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Resumen de la tesis que presenta Luis German Morales Valenzuela como requisito
parcial para la obtencién del grado de Maestro en Ciencias en Nanociencias.

Micro y nanomotores fotonicos

Resumen aprobado por:

Dr. Victor Ruiz Cortés
Director de tesis

El estudio y uso de la luz como fuente principal para la manipulacién de atomos,
moléculas y particulas, es de gran interés debido a la amplia variedad de medios donde
es posible utilizarse, razén por la cual es posible abarcar distintas areas de investiga-
cién. En este trabajo de investigacién se presenta un estudio sobre la propulsiéon de
diferentes tipo de particulas; sélidas y tipo “core-shell” de tamafio micrométrico, asi
como también el movimiento del virus del mosaico de bromo (BMV por sus siglas en
inglés) con un tamafo de 28 nandmetros, por medio de ondas evanescentes para las
particulas micrométricas y ondas propagantes para el caso del virus. Para generar las
ondas evanescentes se hizo uso de la reflexidn total interna, que se genera al momen-
to que la luz incide de un medio denso a uno menos denso a un angulo de incidencia
critico. En cambio, para mover los virus se hizo uso de un haz propagante. Para despla-
zamiento de las particulas por medio de un haz de luz laser se hizo uso de los dos tipos
de fuerzas que se pueden ejercer mediante la luz: la presién de radiacién, fuerza ejer-
cida por la naturaleza intrinseca que la luz ejerce en un area y la fuerza fotoforética,
fuerza debido a un gradiente de temperatura creada en la superficie de una particula
absorbente y el medio que lo rodea. Conociendo la velocidad de desplazamiento de
las particulas, se logré calcular la fuerza que experimenta cada particula debido a la
fotopropulsién por medio de la ecuacidn de Stokes. Los resultados experimentales de
la fuerza que las particulas experimentan se compararon con los resultados numéricos
obtenidos empleando el método de elementos finitos, asi también se dio respuesta a
ciertos sucesos que ocurrian en los experimentos. Por ultimo se propone una mane-
ra de utilizar ambos tipos de fuerzas para cambiar la direccién de movimiento en el
eje de horizontal de una particula tipo “core Shell” metalica solamente cambiando la
polarizacion lineal de la luz.

Palabras clave: microparticula, virus, reflexion total interna, presion de ra-
diacion, fuerza fotoforética, método de elementos finitos, polarizacion lineal



Abstract of the thesis presented by Luis Germdan Morales Valenzuela as a partial requi-
rement to obtain the Master of Science degree in Master of Science degree in Nanos-
cience.

Photonic micro y nanomotors

Abstract approved by:

Dr. Victor Ruiz Cortés
Thesis Director

The study and use of light as the main source for the manipulation of atoms, mo-
lecules and particles, is of great interest due to the wide variety of mediums where
it is possible to use it, which is why it is possible to cover different areas of research.
This research work presents a study on the propulsion of different types of particles;
solid and core-shell type micrometer size, as well as the movement of the bromine
mosaic virus (BMV) with a size of 28 nanometers, by means of evanescent waves for
micrometric particles and propagating waves In the case of the virus. To generate the
evanescent waves, total internal reflection was used, which is generated at the mo-
ment that the light strikes from a dense medium to a less dense medium at a critical
incidence angle. However, to move the viruses, a propagating beam was used. For the
displacement of the particles by means of a beam of laser light, two types of forces
that can be exerted on the particle by light were used: the radiation pressure, the force
exerted by the intrinsic nature that the light exerts on an area and the photophoretic
force, force due to a temperature gradient created on the surface of an absorbent
particle and the surrounding environment. Knowing the speed of displacement of the
particles, it was possible to calculate the force that each particle experiences due to
the photopropulsion by means of the Stokes equation. The experimental results of the
force that the particles experience were compared with the numerical results obtained
using the finite element method, thus also responding to certain events that occurred
in the experiments. Finally, we propose a way to use both types of forces to change
the direction of movement in the horizontal axis of a metal core shell type particle only
by changing the linear polarization of light.

Keywords: microparticle, virus, total internal reflection, radiation pressure,
photophoretic force, finite element method, linear polarization
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Capitulo 1. Introduccion

El uso y sintesis de micro y nanoparticulas recientemente se ha estado investigan-
do con gran rigurosidad, esto debido a que presentan un gran potencial en diferentes
ramas de la ciencia, al grado de ser utilizados como vehiculos para el transporte de
algun material, biolégico o inorganico, para llevar a cabo tareas en concreto. El uso de
las micro y nanoparticulas como vehiculos ya se ha reportado en distintas areas de in-
vestigaciones tales como: el drea biomédica para el transporte de farmacos (De Avila
et al., 2017), en las ciencias ambientales para disminuir el tiempo en el tratamiento
de aguas residuales (Soler et al., 2013) y en la biologia para estudiar la interaccion
entre células (Zhang y Liu, 2008), por citar algunos. Estos ejemplos implican el uso
de moléculas o estructuras con ciertas caracteristicas fisicas y quimicas que les per-
miten moverse para realizar sus tareas y son conocidos en la literatura como micro o

nanomotores.

Un motor, citando a la real academia espafiola (RAE), es una maquina que produ-
ce movimiento gracias a una fuente de energia externa, como la energia térmica o
eléctrica. Debido a los avances recientes en nanociencias y nanotecnologia que po-
sibilitan la manipulacién de atomos y moléculas, es factible disefar estructuras con
estas caracteristicas (micro y nanomotores) para utilizarlos en el desarrollo de nuevas

y mejores tecnologias.

1.1. Micro y nanomotores

El interés de utilizar moléculas, proteinas o polimeros como micro y nanomotores
surgio cuando los cientificos I. R.Gibbons y A. ] Rowe en 1965 descubrieron la dineina,
una proteina capaz de transportar organelos membranosos (lisosomas, endosomas,
fagosomas y complejo de Golgi) sobre los microtibulos de la célula, Figura[La. Tiempo
después se descubrieron la miosina (Pollard y Korn, 1973) y la kinesina (Vale et al.,
1985), proteinas similares a la dineina que son estructuras proteicas gque se encuen-
tran en las células del cuerpo humano y que son capaces de moverse al romper una
molécula en especifico, adenosin trifosfato (ATP por sus siglas en inglés), y tomar la
energia de enlace (Figura [1b, c). Dado que estos nanomotores bioldgicos realizan sus

tareas de modo eficiente independientemente de su tamafo; la comunidad cientifica



estuvo muy interesada en el funcionamiento de estas moléculas con el propésito de
implementar el mismo principio de movimiento en el disefio de micro y nanomotores
con diferentes caracteristicas, y emplearlos en las aplicaciones antes mencionadas
(Schliwa y Woehlke, 2003).
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Figura 1. Primeros motores bioldgicos, a) movimiento de la kinesina y dineina con “cargo" sobre mi-
crotlbulos, b) imagen ilustrativa sobre el desplazamiento de las proteinas motoras, c) hidrélisis de ATP
en una proteina motora y su movimiento debido a la absorcién de energia. Imagen modificada de The
University of Tokyo.

Considerando lo anterior, diferentes grupos de investigaciéon han fabricado micro
y nanomotores con la intencién de imitar las caracteristicas de los motores biolégi-
cos y se han estudiado diferentes maneras de construirlos. Estos también se pueden
clasificar como motores que necesitan combustible y los libres de combustible, consi-
derando que los micro y nanomotores necesitan un agente externo a ellos para tomar
energia de alguna manera y generar el movimiento. Los primeros descomponen al-
gun compuesto quimico, como lo describe Gibbs y Zhao que en 2009 (Gibbs y Zhao,
2009) demostraron que por medio de una conversién catalitica podian generar un mo-
vimiento de hasta 6 #m/s solo variando la concentracidon de reactivo a catalizar en una
microparticula tipo Janus (particula que solamente la mitad de ella esta recubierta con

otro material) con un tamafio de 2.01 um, figura 2.

Ademas del uso de la conversién de una molécula a otra para generar un movi-
miento por difusién, existe otra manera de generar movimiento por medios quimicos;
gue es aprovechar el gradiente de protones o electrones inducidos por algun agente
externo a la molécula. Un ejemplo de esto se describe en el articulo de Li et al. en

2016 (Li et al., 2016) donde, utilizando un polimero funcionalizado, figura [2p, sensible



a la luz, éste separa cargas generando un gradiente de protones y asi generar un mo-
vimiento con velocidad de hasta 20 #m/s dependiendo de la intensidad de radiacién UV

en agregados de 2 um.
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Figura 2. Imagenes de micromotores que necesitan combustible: a) esquema de un motor catalitico,
Gibbs y Zhao, 2009. b) Polimero Botorn H40 funcionalizado con spyropyran, Li et al., 2016

Por otra parte, los micro y nanomotores libres de combustible son construidos de tal
manera que sus caracteristicas intrinsecas sean capaces de interaccionar con agen-
tes externos para generar un movimiento que conlleve a un desplazamiento. Algunos
ejemplos de micro y nanonomotores impulsados por campos externos son: campos
eléctricos (Calvo-Marzal et al., 2010) en el cual, utilizando nanoalambres con mate-
riales poliméricos y metalicos con las caracteristicas de un diodo, pueden impulsar-
se de manera controlable bajo la influencia de un campo eléctrico AC espacialmente
uniforme (figura [3p), 0 campos magnéticos (Ghosh y Fischer, 2009) en donde con na-
noestructuras de diéxido de silicio y cobalto en forma de espiral pueden controlarse
micrométricamente mediante un campo magnético pequefo (figura [3b), o por haces
de luz (Ashkin, 1970) mediante la presidon de radiacién de la luz, con los que Ashkin
logré mover microparticulas dieléctricas (figura [3) y gradientes térmicos (Niessner,
2014) generados en particulas amorfas de hollin calentando una seccién de ellas me-
diante un haz de luz (figura [3/d).
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Figura 3. Imdgenes modificadas de micromotores; a) eléctrico, con velocidades de hasta 17.1 #m/s en
particulas de 200 nm, Calvo-Marzalet al., 2010; b) magnético con velocidad de 40 #m/s y dimensiones de
2 um de largo y 200 nm, Ghosh y Fischer, 2009; c) foténicos con velocidad de 26 #m/s en esferas de vidrio
de 2.68 um de didmetro, Ashkin, 1970; d) térmico velocidad de 300 #m/s en semi esferas de hollin de 500
nm, Niessner, 2014

Incluso se han desarrollado micro y nanoestructuras capaces de aprovechar varios
principios de movimiento, para obtener un mayor control de las particulas o grados
de libertad. Como la combinacién de campos acusticos y magnéticos donde el prime-
ro genera el desplazamiento y el segundo controla la direccién (Garcia-gradilla et al.,
2013), figura[4p, o la combinacidén de la interaccién de la luz y un compuesto fotocata-
litico, donde la interaccidn de la luz es utilizada para controlar la velocidad y el tiempo

de movimiento de las particulas fotocataliticas (Singh et al., 2018), figura [4b.

Figura 4. Imagenes tomadas de Micromotores hibridos; a) acuUstico-magnético, Garcia-gradilla et
al.,2013; b) fotocatalitico, Singh et al., 2018



1.2. Motores fotonicos

Los micro y nanomotores fotoinducidos (impulsados por ondas electromagnéticas)
se caracterizan por la amplia variedad de aplicaciones donde es posible utilizarlos ya
gue, la fuente de energia que se utiliza (luz) puede modificarse a longitudes de onda
donde sea inerte al medio (Ashkin et al., 1987). Ademas que su movimiento es gracias
a las diferentes maneras de utilizar las propiedades de la luz (radiacién de presién,
intensidad, longitud de onda, fase y polarizacién) al interaccionar con la materia. De
tal manera que se pueda transformar esa propiedad en fuerza mecanica, a diferencia
de los motores cataliticos que necesitan un combustible en el medio para poder fun-
cionar o los magnéticos que después de un lapso de tiempo tienden a aglomerarse, los
nanomotores fotoinducidos no tienen una respuesta adversa (Engelmann et al., 2017;
Fournier-Bidoz et al., 2005)

1.2.1. Antecedentes

El movimiento de particulas por medio de la radiacién es conocido desde mucho
antes de la invencién del laser, dicho descubrimiento se le atribuye al cientifico Eh-
renhaft en 1918. Ehrenhaft llamé a la fuerza que lograba hacer que se movieran las
particulas por medio de la luz (en su caso particulas solidas suspendidas en un gas)
fuerza fotoforética. Este tipo de fuerza era logrado gracias a una diferencia de tempe-
raturas que se formaba entre la particula o superficie irradiada y el medio circundante.
El movimiento que se podria obtener por medio de este fendmeno era dependiente de
las zonas de la particula donde preferentemente se calienta ya sea por su morfologia

0 composicién, generando asi una variedad de movimientos (Ehrenhaft, 1918).

Por otro lado, en 1619 Johane Kepler, en su tratado “De cometis” (Kepler, 1619),
fue la primer persona en suponer que la luz ejercia, por simple naturaleza, una fuerza
al interaccionar en la superficie de un objeto. En el argumentaba que la desviacién de
una de las colas del cometa Halley era originada por la presidon de radiacion que la luz
del sol ejercia en el cometa. Aios después fue comprobado tedéricamente, gracias a
las ecuaciones de Maxwell que la luz, en efecto, ejercia una presiéon en los objetos y
fue hasta 1970 que fue puesto a prueba experimentalmente por Arthur Ashkin en su

articulo; “Acceleration and trapping of particles by radiation pressure” (Ashkin, 1970)



en el cual con un laser enfocado logré sujetar, mover y acelerar de manera controlada
particulas dieléctricas de dimensiones micrométricas debido a la presidn de radiacién.
Tiempo después se logré manipular, por este principio, objetos microscépicos con una
certeza micrométrica; la manipulacidén de objetos, se le conoceria con el nombre de

pinzas 6pticas.

Ashkin logré6 mover microparticulas dieléctricas con un diametro de 0.59, 1.31 y
2.68 um a una velocidad promedio de 26.5 #m/s solamente por la presién que la luz
ejercia sobre la microparticula. En su articulo no atribuia los resultados a la fuerza
fotoforética, algo que por sentido comun se podria suponer, debido a que al utilizar
esferas de vidrio, estas tienen una constante de térmica muy baja (el calentamiento
de la esfera es casi nulo) y al usar un laser con longitud de onda de 514 nm, longitud
de onda donde el coeficiente de absorcién del agua también es muy bajo, haciendo
gue el responsable del movimiento de las particulas sea solo la presién de radiacién.
Sin embargo, con el arreglo experimental propuesto por Ashkin (1970), el movimiento
se limita a una sola particula con una resolucién maxima de asimiento aproximada de
la longitud de onda entre dos (dx A/2), asi como también al incremento de la potencia

incidente al disminuir el didmetro de la particula.

Tomando el principio de la presidon de radiacion y afnos después el descubrimiento
de la fuerza de gradiente descubierto por él mismo (Ashkin et al., 1986), se han gene-
rado una variedad de arreglos experimentales para poder sujetar y mover mas de una
particula, ademas de buscar la manera de confinar particulas metalicas, puesto que
las particulas metadlicas tienden a absorber la luz, estas actian diferente a las parti-
culas dieléctricas. Una de las técnicas empleadas para manipular varias particulas es
el uso de un modulador espacial de luz (SLM, por sus siglas en inglés) para generar
varias trampas (Lynge Eriksen et al., 2002) o generar diferentes perfiles de haces de
luz por el mismo modulador para lograr mover particulas metalicas. Uno de ellos son
los tipo Laguerre-Gaussian, estos haces de luz en particular poseen una seccion trans-
versal en forma de dona con intensidad cero en el centro, haciendo que la particula,
metalica o con indice menor al circundante, queden atrapadas dentro de haz como si

fuese un pozo de potencial (Jesacher et al., 2004; Shvedov et al., 2014)



Una alternativa al uso del modulador espacial de luz para mover multiples particu-
las es la propuesta por Kawata y Sugiura (Kawata y Sugiura, 1992) donde utilizando
ondas evanescentes creadas en la superficie de un prisma al incidir un haz de luz con
un dngulo mayor al del dngulo critico, como se muestra en la figura 5k, lograron mover

particulas dieléctricas, figura [5p.
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Figura 5. a) Arreglo experimental para mover particulas dieléctricas por campos evanescentes,
b) Micrografias de particulas de vidrio moviéndose. Imdgenes modificadas de Kawata y Sugiura, (1992)

Al utilizar ondas evanescentes, el area de iluminacién es mucho mayor que la pro-
puesta por Ashkin (1970), por lo que es posible guiar mas de una particula, ademas de
qgue se evita el limite de difraccion como resolucién maxima para atrapar particulas.
Kawata y Sugiura (1992), en su articulo, lograron desplazar microparticulas transpa-
rentes con un didmetro de 6.8 um a una velocidad de hasta 18 #m/s, figura[Sh, ademas
de que se logré tener un control sobre la velocidad de las particulas simplemente

aumentando el 4ngulo de incidencia después de alcanzar el 4ngulo critico.

El empleo de ondas evanescentes para su uso en el movimiento de particulas mi-
crométricas, en comparacion con una onda propagante qué interactia empujando en
todo momento la particula, ésta tiende a atraer a la particula en direccién al prisma
haciéndola que en todo momento esté en contacto con el prisma y con la onda evanes-
cente (Walz, 1999). Siendo una candidata perfecta para el seguimiento o el asimiento
de particulas o material biolégico que no absorba luz de la longitud de onda empleada

para guiar.



En el caso de particulas metélicas, es fundamental obtener un control preciso ya
gue éstas presentan un gran potencial en el futuro puesto que pueden ser usados en
el area biomédica; como el caso de las nanoparticulas de plata que tienen propiedades
fungicidas (Jung et al., 2008) o la gran afinidad que tiene el oro para el anclamiento
de proteinas (Baeza y Vallet-Regi, 2018). Una de las caracteristica de las particulas
metalicas que hace que sea complicado el tener un control preciso en todo momento
en el movimiento de éstas, es que pueden absorber luz provocando como resultado
un calentamiento en la superficie y produciendo un movimiento en sentido contrario
al area iluminada debido a la fuerza fotoforética, caso contrario al de una particula
dieléctrica que es completamente determinado por la trasferencia de momento de la

luz en la particula.

Siguiendo esta misma linea de investigaciéon, ya que el arreglo experimental pro-
puesto en esta tesis estd basado en una modificacién al arreglo descrito por Kawata
gue se describird con detalle posteriormente. En 2007, Gaugiran et al. (Gaugiran et al.,
2007), describieron tanto tedrica como experimentalmente, el efecto de la polarizacion
en particulas metalicas en un campo evanescente producido en una guia de onda. El
equipo de Gaugiran demostré que a pesar de alcanzar una mayor velocidad, también
tienden a interactuar de manera diferente al cambio de polarizaciéon en funcién a su
tamano, dando como resultado una fuerza atractiva o repulsiva hacia la guia de on-
da. Ese comportamiento relacionado con el cambio de polarizacién de la luz, aunque
Gaugiran y colaboradores no lo mencionan todo apunta a que esta relacionado con el
acoplamiento que hay entre la onda evanescente y el oro, generando asi un plasmoén
polaritén de superficie (spp por sus siglas en inglés) que son ondas que se propa-
gan longitudinalmente en una superficie metalica al iluminarse con una polarizacién
p (transversal magnética) exclusivamente, fendmeno que es posible manifestarse por

medio de ondas evanescentes y que se hablard con mayor detalle en el capitulo 3.

Con el paso del tiempo se han buscado diversas maneras de mejorar la manipula-
cién y la velocidad de las particulas por medio de las ondas evanescente. Asi, en 2009,
Wang et al. (Wang et al., 2009), proponen el unir dos fendémenos; el mecanismo de los
plasmones polaritones de superficie como una alternativa para aumentar la velocidad
de las micro y nanoparticulas metalicas y la interaccién de las ondas evanescentes,

debido a que los spp crean una onda evanescente con mayor intensidad en compara-



cién con la que se generaria solo utilizando un prisma en condicién de reflexion total
interna. De esta manera la velocidad puede ser controlada por: la potencia del haz
incidente al angulo de acoplamiento y la polarizacion lineal con la cual se excitan los

plasmoénes, y no solo en funcién del angulo de incidencia.

En este trabajo se realizard un estudio numérico resolviendo las ecuaciones de
Maxwell, por medio del método de elementos finitos, para la interaccion de ondas
evanescentes creada por la reflexién total interna en un prisma con diferentes tipos
de particulas: sélidas, tipo core-shell (particulas con un nucleo y coraza, cada uno con
un material distinto) de vidrio y de oro. Se utilizara una longitud de onda de 532 nm pa-
ra las particulas de vidrio y 780 nm para las de oro que es una longitud de onda capaz
de excitar el plasmén polaritén de superficie en la pelicula delgada de oro de las micro-

IH

particulas tipo “core shell”. Se estudiara la presion de radiacién y la dependencia de
direccién al cambio de la polarizacién lineal del haz laser en la microparticula, debido
a la transferencia de momento y el calentamiento generado por el plasmén polaritén
de superficie, ademas, también se demostrara el movimiento de un virus vegetal de
forma icosaédrica de aproximadamente 30 nm. Los datos numéricos obtenidos seran

comparados con una serie de experimentos que se llevaran a cabo en el laboratorio.

A continuacién se presenta la organizacion de esta tesis por capitulo. En el capitulo
2 se describird la justificaciéon hipdtesis y objetivos. En el capitulo 3 se describen las
interacciones que hay que tener en cuenta para lograr mover micro y nanoparticulas
por medios fotdnicos, ademas, el principio tedrico que se estara utilizando en toda
la tesis. En tanto en el capitulo 4 se detallard el disefio y caracterizacién del arreglo
utilizado ademas del formalismo elementos finitos utilizados por Comsol multiphysics
y las ecuaciones utilizadas en el programa. En el capitulo 5 se presentan los resultados
obtenidos experimentalmente y tedricos de las velocidades y las fuerzas obtenidas en
las micro y nanoparticulas utilizadas, el c6mo influyen el tamafio, el uso de elementos
metalicos y la discusidon de resultados. Por Ultimo, en el capitulo 6 se presenta las

conclusiones.
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Capitulo 2. Hipotesis y objetivos

2.1. Hipétesis

Se demostrara la viabilidad de construir nanomotores fotdénicos impulsados por las
fuerzas de presién de radiacién y fotoforética donde cada una de estas favorecera una

direccién de movimiento

2.2. Objetivos
2.2.1. Objetivo general

Medir el desplazamiento de micro y nanoparticulas, ejercido por medio de las fuer-
zas de presién de radiacion y fotoforética, en un campo evanescente y determinar la

magnitud de dichas fuerzas experimental y numéricamente.

2.2.2. Objetivos particulares

» Disefar un arreglo experimental que logre ajustar el angulo de incidencia de ma-

nera controlada y generar un campo evanescente
= desplazar microparticulas dieléctricas debido al campo evanescente

m Determinar la velocidad de desplazamiento y la fuerza ejercida sobre micro y

nanoparticulas debido a la fuerza fotoforética y presiéon de radiacién.

= Simulaciones numéricas del comportamiento de una onda evanescente y una

particula dieléctrica a diferentes alturas y angulos de incidencia

= Comparar la fuerza obtenida en los resultados experimentales y los calculos nu-
méricos
= Determinar las mejores condiciones para generar una mayor fuerza fotoforética

mediante el acoplamiento del plasmdn polaritdn de superficie

m Medir el desplazamiento de particulas metalicas por medio de la presion de ra-

diacién para la polarizacién s y la fuerza fotoforética para polarizacién p
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Capitulo 3. Marco tedrico

Este capitulo se enfocard a describir los tipos de fuerza involucradas en el proceso
de guiado 6ptico en detalle, las caracteristicas y propiedades de interés en diferen-
tes tipos de arreglos experimentales para el movimiento de particulas por campos
evanescentes y el acoplamiento de plasmén polaritéon de superficie. Dado que los mo-
vimientos de particulas de interés son por campos evanescentes se discutira la fisica

y la generacién experimental de los mismos.

3.1. Descripcion de los tipos de fuerzas que intervienen en movimientos de

particulas

Para realizar el movimiento de particulas por medios foténicos es necesario hacer
gue la fuerza generada por la luz, en nuestro caso la presién de radiaciéon o fuerza
fotoforética, sea mayor a la fuerza resultante de todas las fuerzas presentes en la par-
ticula. Estas fuerzas son las que por naturaleza interactlan con la particula: gravedad,
friccion, movimiento Browniano e interacciones intermoleculares. Estas, aunque son
de magnitud muy pequeia, pueden ser de gran relevancia dependiendo del tamafo o

caracteristicas de la particula.

3.1.1. Fuerza debido a la gravedad en un fluido

En el momento que una microparticula logra estar en contacto con un medio acuo-
so, ésta sufre una desaceleracién debido al cambio de densidades que hay con res-
pecto al medio anterior. Esto hace que la microparticula inmersa en un fluido, ahora
tarde mas en desplazarse debido la mayor cantidad de moléculas que debe desplazar
dentro del fluido, originando una fuerza en sentido contrario a la gravedad, ecuacién
(Oetama y Walz, 2006).

4
Fgrav = _§7T r3(pparticula - pfluid) 9a, (1)

donde p es la densidad, g, es la aceleracion debido a la gravedad y %T[r3(pparticula_

Pruiq) €s la diferencia de masas.
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En el caso particular de esta tesis se utilizaron particulas solidas (figura [6la) y tipo
“core-shell”, que son particulas con una coraza con determinado espesor de diferente

material (dieléctrica o metalica) al nlcleo (figura [6b).

A A
! VL Q
4 E
: 81 ) : 81
r.in
a) b)

Figura 6. a) Particula solida, b) particula tipo core-shell. donde rex,in €s el radio exterior, interior, g es el
grosor de la coraza y €1,2 son las permitividades dieléctricas

Teniendo esto en cuenta, la ecuacién [1] se reescribe de la siguiente manera:

Tin

4
— 3 3r 35
Forav = _§T[ (r I0 Pinterior ¥ I |rfnxpexterior —r |oexpfluido) 9a, (2)

donde ri, es el radio en la interfaz de los dos materiales de la particula core-shell y rex

es el radio externo que tiene toda la particula.

Para tener una idea de como cambia la fuerza debido a la gravedad en las particulas
simplemente agregando una coraza, se ejemplificaran tres casos. Para una esfera de
poliestireno de 1 um de didmetro, sélida y con una densidad de 1.05 9/cm3, la fuerza
resultante debido a la gravedad es de 0.25 fN, en comparacién con una particula tipo
core-shell de 1 um de didmetro con una coraza de vidrio de g=100 nm de grosor y un
nucleo de aire de aproximadamente 0.4 um de radio, comunmente llamado particulas
huecas, se obtiene una fuerza de -5.8 fN. Cabe sefalar que se debe tener ciertas
condiciones en los espesores, de tal manera que siempre exista una mayor masa en
la particula que en el fluido desplazado con el fin de que la particula descienda al
fondo del portaobjetos por si solo, signo positivo de la fuerza, de lo contrario, si la
fuerza boyante del fluido es mayor a la de la particula hueca de vidrio, esta quedara
suspendida en la interfaz aire-liquido, signo negativo, a menos que sea agitada y el
volumen de agua sobre la particula la haga caer. Para el caso de una coraza metalica,
se tiene una particula de 1 um de didmetro con una coraza de 20 nm de oro de grosor,

la fuerza debido a la gravedad es de 5.77 fN. Siendo estos valores unos ejemplos.
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Teniendo en cuenta estos resultados, con los diferentes tipos de microparticulas,
se puede observar que la fuerza de gravedad que se ejerce sobre ellas depende del
volumen y la densidad. Cabe mencionar que al momento de disminuir el radio de la
particula, por ejemplo, a tamafio nanométrico, la fuerza es de un orden mucho menor
a femtonewton, haciendo menos apreciable esta fuerza debido a la existencia de las

interacciones intermoleculares en el medio liquido con una mayor magnitud.

No obstante, la fuerza debido a la gravedad solo es constante en situaciones donde
las particulas no estén en contacto con otro medio, por ejemplo; lejos de las fronteras
de donde estan inmersas, interacciones particula-particula o la interaccién particula-
sustrato. Esto debido a que el acercamiento de un objeto cerca de la particula puede

hacer que ya no exista un medio isotrépico.

En la fisica coloidal, Debye logré determinar una distancia donde las interacciones
tanto intermoleculares como de fronteras pueden llegar a ser de gran importancia. Es-
ta longitud puede ser desde unas cuantas moléculas de distancia hasta cientos de nm,
dependiendo de la concentracidon de cargas (electrolitos) que existen en el medio. La
longitud de Debye es la distancia que existe entre dos objetos sin importar sus cargas
o de gue estén hechos, en cambio, esta longitud esta regida por las propiedades de la
solucion. Para el caso de agua a un pH 7 la longitud de Debye es de aproximadamente
960 nm (Israelachvili, 2011).

En 2000, Piech y Walz (Piech y Walz, 2000) sugieren en su articulo que después
de una distancia de aproximadamente 5 longitudes de Debye entre dos superficies
cargadas no absorbentes, véase la figura[7b, las interacciones intermoleculares dejan
de ser significativas. Dejando solamente la fuerza debido a gravedad y al movimiento

browniano.
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Figura 7. a) sustrato donde estdn inmersas las particulas coloidales, b) representacién esquematica de
la fuerza de gravedad, que siente una particula, longitud de Debye (distancia que se encuentra entre el
didmetro de la particula y la circunferencia punteada) y la distancia (a) que hay entre la particula y el
portaobjetos

3.1.2. Fuerza por friccion

Al momento que una particula intenta desplazarse sin importar la direccién ya sea
en un medio gaseoso 0 acuoso, ésta tiene que ir desplazando moléculas o particulas
en una direccion siempre tangente a ella. Esto hace que la velocidad de una micropar-
ticula esté en funcién de la cantidad de moléculas que deba desplazar al momento de
ir moviéndose. A esta atenuacion se le conoce como coeficiente de friccion (y) y esta
dado por la ley de Stokes (Goldman et al., 1967):

Y =6nnr, (3)

donde n es la viscosidad del medio y r el radio de la particula.

Multiplicando el coeficiente de friccién con la velocidad obtenida dentro de cual-
guier medio se puede obtener la fuerza en sentido contrario a la velocidad de la parti-

cula debido a la friccion

Ffricc = 67"7”7 (4)

No obstante, la ecuacién [4|es derivada de un modelo para una particula libre; estas

se pueden considerar particulas sumergidas en medios acuosos que se extienden a
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infinito o particulas que no sienten las interacciones tanto de: fronteras, particulas
adyacentes o fuerzas intermoleculares, obteniendo como resultado las caracteristicas
en bulto. Una de estas caracteristicas en bulto es el coeficiente de difusion, ecuacion

gue determina con que dificultad la microparticula puede desplazarse en un medio

kT _ Etermica

= 5
ennr Y ()

Dpuito =

donde Dpyito €S la relacién de la energia térmica (kt) y el coeficiente de friccion (6mnr).

Cabe resaltar que, para propdsito de esta tesis, es de suma importancia conocer
todos los tipos de fuerzas que pueden intervenir al mover una particula, debido a que
el campo generado por medio de las ondas evanescentes tienen una tamano de cien-
tos de nandmetros por encima del portaobjetos, tema que se hablara con mas detalle

en la seccién [3.3.1] es conveniente conocer las propiedades cerca del portaobjetos

(figura[7p).

Al momento de acercar un objeto, en este caso una microparticula, al portaobjetos
las propiedades de movimiento como lo son la distribucion de la velocidad o la pre-
sibn cambian debido al rompimiento de simetria. Para conocer el comportamiento de
una microparticula cerca del portaobjeto basta con agregar un factor § asimétrico al
coeficiente de fricciéon de la ecuacién |5, obteniendo como resultado el coeficiente de
difusién cerca del portaobjetos. Debido a que la interacciones hidrodindmicas no se-
rian las mismas ya que el portaobjetos generaria una interaccién extra entre el fluido
y la particula, es de esperarse que las fuerzas tanto perpendiculares como paralelas
sean de diferente magnitud. Esta nueva ecuacidn estaria en funcién del radio de la
particula (r) y la distancia de separacién del centro de la particula al portaobjetos (h)

(Brenner, 1961). La ecuacion esta dada por

De = ull To, (6)
ennr

>
donde T © es un tensor donde se definen el parametro asimétrico & perpendicular y

paralelo de acercar un objeto a la particula:
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1
. = 0 0
To=| o0 EL 0 (7)
yy
0 0

&2

Debido a que el portaobjetos es homogéneo y plano en los ejes x y y, por ende
la magnitudes y soluciones del parametro asimétrico deben ser las mismas en am-
bas direcciones (&, ¥ §,,), en comparacion con el eje z (§,,) que es la componente
perpendicular. Las soluciones de estos parametro adimensionales fueron resueltos por
primera vez como una serie de potencias infinitas. Sin embargo, se ha demostrado que
tomando solo los valores a primer término es suficiente para tomar en cuenta valores

experimentales con un error menor al 1% (Lin et al., 2000) y estan definidas como:

e 2(5) ol

Se han utilizado diferentes técnicas de medir los valores de & experimentalmen-
te, uno de ellos fue reportado por Lin et al. (2000) donde utilizé pinzas 6pticas para
medir el coeficiente de difusidon tanto paralelo como perpendicular cerca de una y
dos paredes para particulas de 1 um de didmetro. Tiempo después, Oetama y Walz
(2005) demostraron también la relacién perpendicular por medio de ondas evanes-
centes. Ambos teniendo valores que se ajustan bastante bien con la teoria, obtenidos

por diferentes técnicas.

Teniendo en cuenta los resultados de Lin y Oetama sobre los coeficiente difusion
perpendicular y paralelo al portaobjetos, podemos utilizar las ecuaciones [8] y [9] para
calcular la magnitud de los coeficientes y obtener asi el coeficiente de friccién cerca
del portaobjetos. El coeficiente perpendicular producido por el portaobjetos para una
particula de 3 um de didmetro sera hasta 5 veces mayor que en bulto para una altura
de 50 nm y 2 veces mayor para el coeficiente paralelo . Acercdndose cada vez mas al

coeficiente de bulto al momento de separarse del portaobjetos.
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3.1.3. Fuerza debido al movimiento Browniano

Por definiciéon, las particulas que estan en el rango entre uno y mil nanémetros
en una de sus dimensiones se les conoce como particulas coloidales (IUPAC, 1972).
Estas, en comparacion a la escala macrométricas, empiezan a experimentar en mayor
proporcidn las interacciones débiles que se encuentran a su alrededor debido a su
pequeia masa. Una de estas fuerzas, es la fuerza debido al movimiento browniano;
gue es provocada por la dindmica de los iones y moléculas que se encuentran en un
medio acuoso. Es decir, al momento que una nanoparticula este en un medio acuoso,
este, tiende a sufrir desplazamientos en todas sus direcciones, siempre que la fuerza

de gravedad sea menor al del movimiento browniano (Lépez-Esparza et al., 2015).

Este movimiento estocastico, movimiento sin ninguna direccidon aparente, genera-
do por los iones y moléculas es debido a la energia cinética que tienen en funcién a la
temperatura. Dicho lo anterior, debido a la velocidad y libertad que tienen para mo-
verse en todas la direcciones, la probabilidad de que ocurran colisiones entre ellos es
grande, figura[8] No obstante, para tiempos prolongados la fuerza promedio es igual a

cero.

. A

Figura 8. Imagen representativa sobre el movimiento browniano en una particula, donde las esfera
amarilla es una nanoparticula, las esferas azules son las moléculas de agua y la flecha roja la direccién
de movimiento de las esferas azules.




18

Einstein(Einstein, 1956) fue el primero en proponer una teoria completa sobre este
tipo de movimientos, 98 afios después de su descubrimiento por el botanico Robert
Brown. En ella proponia que en un medio liquido homogéneo sin cargas, existia una
fuerza que podria ser vista a simple vista por un microscopio dptico y que esta fuerza
estaba relacionada con la energia térmica de los atomos en un liquido y el coeficiente
de difusion. Utilizando los conceptos basicos en el articulo de Einstein y combinandola
con las ecuaciones diferenciales estocéasticas (SDE), que describen las evolucién tem-
poral de las trayectorias individuales (dksendal, 2003), se ha logrado medir con gran
precision el desplazamiento que genera las colisiones colectivas debido al movimiento

browniano, asi como también su fuerza (Brettschneider et al., 2011).

3.1.4. Fuerzas intermoleculares

Las fuerzas intermoleculares son todas aquellas interacciones que existen en una
solucion que no forman un enlace en si con otra molécula. Estas fuerzas al no formar
un enlace, covalente o iénico, son fuerzas débiles y por lo regular son originadas por la
nube electrénica y el nucleo de la molécula dando como resultado campos atractivos

o repulsivos dependiendo del tipo de moléculas.

3.1.4.1. Fuerzas atractivas y repulsivas

Las fuerzas atractivas y repulsivas dentro de un medio acuoso, son originadas gra-
cias a la desigualdad de electrones y protones que hay en un dtomo o molécula. Al
momento que un compuesto iénico entra en contacto con el agua, este tiende a di-
sociarse haciendo que existan tanto iones positivos como negativos. Debido a que el
agua es un compuesto altamente polar le es muy facil aprisionar atomos-moléculas.
Un ejemplo sencillo es disolver cloruro de sodio (NaCl) en agua, cuando la sal entra en
contacto con el agua, ésta se disocia y los oxigenos rodean al ion positivo (Nat*) debido
a su gran electronegatividad, mientras el ion negativo (Cl™) es rodeado por moléculas
de hidrogeno, intentando buscar siempre la neutralidad en el medio. EIl mismo meca-
nismo ocurre al momento de introducir particulas dieléctricas o metalicas en un medio
acuoso, estas tienden a estar rodeadas por los iones que hay en el medio, figura [9]

Por lo general, la magnitud de las fuerzas repulsivas dependen en gran medida de la
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concentracion de las especies ionizadas debido a impurezas dentro del medio acuoso,
estos pueden ser cationes como: K*, Na* y Ca* o a la concentracién de iones de
hidrogeno que hay en el medio (pH). En cambio, las fuerzas atractivas son originadas
por las interacciones de Van de Waals que empiezan a presentarse a distancias de
pocas longitudes de Debye. (Doi, 2013)
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Figura 9. Adsorcidon de contraiones alrededor de una microparticula cargada negativamente en una
solucién de electrolitos 1:1, donde la circunferencia punteada indica la longitud de Debye

Se debe mencionar que, es comun encontrar electrolitos, sustancia que contiene en
su composicién iones libres, en un medio acuoso y mdas aun si se pone como ejemplos
a medios reales como: fluidos de animales, sangre, agua de mar, etc. Incluso, si se es
riguroso con las medidas, el agua “pura” a pH 7 sigue conteniendo una concentracién,
pequefia pero aun asi; no nula, de 10~7 Moles de iones hidronios (H30%) y iones hi-
droxilo (OH™). En el caso del vidrio (SiO;) y del poliestireno ((CgHs)n), materiales de
los que estan hechas las particulas utilizadas, los grupos ionizados solo se encuentran
en la superficie de ellas y dependeran del pH donde estén inmersos, teniendo como

resultados para el vidrio; grupos OH* o O~.

3.1.4.2. Teoria DLVO

En los afos cuarenta, un grupo de cientificos propusieron una teoria donde era
posible predecir que tipo de interaccién podrian sentir dos coloides al estar dentro de
un medio acuoso en funcién de la distancia que hay entre ellos (Doi, 2013). Esta teoria
llamada DLVO (acrénimo de las iniciales de los investigadores que propusieron esta
teoria), fue de gradual interés debido a que con ella se podria tener una estimacién

de cuando dos coloides pueden estar en un estado metaestable y evitar problemas
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de aglomeraciones. Existen dos tipos de aglomeraciones: los de agregacién, que son,
aglomeraciones donde es muy complicado el poder separar las particulas y las de
tipo floculos que son aglomeraciones con uniones no tan fuertes, haciendo posible
la dispersion de particulas utilizando varias técnicas, ya sean fisicas como el calor o

guimicas como el pH (Reynhout et al., 2003)

La teoria DLVO, logra predecir el comportamiento que habra entre dos particulas
coloidales de una manera analitica, dando una variacién en la energia de interaccién
(U(r) para la figura y W(r) figura [10p) en funcién de la distancia (s y r, figura
[10a, y D figura [10b) que hay entre dos particulas coloidales. En la figura [10p, se ob-
serva que cuando la distancia entre particulas es muy grande o tiende a infinito la
energia de interaccién es cero, es decir, no existe ninguna interaccién entre ellas. Al
momento de ir acercando las particulas una con otra a una distancia de cientos de
nandémetros, llegara el punto donde ambas particulas, a primera instancia, empezaran
a experimentar una variacién de energia positiva, interaccién repulsiva, debido a las
cargas superficiales de éstas, evitando asi aglomeraciones. Por otra parte, si ambas
particulas tienen la energia de interaccién suficiente para pasar la barrera de maxima
de energia repulsiva, Emax, Y lograr llegar al minimo general de energia; las interac-
ciones repulsivas desapareceran, gobernando solamente las interacciones atractivas.
Esto debido a que ahora las particulas estan tan cerca, que las interacciones de Van
de Waals ya no pueden ser despreciadas, generando como resultados aglomeraciones
(Doi, 2013; Israelachvili, 2011).

Este tipo de aglomeraciones pueden darse con mayor probabilidad aumentando las
concentraciones de contra-iones (iones con carga positiva) que hay en el medio o au-
mentando considerable la temperatura. Al aumentar la cantidad de contra-iones estos
pueden apantallar la interaccién electrostatica bajando la barrera electrostatica Emax.
La figura [LOp, describe el comportamiento de dos particulas a diferentes concentra-
ciones de electrolitos, donde la carga superficial de las particulas (o) esta en funcién
de los electrolitos. Como se muestra en la figura [L0p mientras mayor sea la concen-
tracion de electrolitos, menor es la energia superficial de las particulas (Israelachvili,
2011).
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Figura 10. a) Variacion de la energia (E, linea continua) en funcién de la distancia de dos esferas separa-
das una distancia (s). b) Representacién esquematica de la energia contra la distancia veces la longitud
de debye (k) a diferentes cargas superficiales de la particula (0). Imdgenes tomadas de Lépez-Esparza et
al., 2015; Israelachvili, 2013

3.1.4.3. Moléculas anfifilicas y la disminucidén de las fuerzas intermolecula-

res atractivas

Una manera de aumentar la estabilidad del sistema en periodos prolongados vy eli-
minar o disminuir en gran medida las interacciones atractivas con el fin de eliminar
floculaciones de particulas es por medios de tensioactivos. Los tensioactivos son ca-
denas largas de carbonos con una parte hidréfoba, no miscible en el agua, por un
lado, mientras que por el otro extremo contienen una molécula hidrofilica, capaz de
ser miscible en agua, figura [11j. Estos tensioactivos tienen como caracteristicas ser
capaces de formar micelas en donde los grupos polares estan en contacto con el agua
y las partes apolares quedan adheridas a la particula, formando una pequefa capa
alrededor de la particula (imagen[11b).
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Figura 11. Diferentes tipos de estabilizacién de particulas mediante tensioactivos. a) Incremenando la
presién osmética local, b) Efecto del volumen excluido Imagen tomada de Lépez-Esparza et al., 2015

La funcién de esta pequefna capa tiene tres caracteristicas importantes; primero,
crear una fuerza repulsiva extra, segundo, asegurarse que las particulas nunca esta-
ran completamente en contacto una con la otra, y tercero, eliminar las interacciones
de los electrolitos a su alrededor, para asi disminuir la tensién superficial del agua al-
rededor de la particula y ayudando a la particula a desplazarse con mayor facilidad.
No obstante, existe un nivel de concentracién maximo debido a que al aumentar en
gran proporcioén la concentracion, la viscosidad aumenta (Lopez-Esparza et al., 2015;
Fuchs y Killmann, 2001; Reynhout et al., 2003).

3.2. Fuerzas por medios fotdnicos

Existen diferentes maneras de mover particulas por medio foténicos, como se men-
ciond anteriormente, todo dependerd de la ingenieria con la que el material estad hecho
para interacciénar con alguna propiedad de la luz y desplazarse ya sea por presién de
radiacion o fuerza fotoforética. Fueron Ehrenhaft y Ashkin los pioneros en reportar el
movimiento de microparticulas por medio fotdnicos y los pilares a un nuevo campo de

estudio tanto tedrica como experimentalmente.

3.2.1. Presion de radiacion

Desde que Planck propuso que la energia radiada por la desexcitacién de un elec-
trén se esparcia en forma de ondas y en cantidades discretas de energia y que estarian

en funcién de la frecuencia, Einstein en 1905 propuso un nuevo concepto a la teoria
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cldsica de la luz donde proponia que la energia radiada estaba cuantizada en paque-
tes concentrados, a los que tiempo después se les llamé fotones y que tomando el
concepto de Planck; este paquete de energia que viaja a la velocidad de 3x108m/s y
ademas se mantiene confinado en todo el espacio, tiene una energia de la constante

de Planck veces la frecuencia (Eisberg et al., 1978).

E=hv, (10)
donde h es la constante de Planck y v es la frecuencia.

Al saber que la luz es energia, que depende de su frecuencia y que viaja en pe-
guefnos paquetes llamados fotones es facil imaginar que esa energia es capaz de
transmitirse a otro medio, ya sea por absorcién en metales o, se refleje ejerciendo
cierta presién en la superficie en medios no absorbentes (debido a la transferencia de

momento lineal y angular).

La presién que genera la luz, es debido a las colisiones de los fotones en la super-
ficie de un medio y, debido a la tercera ley de Newton, responsable de generar una
reaccion. Como los fotones no tienen masa pero si energia en funcién de su frecuen-
cia, se puede deducir de una manera muy simple su momento lineal, con la célebre

ecuacioén de Einstein.

E=mc?=1/p2c+ mjc?, (11)

donde p es el momento lineal, ¢ la velocidad de la luz y mg es la masa.

Al saber que un fotén no tiene masa (mgo = 0) podemos reestructurar la ecuacién
11l Dando como resultado

d (12)
Pfo = c

Una manera alternativa de expresar la ecuacién[12] es por medio de la longitud de

onda, sustituyendo la ecuacién[11]y sabiendo que ¢ = VA. Esta expresion es
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. (13)

>| >

Pfo =

3.2.1.1. Fuerza debido a la presion de radiacion

Existen diferentes maneras de calcular la fuerza que ejerce la luz en una micro y
nanoparticula, una de estas maneras pueden ser por teoria de Mie (Salandrino et al.,
2012), aproximacion de Rayleigh (Harada, 1996) y teoria de rayos (Walz, 1999). Donde
el uso y precisién de cada una de estas teorias dependerda de la relacién que hay en
el tamafo de la particula respecto a la longitud de onda. En nuestro caso, utilizando la
teorfa electrodindmica, que, correlaciéna los campos eléctricos (E) y magnéticos (H),
ademas de las fuentes que los originan, densidad de carga eléctrica (p) y densidad
de corriente (J), es posible tener una ecuacién en concreto para calcular la fuerza que

experimenta una particula (Griffiths y Inglefield, 2005).

Una manera de conocer la fuerza generada por una onda electromagnética es uti-
lizar el tensor de esfuerzos de Maxwell, que nos representa la interaccién entre las
fuerzas: eléctrica, magnética y el esfuerzo mecanico. Es necesario recalcar que para
calcular la fuerza total en un volumen V se considera, a este, como una distribucién
homogénea de cargas puntuales. Donde la suma de todas las fuerzas de las cargas es
la fuerza total ejercida por una onda electromagnética. Dicho lo anterior la ecuacién
que relaciona la fuerza que siente una carga puntual es la famosa fuerza de Lorentz,

gue integrando sobre un volumen V se obtiene la fuerza total, ecuacién |14

ﬁ=J'm+(vanpdn (14)
"4

donde p es la densidad de carga y V es la velocidad de los electrones. Distribuyendo p
en cada uno de los términos y sabiendo que = pV. La ecuacic’)nse puede reescribir

como:

ﬁ:J[pE+Ux§ﬂdn (15)
"4
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No obstante con el propdsito de eliminar la densidad de carga (p) y la densidad de
corriente (J), se hace uso de las ecuaciones de Maxwell para llegar a una ecuacién que
solo dependa de los campos E y B, obteniendo la ecuacién . Para fines practicos y
fluidez de la tesis solo se colocara la ecuacién para calcular la fuerza en un volumen,
sin embargo, si se desea conocer con mas detalle el procedimiento utilizado para llegar

a ella vea el anexo [A

ﬁ=j§‘r_l-,-’-ﬁdA, (16)
S

«~>
donde Tj; es un tensor de grado dos, conocido en la literatura como tensor de esfuer-
zos de Maxwell y i es un vector perpendicular a la superficie. Las componentes del

tensor estan determinadas por
— . 1 1., 1
Tj =€o EiEj_EéijE + — | B; j—zéijB , (17)

3.2.2. Fuerza Fotoforética

La fuerza fotoforética descubierta por el cientifico F. Ehrenhaft en 1917, y poste-
riormente denominada como una fuerza radiométrica, es bien conocida tanto tedrica
como experimentalmente desde hace varias décadas (Arnold et al., 1980; Kerker y
Cooke, 2008), esto gracias a su facil manifestacién en experimentos debido a que es
aproximadamente de dos hasta cinco 6rdenes de magnitud mayor a la de presién de
radiacion (Phuoc, 2005).

Este tipo fuerza se da gracias a una distribucién no homogénea de temperatura
entre un material y el medio que lo rodea. Para lograr la estabilidad alrededor del
material y el medio se debe generar un movimiento por difusién de las moléculas del
medio circundante (Kerker y Cooke, 2008). Visto de una manera mas detallada, dado
gue la superficie del material, en este caso absorbente, se encuentra rodeado de molé-
culas que estan en constante movimiento con cierta energia cinética ya sea en forma
de un gas o un liquido, estas moléculas tienen una gran probabilidad de colisionar en

la superficie del material y salgan despedidas con un movimiento aleatorio a la misma
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velocidad, colisién elastica. En el caso de que el material tenga un exceso de energia
(energia térmica, Tp) debido a fuentes externas, las particulas que interaccionen con
el, tienen una probabilidad de adquirir una fracciéon de esa energia, conocido como
coeficiente de alojamiento, haciendo que al momento de ser despedidas ese exceso
de energia que les fue otorgado se convierta en aumento de velocidad y temperatura

en las particulas.

El coeficiente de alojamiento no es nada mds que una probabilidad de que una
particula adquiera energia extra proveida por el material, debido a que al momento de
interaccionar con la superficie existen dos tipos de reflexiones; especulares que son
aproximadamente el 10% y difusas con el 90% no todas obtienen la posibilidad de

adquirir energia adicional.

Existen diferentes comportamientos que la particula puede tener, dependiendo del
area preferente a calentar. Se puede obtener tanto fuerza fotoforética positiva, que
significa que existe un calentamiento en la parte frontal del objeto donde se ilumina
(figura[12j); negativa, que calienta la parte posterior del objeto (figura[12b); circular,
generando un movimiento orbital (figura[12k); e Irregular, debido a una morfologia no
homogénea figura (12[d). Sin embargo, en aquel entonces no se podia tener un control
del movimiento por este tipo de principio, dejando esta fuerza olvidada, debido a que
no existia un control de la luz tanto espacial como temporalmente, laseres, y a la falta

de informacidn para sintetizar los materiales adecuados.

Generalmente éste fendmeno se produce por un material que sea capaz de absor-
ber luz en la superficie de la particula a una longitud de onda especifica. La magnitud
de la fuerza fotoforética creada en una particula depende del camino libre medio (T)
gue existe entre los atomos o moléculas ante una colisién del medio donde esta in-
mersa la microparticula y el didmetro de esta (d), a esta relacién se le conoce como
el nimero de Knundsen ((—Tj) (Arnold et al., 1980). Algo a recalcar es que esta fuerza es
proporcional a la presién cuando el camino libre medio sea muy grande o inversamen-
te proporcional a la presién cuando el camino libre medio es muy pequefio y, que para

obtener la mayor fuerza el nimero de Knundsen debe ser lo mas cercano a 1.
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Figura 12. Tipos de movimientos generados por la fuerza fotoforética: a) positiva, b) negativa, c) orbital
y d) irregular

Existen diferentes casos a considerar para el calculo de la fuerza fotoforética en
particulas esféricas, en el caso extremo donde la particula estd libre, es decir que no
estad rodeada por un gas o liquido, camino libre medio (T) y nUmero de Knudsen muy

grande.

En su contraparte se encuentra el caso continuo que es cuando la particula esta
inmersa en un liquido, en este caso se debe tomar en cuenta que la microparticula
estd rodeado por una gran cantidad de moléculas y particulas lo que hace que el
camino libre medio y nimero de Knudsen sean muy pequefio. Diciendo esto, el camino
libre medio es despreciable por ser tan pequeio de manera que se debe tomar en
cuenta una propiedad macromolecular como lo es la viscosidad (n). Para el caso de un
medio continuo la expresién para el célculo de la fuerza fotoforética es de la siguiente

manera.

9mn?ri
2 0m T (Kp+2Km)’

Feont =—J1 (18)
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donde r es el radio de la particula, n la viscosidad, p,, es la densidad de masa del
medio donde esta la particula, Iy es la intensidad de haz incidente, T la temperatura,
Ko y Km son las conductividad térmica de la particula y el medio, J es el factor de

asimetria que define la parte donde se calienta la particula,

6mrnpgkp [ |EI?
/= >av, (19)
NmA v |Eol

donde n, y kp es la parte real e imaginaria del indice de refraccién del metal, n, el
indice de refraccion del medio, A la longitud de onda utilizada, Eg el campo eléctrico

incidente y E el campo eléctrico en la superficie de la microparticula .

3.2.2.1. Plasmodn polariton de superficie y el aumento de temperatura

En el momento que interacciona un campo eléctrico con un material metalico, este,
hace que los electrones libres en la superficie del material y dependiendo de si la
frecuencia del campo eléctrico es mayor o menor a la frecuencia con la cual oscilan los
electrones, penetrara o se reflejara por completo. Si la frecuencia del campo eléctrico
esta por debajo de la frecuencia de los electrones, también conocida como frecuencia
del plasma, ésta no penetrara en el material haciendo que todo el campo sea reflejado.
En cambio, si la frecuencia del campo es mayor a la frecuencia del plasma, lograra
penetrar en el material. No obstante, existe un caso singular en el comportamiento
de los electrones con la luz electromagnética; cuando la frecuencia de ambos es la
misma. Cuando este fendmeno ocurre y ambas frecuencias entran en resonancia se le

conocen como plasmones polaritones de superficie (Maier, 2007).

Los plasmones se pueden clasificar en dos tipos fundamentales, plasmdén-polaritén
de superficie (spp, por sus siglas en inglés) y resonancia del plasmén de superficie lo-
calizado (Ispr, por sus siglas en inglés). Los primeros son excitaciones electromagnéti-
cas exclusivamente para polarizacion p o transversal magnética (TM) que se propagan
longitudinalmente en la interfaz entre un dieléctrico y un conductor con un decaimien-
to exponencial del campo eléctrico. En cambio, el plasmdén de superficie localizado es
un caso especifico para nanoestructuras metalicas, o materiales con un tamafio menor

a la longitud de onda, acopladas al campo electromagnético incidente. (Maier, 2007).
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El estudio de los spp en los Ultimos afios se ha incrementado sustancialmente de-
bido a dos factores; la factibilidad de disefiar materiales capaces de tener las ca-
racteristicas necesarias para poder manifestar este fenémeno y el hecho de que el
acoplamiento de la luz y la materia es muy especifico. Teniendo esos dos factores en
cuenta, el implementar a los plasmones en diferentes areas de investigaciéon es muy
comprometedora. Una de las areas con mayor impacto son: el acoplamiento de la 6p-
tica y la electrdnica, la catalisis para inducir reacciones quimicas y la medicina como

tratamiento fototermal (Politano, 2019).

Debido a que una caracteristica de los plasmones es el incremento del campo eléc-
trico hasta tres ordenes de magnitud razén por la cual es utilizado en areas donde es
necesario incrementar una sefial para la deteccién de moléculas como es la caracteri-
zacion por la técnica de SERS o la caracteristica por la cual se incluyo este fendmeno

en esta tesis; el poder elevar la temperatura.

Tedricamente se sabia que los plasmones podrian incrementar la temperatura en
la superficie de las nanoparticulas, abriendo una nueva area de investigaciéon con el
nombre de termoplasmdnica. No obstante, el confirmar experimentalmente éste fe-
némeno no es algo sencillo ya que se utilizan nanoparticulas y peliculas delgadas, y
ademas que no se pueden detectar cambios en la temperatura a simple vista. Dife-
rentes grupos de investigacién han implementado rigurosas técnicas para confirmar
este aumento de temperatura, una de las técnicas utilizadas son: el utilizar moléculas
y proteinas termoluminiscentes, donde el incremento de la temperatura pueden ser
observados por los cambios de intensidad en la fluorescencia, (Donner et al., 2012),
el uso de arreglos épticos capaces de diferenciar el cambio del indice de refraccién
en la vecindad de la particula al incrementar la temperatura (Baffou et al., 2012) o el
uso de técnicas microscdpicas como el desarrollado y utilizado por De Wilde et al. en
2006 (De Wilde et al., 2006) llamado Microscopia de exploraciéon térmica por radiacién

térmica.
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3.3. Movimiento de particulas por medios fotonicos

En esta seccidn se describira el principio de la fisica para generar campos evanes-
centes y el como éstos son capaces de mover microparticulas debido a la presién de
radiacion, asi también se explicard el como es posible modificar la direccién de mo-

III

vimiento de una microparticulas tipo “core shell” de oro solamente por un cambio de
polarizaciéon de la luz haciendo uso de los plasmones polaritones de superficie y la

fuerza fotoforética.

3.3.1. Movimiento de particulas por campos evanescentes

Kawata y Sugiura (1992), lograron demostrar un método alternativo al propuesto
por Ashkin (1970), sobre el movimiento de microparticulas dieléctricas en un medio
acuoso. El método propuesto y utilizado por Kawata y Sugiura en 1992 fue utilizar
ondas evanescentes creadas en la superficie de un prisma al incidir un haz de luz des-
pués del dngulo critico, generando reflexién total interna en la superficie del prisma. A
continuacion se delinearadn los argumentos basicos de la deduccién de la expresidon de

dicha onda evanescente, no en forma rigurosa pero si con la fisica basica necesaria.

Para generar la reflexiéon total interna es necesario que la luz viaje de un medio
denso a uno menos denso, figura[13] Como bien se sabe, la direccién que la luz toma
al interaccionar en una interfaz entre dos medios homogéneos no absorbentes esta

determinado por la ley de Snell

nisen(61) = nxsen(6>), (20)

donde nj > son el indice de refraccién de la luz en el primer y segundo medio, y 01>

es el angulo incidente y refractado.

Al momento que se incrementa el angulo incidente con respecto a la normal de la
interfaz, el haz de luz refractado se acerca cada vez mas a la superficie del prisma,
como se observa en la figura b, hasta llegar a estar paralelo con la superficie del
prisma, figura [13c. A este angulo se le conoce como el angulo critico y estd determi-

nado por los indices de refraccién de los dos medios como:
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Figura 13. a) Representacién esquematica de la ley de Snell, b) dngulo menor al 4ngulo critico, c) &ngulo
mayor al angulo critico, condicién para obtener reflexién total interna

Al incrementar el angulo de incidencia, después del angulo critico, no existe un
haz transmitido, por ende, toda la luz es reflejada, condicién que se le conoce como:
reflexion total interna (TIR, por sus siglas en inglés). Es contra intuitivo pensar que
existe un haz transmitido después del angulo critico, debido a que seria mayor a 90
grados. Al utilizar las ecuaciones de frontera o borde para resolver el campo eléctrico y
magnético antes y después de la interfaz, se encuentra que existe una campo eléctrico
gue decae exponencialmente en el segundo medio en direccién perpendicular a la

interfaz, onda evanescente, y que ademas no aporta energia y estd dado por

E, = E"toek_tz 2 Q . gl (kexxsen(61)-wt) (22)
con
n
0= (—15en(01)) 2_1, (23)
ny

=0 . o . L
donde E; es la amplitud del campo eléctrico, ny1 > son los indices de refraccién, k el
vector de onda, w la frecuencia angular, t el tiempo. De la ecuacién se puede
observar que el decaimiento de la onda evanescente depende de dos cosas: unho,

el indice de refraccién de ambos medios y, dos el dngulo de incidencia después del
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angulo critico.

Una de las caracteristicas fundamentales de la onda evanescente creada en el se-
gundo medio es el hecho que no transporta energia en promedio, ya que la reflectan-
cia después del angulo critico es del 100 %. No fue hasta principios de 1900 cuando
Paul Drude (Drude, 1959) demostré teéricamente que si se agregaba un tercer me-
dio haciendo que el medio del centro fuera una pelicula delgada, figura [14h, existia
una probabilidad, dependiendo del espesor de la pelicula delgada, que la luz logre
“tunelear” al tercer medio, figura [14b.

Tiempo después, Leurgans y A. F. Turner fueron los que lo demostraron experimen-
talmente y acufiaron el termino de la reflexién total interna frustrada en una confe-
rencia, utilizando los coeficientes de Fresnel de tansmitancia para tres medios para
cada polarizacién. Se observa que la fraccién de energia dependeria de la polarizacion

lineal con la cual incides, haciendo que el decaimiento exponencial de la energia para

la polarizacién p decaiga mas suave que para la polarizacién s, figura (Zhu et al.,
1986).

Polarizacién
—

.__p.

Transmitancia
=
n

s . .
0 05 1 1.5 2 2.5
Distancia (z/lambda)

a) b) c)

Figura 14. a) reflexién total interna en tres medio (FTIR por sus siglas en inglés) b) reflexién total interna
frustrada, c) transmitancia al tercer medio a diferentes polarizaciones debido a la FTIR

El decaimiento de la onda evanescente dependera de dos cosas: el incremento del
angulo después de la condicién del dngulo critico y el indice de refraccién. Para el
primer caso en la figura se muestra que cuando se va aumentando el angulo de
incidencia el decaimiento de la onda evanescente se vuelve mas abrupto haciendo que
disminuya la longitud de propagacion a la que se puede perturbar dicha onda. Para una

polarizacién p, paralela al plano de incidencia, linea punteada, el decaimiento es mas
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suave, haciendo que exista una mayor transmitancia a distancias mayores que para
la polarizacién s, perpendicular al plano de incidencia, linea sélida. Lo mismo ocurre al
momento de modificar el indice de refracciéon para el medio nUmero dos (n3) al hacer
que la relacién de indices de refraccién ("/n,) sea lo mas cercano a 1 el decaimiento

de la onda se hace cada vez mas suave, figural5p.

1 T T T T 1 1

Angulo
625/ 0.9
N —— 535

0.8+ \Y 645 | 08
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Vidrio-glicerina n=1.47
Vidrio- solucién de azucar 30% n=1.38
Vidrio-agua n=1.33 1

0.7
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L
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Distancia (Z/lambda) Distancia (Z/lambda)

a) b)

Figura 15. a) Transmitancia del primer medio al tercer medio modificando solo el dngulo de incidencia,
con ny=1.5, np =1.33, n3 =1.5 b) Transmitancia del primer medio al tercer medio modificando solo el
segundo medio, conny; =1.5y n3=1.5

Con estos principios mencionados anteriormente, Kawata y Sugiura (1992), desa-
rrollaron una nuevo método alternativo para mover particulas donde al momento que
una particula estuviera lo suficientemente cerca a la onda evanescente, ésta, tende-
ria a perturbarla recibiendo tanto energia como momento para ser desplazadas en

direccion al haz de luz.

Utilizando el mismo principio descrito en la seccién [3.3.1] experimentalmente se
desplazaron particulas dieléctricas, metalicas y bioldgicas utilizando la ecuacién de
Stokes, ecuacion |4, donde se calculara la fuerza que el campo electromagnético ejer-
ce en una particula esférica cerca del sustrato, ademds de agregar el factor &, factor
gue se vio en la seccién debido a que las particulas estan lo bastante cerca del
portaobjetos como para no tomar en cuenta la friccion con el. Con estas consideracio-
nes es posible calcular la fuerza que se ejerce en las microparticulas y nanoparticulas

solo conociendo la velocidad a la que estas se desplazan, ecuacion [24]
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AX
Fy = 6mnr— 24
|| =6mn AL & (24)

3.4. Técnicas de excitacion del plasmon polariton de superficie

Un plasmén polaritén de superficie son excitaciones electromagnética exclusiva-
mente para polarizacién p o transversal magnética (TM) que se propagan longitudinal-
mente en la interfaz entre un dieléctrico y un conductor. Para hacer que estas ondas
longitudinales se manifiesten, es necesario acoplar la frecuencia de la luz con las osci-
laciones de los electrones (Maier, 2007). Utilizando la relacién de dispersién, que es la
relacidon que hay del vector de propagacién de onda con su energia (frecuencia), tanto
de la luz como la de la interfaz dieléctrico-metal, es posible observar en que momento
ambas frecuencias son iguales figura [L7 El vector de onda de los plasmones se le

conoce como ksp y esta determinado por la ecuacién 25

w | g4€
ksp = —| ———, (25)
C Eqt+ Em

donde w es la frecuencia angular, c la velocidad de la luz y €; es la constante dieléctrica

del dieléctrico y metal.

Debido a que la relacién de dispersién de la luz en un dieléctrico, agua en nuestro
caso, en ningln momento se cruza con la relacion de dispersién de la interfaz metal-
agua es imposible poder excitar plasmones simplemente aumentando la frecuencia al
campo electromagnético, debido a que el mayor vector de onda que se puede obtener

en el dieléctrico (agua) es:

w
Kdiel = V€4 = (26)

mientras que la relacién de dispersion de los electrones en la interfaz es:

w
c
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Teniendo esto en cuenta, se hace uso de distintas técnicas que logren disminuir la
pendiente de la relacién de dispersion de la luz, para asi lograr igualar ambas frecuen-
cias. Una de estas técnicas es el uso de prismas con alto indice de refraccién. Puesto
que modifican en consideracién la magnitud del vector de onda, ademas de que es
posible modificar ese valor solo cambiando el dngulo de incidencia con el propdsito de
igualar ambos vectores de onda. Existen dos arreglos que se utilizan con frecuencia pa-
ra excitar plasmones por medio de prismas, la configuracién de Kretschmann-Reather,
figura[l6, y la configuracion de Otto, figura[L6).

1' 5

Ed Onda evanescente

Haz incidente

(polarizacién-p) Haz incidente

(polarizacion-p)

Haz reflejado

a) b)

Figura 16. Maneras de excitar un spp, arreglo de a)Kretschmann-Reather, b) Otto

El principio basico de la configuracidon de Otto, caso utilizado en este trabajo de
investigacion, es utilizar el fendmeno de la reflexidén total interna para crear una onda
evanescente, ecuacion en el medio dieléctrico, como se observa en la figura
y utilizar el vector de onda de propagacién de la onda evanescente kx e igualarlo con

el vector de onda del plasmén (Sharma et al., 2007).

w £1&2

Keva = kxx/f_p sin(6;) = ? (28)

£1+Ez.

Si es posible igualar la ambos vectores de onda paralelos, figura solo queda
acercar la superficie metdlica a la onda evanescente de tal manera que logre pertur-
barla a la altura donde se igualen ambos vectores de onda, (kx = ksp), dejando un

espacio entre el prisma y la superficie metalica, figura b.

En cambio, aunque el arreglo de Kretschmann-Reather utilice ondas evanescentes,

este, en vez de utilizar una pelicula delgada de aire o un dieléctrico como en el arreglo
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de Otto, utiliza una pelicula delgada de un metal de entre 10 a 50 nm de espesor con
la intencién de que la onda evanescente atenuada que se crea dentro de la pelicula
delgada sea capaz de transmitirse con el propdsito de que el vector de onda en la
direccion paralela sea igual al de los electrones (Maier, 2007). Excitando un plasmoén

polaritén de superficie en la interfaz dieléctrico-oro, figura[16k.
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Figura 17. Relacién de dispersién de spp en una interfaz oro / agua (curva amarilla). onda evanescente
creada en la interfaz agua (n=1.33) vidrio (n=1.5195), a diferentes dngulos de incidencia después del
angulo critico

Sabiendo gque existen cargas electrostaticas en la superficie del sustrato y en las
particulas metalicas, ocasionando que estos dos nunca estén en contacto, como se
vio en la seccién [3.1.4] Se puede inferir que si tenemos microparticulas coloidales con
una pelicula delgada de oro se asemeja al arreglo experimental de Otto para excitar
plasmones polaritones de superficie. se aprovechara este fendmeno en particulas de 1
um con una pelicula delgada de oro de 20 nm a 100 nm donde se acoplara y por ende
se propagara el spp en la pelicula delgada en sentido del haz incidente, produciendo un
incremento en el campo eléctrico cercano en la pelicula delgada y por consiguiente un
calentamiento, generando, asi, una fuerza (fotoforética) que cuya direccién dependera

de la regién de calentamiento.
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Capitulo 4. Diseno y caracterizacion

En la primer secciéon de este capitulo se aborda el disefio experimental utilizado,
resaltando los aspectos sobre el disefio éptico. En la segunda seccidn se abordara la
caracterizacién del posicionamiento del dngulo de incidencia y en la Ultima seccién el

como se validan los modelos numéricos utilizados en esta tesis.

4.1. Esquema del arreglo dptico utilizado y los elementos que lo integran

t_D
(E2) —
I

- (L2)

Objetivode
microscopio
NA=0.65,
40x.

oo

Figura 18. Arreglo experimental 6ptico para el guiado de particulas por campos evanescentes

(E1)

La informacién presentada en este capitulo hace mencién a los elementos utilizados

en el arreglo experimental. Los componentes mas elementales en la construccién son:
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Diodo ladser marca Quantum de 532 nm, modelo Opus de 2 W, y Diodo laser S/M
de 780 nm, 700 mW.

Placa retardadora (R) lambda medios (’5\) para longitud de onda de 532y 780 nm.

Espejo (E1) con una reflexiéon total a la longitud de onda del diodo laser, montado

en un microdesplazador de una pulgada.
Lente planoconvexa (L1), Thorlabs, F=200mm, D=25.4mm

Prisma semicilindrico de una pulgada de radio y una pulgada de espesor con un
indice de refraccién n=1.511, sobre una platina con capacidad de desplazamiento

en dos direcciones (X, Z) de media pulgada de desplazamiento en cada direccién

Portaobjetos y cubreobjetos que contienen el espécimen de manipulacién, encima

del prisma con aceite de inmersién, entre el sustrato y el prisma semicilindrico

Objetivo de microscopio 40x de apertura numérica (Na) de 0.65, con distancia de
trabajo de 0.56

El sistema de visién esta conformado por

Ldmpara
Lente planoconvexa (L2), Thorlabs, F=100mm, D=25.4mm

Espejo dicroico (E2), con una reflexién parcial a la longitud de onda de la luz
emitida por el diodo laser de 532 nm. La normal al centro de la superficie del

espejo debe hacer un angulo de -45° con el eje 6ptico del sistema de vision.

Camara CCD marca Pixelink modelo PL-B778U, con un tamafio de pixel de 0.23
micrometros, con una velocidad de 20 cuadros por segundo a una resolucion de
1600x1200



39

El arreglo utilizado (figura se puede caracterizar en dos partes: la primera, un
sistema generador de imagen en la parte superior, conformado por un objetivo de mi-
croscopio, una lente, un espejo dicroico y una camara conectada a una computadora
para guardar la informacion obtenida. Por otro lado para el sistema para generar el
campo evanescente se tiene una prisma semilicindrico en el cual la parte plana supe-
rior se coloca, con aceite de inmersion entre ellos, el portaobjetos con las particulas
a analizar. Para iluminar un haz laser que es reflejado por un espejo y llega de ma-
nera perpendicular a una lente colocada a una distancia focal del centro del prisma

semilicindrico.

En el guiado de particulas la determinacién del dngulo de incidencia es fundamen-
tal debido a que el tuneleo de la energia decae exponencialmente. Ademds de que el
acoplamiento del spp en las microparticula es a un angulo especifico. Con esos facto-
res el tener el angulo de incidencia bien determinado es fundamental para todos los
experimentos. En la siguiente seccidn se describe el sistema para controlar el angulo

de incidencia.

4.2. Sistema para variar el angulo de incidencia

Para tener un buen control se implementd un arreglo experimental como el mos-
trado en la figura[19] Se tiene una fuente de luz laser que se considera un frente de
onda plano que es reflejado por un espejo (E1) que llega de manera perpendicular a
la lente (L1) y colocado a la distancia focal de la lente el centro de la parte plana del
prisma semicilindrico, formando un dngulo de incidencia con respecto a la normal de la
parte plana del prisma, figura[19] Al hacer que el frente de onda entre completamente
paralelo a la lente, éste, siempre saldra de la lente y enfocard en un mismo punto, sin
importar la posicion donde se este incidiendo. Asi por ejemplo, si se incide el haz de
luz en la parte inferior de la lente se formard un angulo determinado, figura [19a, en
cambio si el haz de luz incide en la parte superior del la lente el &ngulo formado, esta

vez, es mayor al angulo formado cuando se incide en la parte inferior, figura [19b.
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Figura 19. Variacién del angulo de incidencia, donde la fuente de luz laser es reflejada por un espejo
(E), que llega de manera perpendicular a la lente (L1) y que a la distancia focal de la lente se encuentra
el centro del prisma semicilindrico. La linea punteada representa el centro de la lente. a) Angulo menor
al dngulo formado por el centro de la lente, b) dngulo mayor que el angulo formado por el centro de la
lente

Basandonos en ese concepto, se procedié a caracterizar cuantos milésimas de pul-
gada es necesario desplazar el espejo en la direccién z para aumentar el dngulo de
incidencia al prisma. Utilizando un goniémetro y observando la direccién del haz inci-
dente y refractado en el prisma, se obtuvo como resultado que desplazando el espejo
una distancia de 62.5 milésimas de pulgada (15.875 mm) en la direccién z el dngulo de
incidencia aumenta un grado. Distancia que se puede lograr mover con el microdes-
plazador sin ningun problema ya que un giro completo del ajustador de distancia es de
25 milésimas (0.6 mm). Tomando en cuenta que se utilizé una lente de 1 pulgada de
diametro con una distancia focal de 200 mm, el barrido angular que se puede realizar
es de 8 grados de extremo a extremo de la lente. En la figura se puede obser-
var el cambio del angulo de incidencia experimentalmente, empezando en un dngulo
de 62.5°, figura 20k, y después desplazando el espejo 250 milésimas de pulgada se

observa que el dngulo de incidencia es de 66.5° aproximadamente, figura [20b.
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(b)

Figura 20. Variacién del angulo de incidencia inicial a) 62.5°, b) angulo de incidencia después de haber
desplazado el espejo 250 milésimas de pulgada en el eje z, 66.5°.

4.3. Método de elementos finitos

La descripcidn de las leyes de la fisica para problemas dependientes del espacio y
el tiempo generalmente se expresan en términos de ecuaciones diferenciales parciales
(EDP). Para la gran mayoria de las geometrias y problemas, estas ecuaciones no pue-
den ser resueltas mediante métodos analiticos. No obstante, se puede construir una
aproximacién de las ecuaciones, generalmente con base en diferentes tipos de discre-
tizaciones. Estos métodos de discretizaciéon se aproximan a las EPD con ecuaciones de
modelos numéricos, que pueden resolverse utilizando una computadora. La solucién
a las ecuaciones del modelo numérico es, a su vez, una aproximacion de la solucién
real. El método de elementos finitos (FEM) se utiliza para calcular tales aproximacio-
nes, ademds que es una teoria bien desarrollada, la teoria proporciona estimaciones

de error utiles, o limites para el error (COMSOL Multiphysics, 2017).

Una de las ventajas de utilizar el método de elementos finitos es que ofrece una
gran libertad en la seleccién de la discretizacién, tanto en los elementos que se pue-
den utilizar para discretizar el espacio como en las funciones basicas. Por ejemplo una
funcidn u que puede ser la variable dependiente en una EDP (e. g., temperatura, po-
tencial eléctrico, presion, etc.) La funcién u puede ser aproximada por una funcién up
utilizando combinaciones lineales de funciones basicas de acuerdo con la siguiente

expresiones:

u= Up, (29)
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up = Z Ui, (30)

donde ¢ denota las funciones basicas y u; denota los coeficientes de las funciones que

se aproximan a u con up.

En la figura 21, por ejemplo, los elementos estan distribuidos uniformemente so-
bre el eje x, aunque esto no tiene porgue ser asi. También se puede haber aplicado
elementos mas pequefios en una regién donde el gradiente de u es grande, como se
resalta en la figura 2Ip.

X X
(a) (b)

Figura 21. Funcién u (linea azul continua) se aproxima con up (linea roja discontinua), que es una
combinacién lineal de funciones basicas (§; estd representado por las lineas negras continuas).a) los
elementos estan distribuidos uniformemente sobre el eje x b) elementos mas pequefios en una regién
donde el gradiente de u es grande. Imdgenes tomadas de Lépez-Esparza et al., 2015; Israelachvili, 2013

4.4. Calculo del campo eléctrico por medio de Comsol Multiphysics

En los Ultimos afios la posibilidad de calcular el campo electromagnético en sis-
temas que antes se podian hacer analiticamente, se han ido reduciendo debido a la
complejidad de crear mejores dispositivos para su uso en la vida diaria. Puesto que,
para mejorar la eficiencia de dicho dispositivo se introducen materiales nuevos o mor-
fologias especificas para incrementar ciertas cualidades de ellos. El simple hecho de
cambiar la morfologia o acoplar diferentes fendmenos hace que no exista una solucién
analitica para dicho casos. La necesidad de calcular las respuestas de esos materiales

con rapidez y precisiéon hace que sea necesario el uso de métodos computacionales
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para tener una idea preliminar de lo que puede ocurrir (Clarisé y Sarate, 2001).

El andlisis de los fendmenos electromagnéticos ha demostrado ser muy exitoso
para muchas aplicaciones, pero tiene ciertas limitaciones. Para estructuras microsco-
picas donde la naturaleza discreta de la materia se vuelve importante, se requiere un
enfoque mecdnico cuantico. Para frecuencias muy altas, las ondas electromagnéticas
pueden analizarse de manera mas eficiente como rayos, y para frecuencias aun mas
altas, los fotones individuales deben modelarse junto con su interaccién ionizante con
la materia (Guide et al., 2012).

La formulacién para la resolucién de problemas en electromagnetismo computacio-
nal se pueden clasificar en dos grandes grupos segun el tipo de ecuacién que resuel-
ven. Los primeros se basan en potenciales escalares y vectoriales y los segundos en
la solucidn directa de las ecuaciones de Maxwell. Los potenciales vectoriales presenta
una gran ventaja debido a que verifican automaticamente las ecuaciones de divergen-
cia, sin embargo pierden precisién en el calculo de intensidades de campo eléctrico y
magnético debido a la propagacidn de errores en la diferenciacién numérica (Clariso y
Sarate, 2001).

En este trabajo de investigacién, para el célculo de la propagacién del campo-
electromagnético se utilizé el programa Comsol multiphysics. La manera en que Com-
sol multiphysics calcula los campos es por medio de la formulacién de potenciales
escalares y vectoriales. La formulacién de potenciales se denomina 4, V, —A, donde
el medio conductor se utiliza un potencial vector A y un potencial escalar V, mientras
gue en la regién no conductora se emplea el potencial vector solamente (Guide et al.,

2012). En el caso de Comsol, los potenciales se definen como:

B=VxA, (31)
. dA

E=——vv, (32)
ot

El potencial eléctrico y magnético no se define de manera Unica para el célculo

de los campos, se es necesario reescribir los potenciales presentando por dos nuevos
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potenciales

A=AVY, (33)
v

V=V-——, (34)
ot

La transformacion variable de los potenciales se llama transformacién de “calibre"
(gauge). Para obtener una solucién Unica se elijen restricciones a W que hacen que la
solucién sea Unica. Otra forma de expresar esta condicién adicional es imponer una
restricciéon a V-A. Un campo vectorial se define como una constante si se proporciona
V-AyVxA. Se le conoce como teorema de Helmholtz’s. Un indicador particular es el

indicador de Coulomb dado por la restriccién: V-A = 0.

Las formulaciones basadas en la utilizacion de potenciales son ampliamente utili-
zadas en el calculo numérico de campos electromagnéticos. Sustituyendo los campos
vectoriales en las ecuaciones de Maxwell. Comsol multiphysics resuelve el campo eléc-

trico mediante una ecuacidn principal.

- 0 -~
qu‘l(VxE)—kz(Er—j—)E:O, (35)

donde u es la permeabilidad, ko el vector de onda en el vacio, &, ¢ constante dieléctrica

relativa y en el vacid, o conductividad eléctrica y w frecuencia angular.

Como la ecuacién de Maxwell es lineal, podemos considerar que J es una superpo-
sicion de fuentes puntuales distribuidas en algun volumen. Por lo tanto, si conocemos
la respuesta de una fuente puntual o dispersor, se puede resolver el problema original
integrando esa respuesta sobre el volumen. Para eso, se hace uso de una funcién de

prueba, una funcion de Green.

Por Ultimo, para obtener una descripcién completa de un problema electromagné-
tico, las condiciones de frontera debe especificarse en las interfaces de material. En
las interacciones entre dos medios, las condiciones de contorno pueden expresarse

matematicamente como:
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f)zx(ﬁl—Hz) =/, f)z-(Bl—Bz)=0 (37)

donde gs y Js denotan la densidad de carga superficial y la densidad de corriente su-
perficial, respectivamente y A, es la normal externa del medio dos. De estas cuatro
condiciones solo dos son independientes, este es un sistema de ecuaciones sobre-
determinado, por lo que debe reducirse. Primero se selecciona la ecuacién uno o la
ecuacién cuatro, luego se selecciona la ecuacién dos o la ecuacidn tres. Estas selec-

ciones juntas forman un conjunto de dos condiciones independientes.

Para validar el modelo utilizado por medio de Comsol multiphysics se utiliz6 como
referencia el articulo “Lensless optical manipulation with an evanescent field"(Ruiz-
Cortés y Vite-Frias, 2008) donde se calcula la interaccién del campo eléctrico de una
onda evanescente al ser perturbada por una microparticula dieléctrica y la fuerza ejer-
cida en funcién del parametro Q, por medio del Método Integral en particulas dieléc-

tricas de 2 a 16 um de didmetro

Fx Fz

= CEn?d 0= QEmd’

(38)
donde F, es la fuerza que ejerce el campo electromagnético sobre la particula, € es la

permitividad del vacio y d el didmetro de la particula.

Para validar los resultados obtenidos por Comsol se consideré uno de los resultados
mostrados en el articulo Ruiz-Cortés y Vite-Frias (2008) de una particula dieléctrica de
8 um de diametro, con un indice de refraccién de 1.59 y una altura entre la particula
y el sustrato de 0.1 um que interacciona con una onda evanescente creada por un
prisma con un indice de refracciéon de 1.75 en agua de 1.33 a un dngulo de 51°. Como
se observa en la figura tanto el “tuneleo" éptico dentro de la particula como el
esparcimiento que se genera al lado derecho se asemejan con bastante exactitud al

calculado por medio del modelo de elementos finitos[22p.
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Figura 22. célculo de la intensidad normalizada del campo eléctrico en la interaccién de una particula
dieléctrica (np = 1.59) con un didmetro de 8 um a una altura a = 100 nm en un campo evanescente
generado por un haz de luz de longitud de onda A = 1064 nm a una polarizacién s y a un angulo de
incidencia 8¢ = 51°, mediante métodos numéricos; a) método de Green imagen tomada de Ruiz-Cortés
y Vite-Frias, 2008; b) método de elementos finitos

Por otro lado, para el calculo de la fuerza se hizo uso de la ecuacion[16]. Se verificé
gue la expresién utilizada en el método de elementos finitos sea idéntica a la utilizada
por el mismo articulo. Finalmente se reprodujo el comportamiento de Qx y Q, repor-
tados por el misma autor, figura 23, para ver como varia la fuerza al momento de
modificar la altura a la cual se encontraba la particula del portaobjetos. Como resul-
tado se obtuvieron resultados muy parecidos a los reportados, con algunas pequefias
variaciones, que podrian ser debido a un arrastre de error al momento de discretizar

los dominios.

T T T T T T

1 particle radius = 4um
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Figura 23. Comparacién de la fuerza para las componentes x, z, (en los pardmetros adimensionales
Qx, |Qz|) que experimenta una particula dieléctrica con un radio de 4 um a un angulo de 51°. a) modelo
calculado por el método integral, imagen tomada de Ruiz-Cortés y Vite-Frias, 2008; b) modelo calculado
por método de elementos finitos,
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Capitulo 5. Resultados y discusiones

El presente capitulo inicia con resultados experimentales sobre el movimiento de
diferentes tipos de micro y nanoparticulas por medio de la presion de radiacién, se-
guido por un estudio numérico intentando explicar el comportamiento de cada uno de
las particulas utilizando el método de elementos finitos. Una vez descrito los compor-
tamientos de las particulas se presenta un estudio de los parametros adimensionales

Ox Y Qs en las particulas utilizadas.

5.1. Popurri de particulas

Se consideraran diferentes tipos de particulas: solidas de poliestireno (CgHg)x con
un diametro de 3.063+0.027 um con un indice de refraccion np = 1.59 (Duke Scientific
Corporation); core shell dieléctricas de 4 um de didmetro con un espesor g=400 nm e
indice de refraccién de 1.5195 en su parte exterior y en la parte interior de 1.0; virus
del mosaico del bromo (BMV por sus siglas en ingles) de 28 nm de diametro con indice
de refracciéon de n, = 1.45 y particulas core shell metédlicas de 1 um didmetro con
una pelicula delgada de oro con un espesor de entre 20 a 100 nanémetros con una
constante dieléctrica de € = —25.05 + i{1.0236 a longitud de onda de 780 nm y en la

parte interior un indice de refraccién de 1.45 (Nanocs. inc).

5.1.1. Microparticulas dieléctricas

La preparacidon de las muestras se hizo de la siguiente manera: en un sustrato
limpio, previamente lavado siguiendo el protocolo del anexo |B| se le afiadié un anda-
mio de vinilo para generar un pozo pequefio de 100 um de espesor, figura[24j, lugar
donde las particulas son depositadas. Teniendo el sustrato listo, la preparacion de las
particulas fue: en 1 ml de particulas disueltas en agua Milli-Q son puestas a sonicar
durante diez minutos para dispersar la mayor cantidad de particulas y asi evitar pro-
blemas de floculacién (seccion en seguida se toma de esa solucion solo 20 ul

y se colocan en el pozo creado por el andamio.
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Figura 24. a) arreglo experimental para generar ondas evanescentes en un prisma con el mismo in-
dice de refraccién que el del sustrato, como medio 1; mientras que en la parte superior se encuentran
particulas en suspensién acuoso, como medio 2, b) amplificacién del pozo creado por vinilo donde se
encuentran las particulas dieléctricas en estado acuoso

Para generar el movimiento de particulas por medio de campos evanescentes se
utilizé el arreglo experimental descrito por Kawata y Sugiura (1992). Con la diferencia
de que la manera de modificar el dngulo de incidencia, es utilizando un espejo sujeto
a un microdesplazador con la posibilidad de moverse en el eje z como se comentd
anteriormente en el capitulo [4.1] El sustrato se coloc sobre el prisma semicilindrico
utilizando aceite de inmersién (n; = 1.5195) para igualar indices, figura . En la par-
te superior del portaobjetos donde se localiza el andamio se encuentran las particulas
dispersadas en agua, que actian como medio dos (n, = 1.33), figura [24p. Utilizando
la ley de Snell, ecuacién se puede conocer el angulo critico para esos dos medios

(6cr =61.07°) y generar una onda evanescente en el segundo medio.

Para obtener los resultados sobre las velocidades de las particulas a cada angulo
de incidencia se grabé un video utilizando una camara Pixelink con una resolucién de
1600x1200 pixeles y por medio del conteo de pixeles se estimé la distancia recorrida
por segundo. Haciendo un promedio de 10 particulas con una medida de dispersién
menor a una desviacion estandar, por angulo de incidencia y por polarizacion lineal se

obtuvo una estimacion de las velocidades.
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[luminando con un haz ladser (A = 532nm) a un angulo préximo y mayor al dngulo
critico se crea una onda evanescente. Al momento de tener una onda evanescente
en la interfaz de dos medios y se acerca un tercer medio, en este caso una particula
dieléctrica, a distancias de cientos de nandmetros la onda evanescente es frustrada,
es decir, que parte de la energia que viene del laser hace un tuneleo éptico (seccién
desde el prisma hacia la particula, haciendo que la particula tenga una frac-
cién de energia dentro de ella. Donde, al momento de recibir energia, también recibe
momento lineal. Algo importante a recalcar, es que, solo donde exista algln objeto lo
suficientemente cerca, en nuestro caso no mayor a 1 um por encima del prisma, solo
en esa parte, la onda evanescente es frustrada. Si no existe ningun objeto la condi-
cién de reflexidon total interna se sigue cumpliendo. Razén por la cual solo donde hay

particulas se generara un destello de luz.

En las Figuras[25] [26] [27] se muestra una secuencia de videos tomados a t=0, t=5,
t=10 segundos iluminando a un angulo de 6;,c = 61.25°, Bjhc = 62.25°, 8jnc = 63.5° res-
pectivamente a una polarizacién p. Como se comentd anteriormente (seccion
mientras se aumente el dngulo de incidencia después del angulo critico la longitud de
la onda evanescente empieza a disminuir, figura haciendo que una menor ampli-
tud del campo evanescente se acople y tlnelee a la particula y por consecuencia en

nuestros experimentos una menor velocidad.

Como se puede observar, al momento de comparar las distancias recorridas en la
figura 25/ que es un dngulo muy préximo al angulo critico (6 = 61.25) y la figura
gue es un angulo mayor (8;nc = 63.5). En la primer figura las particulas recorren de
extremo a extremo una distancia de 45 um en un tiempo menor a 10 segundos, en
cambio, en la ultima figura a un tiempo de 10 segundos solo alcanzan a recorrer una
distancia de 11 um, distancia menor a la mitad de la recorrida por las particulas a un
angulo de 61.25°,
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(a) t=0s (b) t=5+s (c) t=10s

Figura 25. Movimiento de particulas dieléctricas de 3 um de didmetro en un campo evanescente gene-
rado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm, polarizacién p, angulo de incidencia 8 = 61.25°
a diferentes tiempos: a) t=0s b) t=5s, c) t=10s

(a) t=0s (b) t=5s (c) t=10s

Figura 26. Movimiento de particulas dieléctricas de 3 um de didmetro en un campo evanescente gene-
rado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm a una polarizacién p a un angulo de incidencia
Oinc = 62.25° a diferentes tiempos: a) t=0s b) t=5s, ¢) t=10s

) t=0s

(b) t=5s (c) t=10s
Figura 27. Movimiento de particulas dieléctricas de 3 um de didmetro en un campo evanescente gene-
rado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm a una polarizacién p a un dngulo de incidencia
Oinc = 63.5° a diferentes tiempos: a) t=0s b) t=5s,c) t=10s




51

En la figura [28@, se presenta el comportamiento de la velocidad de las particulas
de 3 um de didmetro en presencia de un campo evanescente generado por un haz
incidente a diferentes angulos de incidencia mayor al angulo critico y con polariza-
cién lineal s y p. Se puede observar el decaimiento exponencial de la velocidad que
experimentan las particulas al momento de incrementar el 4ngulo de incidencia. Ade-
mas se estimd que existe una polarizacidn con la cual la transferencia de energia es
mayor, corroborando lo obtenido por Kawata (Kawata y Sugiura, 1992). Asi mismo se
puede ver que el cambio de velocidades para cada polarizacién es equivalente a una
diferencia 0.05°, figura[28p.
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(a) (b)
Figura 28. a) Velocidad de las particulas dieléctricas de 3 um a diferente polarizaciéon y angulo de

incidencia, b) diferencia de obtenida entre polarizaciones lineales

Tomando el modelo descrito y validado en el capitulo [4.4]. Se utiliz6, esta vez, para
calcular el campo eléctrico en la interaccién de una onda evanescente y una particula

con las caracteristicas utilizadas en los experimentos.
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En la figura[29a, se muestra la ilustracién de un prisma semicilindrico (n; = 1.5195)
con un sustrato en la parte superior del prisma en el cual un haz de luz laser se incide
a un angulo de incidencia mayor al angulo critico, el area rectangular punteada de
color rojo representa el area donde el calculo numérico se realizé. En la figura
se muestra un aumento del drea del rectangulo rojo punteado de la figura[29a, en el
cual n representa los indices de refraccién utilizados en el modelo numérico: n; es el
sustrato (ny = 1.5195), n, es el medio acuoso (n, = 1.33) y n3 la particula dieléctrica

(n3 =1.59), y a representa la altura que existe entre la particula y el sustrato.

(a) (b)

Figura 29. a) arreglo experimental utilizado, donde el rectdngulo rojo punteado representa el area con-
siderada del modelo numérico utilizado, b) acercamiento del rectdngulo rojo punteado de a, donde se
representan los pardmetros utilizados en el modelo numérico. En el cual n representa el indice de refrac-
cién: n1 es el sustrato, n, el medio acuoso, n3 la particula utilizada y a la altura que hay entra la particula
y el sustrato

En la figura se muestran los resultados numeéricos al variar el angulo de inci-
dencia, con las caracteristicas descritas en la figura para tener una estimacién y
observar como la amplitud del campo eléctrico de la onda evanescente disminuye al
aumentar el angulo de incidencia asi como también la intensidad del campo eléctrico
dentro de la particula. En la simulacién se incide un haz de luz a diferentes angulos
de incidencia (08;,¢) con una longitud de onda de 532 nm generando una onda eva-
nescente en el medio dos, donde una particula de 3 um de didmetro se encuentra a
una altura fija a =150 nm arriba del sustrato, altura considerada debido a las fuerzas
intermoleculares que existen entre los materiales dieléctricos (capitulo [3.1.4). Las li-
neas de intensidad que se observan en el primer medio se le conoce como franjas de
Wiener’s (Ruiz-Cortés y Vite-Frias, 2008) y son generadas por la interferencia del haz

incidente y reflejado en el prisma.
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(f) Binc = 64°

Figura 30. Célculo de la intensidad del campo eléctrico y fuerza debido a la interaccién de una particula
dieléctrica (np = 1.59) con un diametro de 3um a una altura a = 150 nm en un campo evanescente
generado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm a una polarizacién s y a un angulo de
incidencia a) Oinc = 61.5°, b) Binc = 62°, €) Bipnc = 62.5°, d) Bipnc = 63°, €) Binc = 63.5°, f) Binc = 64°, donde
la flecha en rojo representa la direccién y la magnitud de la fuerza resultante en la microparticula
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Debido a que se conoce el campo eléctrico en la superficie de la microparticula
es posible conocer la fuerza ejercida sobre ésta, cuando esta inmersa en un campo
evanescente, haciendo uso del tensor de esfuerzos de Maxwell (ecuacion e in-
tegrandolo en la superficie de la microparticula. El resultado del vector de fuerza se
representa por medio de una flecha en color rojo que indica la direccién y magnitud de
la fuerza, figura [30} Se puede observar que la fuerza que es ejercida sobre particula,
aumenta su magnitud al momento de tener un angulo cercano al angulo critico. El
sentido del vector se puede interpretar que un valor positivo es una fuerza en la direc-
cién positiva en el eje de coordenada x, direccién de propagacién del haz incidente, en
cambio un valor negativo es en contra. En este caso, la particula se mueve en sentido
a la propagacion del haz de luz en el eje x, mientras se aproxima hacia el prisma, eje

Z.

Como se aprecia en la figura en la zona donde la particula esta més cerca del
sustrato existe el tuneleo antes mencionado y al iraumentando el angulo de incidencia
se puede ver que tanto la longitud de la onda evanescente comienza a disminuir, asi
como también la cantidad de energia que logra transmitirse a la particula, también
se puede observar como la fuerza disminuye al momento de aumentar el dngulo de
incidencia. Considerando el comportamiento de los parametros adimensionales Qx, Q;
(ecuacidn en la figura[31] se puede ver el decaimiento de la fuerza al momento de

ir aumentando el dngulo de incidencia para ambas direcciones.
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Figura 31. Pardmetros Qx, Q, de una particula dieléctrica de 3 um de didmetro en un campo evanes-
cente generado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm a una altura a = 150 nm, conforme

se va modificando el dngulo de incidencia

Conociendo las velocidades obtenidas experimentalmente es posible calcular la

fuerza por medio de la ecuacion de Stokes con el parametros adicional de una frontera

(ecuacién [24). Considerando una viscosidad del agua a temperatura ambiente (n =

0.000891 kg/ms), radio de la particula de 1.5 um, y una altura hasta el centro de la

particula h = 1650 nm, figura obteniendo como resultado fuerzas del orden de

piconewton, figura [32h. Comparandola con los resultados numéricos, figura [32p, se

puede ver una relacién en la polarizacién que genera una mayor fuerza en la particula,

asi como también su caida exponencial al aumentar el angulo de incidencia.



56

0.35 — T T T : : . . . 0.32
$ Polarizacion s Polarizacion s
¥ Polarizacion p 03f Polarizacion p |
037 028}
0.26 -
025
=z Z0.24
Z Z
@ L ®
N 0.2 N 0.22
g g
[ w 02r
0181 0.18
0.16 -
0.1rF
0.14 -
0.05 0.12

61.25 61.5 61.75 62 62.25 62.5 62.75 63 63.25 63.5 61.25 615 61.756 62 62.25 62.5 62.75 63 63.25 63.5
Angulo de incidencia (grados) Angulo de incidencia (grados)

(a) (b)

Figura 32. Fuerza obtenida en particulas dieléctricas de 3 um de didmetro debido a un campo eva-
nescente generado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm a una altura h = 1650 nm: a)
experimental, b) tedrico.

En la figura se muestra el calculo del campo eléctrico debido a la interaccién
de una particula de 3 um de didmetro con un campo evanescente a diferentes alturas
entre la particula y el sustrato. Cuando la particula estd a una distancia a=1010 nm
separada del sustrato, la luz que logra a estar dentro de ella es casi nula, en cambio,
al momento de ir acercando la particula al sustrato, figura [33b, c, d, e, f, se puede
apreciar como la intensidad dentro de la particula empieza a aumentar a tal grado de
ser de la misma intensidad del haz incidente al momento de estar en contacto con el

prisma.
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(b) a=510 nm

x10"°m

(d) a=260 nm

x10°m

(f)a=10 nm

Figura 33. Cdlculo de la intensidad del campo eléctrico y fuerza debido a la interaccién de una particula
dieléctrica (np = 1.59) con un diametro de 3um a un angulo de incidencia 6i5c = 61.5° en un campo
evanescente generado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm a una polarizacién s y a una
alturaa)a=1010nm, b)a=510nm,c)a=385nm,d)a=260nm, e)a=135nm, f)a=10 nm, donde
la flecha en color rojo representa la direccién y magnitud de la fuerza resultante en la microparticula
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Considerando la fuerza que la particula siente debido al campo evanescente es po-
sible obtener una grafica sobre el comportamiento que la particula siente a diferentes

posiciones de altura (a) mediante los parametros adimensionales Qx y Q.
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Figura 34. Pardmetros Qx, Q; de una particula dieléctrica de 3 um de didmetro en un campo evanescen-
te generado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm con una angulo de incidenciabj,c = 61.5°,
conforme se va modificando la altura (a) entre la particula y el sustrato

En la figura [34] se muestra como el cambio en la altura (a) influye en la fuerza ex-
perimentada por la particula. En la figura[34ja se puede observar que existe, en efecto,
una diferencia de fuerzas (factor adimensional Qx) para cada polarizacién como lo re-
portan diferentes autores, (Walz, 1999; Almaas y Brevik, 1995) y que al ser siempre
una fuerza positiva siempre sera una fuerza en direccién al vector de propagacién kx
del haz de incidencia, en cambio en la figura los valores de Q, para cada polariza-
cién son valores negativos, que se interpretan como valores en el eje z negativo que
se interpreta como una fuerza que hace que la particula se acerque al prisma y por
ultimo existe que, a una altura de aproximadamente 50 nm existe una interseccion
en las polarizaciones, posicién donde no importa que polarizacién se utilice para la

componente z la particula experimenta la misma fuerza.
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5.1.2. Microparticulas tipo shell de vidrio

Para el caso de las particulas de vidrio tipo “core shell”, figura [6b, se consideraron
particulas conformadas por dos materiales: vidrio en su capa exterior y aire en su parte
interior. Se utilizaron particulas obtenidas por el Instituto Nacional de Astrofisica, Opti-
ca y Electronica (INAOE) con un rango de tamafios desde 1 hasta 10 um. Para separar
los tamanos de las particulas se centrifugaron 2.5 mg de particulas en un mililitro a
250 rpm por treinta segundo y terminado el procedimiento se tomé el sobrenadante
con el cual se decidié trabajar. De esta manera se asegurd que las particulas de me-
nor tamafo estén en el medio acuoso y las mas pesadas en el precipitado. Haciendo
gue la dispersién de tamarnios de las particulas no sea tan grande. El didmetro de las
particulas obtenidas al final es de 1 a 5 um con un espesor del vidrio de la particula
de 400 nm, figura[6]

De la misma manera que con las particulas sélidas, se hizo un proceso de limpieza
al sustrato de vidrio y se prepard la muestra (seccién|5.1.1). Terminado el proceso se

procedié con la realizacién de los experimentos.

[luminando con un haz laser (A = 532nm) a un angulo, esta vez, comenzando con
medio grado antes del angulo critico, para notar si existia una diferencia en velocidad
y comportamiento al momento de usar una onda propagante o una onda evanescente.
En las Figuras [37] se muestra una secuencia de videos tomada a t=0, t=2.33,
t=5 segundos a angulos de 0, = 61.25°, Ojnc = 62.25°, B;nc = 63°. Tomado los datos
de las particulas antes del angulo critico se observé que no existia un cambio en el
esparcimiento ni en el comportamiento de éstas. El comportamiento de las particulas
a simple vista al incidir con un dngulo mayor al dngulo critico se puede observar idén-
tico con el de las particulas solidas, figuras [37] Haciendo un promedio de las
velocidades obtenidas para cada polarizacién se obtuvo la figura el decaimiento de
la velocidad de las particulas sigue siendo exponencial como en el caso de las particu-
las solidas, no obstante el cambio en las velocidades para cada polarizacién lineal se
ve mas notable en comparacién con las particulas sélidas. Hay que mencionar que en
este caso la polarizacién con mayor velocidad es la de polarizaciéon p, caso contrario

al de las particulas solidas.
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(a) t=0s (b) t=2.5s (c) t=5s

Figura 35. Movimiento de particulas dieléctricas tipo “core shell” de 4 um de didmetro en un campo
evanescente generado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm a una polarizacién p a un
angulo de incidencia 8, = 61.25° a diferentes tiempos: a) t=0s b) t=2.5s,c)t=5s

(a) t=0s (b) t=2.5s (c) t=5s

Figura 36. Movimiento de particulas dieléctricas tipo “core shell” de 4 um de didmetro en un campo
evanescente generado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm a una polarizacién p a un
angulo de incidencia 8;,c = 62.5° a diferentes tiempos: a) t=0s b) t=2.5s, c)t=5s

(a) t=0s (b) t=2.5s (c) t=5s

Figura 37. Movimiento de particulas dieléctricas tipo “core shell” 4 um de didmetro en un campo eva-
nescente generado por un haz de luz de longitud de onda A =532 nm a una polarizacién p a un &ngulo
de incidencia 0, = 63° a diferentes tiempos: a) t=0s b) t=2.5s,c)t=5s
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Figura 38. Velocidad de las particulas tipo “core shell” dieléctricas de 4 um a diferente polarizacién y
angulo de incidencia,

Tomando el modelo descrito y validado en el capitulo[4.4]para calcular la interaccién
del campo eléctrico en una onda evanescente y una particula, considerando ahora
gue la particula es una particula “core shell” de 4 um de diametro y con un espesor
g =400 nm de vidrio (n = 1.59), mientras que en la parte interior se compone por aire

(n=1.0), y auna altura a= 150 nm arriba del sustrato,

En la figura se muestran los resultados numéricos al variar el angulo de inci-
dencia, con las caracteristicas descritas en la figura para tener una estimacion
numérica y observar como la amplitud del campo eléctrico de la onda evanescente
disminuye al aumentar el angulo de incidencia asi como también la intensidad del
campo eléctrico dentro de la particula “core shell”. En la simulacién se incide un haz
de luz de izquierda a derecha con una longitud de onda de 532 nm a una polarizacién
p generando una onda evanescente en el medio dos, donde una particula de 4 um de
diametro se encuentra a una altura a = 150 nm fija arriba del sustrato, altura conside-

rada debido a las fuerzas intermoleculares que existen entre los materiales dieléctricos
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(capitulo(3.1.4). Las lineas de intensidad que se observan en el primer medio se le co-
noce como franjas de Wiener’s (Ruiz-Cortés y Vite-Frias, 2008) y son generadas por la

interferencia del haz incidente y reflectado en el prisma.

En la figura se observa que a dngulos muy cercanos al angulo critico, al mo-
mento que la onda evanescente interactia con la particula, esta no tiene el mismo
comportamiento que las particulas sélidas, en éstas el campo se propaga por la sec-
cién conformada por vidrio y al momento de pasar la interfaz vidrio aire, la onda actda
como si tuviera un angulo mayor al angulo critico en esa interfaz, haciendo que so-
lo se propague por el vidrio llevando a cabo multiples reflexiones dentro de él hasta
lograr salir. Al momento que se aumenta el angulo de incidencia, esas multiples refle-
xiones desaparecen. Utilizando la ecuacién de Stokes con el parametros adicional de
una frontera, ecuacién 24} para calcular la fuerza, figura[39a, y compararla con el mo-
delo numérico para particulas tipo “core shell”, figura [39b, se puede observar que la
tendencia es similar a la obtenida por el experimento asi como también la polarizacién

gue efectuda la mayor fuerza.
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Figura 39. Fuerza obtenida en particulas dieléctricas de 3 um de didmetro debido a un campo eva-
nescente generado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm a una altura h = 1650 nm: a)
experimental, b) tedrico
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Figura 40. Célculo de la intensidad del campo eléctrico y fuerza debido a la interaccién de una particula
dieléctrica tipo “core shell” con un espesor g = 400 nm de vidrio (np = 1.59) y en su interior aire (n = 1)
con un didmetro de 4um a una altura a = 150 en un campo evanescente generado por un haz de luz
de longitud de onda A = 532 nm a una polarizacién s y a un dngulo de incidencia de a) 6;,c = 61.5°,
b) Binc = 62°, €) Oinc = 62.5°, d) Binc = 63°, €) Binc = 63.5°, f) Binc = 64°, donde la flecha en color rojo
representa la direccién y magnitud de la fuerza resultante en la microparticula
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El comportamiento obtenido numéricamente, figura [41j, se puede comprobar ex-
perimentalmente al ir observando como la luz entra por la particula cuadro por cuadro
y confirmar que la luz es esparcida por el lado derecho de la particula y no por el
centro, figura [41p, c.
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Figura 41. particula tipo “core shell” de 4 um de didmetro con un grosor g=400 nm: a) cdlculo numérico
con una separacién a = 150 nm del sustrato para una polarizacién s, b) particula dieléctrica tipo “core
shell” vista por medio de un objetivo de microscopio de 40x, c) esparcimiento de una particula de vidrio
hueca debido a la frustracién de la onda evanescente

Realizando un barrido para un mayor nimero de angulos y observar como los pa-
rametros Qx y Q. se comportan. En la figura [42ja, se puede observar que existe el de-
caimiento exponencial parecido al de las particulas sélidas, figura con la diferencia
solamente de la polarizacién predominante en las particulas huecas es la polarizacién
p. En cambio para el parametro Q,, la particula a dangulos muy préximos al angulo
critico tiende a ser empujada en vez de ser atraida como en las particulas sélidas, y al
momento de ir aumentando el &ngulo el comportamiento pasa de empujar la particula

a atraerla.
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Figura 42. Parametros Qx, Q; de una particula dieléctrica tipo “core shell” de 4 um de didmetro en un
campo evanescente generado por un haz de luz de longitud de onda A =532 nm con una altura a =150
nm, conforme se va modificando el angulo de incidencia (0;nc), @) pardmetro Qx, b) parédmetro Q;

De la misma manera a las particulas sélidas, se realiz6 el calculo del campo elec-
tromagnético para las particulas tipo “core shell” a diferentes alturas, para saber si el
comportamiento era similar al de las particulas sélidas, figura[43] En los resultados de
las imagenes se puede apreciar que las multiples reflexiones dentro del vidrio de la
particula hueca se mantiene para toda altura con la Unica diferencia en la proporcion
de energia. Por otro lado, algo que no se mantiene constante es la direccién de la fuer-
za que experimenta la particula, para las alturas a=1010 nm, a=510 nm, y a = 385
nm, pareciera que la componente z de la fuerza es cero haciendo que la particula solo
sienta una fuerza completamente horizontal, en cambio para las alturas a = 135 a
a = 10 nm existe un cambio de direccién en donde apunta del vector, hacia el eje
positivo de las z, figura [43] Teniendo la fuerza obtenida por los calculos numéricos se

procedié a calcular los pardmetros adimensionales Qx y Q, para particulas tipo “core
shell”, figura [44]
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Figura 43. Cdlculo de la intensidad del campo eléctrico y fuerza debido a la interaccién de una particula
dieléctrica tipo “core shell” con un espesor g = 400 nm de vidrio (np, = 1.59) y en su interior aire (n = 1)
con un didmetro de 4um a un angulo de incidencia 8;,c = 61.25° en un campo evanescente generado
por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm a una polarizacién s a diferentes alturas: a) a =1010
nm, b) a=510 nm, c) a=385nm, d) a=250 nme) a=135 nm, f) a=10 nm, donde la flecha en color
rojo representa la direccién y magnitud de la fuerza resultante en la microparticula
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Figura 44. Pardmetros Qx, Q, de una particula dieléctrica tipo “core shell” de 4 um de didmetro en
un campo evanescente generado por un haz de luz de longitud de onda A = 532 nm con un angulo de
incidencia 8 = 61.5°, conforme se va modificando la altura (a) que hay entre el sustrato y la particula,
a) parametro Qx, b) pardmetro Q;,

Para el parametro adimensional Qx el comportamiento es similar a los obtenidos
para particulas sélidas; una fuerza en direccion del haz incidente sin ninguna intersec-
cién en las polarizaciones en cuanto se va aumentando la distancia. En cambio para
el pardmetro adimensional Q;, algo a tomar en consideracién antes que nada es que
la magnitud de esta fuerza es muy pequefia comparada con la de Qx. Empezando con
la polarizacién s; esta, en comparacidn con las particulas solidas, empuja la particula
en sentido opuesto al prisma, haciendo que se aleje fuera del campo evanescente,
en cambio las sélidas solamente atraian la particula al prisma. Por otro lado la pola-
rizacién p, tiene un minimo negativo, empezando con que a alturas muy pequenas
el campo evanescente empieza empujando la particula lejos del prisma hasta llegar
a una altura donde la fuerza en el eje z logra obtener valores negativos, teniendo su
minimo a una altura de 135 nm. Resultado que se puede interpretar como un com-
portamiento sinosoidal. Si ejemplificamos un comportamiento dindmico: la particula a
alturas muy pequefias, el campo evanescente actla alejandola hasta llegar a un punto
determinado donde la particula pasa de experimentar repulsidon a atraccién hacia el
prisma generando un comportamiento acoplado hasta llegar al punto donde la fuerza
en el eje z sea cero. Pasado el minimo generado, el comportamiento en el eje z es casi
nulo en comparaciéon con la componente Qy, haciendo que la intensidad dentro de la

particula sea solo para la componente horizontal.
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5.1.3. Virus BMV

Para la seccién de nanomotores se hizo uso del virus con el nombre virus del mo-
saico del bromo, (BMV, por sus siglas en inglés) que es un virus vegetal con estructura
icosaédrico y con un didmetro de 28 nanémetros a pH 5, figura [45] Este virus fue
provisto por el laboratorio de bionanotecnologia del Centro de Nanociencias y Nano-

tecnologia (CNyN).

Figura 45. Virus Brome mosaic virus (BMV), imagen obtenida de Protein Data Bank, PDB ID: 1js9

Para la experimentacién con los virus, éstos se utilizaron en una concentracién de
30 ng/ut en agua Milli-Q. Para observar la presencia del virus, éstos fueron funcionaliza-
dos con el fluoréforo Nanoorange, que es un fluoréforo que puede ser excitado con luz
con longitudes de onda desde los 400 nm hasta los 550 nm, con un maximo centrado
en 470 nm, mientras que su pico de emisidn se encuentra en 570 nm. Haciendo el mis-
mo procedimiento de limpieza del sustrato que las particulas anteriores se procedio
a agregar los virus al sustrato. Los virus fueron colocados en el arreglo experimen-
tal (figura e iluminando con un haz laser (A = 532nm) a un angulo de incidencia
Oinc = 61.25 y polarizaciéon s para generar una onda evanescente en el medio acuoso
(n=1.33), acto sequido se procedid a analizar la muestra. Al no observar ningln es-
parcimiento en la longitud de onda de excitacién (verde) ni en la longitud de onda de
emisién del fluoroforo (rojizo) consideramos que existe una fuerza que hace que los vi-

rus no logren estar en contacto con el sustrato, por lo tanto se opté por utilizar un haz



69

rasante para ver si la muestra tenia virus, figura[46p. Teniendo un dngulo de incidencia
de 87° en el sustrato, se pudo observar que la muestra contenia virus funcionalizados
con nanoorange, figura [46p, debido que se podria apreciar el esparcimiento rojizo del
fluoréforo al momento en que la luz ya no estaba en la condicion de reflexién total

interna.

(b)

Figura 46. a) Descripcion ilustrativa de un dngulo rasante (8; < 6./), b) esparcimiento del fluoréforo
nanorange en el virus BMV

Al ver que existia la presencia de virus en la muestra y ésta no lograba estar cerca
del portaobjetos para poder frustrar la onda evanescente, se infiere que existe una
fuerza que hace que el virus no se precipite. El hecho de que el virus no se precipite
o no toque el fondo del portaobjetos podria ser por la contribucién de varias cosas,
primero al ser el virus tan pequeno; no tiene suficiente masa para que la gravedad
lo hiciera precipitar (seccién|(3.1.1) 6 al usar un sustrato de vidrio las cargas electros-
taticas que existen en el puede repeler al virus haciendo que nunca logré estar en
contacto. Teniendo en cuenta que no se puede hacer nada para que el virus obtenga
masa se optd por hacer algo con respecto a las cargas superficiales del vidrio, con el
fin de hacer que la distancia que existe entre los virus y el sustrato sea lo mas pequefia

posible.

Uno manera para precipitar los virus, fue utilizar iones que apantallen las cargas
que existen entre el vidrio y el virus (seccién [3.1.4). Se utilizaron muestras de virus en
una solucién de NaCl con concentraciones de 10.0, 5.0, 2.5 1.0, 0.5, 0.1 mM de NaCl.
Sin ningun resultado positivo, se procedié al cambio del pH, al cambiar el pH se tiene

que tener en cuenta lo que le puede ocurrir al virus, ya que puede desnaturalizarse.
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En la tesis de Gama Lépez (Gama y Vazquez, 2019) presenta el comportamiento del
potencial z del virus BMV a diferentes pH, el potencial z nos da informacién de la carga
superficial que puede tener el virus, en la tesis se muestra que a un pH de 7 el virus
tiene carga superficial negativa y cuando el pH comienza a bajar, el virus comienza a
tener una carga superficial positiva. Tomando eso en cuenta, se utilizaron muestras en
buffer con pH, 3, 5y 6 en lugar de agua Milli-Q para intentar cambiar la carga del virus
a positivo y de esta manera sedimentarse. Sin resultados favorables para desplazar
los virus se optd por utilizar iluminacién propagante un angulo rasante de 87°+1°y un

medio a pH de 5 para calcular la velocidad a diferentes potencias.

La variaciéon del error que se tiene de un grado es debido a que el haz de luz
pasa primero por un prisma (n = 1.5195) antes de llegar al medio acuoso (n = 1.33),
haciendo que el angulo que la luz toma en el medio acuoso este definido por la ley de
Snell (ecuacién[20). Si se deseara tener un angulo en el medio acuoso de 87°, el angulo
de incidencia es de 0.02 grados por debajo del angulo critico (61.11°), de 0.06° para
un angulo de 88° y 0.14° para un angulo de 87°. Debido a que el arreglo utilizado no
tiene una resolucién tan fina para mover una centésimas de grado, se optd por tener

un angulo no tan préximo al angulo critico un angulo de 87°+ 1° en el medio acuoso.

Antes de pasar a la seccidén de experimentos, se elaboré un modelo numérico para
entender como es la interaccién del un virus de 28 nanémetros de didmetro mediante
un haz rasante, esto debido a que la escala de la particula es de un tamafio menor al
de la longitud de onda utilizada y la interaccion podria ser diferente a la de tamafos
micrométricos. Los pardmetros del modelo son los mismo que los utilizados en los mo-
delos anteriores con la diferencia del indice de refraccién del virus es de 1.45, indice
considerado para proteinas, diametro de la particula de 28 nm y una alturaa=1 um
arriba del sustrato. En la figura[47ja, se puede observar una particula con el didmetro
del virus embebida en una onda plana con longitud de onda A = 532 nm y polarizacién
s propagéandose a un angulo de 87°, mientras la figura [47b, se encuentra a un angulo
de 89°. Se considerdé una onda plana debido a que el virus es muy pequefia con res-
pecto a la cintura del laser. En ambas figuras se puede observar que la fuerza que el
virus experimenta debido al campo electromagnético es en sentido al eje positivo de

las x, con la Unica diferencia en la magnitud del eje x del vector de fuerza.
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Figura 47. Interaccién de un virus de 28 nm de didmetro mediante una onda planta a un angulo rasante
obtenido en el medio acuoso de a) 87°, b) 89°, donde la flecha en color amarilla representa la direccién y
maghnitud de la fuerza resultante en la microparticula

lluminando con un haz laser (A = 532nm) con polarizacién s a un angulo de 6, =
60.97 en el prisma para obtener un dngulo refractado en el medio acuoso de 87°.
En las Figuras se muestra una secuencia de videos tomada a t=0, t=60,
t=120 segundos a potencias de Pjpc = 130 mW, Pine = 100 mW 'y Pine = 70 mW res-
pectivamente con una polarizacién s. En la secuencia de videos que se muestran no
se percibe el color rojizo del fluoréforo nanoorange debido a que al tener intensida-
des considerablemente altas, el esparcimiento del fluoréforo es demasiado pequeio

comparada con el esparcimiento de color verde provocado por el laser.

Para el caso de los virus, el video se tuvo que tomar por un tiempo mayor para
estimar la velocidad promedio en comparacién con las particulas micrométricas, obte-
niendo resultados de velocidades desde hasta 250 nm/s, figura[48hasta 140 nm/s, figura
dependiendo de la potencia utilizada.
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(a) tiempo=0s (b) tiempo=60 s (c) tiempo=120s

Figura 48. Movimiento del virus BMV con un didmetro de 28 nm a un &ngulo de incidenca de 87°, con
polarizacién s a potencia de 130 mw, a diferentes intervalos de tiempo a) t=0s, b) t=60 s, c) t=120 s

(a) tiempo=0s (b) tiempo=60 s (c) tiempo=120s

Figura 49. Movimiento del virus BMV con un didmetro de 28 nm a un dngulo de incidenca de 87°, con
polarizacién s a potencia de 100 mw, a diferentes intervalos de tiempo a)t=0s, b) t=60s, ¢) t=120s

(a) tiempo=0s (b) tiempo=60 s (c) tiempo=120s

Figura 50. Movimiento del virus BMV con un didmetro de 28 nm a un dngulo de incidencia de 87°, con
polarizacién s a potencia de 70 mw a diferentes intervalos de tiempo a)t=0s, b) t=60s, c) t=120 s



73

Haciendo un promedio con 10 de las velocidades obtenidas de virus para cada
potencia se obtuvo la figura [51ja. Una velocidad bastante grande para particulas tan
pequenas, si se hace una comparacion con las microparticulas dieléctricas; las parti-
culas sélidas y huecas que se movieron a una potencia fija de 75mW se mueven 2
veces el didmetro de ellas por segundo y las particulas huecas 1.5 veces su didmetro
por segundo, en cambio, los virus se mueven hasta 10 veces su diametro por segundo.
Haciendo uso de la ecuacion de Stokes, ecuacion |3 esta vez sin el parametro adimen-
sional debido a que la altura (h) donde las particulas se encuentran es muy grande, se

obtuvieron fuerzas de magnitudes de attonewton (1x10718), figura|51b.
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Figura 51. a) Velocidad de los virus BMV a diferentes potencias con un dngulo rasante 6; = 87° y

polarizacién s b) Fuerza experimentada por los virus BMV a diferentes potencias con un angulo rasante
0;=87°y a polarizacién s



74

5.1.4. Microparticulas tipo shell de oro

En esta seccién, se muestra un estudio numérico de la interaccién de una micro-
particula tipo “core shell” metdlica y un campo evanescente. Para esto se considerara
el plasmén polaritdn de superficie, debido a que éste solamente puede ser excitado a
polarizacién p (seccién[3.4) es un candidato perfecto para usarlo como un promotor en
el cambio de direccién de movimiento. Como se comentd en la seccién [3.2.2.1] al mo-
mento de excitar un plasmén polaritédn de superficie es posible generar un aumento de
temperatura en el drea donde se manifiesta, produciendo asi, una fuerza fotoforética
en direccién opuesta a la regién a donde se haya aumentado la temperatura. Para el
modelo numérico se utilizé una microparticulas de 1 um de didmetro (rext = 500nm)
con una pelicula delgada (g) de oro de 20 a 100 nm a una distancia (a = 150 nm)

sobre el prisma.

Siempre y cuando el medio que rodee la particula de oro tenga un indice de re-
fraccion menor al del prisma que se esté utilizando, es posible excitar plasmones por
medio de una onda evanescente. Algo importante de tomar en cuenta en la particula

|n

es el espesor (g) de la pelicula delgada de oro. Al tener la particula “core shell” de oro
separada una distancia (a), figura[52a, se puede ver que el arreglo de la parte inferior
de la particula es semejante al arreglo experimental de Otto para generar plasmones

polaritones de superficie, &rea marcada con un rectangulo punteado en un color rojo

en la figura[52p, b.

Em e

€ Onda evaneschnte 1 ‘spp

wep

Haz incidente

l (polarizacion-p)

Haz reflejado

(a) (b)

Figura 52. Particula metdlica core shell de 1 um de didmetro con una pelicula delgada de oro a una
distancia (a) de 150 nm arriba del sustrato, b) arreglo experimental de Otto para excitar plasmones
polaritones de superficie
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Se espera que el plasmdn se genere en la interfaz oro-agua, arreglo de Otto, y no
oro-vidrio como es el arreglo de Krechtman-Reather. Para conocer que espesor de la
pelicula delgada es la mejor para la excitaciéon de plasmones se hizo uso de un modelo
numérico. Tomando el modelo descrito y validado en el capitulo se utilizd, esta
vez, para calcular la interaccién de un campo electromagnético con una longitud de
onda de 780 nm a una polarizacion p con un angulo de incidencia mayor al angulo
critico creando una onda evanescente en la superficie del vidrio que interaccionard

con la particula tipo “core shell” metalica.

En la figura se muestra el experimento numérico donde, se incide un haz de
luz a un angulo de incidencia de 63.75° con una longitud de onda A = 780 nm y
polarizacidn p generando una onda evanescente en el medio acuoso (n=1.33). En
esta se encuentra una particula de vidrio (n = 1.4537) con un pelicula delgada de oro
en la superficie de diferentes espesores (con una constante dieléctrica e =—22.460 +
(1.3975 para una longitud de onda de 780 nm) con un didmetro de 1 um a una altura

a=150 nm.

Como se puede observar en la figura al momento de tener un espesor pequefio,
de 10 o 15 nm, se genera un plasmédn en la interfaz del oro y vidrio, figura[53, b, en
cambio, al momento de seguir incrementando el espesor se puede ver que el plasmoén
comienza a propagarse en el lado derecho de la particula, figura 53k, d, haciendo
una combinacién del arreglo de Kretschmann-Reather y Otto. Al seguir aumentando
el espesor de oro de la particula se puede apreciar, ahora, que el plasmén solamente
esta en la interfaz oro-agua, arreglo solamente de Otto, no obstante éste no logra
propagarse ni tampoco tener una gran amplitud del campo eléctrico con ese espesor
de la pelicula delgada, figura [53f. Para calcular la fuerza fotoforética en un medio
continuo, como el agua, se hizo uso de la ecuacién con los valores descritos en
la tabla [1| y estd representada por medio de una flecha en color rojo que indica la

direcciéon y magnitud de la fuerza.

Tabla 1. Valores utilizados para la fuerza fotoforética

. . . intensidad | Conductividad | Conducividad
radio g;SdCOSI- ggrzld:: del haz térmica de la | termica del Teinpe-
(um) (Ka (K9 9 incidente | particula agua (rz)ura
m's m3 (%) (22) ()
1 0.000891 | 997 19.18 0.1312 0.58 298
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(e) g=40 nm (f) g=50 nm

Figura 53. Célculo de la intensidad del campo eléctrico y fuerza debido a la interaccién de una particula
tipo “core shell” compuesta en su parte interior por vidrio (n=1.45) y en su parte exterior por oro (€ =
—22.460 + {1.3975), con un didmetro de 1 um a un angulo de incidencia 6;;c = 63.75° en un campo
evanescente generado por un haz de luz de longitud de onda A = 780 nm con polarizacién p y altura
a =150 nm a diferentes espesores de oro: a) g=10 nm, b) g=15 nm, ¢) g=20 nm, d) g=25 nm, e) g=40
nm, f) g=50 nm, donde la flecha en color rojo representa la direccién y magnitud de la fuerza fotoforética
resultante en la microparticula
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Se considerd un espesor de g=25 nm para los célculos siguientes, debido a que
con este espesor la amplitud del campo eléctrico fue el maximo obtenido. Teniendo el
espesor de la pelicula delgada de oro 6ptimo se siguié con hacer un barrido de angulos
de incidencia (8,¢) para ver como es que cambia la amplitud de la fuerza fotoforética
al momento de tener un angulo lejano al angulo critico. En la figura se muestra
un particula “core shell” metalica de oro en el cual se incide un haz de luz de 780
nm a diferentes angulos después del angulo critico (6. =61.67°), empezando con un
angulo de 8;,c = 62° y terminando con un angulo 8;,c = 75° para observar como es que

la fuerza fotoforética varia conforme el angulo de incidencia se incrementa.

En la figura 54k, (6inc = 62°) se puede apreciar claramente el acoplamiento del
plasmén polaritdn que empieza a una altura de 400 nm del lado izquierdo de la parti-
cula y se empieza a propagar hasta el lado derecho de la particula por medio del oro.
Debido a que se puede ver las oscilaciones de las ondas evanescentes creadas en la
superficie dentro y fuera de la particula se puede determinar que hay un acoplamiento
hibrido del arreglo de Otto y el arreglo de Krechtman-Reathers, asi también se puede
observar el incremento considerable de la amplitud del campo eléctrico con respecto

al haz incidente que se encuentra en la parte inferior del modelo numérico.

Se calcula la fuerza fotoforética mediante uso de la ecuacion [18] con los valores
descritos en la tabla |1, la fuerza resultante se representa por medio de una flecha en
color rojo que indica la direccién y magnitud de la fuerza, en la figura [54. Se puede
observar que la fuerza que experimenta la microparticula debido al calentamiento del
oro y el agua es en sentido a los valores negativos de la coordenada x haciendo que
la particula se mueva en direccién a los valores negativos a la coordenada x y en el
eje positivo de la coordenada z alejandola del prisma. Al momento de incrementar el
angulo de incidencia se puede observar que la intensidad empieza a disminuir y con

el la fuerza fotoforética, figura|54b, c, d, e, f.
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Figura 54. Célculo de la intensidad del campo eléctrico y fuerza debido a la interaccién de una particula
tipo “core shell” compuesta en su parte interior por vidrio (n=1.45) y en su parte exterior por oro (€ =
—22.460 + i1.3975), con un didmetro de 1 um con un espesor g = 25 nm en un campo evanescente
generado por un haz de luz de longitud de onda A = 780 nm con polarizacién p y altura a = 150 nm a
diferentes angulos de incidencia: a) Ojnc = 62°, b) Binc = 64°, ) Binc = 66°, d) Binc = 68°, €) Binc = 70°,
f) Binc = 75°, donde la flecha en color rojo representa la direccién y magnitud de la fuerza fotoforética
resultante en la microparticula
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En la figura se muestran los resultados de un experimento numérico con los
mismos parametros utilizados en la figura cambiando unicamente la polarizacién
lineal. Al momento de cambiar la polarizacién de p a s, no se tienen las condiciones
ideales para excitar un plasmoén polaritén de superficie por lo cual no hay un acopla-
miento en la superficie de la particula, al no tener un acoplamiento en la superficie no
existe un incremento en la amplitud de la intensidad del campo eléctrico en la super-
ficie de la particula y por ende no existe algo que genere una fuerza fotoforética en
ella, haciendo que la Unica fuerza que exista para este tipo de polarizacion es la fuerza

debido a la presion de radiacién de la luz.

En la figura se puede distinguir que en ningun angulo de incidencia existe un
acoplamiento de la luz en la superficie de la particula y que angulos muy cercanos al
angulo critico se puede ver que existe una pequefia transmitancia de intensidad dentro
de la particula, sin embargo al momento de aumentar el angulo esta transmitancia

disminuye considerablemente.

Al momento de integrar el tensor de esfuerzos de Maxwell para conocer la fuerza
gue experimenta la particula debido a la onda evanescente, resultado que se repre-
senta por medio de una flecha en color rojo que indica la direccién y magnitud de la
fuerza en la figura se puede observar que el vector de fuerza va en sentido a los
valores positivos del eje x) caso contrario al obtenido debido a la fuerza fotoforética
con la polarizacién p, y mientras en el eje z se aleja del prisma ( valores positivos en

el eje z) de la misma manera que la obtenida en la fuerza fotoforética.
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Figura 55. Célculo de la intensidad del campo eléctrico y fuerza debido a la interaccién de una particula
tipo “core shell” compuesta en su parte interior por vidrio (n=1.45) y en su parte exterior por oro (€ =
—22.460 + i1.3975), con un didmetro de 1 um con un espesor g = 25 nm en un campo evanescente
generado por un haz de luz de longitud de onda A = 780 nm con polarizacién s y altura a = 150 nm a
diferentes angulos de incidencia: a) Ojnc = 62°, b) Binc = 64°, ) Binc = 66°, d) Binc = 68°, €) Binc = 70°,
f) Binc = 75°, donde la flecha en color rojo representa la direccién y magnitud de la fuerza fotoforética
resultante en la microparticula



81

Se realizé un barrido para un mayor nimero de dngulos de incidencia para observar
el comportamiento de los parametros Qx y Q los resultados se muestran en la figura
[56] En la figura [56a, se puede observar que existe el decaimiento exponencial en
ambas polarizaciones, sin embargo para la fuerza fotoforética, polarizacién p, en todo
momento es negativa, haciendo referencia que ahora la particula se mueve hacia
las coordenadas negativas del eje x, ademas que los resultados reportados por otros
autores sobre la amplitud de la fuerza fotoforética es hasta 5 ordenes de magnitud
mayor a la presién de radiaciéon (Phuoc, 2005) concuerda con los resultados obtenidos.
Para el parametro Q, figura [56b, en todo momento los valores son positivos valores

gue se pueden interpretar como que la onda evanescente empuja la particula lejos del

prisma.
04 . . . . . . . . . . . 0.7
X Polarizacion s X Polarizacion s
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0-21% x10° 1
0
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Figura 56. Pardmetros adimensionales: a) Qx, b) Q;; para particulas metélicas a diferentes angulos de
incidencia

Observando el comportamiento de los parametros Q para la fuerza fotoforética en
la figura se puede decir que es posible cambiar la direccién de movimiento en el
eje x de una particula solamente cambiando la polarizacién utilizando dos fendmenos:
para la polarizacidn s se haria uso de la presion de radiacidon debido a la naturaleza
intrinseca de la luz que haria que la particula se moviera hacia las coordenadas po-
sitivas del eje x, figura [57k, y para la polarizacién p la fuerza fotoforética debido al
acoplamiento del plasmén polariton de superficie que haria que la particula se mo-

viera ahora hacia las coordenadas negativas del eje x, figura[57b. Se espera que la
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velocidad debido a que la fuerza fotoforética sea cinco ordenes de magnitud mayor a

la presién de radiacion.

Polarizacién p

Polarizacion s

q’
Onda evanescente Onda evanescente_/1
Direccién del Direccién del
haz de luz haz de luz
(a) (b)

Figura 57. Movimiento en diferente direccién al momento de cambiar de polarizacién s a p de una
particula de vidrio con una pelicula delgada de oro menor a 100 nm

Considerando la evidencia tedrica encontrada, se procedid al disefio experimental.
Para la parte experimental se utilizaron particulas de vidrio (n = 1.4537) con un peli-
cula delgada de oro en la superficie desde 20 a 100 nm (con una constante dieléctrica
€ =—22.460 + {1.3975 para una longitud de onda de 780 nm) con un diametro de 1
um suspendidas en agua Milli-Q. De la misma manera que con las particulas sélidas,
se hizo un proceso de limpieza al sustrato de vidrio y se preparé la muestra. Terminado
el proceso se procedié con iluminar la muestra con un campo evanescente generado

mediante la configuracién mostrada en la figura[18]

[luminando con un haz laser de 780 nm a un dngulo de incidencia 6;,c = 62°, angulo
mayor al angulo critico (6. = 61.67°) en la Figura se muestra una secuencia de
video tomada a t=0, t=120, t=240 segundos a una polarizacién s. En la figura se
puede observar el desplazamiento de izquierda a derecha solamente por la presién

|"

de radiacion de las particulas metalicas tipo “core shell” a una velocidad promedio de
111+30 "m/s. En cambio al momento de cambiar la polarizacion de s a p, figura[59] ocu-
rren dos diferentes tipos de desplazamiento, esto debido al gran rango de espesores
de oro que las particulas tienen. Se puede observar que existe un desplazamiento en
sentido contrario a la propagacién del haz incidente con una velocidad de 150+ 32 nm/s
debido a la fuera fotoforética (mostrado con una flecha color verde), haciendo referen-

III

cia a los resultados numéricos para las particulas “core shell” con una pelicula delgada
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de aproximadamente 20 a 50 nm de espesor. En cambio, con una flecha en color rojo
se muestra un desplazamiento de izquierda a derecha de las mismas particulas, se
estima que ese desplazamiento de izquierda a derecha es debido a un espesor de la

pelicula delgada menor a 20 nm, como se vio en los resultados numéricos, figura [53].

(a) t=0s (b) t=120s (c) t=240s

Figura 58. Movimiento de particulas tipo “core shell” metdlicas de 1 um de didmetro a un angulo de
incidencia 6;5c = 62° y con polarizacién s a diferentes intervalos de tiempo: a) t=0s, b) t =120 s, ¢)
t=240s

(a) t=0s (b) t=120s (c) t=240 s

Figura 59. Movimiento de particulas tipo “core shell” metédlicas de 1 um de didmetro a un dngulo de
incidencia 6;5c = 62° y con polarizacién p a diferentes intervalos de tiempo: a) t=0s, b) t =120 s, c)
t=240s

Esta serie resultados numéricos y experimentos muestran que es posible utilizar
de manera controlada la fuerza de presién de radiacion y la fuerza fotoforética para
cambiar la direccién de desplazamiento en el eje x mediante un cambio de polarizacién
lineal al utilizar ondas evanescentes con una longitud de onda de 780 nm en una
particula de tamafio micrométrico de tipo “core shell” con un espesor de oro g=25

nm.
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Capitulo 6. Conclusiones

6.1. Conclusiones

Se construyé un arreglo experimental para generar ondas evanescentes median-
te la reflexion total interna en un prisma capaz de modificar el dngulo de incidencia
para calcular la velocidad en particulas micro y nanométricas por medio de ondas
evanescentes y ondas propagantes. La velocidad se estimé por medio de un sistema
generador de imagenes al contar los pixeles cuando la particula avanzaba. Se logro te-
ner una medicién de las velocidades a diferentes polarizaciones lineales de diferentes

|n

tipos de particulas: sélidas, tipo “core shell” dieléctricas, metalicas y virus. Mediante
la ecuacién de Stokes se logré calcular la fuerza que experimentaban las particulas
experimentalmente por medio de la presién de radiaciéon. En cada caso de particu-
las se logré disefar un modelo numérico por medio del método de elementos finitos
para dar una explicacién a lo observado experimentalmente, dando como resultados

buenas estimaciones sobre lo que ocurria en los experimentos.

En el caso de las particulas sélidas (particula de 3 um de didmetro) y tipo “core
shell” dieléctricas (particula de 4 um de diametro) se lograron desplazar por medio de
ondas evanescentes y modificar la velocidad al momento de incrementar el dngulo de
incidencia después del angulo critico, sin necesidad de disminuir la intensidad del haz
de luz. Ademas que se logré determinar que existe una polarizacion preferente para
tener una mayor velocidad, polarizacién s para particulas solidas y polarizacién p para

|"

particulas tipo “core shell” dieléctricas. Obteniendo fuerzas del orden de décimas de

piconewtons para ambas particulas.

En el caso de las particulas “core shell” dieléctricas se determiné numéricamente
gue para una polarizacién p a un angulo de incidencia de 63.75° la fuerza en direccién
Z que experimenta la particula es repulsiva para alturas (a) pequefas del orden de
100 nm y es atractiva en un pequefio intervalo de 100 a 325 nm teniendo un minimo
general en 135 nm. para alturas mayores de 385 nm la fuerza en direccién z experi-
mentada por la particula es casi nula haciendo que toda la intensidad incidente sea

utilizada para desplazar a la particula en direcciéon x
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Para el caso del virus BMV con un didmetro de 28 nm se logré desplazarlo por medio
de un haz rasante con polarizacién s y variando la potencia desde 70 hasta 130 mw se
pudo observar que se obtenian velocidades desde 140 nm hasta 275 nm por segundo

y obteniendo fuerzas del orden de attonewtons.

Por Ultimo se propone una manera novedosa de cambiar la direccién de despla-
zamiento de una particula tipo “core shell” de vidrio en su nucleo y con una pelicula
delgada de oro de 25 nm en su coraza por medio de ondas evanescentes solamente
cambiando la polarizacién lineal con la cual se le incide a la particula. Haciendo uso
del fendmeno de los plasmones polaritones de superficie para polarizaciéon p que logra
generar una fuerza fotoforética que produce un movimiento hacia los valores negati-
vos del eje x, en cambio para polarizacién s se hace uso de la presién de radiacién que

genera una fuerza que produce un movimiento hacia los valores positivos en el eje x.
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Anexos

A. Calculo de la fuerza de presion de radiacion

Retomando la ecuacién[15/de la seccién

ﬁ:J [p E+(x B)] d1, (A1)
"4

V-B=0, (A.2)
v E:ﬁ, (A.3)
€o

. dB
—VxE=—, (A.4)

ot

. . oE

VXB=IJOJ+IJOEOE' (A.5)

Empezando con la ley de Gauss, ecuacion y ley de Ampere con correccién
de Maxwell, ecuacién que son las que relacionan densidad de carga y corriente.
Despejando p de la ecuacién y]de la ecuacion y sustituyendo en la ecuacién
[A.1] se obtiene:

. . . 1 . oF .
F=f [(V~Eeo) E+(—VxB—eo—)]deT. (A.6)
v Mo ot

Considerando que al derivar un producto cruz es como derivar un producto

o . .. oE . (. 4B
—(ExB):ExB+ Ex — (A.7)

y sustituyendo la ecuacion en se puede reescribir la ecuacion como:
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1
ﬁ=f {[eo(v.E) E]+[—v><Exé—eoi(5x5)+(5><(v><f))}} dt (A8
v Ho ot

utilizando una identidad de operadores:

VxBxB=—-Bx(VxB) (A.9)

Sustituyendo [A.9 en |A.8] y agregando el término (V- B) B para que la ecuacién
sea simétrica, agregar dicho término no afecta en nada a la ecuacién debido a que
V. B = 0. Reescribiendo entonces de tal manera que tengamos campo eléctrico de un

extremo y magnético del otro.

,:-'=fv{[eo(v-l§) E+(Ex(VxE))]+

1 - L . -
[—[(V~B)B+VxBxB]—eo—(ExB)]} dt, (A.10)
Mo ot

Por Gltimo, se necesitan modificar los productos cruz tanto de E como de B para
introducir el tensor de esfuerzos de Maxwell. para eso se hace uso de la siguiente

igualdad

V(A-B)=Ax(VxB)+Bx(VxA)+(A-V) B+(B-V) A. (A.11)

Si A = B la ecuacién|A.11] se reduce a

VA?=2(A-V)+2Ax (VxA), (A.12)
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Despejando A x (V x A) de y remplazando el vectorA por su respectivo vector
E, B. La ecuacidn se reescribe como

F= [ fleav-8) E+ @) )+ —[(v-B) B+(8-¥) B)-
v 0

o . .. 1 L 1.
€o— (Ex B)— —V(eo E? + —52)} dt (A.13)
ot 2 Mo

Para escribir de manera compacta la ecuacion [A.13] se hace uso de tensor de es-

fuerzos de Maxwell. Introduciendo el tensor de tensiones de Maxwell

— .1 1/.. 1 .
Tj =€o (EiEj — 551-,-52) o (BiBj — 55[,-52), (A.14)
0

donde los indices i, j nos indican las direcciones donde se ejerce presidn, para ilustrar

mejor el tensor de esfuerzos de Maxwell se tomaran dos direcciones.
Tux = €0 (B2 —E2—E?)— — (B2 —B2—B?) (A.15)

- 1 .
Txx = €o (ExEy) - — (BxBy) (A.16)

Visto en forma matricial, donde la diagonal son los esfuerzos ejercidos por la onda

electromagnética en cada direccién.

Txx Txy Txz

«—>

Ty = Txy Tyy Tyz (A.17)
Txz Tyz Tz

Calculando la divergencia del tensor. que en particular no nos da un escalar si no

otro vector con los sub indices ] esimos
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I .1
—[(V-B) Bj+(B-V) Bj— —v,-BZ] (A.18)
Mo 2

Sustituyendo la ecuacién|A.18/en|A.13|y sabiendo que el vector de Poynting (3) se

define como % (E x B)

ﬁ—J(v ‘?)—e a—gdr (A.19)
= , olloat ’ :

Para el caso estatico y utilizando el teorema de la divergencia para convertir de una

integral de volumen a una de superficie la ecuacién|A.19|se puede reescribir como:

ﬁ=f’?-ds (A.20)
S
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B. Limpieza de sustratos

Antes de colocar las micro y nanoparticulas en un sustrato, en nuestro caso un
portaobjetos de 2.5 x 7.5 cm, es de alta importancia el lograr limpiarlo correctamente
con el fin de eliminar moléculas de grasa o cualquier otro tipo de interaccién extra
gue puedan ocurrir entre el portaobjetos y las particulas modificando la velocidad de
desplazamiento. El procedimiento utilizado en esta tesis es el mismo que se utiliza en

el laboratorio de éptica aplicada para la técnica de fotolitografia.

1. Limpiar el sustrato con papel secante y rociar acetona para remover cualquier

exceso de grasa
2. Darle un bafo ultrasénico de acetona por 5 minutos.
3. Enjuagar con agua destilada sin dejar que la acetona se evapore

4. limpiar el sustrato con una solucién 9:1 de agua destilada y jabdén neutro para

cristaleria
5. Poner en nuevamente en bafo ultrasénico con jabdn neutro para vidrio
6. Enjuagar con agua destilada
7. Dar bafio ultrasénico con agua destilada por 15 minutos

8. Secar con nitrégeno gaseoso
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