilustran al mismo conjunto en diferentes
posiciones avanzando a lo largo del canal complejo [49].

3.3.4 Frustracion de jamming por auto-propulsion

La siguiente secuencia de fotografias muestra una serie de fené-
menos que tienen que ver con varias situaciones fisicas que plantean
preguntas para la ciencia bésica. Iniciamos con un liquido simple cla-
sico, que de acuerdo al teorema de Bernouli cuando fluye a lo largo
de un canal de seccién transversal variable en la posicién en que la
velocidad del fluido es mayor la presion es menor. En el caso de un
fluido granular que fluye bajo la influencia de un campo externo, por
ejemplo la gravedad a lo largo de un canal de seccion transversal va-
riable, por ejemplo en un reloj de arena, lo que sabemos es que el
flujo a través del cuello de botella tiene un gasto constante, siempre
que la apertura de ese canal angosto sea mayor de 5 veces el diame-
tro promedio de las particulas ??. Si la apertura del cuello de botella

53



54

RESULTADOS

es menor, se produce un bloqueo qué en la literatura se refiere co-
mo jamming. En el caso de una DMR sometida a un campo rotante
oblicuo con respecto a la direcciéon horizontal en la que descansa la
dispersion, este genera un transporte de aglomerados qué puede ser
sumamente eficiente, a tal grado que al encontrar una reduccién en
el canal donde se realiza el transporte, la repulsién magnética dismi-
nuye la interaccién que causa la agregacion lateral de los agregados y
en vez de presentarse un bloqueo como en el caso de los fluidos gra-
nulares, el transporte no cesa a pesar de que la apertura del canal sea
menor a 5 veces el didmetro de las particulas.De hecho es suficiente
con que la apertura del canal sea ligeramente mayor al diametro de
una particula para que el flujo se mantenga.

Figura 44: Frustracién de Jamming para diferentes frecuencias de rotacion
del campo magnético.

La secuencia de fotografias inicia con la situacién en que el conjun-
to de agregados se acerca con el movimiento rotatorio como objetos
autopropulsados a la regién en la que se reduce la amplitud del canal.
Precisamente debido a la auto-propulsion se produce una situaciéon
en que la concentracién de aglomerados aumenta, sin embargo, no
se produce un bloqueo, al llegar a la regiéon mds estrecha del canal,
las capas laterales de los aglomerados se desprenden y dejan pasar
solamente la parte central. esta es una diferencia muy marcada con
el comportamiento de los fluidos granulares, por supuesto, esto tam-
bién nos da informacién acerca del debilitamiento de la interacciéon
lateral de los aglomerados. Variaciones en la frecuencia del campo ro-
tante producen situaciones sumamente ricas desde el punto de vista
fisico. Seria demasiado largo discutir todas en detalle. En los videos
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se presenta una seleccién de dichos fenémenos que como se puede
apreciar en ellos involucran una gran riqueza fisica y en principio
potencialmente hablando una gran diversidad de posibles aplicacio-
nes [48].
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El objetivo general de nuestro trabajo fue el de tratar de entender de
qué manera, mediante la aplicacién de campos magnéticos, es posible
controlar los procesos de agregacién, y por lo tanto, las caracteristicas
estructurales de los agregados que se generan en DMRs confinadas.
Con el fin de analizar el papel que juegan la superficies en el flujo
de sistemas magnéticos confinados y el efecto de la aplicaciéon de un
campo magnético sobre el mismo, comenzamos estudiando el flujo
de un sistema granular compuesto por esferas paramagnéticas. Esto
nos permitié observar a simple vista como influyen las superficies
del confinamiento y un campo aplicado, en el flujo de la materia
granular, asi como cudl es el efecto de un campo magnético en la
aparicion de atascamiento en flujos a través de canales que presentan
una reduccién en la seccién transversal.

Partiendo de este punto abordamos nuestra investigacion en DMRs
sometiendolas a diversas configuraciones de campos magnéticos que
se pueden conseguir mediante la superposiciéon de dos campos per-
pendiculares. De nuestro estudio se desprenden las siguientes conclu-
siones generales y particulares.

La conclusién més general de nuestro estudio es que la aplicaciéon
de campos magnéticos variables propician la formacién de una varie-
dad mas rica y compleja de aglomerados que se forman en el seno de
una DMR. Asi mismo, la aplicaciéon de campos magnéticos variables
genera una serie de fenémenos, que por supuesto, no aparecen cuan-
do se aplica un campo estédtico. Destacadamente, aparecen fenémenos
de autoorganizacion, transporte y frustraciéon de atascamiento.

Nuestra principal conclusién respecto al flujo de sistemas granula-
res a través de canales con estrechamiento es la siguiente: Ciertamen-
te, mediante la aplicacién de un campo magnético es posible controlar
la condicién en la que se presenta el jamming. Este resultado puede
ser usado para controlar de manera precisa el flujo de particulas con
respuesta magnética a través de canales. Es decir, mediante la com-
binacién del efecto Janssen y la interaccién efectiva de las particulas,
como resultado de la aplicacién del campo magnético, se puede con-
seguir controlar el flujo, generando desde una reduccién pequefia en
el gasto, hasta el bloqueo total, esto mediante la aplicacién de un cam-
po magnético de la intensidad apropiada en determinada regién del
canal.

En cuanto a los efectos sobre las DMRs de campos en la configu-
racion horizontal, es decir paralelos a la celda que contiene la disper-
sién, nuestras conclusiones particulares son las siguientes: La longi-
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tud promedio de los agregados alcanza valores méximos cuando las
diferencias de fase de los campos perpendiculares propician que el
campo resultante alcance las mayores amplitudes posibles, o lo que
es lo mismo que el vector que describe al campo resultante descri-
ba las figuras de Lissajous menos complejas. Asi entonces, el campo
unidireccional alternante y el campo rotante son los que generan los
agregados de mayor longitud media. En ambos casos el comporta-
miento observado de la longitud media de los agregados es bien des-
crita cualitativamente mediante el ntimero hidrodindmico propuesto
en este trabajo, es decir, el promedio pesado del niimero de Mason
dependiente del tiempo.

De nuestro andlisis de las propiedades estructurales de los aglo-
merados cuando son expuestos a los campos horizontales, perpendi-
culares entre si, y con diferencia de frecuencias, concluimos que la
longitud media alcanza sus valores maximos cuando la frecuencia de
uno de los campos es un mdltiplo entero de la frecuencia del otro. Es
decir la longitud media exhibe resonancias de mltiple periodo.

De nuestro analisis de los resultados para la configuracién de cam-
pos transversales que genera un campo rotante horizontal, conclui-
mos que el nimero de Mason, definido como la razén de la fuerza
magnética a la fuerza viscosa es suficiente para describir las caracte-
risticas de los aglomerados como consecuencia de la dindmica que
generan ambas fuerzas.

Una fenomenologia muy novedosa y fisicamente muy rica, que en
este trabajo se analiza por primera vez, se presenta cuando el cam-
po resultante es vertical. Dado lo profuso de los resultados que se
pueden obtener con esta configuraciéon de campos, nos restringimos
a estudiar el caso de campos rotantes verticales. Para esta configu-
racion del campo aplicado, las interacciones: de friccién, magnética,
viscosa e hidrodindmicas, generan fenémenos de autoorganizacion
dindmica, y transporte de aglomerados, que a su vez posibilitan una
muy amplia variedad de posibles aplicaciones.

Como consecuencia de la aplicacion de los campos rotantes vertica-
les, los aglomerados, tratando de alinearse con el campo magnético,
y por efecto de las interacciones repulsivas magnéticas, las fuerzas
viscosas que limitan su tamafio y la friccién con el fondo de la celda,
rotan desplazdndose sobre si mismos, y consecuentemente, se con-
vierten en objetos autopropulsados. Esta caracteristica les confiere al
colectivo de cimulos, propiedades que otros objetos pasivos en el flu-
jo no tienen. Por ejemplo, por efecto de los campos aplicados, pueden
conducirse los aglomerados a través de canales que se angostan de tal
manera que en el caso de un fluido granular se produciria jamming.
Para estos agregados auto-propulsados este bloqueo no se produce.

La gran diversidad de fenémenos de autoorganizaciéon dindmica
que exhiben las distribuciones de agregados generados por campos
rotantes, muestran grandes semejanzas con los fendmenos colectivos
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de entes autopropulsados, generalmente conjuntos numerosos de ani-
males como peces, aves, insectos y mamiferos, conocidos como floc-
king. Entender estas dindmicas seria de gran utilidad para diversas
aplicaciones. A diferencia de los conjuntos de animales para los que
no se conocen las interacciones que generan las dindmicas colectivas
emergentes, en el caso de los agregados magnéticos si sabemos cuales
son las interacciones que generan los fenémenos de autoorganizacion.
En este sentido nuestros resultados en este aspecto pueden contribuir
a desarrollar modelos fisicos de flocking.

Una consecuencia de gran importancia practica que se deriva de
nuestro trabajo es que la auto-organizacion y el transporte de aglome-
rados, guiados por los campos rotantes apropiados, pueden ser apli-
cados para transportar sustancias, a través de canales complejos, por
medio de diferentes mecanismos, pueden ser aplicados para emulsifi-
car liquidos inmiscibles, o hacer coalescer emulsiones para favorecer
la separacion de fases. El tamafio de las particulas permitiria, a fre-
cuencias apropiadas del campo rotante estudiar en detalle la dindmi-
ca de las interfases entre liquidos inmiscibles cuando son sometidas a
perturbaciones locales capaces estas tltimas de producir variaciones
en la temperatura.
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Dynamical pattern formation in a low-concentration magnetorheological fluid under
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The dynamical pattern formation of clusters of magnetic particles in a low-concentration
magnetorheological fluid, under the influence of a superposition of two perpendicular sinusoidal
fields, is studied experimentally. By varying the frequency and phase shift of the perpendicular
fields, this configuration enables us to experimentally analyze a wide range of field configurations,
including the case of a pure rotating field and the case of an oscillating unidirectional field. The
fields are applied parallel to the horizontal plane where the fluid lies or in the vertical plane. For
fields applied in the horizontal plane, we observed that, when the ratio of the frequencies increases,
the average cluster size exhibits a kind of periodic resonances. When the phase shift between the
fields is varied, the average chain length reaches maximal values for the cases of the rotating field
and the unidirectional case. We analyze and discuss these results in terms of a weighted average
of the time-dependent Mason number. In the case of a rotating field on the vertical plane, we
also observe that the competition between the magnetic and the viscous forces determines the
average cluster size. We show that this configuration generates a series of physically meaningful
self-organization of clusters and transport phenomena.

keywords: magnetorheological fluid; aggregation process; time dependent field; cluster transport

and self-organization

PACS numbers:
I. INTRODUCTION

A magnetorheological fluid (MR fluid) consists of a
large number of micron-sized magnetic particles dis-
persed in an inert liquid, usually a mineral oil. When
a magnetic field is applied on it, the particles acquire
a dipolar magnetic moment, consequently they interact
and aggregate forming complex elongated structures ori-
ented in the magnetic field direction [1]. The formation
of these complex structures causes strong changes in the
physical properties of the dispersion, mainly in its rheo-
logical properties. The effective viscosity and yield stress
of the MR fluid are some of the properties that have
been more extensively studied [2-8], although other stud-
ies about the optical properties and sound propagation
have been done [9-11]. By changing the particle con-
centration and the characteristics of the applied field, it
is possible, up to a certain extent, to control the physi-
cal properties of these dispersions, going from those that
closely correspond to a Newtonian fluid to those of a vis-
coelastic material. With respect to this widely diverse
behavior, there are many important unanswered ques-
tions concerning basic science and, obviously, plenty of
potential applications.

Most of the studies about the aggregation processes
and the structural characteristics of aggregates in MR
fluids have been conducted by applying steady magnetic
fields. In Brownian particle-based MR fluids and in the

low-particle-concentration regime, the application of a
static magnetic field generates chain-shaped clusters. In
that condition, mechanical fluctuations induce motion
causing these chains to aggregate laterally in a slow pro-
cess, resulting in the formation of columns. This hap-
pens by means of a zippering mechanism which has been
studied in the literature. This mechanism is driven by
inhomogeneities in the magnetic field caused by thermal
fluctuations and particle polydispersity. Lateral aggrega-
tion contributes to the system reaching its lower energy
configurations [12-18].

There has been reported some studies on systems un-
der time-dependent fields, including sequential stages of
a static magnetic field being turned on and off [19, 20],
constant ramping of a uniform magnetic field [12], rotat-
ing fields in the horizontal configuration [11, 24-29], and
oscillating fields [3, 21-23]. Sequential stages of a static
magnetic field being turned on and off, provoke struc-
tural rearrangements that lead the system to configura-
tions with lower energy [19, 20]. In that case, it is ob-
served that when the magnetic field is turned on and off
alternately more compact structures are obtained, with
Brownian motion playing a key role during the lateral ag-
gregation process [20]. In Ref. [12] it is shown that using
a constant ramping of uniform magnetic fields modifies
the lateral aggregation producing multiple steps in the
process. The horizontal configuration of the applied ro-
tating field allows one to investigate the detailed competi-



tion between the magnetic bond among the particles and
the viscous force acting on the rotating clusters. These
forces determine the general shape and average size of the
clusters. In the case of a low particle concentration MR
fluid, the shape and average size of the clusters strongly
depend on the ratio between the magnetic and the vis-
cous forces acting on the clusters, this defines the Mason
number [24]. The dominance of one of the forces can be
controlled by the frequency and intensity of the rotating
field. For low frequencies and low particle concentration,
the clusters are elongated chain-shaped structures whose
length decreases as the frequency increases. In this case,
a constant Mason number describes the dynamics of the
structures formed in the MR dispersion. It has also been
observed that at high frequencies disk-like aggregates are
produced.

When an oscillating field, produced by the superposi-
tion of a static field and a weak transversal sinusoidal
field, is applied on a MR fluid sample it is observed that
the average length of the generated chains and the ef-
fective viscosity reaches higher values in comparison to
the case when only a steady field, of the same ampli-
tude, is applied [3, 22]. We have observed that oscillat-
ing fields enhance and hasten the lateral aggregation. In
Ref. [22] we reported a comprehensive study of the ef-
fect of the oscillating field on the average chain length.
We observed that the average chain length values are up
to 300% higher than the corresponding values when a
steady field is applied. In Ref. [3] we have reported ef-
fective viscosity changes that range up to 200%. In this
case, a time dependent Mason number describes well the
general behavior of the average chain length as a function
of the oscillation frequency.

The general conclusion of these investigations is that
the aggregation process, which controls the shape of the
generated structures, and the changes in the physical
properties of a MR fluid are strongly dependent on the
characteristics of the time-dependent applied fields. By
using two perpendicular-to-each-other sinusoidal fields,
one can produce several time dependent field configura-
tions, from which the rotating and the oscillating fields
are two particular cases. The study of MR fluids un-
der these more complex magnetic fields enable us to deal
with a system characterized by a complex time depen-
dent Mason number. It could as well allow us to study
the lateral aggregation under unsteady magnetic fields.
The idea behind the usage of time dependent fields is to
produce lateral motion in the aggregates to enhance the
aggregation of chains. Some of these time-dependent field
configurations could produce major changes in structural
and rheological properties.

In the sections below we discuss the structural char-
acteristics of the aggregates formed in MR fluids based
on non-Brownian particles generated by two perpendic-
ular sinusoidal fields varying the amplitude, frequencies
and phase shift between them. In section II we briefly
describe our experimental setup. In section IIT we dis-
cuss the general trend of the structural characteristics of

the clusters that are obtained by the application of this
superposition of fields applied in the horizontal plane. In
section IV we discuss the experimental results in terms of
a theoretical model based on a weighted average Mason
number. In section V we discuss the results of numerical
simulations. In section VI we discuss the dynamical self-
organization and transport phenomena generated by a
rotating field applied in the vertical plane perpendicular
to the plane where the MR fluid lies. Finally, we make
some comments and remarks.

II. EXPERIMENTAL

Our MR fluid is prepared by dispersing magnetite par-
ticles, with an average size of 65 ym and a mean square
dispersion of 15 pm, in 76 cP Dexron-type mineral oil.
The magnetite powder has a measured density of 5.1
g/cm? [22]. Figure 1 shows the magnetite particles used
in our experiments. The fields were produced by two
pairs of Helmholtz coils that were fed by a power ampli-
fier and controlled by a computer (see Fig. 2).

The stages of the aggregation process under different
physical conditions were observed using a Meiji EMZ-TR
microscope. The processes were recorded with a video-
camera coupled to the microscope. The samples were
prepared by pouring the dilute MR, dispersion into a rect-
angular cell made out of glass, with dimensions of 4 mm
in width, 6 mm in length and 2 mm in height. The
poured amount of the liquid dispersion was sufficient to
form a wet layer. The whole cell area is spanned by the
microscope.

When a horizontal static magnetic field is applied
the particles aggregate forming elongated chain-shaped
structures aligned in the field direction. When two alter-
nating magnetic fields are applied horizontally and trans-
verse to each other the chain-shaped clusters grow and
deform as they try to align in the direction of the result-
ing magnetic field.

The average length of the clusters were determined
from photographs taken 60 s after turning on the fields.
Before taking another photograph the particles were
stirred mechanically by using a tiny paintbrush, monitor-
ing the process by the use of the microscope. At the very
first preparation of the sample, the particles are easily
dispersed in the liquid, however, the subsequent disper-
sions of the particles, when they have already acquired
a remnant magnetization, are difficult and the particles
tend to aggregate forming small aggregates at the ini-
tial stage. However, this remnant magnetization remains
approximately constant after a few experiments; under
these conditions we carried out the experiments. This
procedure was repeated for different physical conditions.
The photographs were digitally treated to enhance their
contrast. The chain length of the clusters were deter-
mined by using the software package Sigma Scan Pro
5.0. Aside from the measurement itself, that yields a rel-
atively small error, there is an error coming from the vari-



FIG. 1: SEM micrograph of the mineral magnetite particles.
It is observed an irregular particle shape.

Video recorder

Power amplifier

Magnetic particles

FIG. 2: Scheme of the experimental setup showing schemat-
ically the Helmholtz coils that generate the magnetic fields,
the power amplifier system, the control system, and the mi-
croscope and camera for image capture.

ations in the local concentration of particles. This is the
largest contributor to the reported error in our graphs.
The effect of the small clusters due to the remnant mag-
netization on the final average length of the aggregates is
negligible, because the trace of small clusters disappears
after a few seconds after the field is turned on.

FIG. 3: (a) Magnetic particles are dispersed when the applied
magnetic fields are off. (b) Clusters formed in the MR fluid
when a static field of intensity of 3183 A/m is applied. (c)
Chain-shaped clusters following a rotating applied field with
a low frequency: note the deformation of the chains. (d) Flat
irregular clusters with a complex structure appears when a
relatively high frequency rotating field is applied.

III. HORIZONTAL FIELDS

We studied three general physical situations which can
be obtained in a low-concentration MR fluid by varying
the frequencies and phase shift of the applied fields. We
started investigating the behavior of the average chain
length as a function of the frequency when the fields
compose a pure rotating horizontal magnetic field. Af-
ter that, we focused our attention on the situation that
occurs when the frequency of one field is held constant
and the frequency of the other field is varied, with the
phase shift kept fixed. Finally, we studied the case when
the frequencies and the amplitudes of the fields are equal
and kept fixed but the phase shift is varied.

The expression that describes the magnetic field result-
ing from the superposition of the two transversal fields
is

H = Hysin(2nfit + 6)i + Haosin(2nfot)j, (1)

where H; and H, are the amplitudes of the horizontal
and transverse to each other magnetic fields; fi; and fo
are their respective frequencies and § is the phase shift.
By properly varying the current in the Helmholtz coils,
we change Hy, Hs, f1, f2, and §. Concisely, the condi-
tions of the different cases studied here are: (a) a rotat-
ing field: (Hy = Ha, f1 = f2,0 = 7/2), here we consid-
ered several frequencies; (b) different frequencies (H; =
Hy,6 = m/2, fixed f1), here we considered several fy val-
ues; and (c) different phase shifts (H; = Hs, fi1 = f2) for
different ¢ values. In the next subsections we present the
results for each series of measurements.



A. Rotating field

For the pure rotating horizontal field, we used the fol-
lowing values: the amplitudes of the transverse fields
were Hi=H>=3183 A/m, and the phase shift of the ap-
plied fields was d=m/2. When a dilute MR fluid is ex-
posed to this rotating magnetic field, the particle aggre-
gation generates structures that rotate following closely
the magnetic field. Figure 3 exhibits typical configura-
tions that occur at different frequency intervals in a di-
lute MR dispersion. Figure 3(a) shows the homogeneous
dispersion of the magnetite particles in the absence of
applied fields. When a static field is applied a magnetic
moment is induced on the particles causing the parti-
cles to interact and aggregate forming elongated chain
shaped-clusters; this is shown in Fig. 3(b). The effects
of a low frequency rotating field is shown in Fig. 3(c).
The rotating field causes the chains to rotate following
the field. In this process, some chains touch each other
and become aggregated. Figure 3(d) shows less elon-
gated clusters generated at higher frequencies. They are
flat irregular 2D clusters produced as an effect of the
viscous force that competes with the magnetic bond be-
tween particles, determining a limited average size for the
aggregates.

Figure 4 shows the behavior of the average length of the
aggregates as a function of the rotating field frequency.
In the frequency range from 0.1 Hz to 0.5 Hz the average
length decreases as the frequency increases. This can be
explained since, when the frequency increases, the mag-
netic interaction among particles is not intense enough to
hold them forming long chains against the drag forces.
Consequently, the chain-shaped clusters break up and
the average length decreases. Even for low frequencies
of the rotating field there is a slight phase-lag between
the direction in which the chains align and the magnetic
field direction. For low frequencies, from 0.1 to approxi-
mately 0.5 Hz, the aggregates consist of long chains. As
the frequency increases the chain length decreases. This
observation agrees with similar observations in systems
composed by superparamagnetic particles [24-26].

After a critical frequency determined by the Mason
number, the formation of flat, irregularly-shaped aggre-
gates starts. The slight increment in the average length of
the clusters at relatively high frequencies is the result of
the aggregation of some few wandering small aggregates,
that remain non-aggregated to any cluster, dispersed in
the inter-cluster regions. This process is more effective as
the frequency is increased because the small aggregates
find quickly possible lower energy configurations.

B. Frequency variation

When the ratio between the frequencies is changed, the
resulting magnetic field presents a more complex tempo-
ral behavior. The upper pane of Fig. 5 shows various
well-known Lissajous configurations that would follow
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FIG. 4: Plot of the dependence of the average chain-length
as a function of the frequency of the rotating field. The effect
of the viscous force limiting the cluster size is clearly seen
even though the frequency is small. Obviously, the interval of
frequency at which the average cluster length drops depends
on the liquid viscosity.

the effective magnetic field vector when one frequency
is kept constant and the other one is varied.

Figure 6 shows the average length behavior of the clus-
ters when the frequency f; is fixed at 0.1 Hz and f5 is
varied. The field amplitudes are kept at H; = Hy=2061
A/m. The initial phase shift is set to zero for all cases. It
is observed that the largest values of the average chain-
length are reached when the frequencies are integer multi-
ples of the fixed frequency. This is more clearly observed
when f2 = 2f1

C. Phase-shift variation

We now analyze the effects of the shift between the
phases of the fields. For this case, we kept the frequencies
f1 = fo = 0.1 Hz constant, as well as the field amplitudes
fixed at Hy = H=2061 A/m. We determined the aver-
age chain-length as a function of the phase-shift. Clearly,
this configuration of the fields contains the cases for a ro-
tating field and the unidirectional field, which have been
more extensively studied in the literature. The bottom
pane of Fig. 5 shows some Lissajous diagrams for the
resulting magnetic field by varying the phase shift. No-
tice that these diagrams are simpler than those obtained
by varying the rate of frequencies of the fields. Figure 7
shows the average chain length as a function of the phase
shift. It can be observed that, except for a certain lag, the
highest values of the average length are reached for the
particular cases in which the phase shifts are multiples
of m/4, including the cases of a unidirectional magnetic
field and the rotating field.
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FIG. 5: Some Lissajous diagrams indicating the line that
would follow the effective magnetic field vector for different
frequency ratios (upper pane) and some simpler Lissajous di-
agrams obtained by varying the phase shift (lower pane).
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From the observation of the diagrams, it appears that
peaks occur when the corresponding diagrams are the
simplest, this is observed in both cases when the fre-
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FIG. 6: The behavior of the average length of the clusters as
a function of the frequency of one the fields, keeping the other
frequency fixed (see text for more details).
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FIG. 7: Plot of the average cluster length as a function of the
phase shift.

quency or phase shift vary. On the other hand, cer-
tainly the variations of the chain lengths are large as are
shown in Figs. 6 and 7. However, the qualitative trends
are completely reproducible. For instance, when the fre-
quency is varied, the difference between two consecutive
maximum and minimum values are at least of 15%. The
maximum error that we have found in the average chain
length is around 6%.

IV. GENERALIZING THE MASON NUMBER

In dilute MR systems exposed to a rotating field or
to an oscillating field, the chains formed by the particles



move in the liquid trying to align with the magnetic field
and suffering in this motion the viscous resistance. It has
been shown that many features of the dynamics of the
chains can be described and understood by means of the
well-known hydrodynamic Mason number, M,,, defined
as the ratio between the magnitudes of the viscous force
and the magnetic force [24, 27]. As a result of the com-
petition between these forces, some physical properties
exhibit some criticality near values of the Mason number
value at which the forces are equal each to other, namely,
M, =1.

In a dispersion of paramagnetic particles under the
influence of a weak magnetic field, at first order, it
can be assumed that each particle behaves as an inde-

pendent magnetic dipole whose magnitude is given by
4w R®

m = M, where M is the magnetization, and R is
the radius of the particle. This magnetic dipole is ori-
ented in the field direction. The magnetic force that a
magnetic dipole my exerts on a dipole my at a distance
r = 2R is given by FM = %W. The drag force
over one of the spherical particles of radius R that moves
with a small relative speed V in a viscous liquid, can be
approximated by the Stokes’ force F,;s = —6mnRV.

By properly using these expressions for forces over a
pair of joined particles, in a MR fluid under a rotating
field, the Mason number can be defined by [27]

B 1220w
" poM?

(2)

This quantity does not depend on the particle diameter.

Based on this definition, we previously have proposed
a Mason number useful to analyze a system under an
oscillating magnetic field. This field was generated by the
superposition of two horizontal and perpendicular fields,
a static field H, and a sinusoidal field of amplitude H),.
In that case the chains rotate having a time dependent
angular speed. We proposed a time dependent Mason
number by means of the expression

_ 122 (27 fp¥maz | cos(2m ft) |)
fro M? ’

where f, is the sinusoidal field frequency, M is the par-
ticle magnetization, n is the liquid viscosity and ¥4z
is the maximum angle that is formed between the effec-
tive magnetic field direction and the static field direction,
which is obtained from ¥,q, = tan™'(H,/H.)[3].

Now, we have a more complex situation. We have two
perpendicular time-dependent magnetic fields, therefore,
both the intensity of the magnetic field as well as the
angular speed may vary. The effective magnetic field is
given by Eq. 1, thus the magnetization is given by

M = x,Hov/sin(2r fit + 0)2 +sin(27fot)2.  (4)

The angular displacement of the magnetic vector is given
by

M, 3)

0 = arctan (

H, sin(2m fot)
) ) . (5)

H1 sin(27rf1t + 1)

Considering a low-concentration MR dispersion under
the influence of this field, the formed clusters try to follow
the magnetic field direction. In a first approximation, in
this kind of motion, the chains acquire nearly the angular
speed of the field, thus the chain angular speed ‘;—f can
be obtained from Eq. 5,

27 fo sin(27 f1t 4 0) cos(27 fat)—
H?sin? (27 f1t + 6)+

27 fy sin(27 fot) cos(2m f1t + 0)

H2 sin® (27 fot) ’

w = H1H2

(6)

With this expression for the angular speed and the ex-
pression for the Mason number defined for the case of
rotating field in Eq. 2, we now propose an average Ma-
son number given by the expression

1 /T
M, = = M, dt
7w ™)

where k = 0 if M,(t) > 1 and kK = 1if M,(¢t) < 1; T
being the perturbation period.

We expect that this average Mason number reflects,
at least qualitatively, the general behavior of the average
chain length. Thus, by using the above expression we
determine the behavior of the average Mason number as
a function of the frequency and phase-shift to compare
it with the experimental measurements of average chain
lengths. Figure 8 shows the behavior of the average Ma-
son number in the case when one frequency varies and
the other is kept fixed. Local maximum values are ob-
served around multiples of the fixed frequency as in the
experiments. In the cases of a varying phase-shift, see
the inset of the figure, the qualitative behavior only is in
agreement with the peak around 7 /2, corresponding to
the rotating field. The unidirectional field is not captured
by our proposed average Mason number.

V. NUMERICAL

To obtain some insight on the main dynamic aspects
that determine the average length of clusters, we make
a simple molecular dynamics simulation. Following the
Ref. [24], the main interactions that capture the general
behavior of the particles are the dipolar magnetic inter-
action, the drag force and the force from the excluded
volume of the spheres. Thus, the equation that governs
the dynamics of a particle is

dz’l’i v
m— =Y FY +F+) Fi° (8)
i i

where 7; is the particle position.
The effective magnetic force on a given particle is the
sum of the dipole-dipole forces exerted by the remaining
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FIG. 8: Average Mason number as a function of the frequency.
Inset: Average Mason number as a function of the phase shift

particles. The dipolar interactions between two particles
are of the form

3/Lom2

1
4mr; J

[1 = 5(riv - 745)%]F5 + 2(r - 745)m},  (9)

M _

where 7;; is the separation vector between the two centers
of mass. We take the dipolar momentum m to be aligned
with the field direction. The force of excluded volume
is the hard sphere interaction and the drag force can be
captured by the Stokes relation. In this work we consider
the inertial term of the equation in order to determine the
temporal evolution of the particles, although this term is
suppressed in some other works found in the literature
[26].

In order to simplify the equation in our numerical sim-
ulation some quantities, such as the mass, are defined as
the unity. The results are given in dimensionless units.
We carried out the numerical simulations using 1000 par-
ticles; the area fraction occupied by the particles was
¢ = 0.05. To integrate the motion equations we use the
so-called velocity-Verlet scheme, with a time step of 0.5X
1075, The time step was set such that a particle displaces
no more than 10% of its diameter. It means that the char-
acteristic time of the field variations is much larger than
a time step in the simulation. Each experimental point
results from the average over five runs. The length of
the aggregates are determined by the code implemented
in the simulation, where the length was determined by a
proximity criterion, and the arithmetic average was de-
termined. The error in these average values was within
two particle diameter.

Since we have varied the frequencies ratio in our ex-
periments, here we may use an arbitrary frequency. We
attempt to find with this simple approach just the gen-
eral trends of the behavior of the average length of the
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FIG. 9: The behavior of the average length of clusters as
a function of the phase shift obtained from the numerical
simulation. Inset: average length of clusters as a function of
the frequency of the field 2 (see the text).

clusters. Figure 9 shows the average chain length as a
function of the phase shift §. We observe that for the
case 0 = 0 and 6 = /2 the values of the average chain
length are maximum. These cases corresponds to the
uniaxial field and the rotating field, respectively. This
result is in accordance with two of the local maximums
of the experimental data. In the inset, it is observed the
average chain length as a function of the frequency of the
field 2, while the frequency of the field 1 is kept constant
at 0.0003 and the phase shift is kept at 6 = 7/2. The
curve shows big variations in the average chain length
depending on the frequency of field 2. The characteristic
worthy of remark here is that there is a maximum when
the frequency of the field 2 is the double of the frequency
of the field 1.

VI. VERTICAL FIELDS: CLUSTER
SELF-ORGANIZATION AND TRANSPORT

A different and physically meaningful phenomenology
appears in the MR fluid when the geometry of the per-
pendicular fields results in a magnetic field in the vertical
plane. We shall discuss only the case of a vertical rotating
field, where we use the following values: the amplitudes
of the transversal fields are H;=H>=3183 A/m, and the
phase-shift of the applied fields is 6 = /2.

At the initial stages, after the field is turned on, the
aggregation of particles takes place. Firstly, it is observed
the formation of chain-shaped clusters by axial aggrega-
tion, followed by a process of lateral aggregation of chains
by the zippering mechanism. As the field rotates, the
aggregates rotate headlong in the direction of the field.



When the field is out of the horizontal plane, where the
aggregates lie, one tip of the aggregates is lifted from
bottom of the cell while the opposite extreme remains in
contact with the bottom of the cell. As the field goes
toward the vertical direction, the aggregate is impelled
to acquire the vertical position. Due to the gravitational
force an extreme of the aggregate is always in contact
with the bottom. This occurs in an interval of frequen-
cies where the extreme of the agglomerate in contact with
the bottom of the cell does not slip. As the magnetic field
continues rotating the aggregate eventually lies horizon-
tally over the bottom again. During this cycle its center
of mass has moved a distance approximately equal to the
cluster length. In this motion, due to the interaction
with the bottom of the cell, clusters acquire a traction
effect that self-propels them, with a speed that depends
on the frequency of the fields and the cluster’s length. As
well, clusters interact magnetically among them in this
state. The result of such dynamics is to spatially orga-
nize the aggregates in such a way that denies clogging in
a jammed configuration. Cluster self-organize in a set of
dynamically-stable clusters with a relatively wide distri-
bution of lengths. Figure 10 shows a top-view micrograph
of clusters in their horizontal position (top) and in their
vertical position (bottom). Of course, the cluster length
distribution and the speed of the cluster transport pro-
duced by the headlong-rolling motion, strongly depends
on the rotating field frequency (supplementary material
contains a movie for different frequencies).

Figure 11 shows the behavior of the average clus-
ter length with the frequency of the rotating magnetic
field. As expected, at low frequencies, the average cluster
length reaches its maximum value and, at high frequen-
cies, the magnetic interaction is able to hold together a
very few number of particles. The interval of frequencies
here explored was (0.1,50) Hz. The feasibility of clus-
ters rolling depends in a complex way on the number of
particles forming the cluster, the cluster length, and the
friction of the cluster extreme with the bottom of the cell.
Of course, there is an interdependence of these quantities
with the viscosity, the field intensity and frequency, and
finally, on the magnetic response of the particles. Figure
12 shows the measure average speed of the cluster as a
function of the frequency. The average speed reaches its
maximum value for a frequency of 10 Hz. Notice that
at this frequency, the average length does not reach its
maximum value. Thus, what is observed here is that
small and large clusters do not roll as efficiently as those
where the drag, magnetic, and frictional forces optimize
the cluster length to keep the dynamic organization in
the transport.

We may estimate comparatively the effects of these
complex interactions on the cluster speed, by comparing
the Mason number evaluated by Eq. 2, in terms of the
field angular frequency, to the measured average Mason
number, namely, that value obtained from Eq. 2 writing
the angular frequency in terms of the measured values
of the radius and speed of clusters, assuming that these

FIG. 10: Rolling clusters, in the upper photograph in horizon-
tal position, and some few frames after in vertical position.
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FIG. 11: The average cluster length as a function of the fre-
quency of the vertical rotating field.

are circular. The comparison of these Mason numbers
is depicted in the inset of Fig. 12. If the approxima-
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FIG. 12: The mean cluster speed as a function of the fre-
quency of the vertical rotating field.

tions included in the Mason number definition, Eq. 2,
were valid, one would obtain a behavior described by the
black dots straight line (the corresponding scale appears
at the left side of the inset). The scattered curve with
triangles shows the behavior of the measured average Ma-
son number. Clearly it exhibits a change of regime that
occurs in the interval (15— 20) Hz. One observes that for
frequencies lower than 15Hz, the frictional force between
the cluster and the bottom of the cell is a predominant
factor in increasing the cluster speed when the frequency
increases. On the other hand, for frequencies larger than
20Hz the viscous force is relatively predominant, reduc-
ing the cluster average length and favoring the slipping
of the rolling clusters for increasing frequencies.

VII. COMMENTS AND REMARKS

We have experimentally studied the aggregation pro-
cesses, the structural characteristics and the transport

of the clusters generated in a low-concentration magne-
torheological dispersion when this is exposed simultane-
ously to a pair of sinusoidal fields perpendicular to each
other. For the horizontal applied field configuration we
found that the average cluster-length exhibits a kind of
multiple-period resonances when the frequency of one of
the fields is a integer-multiple of the frequency of the
other field. When the phase shift is varied it is found
that the rotating field and the unidirectional oscillating
field produce the largest chains. In both cases, the ob-
served behavior of the cluster length can be qualitatively
explained by means of a weighted average of the time-
dependent Mason number. For the case of a rotating field
applied in the vertical plane, dynamical self-organized
configurations of clusters are found as a consequence
of the repulsive magnetic interactions between clusters,
the dragg-force, and other hydrodynamic interactions.
Aggregates become self-propelled objects as they rotate
headlong over the bottom of the cell. Consequently clus-
ter transport appears due to this motion of clusters fol-
lowing the field direction. In summary, by means of the
application of a superposition of transversal magnetic
fields it is possible to widely manipulate the cluster shape
and size. For the case of vertical rotating-fields, we have
shown that it is possible to control the general character-
istics of the cluster dynamic-self-organization and cluster
transport. We are positive that latter phenomena first
discussed here will propitiate the development of novel
applications.
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