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Resumen

En esta tesis se realiz6 un estudio computacional detallado sobre la dinamica y la estructura
de un sistema microscépico de 100 micronadadores dipolares modelados a través de ecuaciones
de dinamica browniana bajo la in uencia de un campo magnético externo constante sin con na-
miento. Las ecuaciones de movimiento se resolvieron mediante el método de Euler-Maruyama. Se
calcularon cinco parametros de orden estructural y se identi caron siete estados nales posibles
para el sistema, los cuales se resumen en un diagrama de estados en funcion de las intensidades
de interaccion dipolar inicial y el acoplamiento con el campo externo. El andlisis del factor
de estructura revela estados para los cuales no se presenta relajacion estructural, asi como su
relacion con la intensidad de las interacciones entre micronadadores. Por otra parte, el analisis
de propiedades dinamicas como el desplazamiento cuadratico medio muestra que el movimiento
traslacional se mantiene en el régimen superdifusivo, con una transicion hacia el movimiento
balistico en presencia de campo externo. La dinamica rotacional se mantiene en un régimen
subdifusivo propio de la supresion de la difusién rotacional mediada por el campo externo.

Palabras clave: micronadador, dinamica Browniana, dipolo magnético, campo externo,
materia activa.






Abstract

In this thesis, a detailed computational study was conducted on the dynamics and structure
of a microscopic system of 100 uncon ned dipolar microswimmers modeled through Brownian
dynamics equations under the in uence of a constant external magnetic eld. The equations of
motion were solved using the Euler-Maruyama method. Five structural order parameters were
calculated, and seven possible nal states of the system were identi ed, summarized in a state
diagram in terms of the initial dipolar interaction strengths and the coupling with the external
eld. The analysis of the structure factor reveals states for which structural relaxation does not
occur, as well as its relationship with the intensity of interactions between microswimmers. On
the other hand, the analysis of dynamic properties such as the mean squared displacement shows
that translational motion remains in the superdi usive regime, transitioning towards ballistic
motion in the presence of an external eld. Furthermore, rotational dynamics remains in a subdif-
fusive regime characteristic of the suppression of rotational di usion mediated by the external eld.

Keywords : microswimmer, Brownian dynamics, magnetic dipole, external eld, active matter.
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Introduccion

Se conoce como materia activa a una clase de sistemas fuera del equilibrio termodinamico
compuestos por agentes que extraen energia de su entorno local para realizar trabajo mecénico
y desplazarse de forma auténoma. Ejemplos en la naturaleza abarcan desde motores moleculares
hasta grupos de animales y sistemas sociales; entre algunos sistemas arti ciales destacan las par-
ticulas coloidales autopropulsadas y robots de tamafio centimétrico [1, 2]. Un caso importante de
la materia activa son los micronadadores, término que se re ere a objetos de escala micrométri-
ca que se mueven en uidos [3]. En esta escala de tamafios el nUmero de Reynolds es muy bajo
(Re 1), lo cual implica que las fuerzas viscosas dominan sobre los efectos inerciales. Por tanto,
su movimiento de nado debe romper la simetria temporal para generar desplazamiento neto, segin
el teorema de la vieira de Purcell [4].

El estudio de la materia activa se ha convertido en uno de los campos de mas rapido crecimiento
en fisica, quimica e ingenieria en las (ltimas dos décadas, en parte debido a sus diversas aplicaciones
potenciales. [3, 5]. Entre algunos ejemplos se encuentra la administracién de farmacos en terapia
dirigida [6, 7], la puri cacion de agua contaminada [8] e incluso la contencion de hemorragias en
heridas con geometrias complejas [9]. Para muchas de estas aplicaciones, es fundamental controlar
con precision el movimiento autopropulsado de los micronadadores asegurando su desplazamiento
hacia zonas especi cas, teniendo control de su estructura colectiva [10, 11, 12].

Planteamiento del problema

Diversas investigaciones se han enfocado en los patrones estructurales y comportamientos de
fase resultantes de sistemas de gran tamafio al modi car parametros de control del sistema como la
temperatura T del solvente, la fraccion de empaquetamiento o la velocidad de autopropulsionvg,
mediante simulaciones que incorporan condiciones de frontera periddica en el limite termodinamico
[13, 14, 15, 16, 17]. Sin embargo, menor atencién se ha puesto a la cuanti cacion de propiedades
dinamicas y estructurales de sistemas de tamafio nito como clisters individuales desplazandose a
través de su medio [10, 18].

En este trabajo se analiza la dinamica traslacional y rotacional, asi como el factor de estructura
y el diagrama de estados de un sistema cuasibidimensional y microscépico de 100 micronadadores
dipolares magnéticos con geometria esférica bajo un campo externo uniforme, modelado a través
de ecuaciones de movimiento en dinamica browniana, las cuales se resuelven mediante el método
de Euler-Maruyama.

Limitaciones del estudio

El nimero de micronadadores se eligi6 como un punto intermedio entre la emergencia de feno-
menos colectivos donde los efectos de micronadadores individuales no tienen relevancia dominante
y la optimizacion del tiempo de codmputo con los recursos disponibles. El estudio se limita al efecto
de las variaciones de los parametromn B , relacionado con la intensidad de acoplamiento de los
dipolos con el campo magnético ym 2:do, asociado a la intensidad de la interaccién inicial entre

xiii
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los dipolos. Ademas, no se considera la inclusién de interacciones hidrodinamicas. Dado que el
objetivo principal se centra en la caracterizacién de estados colectivos de los micronadadores en
los tiempos méximos, el estudio se lleva a cabo en la escala de tiempos difusiva, utilizando un
tamafio de paso temporal de orden t 10 4, (donde , = 1=D® se conoce como el tiempo de
reorientacion), muy por encima de la escala de tiempos balisticos del sistemt ( 10 °s) [19].

Preguntas de investigacion

Las preguntas de investigacion que guian este trabajo son:

= ¥Queé estructuras colectivas forma un sistema nito de micronadadores dipolares no con nado
bajo el efecto de un campo magnético homogéneo con una distribucion inicial de rejilla
cristalina?

= ¥COmo in uye la intensidad de las interacciones iniciales entre los micronadadores y el aco-
plamiento con un campo magnético externo homogéneo en las propiedades dinamicas y es-
tructurales del sistema?

Objetivos

Para responder a las preguntas de investigacion, se plantean los objetivos descritos a continua-
cion.

Objetivo general

Analizar el efecto de la competencia entre intensidad de las interacciones iniciales y del aco-
plamiento con un campo magnético externo homogéneo sobre la dinamica y estructura emergente
de un conjunto nito de micronadadores dipolares cuasibidensionales, modelados por dindmica
browniana y dispuestos inicialmente en una estructura de rejillas.

Objetivos especi cos

1. Resolver las ecuaciones de dindmica browniana de un sistema Ne= 100 micronadadores
dipolares esféricos y cuasibidimensionales, mediante el método de integracion estocastica de
Euler-Maruyama.

2. Caracterizar las estructuras colectivas emergentes mediante un criterio de clasi cacion basado
en cinco parametros de orden (polarizacioih y i, formacién de clasteresh i, micronadadores
libres h ¢ i, cadenas alineada$ ,i y orden hexaticoh i), asi como construir un diagrama
de estados en funcién de los parametrom B y m ?=d,.

3. Calcular el factor de estructura estaticoS(qg) del sistema en distintos tiempos caracteristicos
con el n de explorar el fenémeno de relajacién estructural, asi como analizar su forma para
distintos estados en el tiempo maximo.

4. Analizar la dindmica traslacional y rotacional del sistema mediante el analisis de los desplaza-
mientos cuadraticos mediosW; y W,, identi cando los regimenes de movimiento del sistema
mediante los exponentes de difusion y los tiempos de respuesta rotacional del sistema; .



XV
Hipotesis
Se plantean las siguientes hipotesis:

» El sistema exhibira diferentes regiones que distinguen estados con menor y mayor orden
estructural para ciertos valores criticos de los parametrosn B y m 2:do.

= La altura de los picos del factor de estructura mostrara una dependencia clara con los pa-
rametros de interaccién dipolar y de acoplamiento con el campo magnético, indicando un
mayor orden estructural para los regimenes de alta intensidad de interacciones dipolares y
acoplamiento con el campo externo.

= La supresion de la difusion rotacional (mediada por el campo magnético externo) producira
un movimiento traslacional dirigido con comportamiento balistico efectivo ( = 2) cuyo
desplazamiento efectivo ser4 mayor frente a mayores acoplamientos con el cammpoB . El
aumento de este valor también se vera re ejado en tiempos de respuesta cada vez menores.

Validacion

La validez del modelo computacional se evalla a partir de su concordancia con los resultados
tedricos del desplazamiento cuadratico medio (traslacional y rotacional), obtenidos mediante la
solucién de la ecuacion de movimiento de la funcion de densidad de probabilidad bajo el formalismo
de Smoluchowski (vease el Apéndice A.3) y validados experimentalmente porHowse (2007) [22],
en estudios con micronadadores esféricos apolares. Aunque la solucién analitica es estrictamente
valida para sistemas muy diluidos en la escala difusiva, el modelo muestra buena concordancia
para interacciones entre dipolosn 2:d0 débiles. Las desviaciones de la solucion analitica permitiran
explorar los efectos de las interacciones dipolares entre micronadadores y acoplamientos con campos
externos mas intensos.

Justi cacion

El presente trabajo de tesis contribuye al estudio de sistemas nitos de micronadadores dipolares
bajo campos externos y momentos magnéticos de intensidad cercana a la utilizada en experimentos
realistas (orden de mT y 100 aJ/T, respectivamente). Se a na el criterio de clasi cacion de estados
de Telezki y Klumpp (2025) [15] con la adicién de dos parametros de orden (fraccion de microna-
dadores libres y orden hexatico). Su inclusion permite la distincién de estados cuya diferencia entre
morfologias es mas notoria en sistemas microscépicos y nitos (clusteres dispersos/densos y estados
heterogéneos donde se presentan cadenas y cllisteres de menor tamafio). Ademas, se demuestra que
el factor de estructura estéatico permite la identi cacion de orden y relajacién estructural incluso
en este tipo de sistemas.

Contenido

En el primer capitulo, se presenta el marco teérico sobre el cual estd basado este trabajo.
Este se encuentra dividido en los antecedentes, que comprenden estudios sobre sistemas apolares
(interacciones de volumen excluido) y dipolares; se presenta, ademas, el marco conceptual. En el
segundo capitulo, se presenta una descripcion detallada del sistema a estudiar, asi como los métodos
usados para calcular las propiedades de interés. En el tercer capitulo se expone la discusion de
resultados. Finalmente, se presentan las conclusiones. En los Apéndices se incluyen los desarrollos
de los célculos tedricos suplementarios, una descripcion del procesamiento de datos y la constancia
de participacion en congreso de este trabajo.






Capitulo 1

Marco teodrico

1.1. Antecedentes

1.1.1. Micronadadores apolares

Una de las primeras caracterizaciones del movimiento autopropulsado de micronadadores se
encuentra en Howseet al. (2007) [22]. Los micronadadores consisten en particulas Janus de poliesti-
reno (PS) con geometria esférica y diametro d&:62 0:13 m. Mediante un proceso de evaporacion,
uno de sus hemisferios se cubrié con una capa de platino de 5.5 nm de grosor y se sumergieron en
soluciones de 2ml de agua destilada y distintas concentraciones de peréxido de hidrégeno. El pla-
tino funciona como catalizador de una reaccion quimica cuyos productos propulsan a las particulas
en un proceso conocido como auto-difusioféresis.

En la Fig. 1.1 se muestran las trayectorias de particulas Janus con cubierta de Pt asi como
de un control de particulas de PS. Mientras que las particulas de control realizan el caracteris-
tico movimiento browniano (conocido en la literatura como “pasivo’), las particulas cubiertas de
Pt exhiben una componente direccional aumentada en su movimiento, que se incrementa con la
concentracion de HO-.

Figura 1.1: Trayectorias durante 25 segundos de 5 particulas de control (Arriba) y particulas Janus
de Pt en agua y en diversas soluciones de perédxido de hidrégeno (Abajo). Tomada de [22].

Para una particula puramente browniana de diametro , el desplazamiento cuadratico medio
es lineal en el tiempo y su pendiente coincide con el coe ciente de difusion traslacionmt(o) =
ke T3 ), donde kg es la constante de Boltzmann yT y , la temperatura y viscosidad del
solvente, respectivamente. Ademas, el tiempo caracteristico de la difusion rotacional es el inverso
del coe ciente , 1= DO = ke T 2). Por otra parte, para una particula autopropulsada con
velocidad vg, la traslacion y la rotacion estan acopladas y la proyeccién 2D del desplazamiento
cuadratico medio esta dada por
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t

r

2 2
W( t)=4D© t+"07r rexp( 2 t=,) 1 (1.1)

Para tiempos cortos y largos, la expresién toma las formas limite

(

DO t+v2 2 siot=,

W( t 1.2
CU Py s -2
Mientras que, a tiempos cortos ( t= 1)pemesplazamiento depende linealmente del tiempo,

la contribucion browniana es proporcional a  t. A tiempos largos ( t= 1), la difusion
rotacional conlleva a una aleatorizacion de la direccién de propulsion, con una caminata aleatoria
con un coe ciente de difusion traslacional aumentadoD¢ss = Dt(o) + v§:(4D§O)). En el caso de
la mayor concentracion de perdxido de hidrogeno (10 %)Der = 9:0 m?s 1, que representa un
incremento del coe ciente de difusiébn puramente browniano por un factor de casi 30.

En la Fig. 1.2(a) se muestran los desplazamientos cuadraticos medios promediados sobre unos
3000 fotogramas para las trayectorias de la Fig. 1.1. Como se observa, en la ausencia de peroxido de
hidrogeno, las trayectorias mostraron un comportamiento lineal que concordé con el movimiento
browniano clasico. Por otra parte, con la adicion del peroxido de hidrégeno se observa un compor-
tamiento parabdlico mas marcado cuyo ajuste concuerda con la expresion de la Ec. 1.2.

Figura 1.2: a) Desplazamiento cuadratico medio en funcion del intervalo de tiempo de las tra-
yectorias de particulas Janus de Pt mostradas en la Fig. 1.1. Tomada de [22]. b) Desplazamiento
traslacional cuadratico medio calculado de forma numérica (b.1) y teérica (b.2), para una particula
browniana activa con autopropulsion a distintas velocidades. Tomada de [23].

Aungue distintas investigaciones han explorado la dinamica de micronadadores desde una va-
riedad de métodos computacionales, la referencia que se toma en este trabajo de tesis es la de
Volpe et al. (2014), gracias a su facil implementacién en la escala difusiva y convergencia en la
escala de tiempos explorada. En este estudio, se adapta el método de solucién de ecuaciones dife-
renciales estocasticas de Euler-Maruyama para sistemas de particulas activas brownianas en dos
dimensiones. Este método se describe con mas detalle en la seccion 1.2.4 del marco conceptual.
La Fig. 1.2(b) muestra una comparacion entre los resultados numéricos (b.1) y tedricos (b.2) del
desplazamiento cuadratico medio de particulas brownianas activas para diferentes velocidades. La
escala log-log permite identi car con mejor detalle los diferentes regimenes de la dinamica tras-
lacional: Para vg = 0, la particula muestra comportamiento difusivo clasico browniano W, 1),
mientras que para el resto de velocidades, aparece un régimen balistiod/{ t?) intermedio y un
régimen difusivo a tiempos largos, lo cual coincide con las observaciones de Howse.




CAPITULO 1. MARCO TEORICO
1.1. ANTECEDENTES

Separacion de fases inducida por motilidad (MIPS)

Mediante un enfoque experimental y numeérico, Buttinoni et al. (2013) [24] estudiaron una
suspensién de particulas coloidales recubiertas de carbono suspendidas en una mezcla de agua
y lutidina y reportaron los primeros resultados experimentales de suspensiones coloidales activas
gue mostraban una separacion de fases. Fenémeno que ya anticipaban investigaciones téorico-
computacionales como la de Filyet al. (2012) [13].

Las particulas Janus se preparan con perlas de SjOde diametro 4:26 m mediante la
deposicidn de una capa de 10 nm de gra to en un hemisferio. El solvente consiste en una solucion
de agua con una concentracion d&8 %de 2,6-lutidina depositada en una cavidad casi bidimensional
de 400 400 m?, altura de 6 my una fraccién de empaquetamiento =0:1 0:4. A diferencia de
las particulas cataliticas de Howse, que consumen el solvente para propulsarse, la fuerza forética
de estas particulas proviene del calentamiento del hemisferio de carbono mediante la iluminacion
de la muestra por luz laser de longitud de onda de 532 nm.

Figura 1.3: Separacion de fases: (a) Tamafio relativo promedi® del camulo mas grande como
funcién de la velocidad de autopropulsionv. Se muestran los resultados experimentales (simbolos
abiertos) y los resultados de simulacion (simbolos cerrados). (b) Instantdnea de simulacion del
sistema separado a = 0:5y ndmero de PécletP e = 100. (c) Instantanea experimentala =0:25

y v = 1:45 m=s. Adaptada de [24].

A baja fraccion de empaquetamiento ( = 0:1) el sistema entra en un estado estacionario que se
describe como un uido de clusteres dinamicos. El tamafio medio de estos clusteres se incrementa
de forma aproximadamente lineal con la velocidad de autopropulsion. Por otra parte, a fracciones
mas altas ( = 0:36), la suspension se separa en clusteres grandes rodeados por una fase gaseosa
de micronadadores libres (Captura de simulacién en Fig. 1.3(b) y del experimento en Fig. 1.3(c)).
A esta separacion se le conoce en literatura mas reciente como separaciéon de fases inducida por
motilidad (MIPS, por sus siglas en inglés). En la Fig. 1.3(a) se muestra la fraccion promedio
P de particulas en el cluster de mayor tamafio de nida comoP = hNi.i =N, donde N;i es el
promedio del nimero de particulas en el clister mas grande (subindide) y N es el nimero total
de particulas. A cierta velocidad de autopropulsién critica, el sistema muestra la transicién de un
uido desordenado a una fase ordenada, donde el clister mas grande ocupa una fraccion nita del
sistema. La velocidad critica disminuye a medida que se incrementa.

En la Fig. 1.4(a) se muestran capturas consecutivas de un solo clister. Se observa que las
orientaciones a lo largo del contorno apuntan hacia adentro. Se observa también una particula con
orientacion hacia afuera (sefialada con la echa negra) que deja el cllster y otra que la sustituye. El
origen de la transicién es causa de un simple mecanismo de autoatrapamiento ilustrado en la Fig.
1.4(b): Dos o méas micronadadores que colisionan de frente quedan detenidas por la persistencia
de sus orientaciones. Por tanto, una particula situada en la orilla del cluster tiene que esperar un
tiempo de al menos ; hasta que la difusién rotacional reoriente su direccion para salir del clister.
Mientras que el tiempo para abandonar el clster es independiente de la velocidad de autopropulsion
Vo, velocidades mas altas aumentan la probabilidad de que otras particulas choquen con el claster,
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Figura 1.4: (a) Capturas consecutivas de un clister, donde se muestran las orientaciones proyec-
tadas ( echas) de los micronadadores. Las particulas del borde apuntan mayoritariamente hacia
adentro. La particula indicada en la parte inferior (izquierda) abandona el cimulo (centro) y es
reemplazada por otra particula (derecha). (b) Esquema del mecanismo de autoatrapamiento: para
que las particulas que colisionan se liberen, deben esperar a que sus orientaciones cambien debido
a la difusion rotacional y apunten hacia afuera. Tomada de [24].

conduciendo a su crecimiento.

Factor de estructura estatico en sistemas homogéneos

Estudios computacionales sobre la estructura de sistemas de micronadadores pueden encon-
trarse en De Macedoet al. (2018) [17], donde se investiga el efecto de la variacién de parametros
de control sobre el factor de estructura estatico y la funcién de distribucién radial de un siste-
ma de discos duros brownianos activos a fracciones de empaquetamiento bajas< 0:2) y altas
( =0:6;0:7). Para el sistema activo, la rejilla de parametros se elige en regiones del espacio fase
donde el sistema puede ser encontrado en estados homogéneos, esto es, en puntos su cientemente
alejados de la espinodal de la MIPS. El calculo de los factores de estructura estaticB¢q) se realiza
mediante la transformada de Fourier discreta

* +

1 X
S(@= exp( ig (rj ry)) 1.3)
ik =1
En la Fig. 1.5 se presenta una comparaciéon d&(q) de (a) sistemas de particulas brownianas
pasivasa =0:1 0:6?y (b) de discos duros brownianos activosa =0:1 0:7y DO =3 Dt(o) =2,
La primera diferencia encontrada es el comportamiento d&s(qg) en el limite de vectores de onda
bajosq! O: El sistema pasivo satisface la bien conocida relacion para la compresibilidad isotérmica
T»

nkeT 1 =Im S(q) (1.4)
g 0

donden = N=V y coincide con los valores dados por la expansion hallada por Baus y Colot (1987)
[25]. Por otra parte, el sistema activo muestra un incremento de5S(q) para valores cercanos a cero
gue implica un incremento en su compresibilidad, atribuido a la emergencia de la region de MIPS.
La segunda diferencia notable es el comportamiento de los picos 8€q) que, para el sistema activo,
exhiben una mayor altura y su maximo aparece desplazado hacia la derecha, lo cual sugiere un
mayor orden estructural y una distancia entre micronadadores reducida, respectivamente.

1En el articulo se usa la notacion  para denotar la fraccion de empaquetamiento.

4



CAPITULO 1. MARCO TEORICO
1.1. ANTECEDENTES

Figura 1.5: Factor de estructura estaticoS(q) de sistemas de discos brownianos duros. a) Sistema
pasivo con =0:1 0:6. Las lineas sdlidas son resultados de las simulaciones ED-BD. Las lineas
punteadas son la expresion de Baus-Colot par&(q). b) Sistema activo con velocidad de autopro-
pulsiéon vo = 10Dt(0): y coe ciente de difusion rotacional DO = 1Dt(°): 2para =0:1 07
Adaptada de [17].

En la Fig. 1.6 se muestra una comparacion entre los factores de estructura con fracciones de
empaquetamiento a) =0:2,b) =0:6yc) =0:7a diferentes velocidades de autopropulsion
Vo que previenen MIPS. A fracciones de empaquetamiento bajas (= 0:2, Fig. 1.6(a)), la mayor
diferencia entre la estructura promedio existe entrevg = 0 y vo 6 0, donde existe un incremento
de S(q) en la region de vectores de onda pequefios y un corrimiento de los picqs > 2 hacia
la derecha, produciendo el mismo efecto del caso anterior. No obstante, en este caso, mayores
velocidades tienen un efecto casi nulo sobr®(qg), lo cual se atribuye a las interacciones de volumen
excluido.

Para fracciones de empaquetamiento altas (Figs. 1.6(b) y (c)), existe una interesante evolucién
no monotona de los picos principales de los factores de estructura: A medida que se desplazan hacia
la derecha ante velocidades crecientes, su altura disminuye progresivamente hasta aproximadamente
Vo=5 Dt(o) = 2, donde comienza a aumentar (Véanse los recuadros insertos). Se encuentra que este
fenébmeno es anédlogo a lo que sucede en sistemas tridimensionales con interaccion de pozo cuadrado
(SWS, por sus siglas en inglés). En este modelo, se complementa la interaccion de esfera dura con
una fuerza de atraccion ja de intensidad (analogo devp) y rango  (andlogo de ). Por tanto,
la evolucién no monodtona se atribuye a un cambio genuino en la forma en que la actividad altera
la estructura del uido.
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Figura 1.6: Columna izquierda: Factores de estructura estatico$(q) para sistemas de discos duros
a diferentes y velocidades de autopropulsion. Columna derecha: capturas del sistema a diferentes
velocidades de autopropulsiénvg. Por las:a) =0:2.b) =0:6c) =0:7. Adaptada de [17].

1.1.2. Micronadadores dipolares
Cristales vivos

Palacci et al. (2013) [26] reportaron la observacién experimental de la autoorganizacién de un
sistema coloidal de particulas activas y magnéticas a fracciones de empaquetamiento 0:01 0:45.
Las particulas consistieron en esferas de polimero 3-metacriloxipropiltrimetoxisilano, con un cubo
de hematita parcialmente encapsulado, con una parte expuesta al solvente. El solvente fue una
solucién base en peroxido de hidrogeno de 0.1 a 3%, 5 mM de hidréxido de tetrametilamonio
y 3.4 mM de dodecil sulfato de sodio (DSS). El disefio de las particulas es interesante puesto
gue permite controlar la actividad mediante iluminacién con luz de alta frecuencia y, ademas,
aplicar un campo externo magnético externo. Bajo un campo de iluminacién de brillo normal, los
coloides se encuentran en equilibrio con el solvente y se sedimentan en el fondo del portaobjetos de
observacion. Al ser iluminadas mediante luz azul/violeta (430 490nm), las particulas exhiben
autopropulsion a una velocidad de hastal5 m=s. Debido al mismo fenémeno de autoatrapamiento




CAPITULO 1. MARCO TEORICO
1.1. ANTECEDENTES

descrito en [24], las particulas se organizan en clisteres conocidos comrestales vivos debido

a su capacidad de fusionarse, romperse y reagruparse dinamicamente. Para este caso, se observa
una transicion de uctuaciones normales ( N N'72) a uctuaciones gigantes ( N N©%9) al
superar la fraccion de empaquetamiento critica  0:07. Ademas, la vida media de los cristales es
nita y ampliamente distribuida, con un tiempo caracteristico de 100 75 s para que su tamafio
varie al menos en un 50 %.

Finalmente, para investigar los mecanismos subyacentes del sistema, se aprovecharon las pro-
piedades magnéticas de los cubos de hematita encapsulados. Bajo un campo magnético externo
(B 1 mT), la direccién de autopropulsion de las particulas se alined en direccion paralela al
campo, suprimiendo la difusién rotacional. Mediante una simple demostracion, se mostré cémo la
formacion de cristales depende en gran medida de la aplicacién de un campo externo. Dado que
este suprime la difusién rotacional de las particulas en el cristal, no hay forma de que el cristal
se rompa. La Fig. 1.7 muestra el siguiente proceso: a) y b) Se enciende el campo magnético y la
luz violeta/azul; el cristal se autopropulsa en la direccion del campo magnético y su rompimiento
se suprime. c) La luz se apaga, y se deja el campo magnético encendido; el cristal se disuelve. d)
Se apaga el campo magnético y se enciende la luz; las particulas colisionan y el cristal vuelve a
formarse. e) La luz se apaga, con el campo magnético apagado; el cristal se disuelve. f) Se enciende
primero el campo magnético y después se enciende la luz. Todas las particulas se mueven en la
direccion del campo; no colisionan ni se cristalizan.

Aunqgue el estudio no profundizé en un analisis cuantitativo del fendmeno, se intuyd que la
presencia del campo externo suprime la difusién rotacional de los micronadadores, lo cual impide
la formacion de clusteres, cuyo origen radica en el autoencierro inducido por la actividad. Por ello,
el articulo es una referencia fundamental para este trabajo de tesis, pues se muestra la evidencia
experimental del control sistemas microscopicos conformados por unas cuantas particulas activas
mediante el acoplamiento de sus dipolos un campo externo.

Figura 1.7: Capturas secuenciales del mecanismo de movimiento de cristales vivos. Se usa un campo
magnético externoB, 1 mT para orientar las particulas y dirigir su movimiento. La echa roja
indica la orientacién del campo. Adaptada de [26].

Estructuras en sistemas pequefios con nados sin campo externo

Los sistemas pasivos de particulas brownianas dipolares tienden a formar cadends ( 3),
anillos (3 N 17) y patrones hexagonales multicapal  18) siendo estas con guraciones que
minimizan la energia libre del sistema. En Telezki y Klumpp (2020) [27] se explora la formacién
de estructuras en sistemas bidimensionales pequefiod (= 36 y 81) de micronadadores dipolares
activos con velocidad de autopropulsiéornvg y momento dipolar en con namiento espacial.

Las ecuaciones de movimiento en Dinamica Browniana de leésima particula con posicionr;
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y orientacién &; con autopropulsién vy estan dadas como
_ 1 (0)
Vo€ + —Fi+ 2D Wy
t
1 q
&= — 8 + ZDEO)Wr;i &

r

=
|

(1.5)

Estas se resuelven mediante el método estocastico de Runge-Kutta de segundo orden. Las
fuerzasF; que actdan sobre la particulai estan dadas por la suma de las interacciones particula-
particula y las interacciones con las paredes del sistema. Las torcas, por otra parte, resultan
de la interaccién entre particulas y las interacciones con la pared del sistema. Para modelar la
reorientacion del sistema, se introduce una torca de pared®' que puede ser modi cada mediante
el pardmetro

\iNaII - éi F}Nall (1.6)

donde F‘i”a” se describen mediante el potencial de Weeks-Chandler-Andersen (WCA) calculando
la distancia méas corta al muro y aplicando una fuerza repulsiva para una particula virtual de la
pared con su super cie en el punto de la distancia mas corta (fuera del muro a una distancia de
=2).

Primero se calcul6 la probabilidad de los micronadadores para autoorganizarse en estructuras.
Esta métrica también se conoce como grado de polimerizacién. Los calculos se realizaron variando
el nimero de Pécletv, = v =D t(o) y la intensidad del dipolo = B o= (donde By = 0:01ImT es
la intensidad del campo magnético de la Tierra). Este parametro se de ni6 como el promedio de
ensamble del nimero de particulas asociadas a un cluster dividido por el nimero total de particulas
en la simulacion.

Como se muestra en la Fig. 1.8(a), se observa un aumento abrupto d® con un momento
dipolar creciente. Este salto sugiere un valor critico para la intensidad de momento dipolar.

El recuadro de la misma gura, muestra que este valor critico (que satisfacps( ) = 0:5) depende
de forma aproximadamente lineal de la velocidad de autopropulsiémg. La formacién de estructuras
comienza a dominar en 1, para particulas pasivas o = 0) lo cual corresponde a una intensidad
de acoplamiento dipolarde = 2=T = 1. Por tanto, las estructuras comienzan a dominar cuando
la energia de acoplamiento dipolar entre dos particulas coincide con la energia térmica del sistema
( 2= T). Estos hallazgos sugieren que la actividad de las particulas puede ser tratada como una
temperatura efectiva de este tipo de sistemas, idea que también se sugiere en [28].

Para clasi car las fases del sistema, se de ni6 el parametro de orde@, que describe la distancia
d entre la cabeza y la cola de los clusteres normalizados a la longitud de su contorhdomando en
cuenta las interacciones de volumen excluido que conllevan a la distancia minimaentre particulas

c=1 ?— a.7)

Con esta de nicion, una cadena completamente recta, con una distancia minima entre vecinos
de , resulta en un parametro de ordenC = 0, mientras que un anillo completamente cerrado
resulta enC = 1. Para establecer los puntos en los diagramas de fase de la Fig. 1.8(b), se considera
el valor maximo Cpax del parametro C de estructuras dominantes, siempre y cuando se cumpla
que ps > 0:5. Los puntos morados corresponden a una fase donde predomina la formacién de
anillos; los puntos azules, cadenas; los puntos grises, nula formacién de estructuras; y, nalmente,
el patrén cuadriculado bicolor sefiala que no existe una fase predominante. En la gura mencionada
se muestra una comparacion de diagramas de fases paka= 36 particulas. Por las se presenta
la geometria del con namiento (caja cuadrada (arriba), circular (abajo)); por columnas, el efecto
de la torca de la pared ( = 0:0;0:4; 20). Se observa que para momentos dipolares bajos ( 1:0)
no hay formacion de estructuras, independientemente de la velocidad de autopropulsién. Ademas,
en todos los casos se presentan dos regiones estrechas donde se forman cadenas, mientras que los
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Figura 1.8: a) Probabilidad de formacion de estructurasps como funcién del momento dipolar
magnético para N = 36 particulas. Las diferentes curvas corresponden a diferentes velocidades
de autopropulsion vg. El recuadro muestra la dependencia del dipolo magnético critico de la
velocidad de autopropulsion. b) In uencia de las condiciones de frontera en los diagramas de estados
deN =36 particul?)s: Se varia la forma del con namiento (primera la: caja delL =50, segunda la:
circulo deR =50=" ") y el coe ciente de interaccion con las paredes (= 0:0; 0:4;20). Las areas
coloreadas y las lineas se agregan como ayuda visual. El area coloreada con el patron cuadriculado
indica que no hay una asignacién clara a una estructura dominante que pudiera ser asignada a
estos parametros. c) Parametro de orden locaCnax (r) para 10 realizaciones independientes con
Vo =15y =2. Tomadas de [27].
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anillos son las condiciones dominantes. El diagrama de fases cambia cualitativamente con un
creciente. Para una torca de pared alta ( = 2:0) para con namiento circular, surge una region en
la cual ya no es posible hacer una separacion clara entre una fase de cadenas y anillos (cuadriculado
bicolor).

En la Fig. 1.8(c) se calcula el parametro de orden locaCmax €n una rejilla de 250 250 puntos
en los con namientos y se demuestra que las con guraciones de anillos ocurren principalmente
cerca de los bordes de ambas geometrias de con namiento. Este efecto se atribuye a la colisién de
cadenas con los muros.

Sistemas grandes con campo externo

En un estudio mas reciente de Telezki y Klumpp (2025) [15], se investigan los patrones formados
por un sistema grande de micronadadores dipolares bajo el efecto de un campo magnético externo
homogéneo.

Se modelanN = 1156 particulas en condiciones de frontera periédica. Este enfoque es equi-
valente a estudiar el sistema en el bulto, sin efectos de pared. Las ecuaciones de movimiento del
i-ésimo micronadador introducen los efectos del campo mediante la torca®™ = & B y el
campo magnético externo homogéne® = B&,. Para la rejilla de parametros, se modelan tres
fracciones de empaquetamiento;: = 0:13, = 0:23y un valor critico = 0:57 donde sistemas
activos apolares presentan MIPS. Para el campo externo, se investigan las magnitudes adimensio-
nales: 0.1, 1, 14> Considerando la magnitud adimensional = B o= conBy=1 10°T 3y

= kg T, se exploran nueve valores en el rang[®; 1:6] y los valores individuales 2.4 y 4. Para las

velocidades, dadas por el numero de Péclet = vp =D t(o), se exploran once valores en el rango
[2;500]

La caracterizacion de las estructuras formadas en el sistema se lleva a cabo mediante un sistema
de clasi cacién basado en los siguientes tres parametros de orden: (1) la fraccion de particulas en
el cluster més grande . = n.=N, donde n. es el nimero de particulas en este cllster, (2) la
polarizacion global , dada por

1 X

e~ ﬁ ' e (1-8)
i=1

y (3) el grado de polimerizacion ,, dada por , = nNchan =N, donde Nchain €S el nimero de
micronadadores que satisfacen los siguientes tres criterios: 1) su distancia es menor que el radio
de corte, rj <r .. 2) Estan alineados de forma paralele; € > 0. 3) Su orientacion es paralela
al vector de distancia que conecta sus centrogg; f) (& fy) > 0. Estos criterios son Utiles
para identi car la formacion de cadenas en el sistema.

Para una clasi cacion sistematica de los patrones formados en el sistema, se considerd que
el sistema estaba ordenado de acuerdo con el parametro de orden global correspondiente si su
promedio de ensamble global era mayor a 0.5. Esta clasi cacion de ne ocho estados posibles,
mostrados en la Tabla 1.1. En la Fig. 1.9, se muestran capturas de los sistemas simulados con baja
fraccion de empaquetamiento ( = 0:13) y velocidad de autopropulsion intermedia (o = 23), para
diferentes valores deB (por columnas) y (por las).

Los diagramas de estado obtenidos se muestran en la Fig. 1.10. Por columnas, se muestran tres
intensidades de campo magnéticoB = 0:1;1;14 por las, tres fracciones de empaquetamiento:

=0:13;023;057. Como era de esperarse, la MIPS solo se observa con el valor critico= 0:53,
en ausencia de interacciones dipolares (triangulos naranjas, etiquetaluster ). Este fenémeno se
atribuye a que la interaccion dipolar previene el autoatrapamiento mediante reorientaciones y, por
tanto, la desaceleracién necesaria para la MIPS.

Sistemas con un campo magnético externo débil y densidades bajas y moderadas (primera
columna en Fig. 1.10) muestran con guraciones similares a sistemas sin campo externo. Este resul-

2Equivalentes a 10 4, 10 3 y 0:14 mT, etiquetadas como débil, moderado y fuerte .
3Del orden de magnitud del campo magnético de la Tierra.

10






	Agradecimientos
	Resumen
	Abstract
	Introducción
	Marco teórico
	Antecedentes
	Micronadadores apolares
	Micronadadores dipolares

	Marco conceptual
	Hidrodinámica bajo pequeño número de Reynolds
	Ecuaciones de Langevin
	Ecuaciones de Dinámica Browniana
	Método de Euler-Maruyama
	Propiedades dinámicas y estructurales


	Métodos
	Modelo
	Integración de ecuaciones
	Entorno computacional
	Cálculo de propiedades

	Resultados y discusión
	Caracterización de estados
	Parámetros de orden
	Diagrama de estados

	Factor de estructura estático
	Propiedades dinámicas
	Desplazamiento típico
	Distribuciones angulares
	Desplazamiento cuadrático medio
	Coeficiente de difusión rotacional y tiempos de respuesta


	Conclusiones
	Apéndices
	Cálculos suplementarios
	Fuerzas y torcas
	Ecuación de Smoluchowski
	Desplazamiento cuadrático medio en el formalismo de Smoluchowski
	Traslacional
	Rotacional


	Información suplementaria del procesamiento de datos
	Manejo de datos
	Valores de parámetros utilizados
	Scripts utilizados

	Participación en congreso
	Bibliografía

