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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
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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



ANTECEDENTES

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 interaccién 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 describira 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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