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Figura 1.6 Mecanismos de manipulacion de particulas mediante termoforesis: (a) La
termoforesis se refiere al movimiento dirigido de particulas en un gradiente de
temperatura (tipicamente de caliente a frio) (b) El acoplamiento de la termoforesisy el
flujo de conveccion inducido térmicamente permite el enriquecimiento de particulas en

la region fria [103] .

Figura 1.7. (a) Pinzas Opticas modeladas como un resorte de Hook lineal. Cuando la
particula experimenta desplazamientos pequefios x del centro de la trampa, existe una
fuerza restauradora proporcional a dicho desplazamiento. (b) Pozo de potencial
asociado a una pinza Optica a lo largo de la direccion radial (linea continua) y su
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Figura 1.8 Ejemplo de analisis pasivo de densidad espectral de potencia. Se muestran
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se encuentra en el cruce de ambas lineas punteadas. Tomado de [113].
Figura 2.1. Arreglo experimental simple de pinzas Opticas.

Figura 2.2. Arreglo experimental con la introduccion del SLM. La potencia del haz
laser (laser CW) se ajusta de manera precisa utilizando una placa de media onda (HWP)
y un divisor de haz polarizado (PBS). Posteriormente, el haz laser se expande mediante
un expansor de haz (SF) y se redirige utilizando un SLM hacia un objetivo de
microscopio de 60x (MO). La configuracion incluye una etapa de traslacion en los ejes
(XYZ TS) para controlar el movimiento tridimensional de la muestra, y un filtro (F)
que bloquea la luz reflejada para evitar la saturacion de la cdmara CCD. El mismo
objetivo (MO) se emplea para capturar imagenes de las microparticulas de silice en la

camara CCD. La iluminacion es proporcionada por una fuente de luz blanca.

Figura 2.3. Geometria del modelo en COMSOL. Se modela una interfaz portaobjetos

(vidrio), agua y cubreobjetos (vidrio).

Figura 2.4. Perfil de velocidad del flujo dentro de la celda de agua. Las flechas indican

el desplazamiento del fluido a una potencia de P=1 mW.



Figura 2.5. Esquema del Sistema de Pinzas Opticas Comercial E3500 Elliot Scientific.
La potencia del haz laser (laser CW con salida de fibra optica, OF) se ajusta de manera
precisa utilizando una placa de media onda (HWP) y un divisor de haz polarizado
(PBS). Posteriormente, el haz laser se expande mediante un expansor de haz (BE) y se
redirige utilizando un par de espejos y un espejo dicroico (DM) hacia un objetivo de
microscopio de inmersion en aceite de 100x (MO) con una apertura numérica (NA) de
1.45. La configuracién incluye una lente condensadora (CL), una etapa de traslacion
en los ejes (XYZ TS) para controlar el movimiento tridimensional de la muestra, y un
filtro (F) que bloquea la luz reflejada para evitar la saturacion de la camara CCD. El
mismo objetivo (MO) se emplea para capturar imagenes de las microparticulas de silice
en la cdmara CCD. La iluminacion es proporcionada por una fuente de luz blanca. El
deflector acusto-optico (AOD) permite la generacion de multiples puntos focales en el

plano de atrapamiento.

Figura 2.6. Representacion esquematica de la formacion de las corrientes convectivas.
Las particulas de silice son arrastradas hacia el punto caliente por las corrientes
convectivas, representadas por las flechas blancas. La longitud de las flechas es
proporcional a la magnitud de las corrientes convectivas. La temperatura maxima
alcanzada (42 °C) ocurre a z = 0.5 um. Para efectos ilustrativos, solo se muestran

40 um (de los 20 mm) de la longitud de la celda. La figura no esta a escala.

Figura 3.1. Representacion del método de medicion de fuerza por arrastre para medir

la constante de rigidez.

Figura 3.2. Particula atrapada en la celda que contiene la pelicula de a-Si:H. La
particula atrapada se encuentra ubicada en el plano focal, el cual es diferente al plano

de las demas particulas debido a los efectos térmicos

Figura 3.3. Valores de rigidez de la trampa dptica como funcion de la potencia con y
sin la presencia de efectos térmicos medidos a una distancia z~10 um de la pelicula

absorbente para particulas con R = 1.5 um



Figura 3.4. (a) Representacion esquematica de la particula de poliestireno de 1.5um
de radio, dentro de la celda en presencia de corrientes de conveccion (flechas blancas)

(b) Perfil transversal Gaussiano de velocidad de las corrientes de conveccion.

Figura 3.5. (a) Perfil de corrientes de conveccion perpendicular a la direccion de
propagaciéon del haz para diferentes posiciones a lo largo del eje z. (b) Perfil del
gradiente de velocidad perpendicular a la direccion de propagacion del haz para

diferentes posiciones a lo largo del eje Z.

Figura 3.6. (a) Pozos de potencial asociados a las corrientes de conveccidn para
diferentes posiciones a lo largo del eje z. (b) Pozos de potencial asociados a la posicion

z = 10um.

Figura 3.7. Gradiente de temperatura asociado al sistema obtenido mediante el perfil

generado mediante COMSOL.

Figura 3.8. (a) Representacion esquematica (no escalada) de la celda de atrapamiento

y (b), (¢), (d), (e) observacion experimental de las multiples particulas atrapadas.

Figura 4.1. (a) Trayectoria de 6 particulas atraidas hacia el haz laser (zona caliente).
Los puntos azules representan los centroides de las particulas, y las flechas rojas

indican la direccidon del movimiento de las particulas.

Figura 4.2. (a) Gradiente de fuerza de arrastre transversal asociado al perfil de las
corrientes convectivas transversales a 5 um por encima de la pelicula delgada de
titanio, extraido de simulaciones numéricas realizadas con COMSOL Multiphysics. (b)
Se obtiene un pozo de potencial a partir de la regién lineal de la fuerza de arrastre

transversal mostrada en (a).

Figura 4.3. (a) Microparticulas de silice autoensambladas en un cristal coloidal de
monocapa utilizando una potencia de 3.1 mW. (b) La configuracién triangular de la

monocapa siempre se obtiene.

Figura 4.4. Constante de difusion de particulas de silice en agua destilada. Los circulos
rojos representan el seguimiento de una particula cercana al centro del cristal, los

cuadrados azules corresponden a la misma particula casi inmediatamente después de
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que el laser se apaga, y los tridngulos magenta representan una particula casi aislada.

Las lineas s6lidas son ajustes lineales a los datos experimentales.

Figura 4.5. Coeficientes de difusion en funcion de las concentraciones de pH. Para el
rango de pH de 3 a 7, fue posible el autoensamblaje y la manipulacion, mientras que

para 9y 11 solo se observo manipulacion.

Figura 4.6. Ensamblaje de un cristal mas grande mediante la inclusion de 6 haces laser

(indicados por la cruz roja).
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Abstract.

Manipulation and trapping of particles have taken a huge relevance in recent years
thanks to many applications with revolutionary contributions to diverse fields. Several
experiments have demonstrated that thermal effects can improve the current
micromanipulation techniques such as DNA manipulation® or assembly of colloidal

crystals?.

In this work, we present the effect of laser-induced thermal effects, such as convection
currents and thermophoresis, on the trap stiffness (spring constant) constant of an
optical trap of micrometer sized particles suspended in water. These effects result from
light absorption in a thin layer of hydrogenated amorphous silicon (a-Si:H) deposited
at the bottom of the chamber, generating a thermal gradient and consequently
convective currents and thermophoresis. The velocity’s convective gradient produces
a force similar to the optical gradient that increases the stiffness of the trap. A trapped
particle can be dragged along by moving the translation stage of the sample (leaving
the beam fixed) at velocities around 90 um/s without escaping the trap, whereas in the
absence of the a-Si:H film, the escape velocity of the particle in the trap drops to
velocities around 30 pm/s. Along the light propagation axis, the convective and
thermophoretic forces partially compensate for the scattering force displacing the
particle equilibrium position out of focus, allowing multiple trapping along the
propagation distance. This presents a simple, yet effective, option for optical
manipulation at low powers (<5 mW) and its possible applications in manipulating a

variety of biological micro samples.

A technique is presented for the formation and two-dimensional manipulation of
colloidal crystals, employing laser-induced thermophoretic forces and convective
flows. This process is initiated by light absorption from a low-power laser focused on
a titanium thin film. Particles are trapped at the center of the laser beam via convective
forces, enabling both crystal assembly and real-time 2D manipulation. These
techniques can become a great tool for science and technology to the manufacture of

novel photonic materials.
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Resumen

La manipulaciony el atrapamiento de particulas han cobrado una gran relevancia en
los ultimos aflos gracias a numerosas aplicaciones con contribuciones revolucionarias
en diversos campos. Diversos experimentos han demostrado que los efectos térmicos
pueden mejorar las técnicas actuales de micromanipulacion, como la manipulacion de

ADN o el ensamblaje de cristales coloidales.

En este trabajo, presentamos el efecto de los fendmenos térmicos inducidos por laser,
como las corrientes de conveccion y la termoforesis, sobre la rigidez del atrapamiento
(constante elastica) de una trampa Optica para particulas de tamafio micrométrico
suspendidas en agua. Estos efectos resultan de la absorcion de luz en una fina capa de
silicio amorfo hidrogenado (a-Si:H) depositada en el fondo de la caAmara, generando un
gradiente térmico y, consecuentemente, corrientes convectivas y termoforesis. El
gradiente de velocidad de las corrientes convectivas produce una fuerza similar al
gradiente Optico que incrementa la rigidez de la trampa. Una particula atrapada puede
ser arrastrada al mover el escenario de traslacion de la muestra (manteniendo fijo el
haz) a velocidades cercanas a 90 pum/s sin escapar de la trampa, mientras que, en
ausenciade la capa de a-Si:H, la velocidad de escape de la particula atrapada disminuye
a aproximadamente 30 um/s. A lo largo del eje de propagacion de la luz, las fuerzas
convectivas y termoforéticas compensan parcialmente la fuerza de dispersion,
desplazando la posicion de equilibrio de la particula fuera del foco y permitiendo el
atrapamiento multiple a lo largo de la distancia de propagacion. Esto presenta una
opcion simple pero efectiva para la manipulacion dptica a bajas potencias (<5 mW) y
sus posibles aplicaciones en la manipulacion de diversas muestras biologicas

microscopicas.

Ademas, se presenta un método para la formacion y manipulacion de cristales
coloidales en 2D debido a las fuerzas termoforéticas inducidas por laser y los flujos
convectivos generados por la absorcion de luz de un laser de muy baja potencia

enfocado en una pelicula delgada de titanio (Ti). Las particulas son atrapadas en el
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centro del haz laser inicamente por fuerzas convectivas, logrando la formacion de
cristales, asi como la manipulacion en 2D de los mismos en tiempo real. Estas técnicas
pueden convertirse en una gran herramienta para la ciencia y la tecnologia en la

fabricacion de nuevos materiales fotonicos.
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Introduccion

El hecho de que la luz tenga la capacidad de ejercer fuerzas sobre la materia se conoce
de tiempo atras. Por ejemplo, en 1619 Johannes Kepler sospechd que la cola de un
cometa se generaba debido a la fuerza que ejercen los rayos del Sol sobre las particulas
que rodean al cometa[l,2], aunque fue esto fue parcialmente descartado
posteriormente [3]. Durante el siglo XIX, gracias a los estudios de James Maxwell y
el desarrollo de sus famosas ecuaciones sobre electromagnetismo, fue posible
determinar que la luz posee momento, y por lo tanto puede ejercer fuerzas sobre la
materia. A esta fuerza ejercida por la luz se le conoce como presion de radiacion, es
decir la fuerza mecanica ejercida por la luz sobre un objeto [4]. A principios del siglo
XX, fueron los fisicos Pyotr Lebedev, Ernest Fox y Gordon Hull midieron la fuerza
ejercida por la luz sobre la materia [5]. No obstante, no fue hasta la aparicion del laser
en los afos 60’s y su versatilidad en diferentes experimentos, que fue posible
concentrar la luz en un 4rea muy pequefia, de tal manera que fuera posible modificar el
movimiento de particulas microscopicas [1].

A principios de los afios 80’s, el fisico americano Arthur Ashkin (1922-2020) mostrd
experimentalmente que un haz de luz laser podia ser usado para alterar el movimiento
de particulas microscdpicas transparentes suspendidas en medios como agua o
aire [1,6-8]. Con estos experimentos, Ashkin identificé dos fuerzas bésicas asociadas
a la luz, la fuerza de esparcimiento (scattering force) que se ejerce en la misma
direccion de propagacion del haz incidente, y la fuerza gradiente (gradient force) que
se ejerce a lo largo del gradiente de intensidad de luz perpendicular a la propagacion
del haz [6,9]. A su vez, Ashkin mostr6 experimentalmente que usando estas fuerzas se
podia acelerar o frenar dichas microparticulas [6,10]. En este experimento, también
pudo observar los efectos de las fuerzas sobre burbujas de aire, viendo que,
dependiendo del tamafo, eran simultaneamente aceleradas en la direccién del haz por
la fuerza de esparcimiento o siendo expulsadas del haz,

Posteriormente, en 1979, Ashkin atrap6 particulas de orden de entre 0.59 y 2.68 um en

agua con un sistema con dos haces en contra propagacion, contrarrestando la fuerza de
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esparcimiento y mejorando la estabilidad [11]. Un sistema similar basado en haces
contrapropagantes fue el que le permitié a un colaborador de Ashkin, Steven Chu,
atrapar y enfriar &tomos neutros, lo que le haria ser uno de los acreedores del premio
Nobel en Fisica en 1997 [12,13].

Fue en 1986 que Ashkin et al. observaron por primera vez lo que actualmente se conoce
como pinzas Opticas (optical tweezers): un haz altamente enfocado capaz de atrapar y
manipular microparticulas en 3 dimensiones [8]. Este arreglo destaco debido a que solo
requeria de un Unico haz laser de argon altamente enfocado, el cual logré capturar
establemente particulas en 3 dimensiones suspendidas en agua. Dichas particulas se
encontraban en un rango de tamafos de cientos de nm hasta 10 um [8]. Este logro fue
alcanzado debido a que la fuerza gradiente axial (en el sentido contrario a la direccion
de propagacion) tuvo la magnitud suficiente para compensar el peso relativo de la
espera sumergida en el medio mas la fuerza de esparcimiento. En este experimento
también se observo que el haz altamente enfocado calentaba y generaba dafio optico en
las particulas de poliestireno. Este experimento y configuracién se le conoce
actualmente como pinzas Opticas (Optical Tweezers, en inglés) [8].

Un afio después, en 1987, nuevamente Ashkin usaria el arreglo de atrapamiento optico
para manipular bacterias y globulos rojos, incluso atrapando y manipulando organelos
dentro de las mismas células, abriendo asi las puertas a una nueva herramienta para
distintas disciplinas [9]. Una vez realizado esto, el experimento fue llevado mas alla
manipulando virus, bacterias de otras variedades como Escherichia coli y
Staphylococcus aureus, levaduras y protozoarios. El uso de fuerzas del orden de pN ha
permitido estudiar a detalle rasgos y caracteristicas del mundo microscopico.

El uso de sistemas de pinzas Opticas ha tenido un crecimiento exponencial desde su
creacion, volviéndose fundamental en diversos campos como son la quimica y la
biologia [14—18] . Tal ha sido su impacto que en 2018 se le otorgd el Premio Nobel de
Fisica a Arthur Ashkin [19]. Actualmente, el nimero de aplicaciones es incontable y
cientos de aplicaciones, y variaciones de los arreglos han sido presentadas, y nuevas

tecnologias aparecen cada afo [20-22].
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Como ya se menciond, el funcionamiento de las pinzas Opticas radica en el intercambio
de momento entre la luz y las particulas utilizadas, no obstante, debido a diferentes
condiciones experimentales, es posible que otras fuerzas aparezcan y tomen un papel

fundamental en el desempefio del sistema.

Un parametro que siempre estd presente y se vuelve de alta relevancia es la
temperatura del medio [23], la cual puede verse afectada facilmente por la naturaleza
fisica del sistema. Incluso en los experimentos de Ashkin se denotaba un umbral de
potencia para evitar danar la muestra utilizada [8,9]. Si se tiene un haz de luz altamente
enfocado, de algunas decenas o centenas de mW, se pueden generar densidades de
potencia del orden de MW/cm?, generando temperaturas tan altas que podrian dafiar el
objeto capturado. Este incremento en la temperatura es responsable del surgimiento de

una variedad de fenomenos térmicos en el sistema debido al efecto Joule [23-25].

Si este gradiente de temperatura no es considerado, las mediciones realizadas en el
sistema pueden alterarse o, peor, incluso es posible dafiar la muestra utilizada. Es por
esto que se busca reducir las potencias de trabajo del sistema, o también realizar la
seleccion adecuada de longitudes de onda laser que no sean altamente absorbidas por

el medio.

Sin embargo, si las condiciones son adecuadas, estos fenomenos térmicos pueden ser
explotados de tal manera que faciliten o incluso mejoren el atrapamiento de la muestra.
Diversos estudios han demostrado que los efectos térmicos como son las corrientes de
conveccion [26, 27] o la termoforesis [28-30] pueden incrementar la fuerza de
atrapamiento sin aumentar la potencia optica, brindando una nueva herramienta para

diversas aplicaciones en distintos campos de la ciencia.

Las corrientes de conveccion son un fendmeno ampliamente conocido dado que surgen
en la presencia de gradientes de temperatura [31]. Dichas corrientes de conveccion
consisten en el flujo del liquido de la zona caliente a la zona fria. Este constante
movimiento ha sido utilizado como método de transporte en diversas aplicaciones

como son PCR [31], clasificacion de particulas [32], formacion de estructuras
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coloidales [33, 34], e incluso manipulacion de ADN mediante la inducciéon de PCR [35,

36].

Sumado a el fenémeno de corrientes de conveccion, la aparicion de termoforesis araiz
del mismo gradiente de temperatura brinda una herramienta extra para la manipulacion
de diversos elementos. La termoforesis esta definida como el transporte de materiaa lo
largo de gradientes de temperatura[29, 37-39]. A diferencia de las corrientes de
conveccion, las particulas pueden ir de zonas calientes a frias o viceversa, dependiendo
de las propiedades de las particulas, especificamente de su coeficiente de Soret y la
termodifusion del medio [40—42]. A pesar de diversos estudios realizados para medios
gaseosos, la termoforesis no se ha logrado comprender en liquidos. No obstante,
diversas aplicaciones han sido presentadas a lo largo de los afos [32,43—47] como son
la manipulacion multiple de particulas, transporte de ADN, ensamble de
nanoparticulas, transporte de burbujas, o en combinacion con otros métodos de
micromanipulacion por ejemplo plasmonica [48—51]. Dado este creciente estudio de
efectos térmicos y sus distintas aplicaciones, es importante extender las posibles

aplicaciones y su caracterizacion en pinzas Opticas.

En el ambito de labiologiay la quimica, entender estos fenomenos térmicos y aprender
a controlarlos ha sido un tema de suma importancia en los ultimos afos [52—-54]. A su
vez se busca optimizar los sistemasy reducir sus costos, ya sea por temas de medicion
o de implementacion [55]. En esta tesis se estudia la aplicacion de efectos térmicos en
pinzas Opticas en dos experimentos diferentes. En primer lugar, se busco utilizar los
efectos térmicos para incrementar la fuerza de atrapamiento de un sistema
convencional, reduciendo la potencia necesaria de atrapamiento mediante un arreglo
simple y de bajo costo; més ain se logré la manipulacion de multiples particulas
simultdneamente, situacién que no habia sido reportada hasta el momento. Por otro
lado, también se busco la formacion de estructuras cristalinas coloidales a partir de
dichos efectos térmicos, en un sistema de pinzas convencional a bajas potencias
mediante el uso de peliculas delgadas. En este caso, el experimento se destaca por no

recurrir a efectos plasmonicos y ser estable. Aun cuando existe literatura reportada
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sobre diversos experimentos relacionados [56,57], los sistemasy arreglos presentados
resaltan por su simplezay bajo costo. Aunado a esto, se hace un anélisis mas profundo

en la explicacion de ambos experimentos mediante simulaciones numéricas.

Motivacion

A pesar de tener mas de 4 décadas de existencia, los sistemas de pinzas dpticas siguen
siendo una herramienta de alto perfil en la ciencia moderna. A pesar de la existenciade
multiples arreglos experimentales y técnicas de atrapamiento y manipulacion, se siguen
buscando nuevas técnicas para mejorar el desempefio o la eficiencia de las mismas. Un
recurso poco utilizado y siempre presente, son los efectos térmicos, los cuales surgen

a partir de la absorcion de la luz laser.

En esta tesis se estudio la aplicacion de efectos térmicos en pinzas dpticas, en primer
lugar, se busco utilizar los efectos térmicos para optimizar e incrementar la fuerza de
atrapamiento de un sistema convencional, reduciendo la potencia necesaria. Por otro
lado, también se busco la formacion de estructuras cristalinas coloidales a partir de
dichos efectos térmicos, en un sistema de pinzas convencional. La relevancia de este
experimento radica en la simplicidad del sistema y la caracterizacion respecto al pH.
Al determinar esa dependencia, fue posible modificar las dimensionesy la estabilidad

de la estructura coloidal.

Objetivo general

Estudiar y analizar el comportamiento de efectos térmicos generados por absorcion de

luz en un sistema de pinzas Opticas convencional.
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Objetivos especificos

e Describir los mecanismos térmicos que se generan en una celda del orden de
um de espesor que contiene agua y una pelicula delgada de silicio amorfo (a-
Si:H) o titanio (Ti), iluminada con un laser a 532 nm y 1064 nm,
respectivamente.

e Atrapar y manipular particulas de poliestireno del orden de um dentro de la
celda.

e (Comparar resultados experimentales y numéricos sobre las velocidades y
fuerzas de atrapamiento del sistema con y sin la presencia de efectos térmicos.

e Evaluar el coeficiente de elasticidad de la trampa 6ptica mediante el método de
arrastre y comparar valores para los casos donde clasicoy con efectos térmicos.

e Describir el comportamiento de la fuerzas transversales y longitudinales de
acuerdo al andlisis de velocidades dado por los fendmenos térmicos.

e Crear y manipular cristales coloidales mediante las fuerzas termo-opticas
mediante una solucién coloidal de particulas de silice.

e Analizar y evaluar los factores que permiten la formacion de cristales

coloidales.

Estructura de la tesis

En el Capitulo 1 se presenta el marco tedrico sobre los diferentes métodos de
atrapamiento y manipulacion de microparticulas, enfocado principalmente a pinzas
Opticas y a efectos térmicos en las mismas. Se describen a detalle los mecanismos
presentes en la manipulacion optica, las fuerzas que actiian sobre la particula atrapada

y los diferentes métodos para medir las fuerzas presentes.

En los efectos térmicos se hace una breve resefia de los distintos experimentos y analisis
que existen respecto a la inclusion de efectos térmicos en pinzas Opticas, enfocado

principalmente a corrientes de conveccion y fuerza termoforéticas.
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En el capitulo 2, se aborda la descripcion del experimento de atrapamiento 6ptico con
su respectiva configuracion utilizando un laser que emite un haz gaussiano a 532 nm
sobre una muestra que contiene una pelicula delgada de a:Si-H con un grosor de 1
micrémetro. Dependiendo de la potencia del laser, es posible incrementar el valor de
la constante de atrapamiento del sistema de pinzas Optica manteniendo potencias
menores a 5 mW gracias a efectos térmicos generados por la absorcion de la luz. En
este capitulo también se presenta un segundo experimento donde mediante el uso de
efectos térmicos es posible crear y manipular cristales coloidales. Se muestra la
elaboracion de la solucidn y su correspondiente arreglo experimental. En este caso se

recurrid a usar una pelicula delgada de Ti con un haz gaussiano a 1070 nm.

En el capitulo 3 se presentan los resultados obtenidos debido a la presencia de efectos
térmicos dentro del sistema de pinzas Opticas del primer experimento y se realiza la
comparacion con un sistema puramente optico. Con estos resultados se realiza un
analisis de fuerzas Opticas y térmicas para explicar los comportamientos observados.
Dentro de este analisis se hace una evaluacion del coeficiente de atrapamiento mediante
el método de arrastre. Se muestran los resultados observados y se presenta por la
manipulacion de multiples particulas mediante una sola trampa Optica gracias a las

corrientes de conveccidn y la fuerza termoforéticas.

En el capitulo 4 se muestran los resultados obtenidos a partir los cristales coloidales,
su analisis y causas, destacando la importancia del valor de pH en la solucion, la

potencia y la ubicacion del spot laser.

Finalmente, en el capitulo 5 se presentan las conclusiones generales y se describe el

trabajo a futuro para este proyecto.
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Capitulo 1.

Pinzas opticas

La manipulacion de particulas mediante el uso de luz altamente enfocada, llamadas
comunmente como pinzas opticas, ha sido uno de los mayores avances en el area de la
Optica debido a sus multiples aplicaciones de diversos campos del conocimiento como
son la fisica, la quimica o la biologia [2, 20, 58, 59]. Las pinzas opticas (OT) requieren
un gradiente de intensidad que genere fuerzas del orden de picoNewtons para poder
atrapar y manipular microparticulas. Las OT usan como principio fundamental para su

funcionamiento con el intercambio de momento lineal entre fotones y particulas [60—

62].

La naturaleza de las pinzas Opticas estd basada principalmente en el balance de dos

fuerzas: la fuerza gradiente y la fuerza de esparcimiento.

e Fuerza gradiente: Esta fuerza atrae a la particula hacia la zona de mayor

intensidad del haz altamente enfocado.

e Fuerza de esparcimiento: Esta fuerza empuja a la particula en la direccion de

propagacion del haz de luz.

Es la suma estas fuerzas, lo que permite alcanzar un equilibrio que hace posible la
manipulacidon en 3 dimensiones. No obstante, el tamafio de la particula en relacion con
la longitud de onda de luz utilizada, desempeia un papel crucial en la comprensiony
el comportamiento de la trampa Optica. Esto ha motivado al desarrollo de 3 regimenes

de trabajo, los cuales seran abordados en este capitulo.

A pesar de ser un sistema Optico relativamente simple, el analisis preciso para la
medicion de las fuerzas ejercidas por el haz de luz no es sencillo. La dificultad radica
en los diferentes tamafos de particulas que pueden ser empleados para su
manipulacion, por lo que un solo modelo que incluya las diferentes dimensiones, y por

consiguiente los multiples casos que pueden suceder, es practicamente imposible. El
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andlisis mas general de las fuerzas Opticas se deriva de la teoria de esparcimiento de la
luz. Se denomina esparcimiento al cambio de la direccion de propagacion de la luz
debido a la interaccidn con algun objeto, como se trata en la teoria electromagnética de

Maxwell.

Dado que la teoriamas fundamental de para este analisis desarrollada a principios del
siglo XX por Lorenz, Miey Debye no era capaz de describir completamente las fuerzas
electromagnéticas por haces que no fueran ondas planas, por ejemplo, el haz
Gaussiano, para este proposito fue necesario dividir el analisis de estas dependiendo

de larazon entre las dimensiones del diametro D de la particula utilizaday la longitud

de onda A del haz incidente se tiene entonces [63,64]:
e Régimen de rayos Opticos, es cuando A << D
e Régimen de Rayleigh, cuando A > D

e Régimen de Lorenz-Mie: Principalmente cuando A~D. Empero este es

aplicable para cualquier particula o longitud de onda.

1AM ’" n
Ill'lllllll (]
UUJ[I|’|||
| e >
D D D
Régimen de rayos opticos RGLM Régimen de Rayleigh

Figura 1.1. Particulaen cada uno de losregimenes comparando su didmetro con la longitud de onda.

Para los primeros dos casos, rayos opticos y Rayleigh, se tiene bien definido el valor
de las fuerzas basicas que aparecen, dado que solo se requieren conceptos de

conservacion de momento, energia o trazo de rayos y teoria electromagnética. Sin
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embargo, para el caso intermedio donde la particula tiene un didmetro similar a la
longitud de onda utilizada, ambos modelos fallan. Para esta situacion se ha recurrido a
modelos matematicos o aproximaciones dadas por la teoria generalizada de Lorenz-
Mie (TLGM) [65] o por el analisis de la matriz de transferencia, también llamada

matriz T [66,67].

A continuacion, se dard una breve descripcion de cada uno de los modelos y sus

aproximaciones.

Régimen de rayos opticos

Cuando una particula que se encuentra atrapada en este régimen las fuerzas pueden ser
calculadas considerando solamente la reflexion y refraccion de rayos de luz
individuales, mediante el uso de dptica geométrica. En este caso, se descompone el haz
de luz total reflejandose o refractandose, y dado que los efectos de difraccion y de
efectos por longitud de onda pueden ser despreciados, el cambio de momento lineal de
la luz estd completamente asociado a la variacion de la trayectoria de los rayos en la

interfaz debido a reflexion o transmision.

Como ya fue mencionado, las fuerzas de esparcimientoy fuerza gradiente surgen de la
., . . . . AP
presion de radiacion que la luz ejerce sobre un objeto, es decir F = e donde AP es el

cambio de momento durante el tiempo At.

En la figura 1.2, se muestra de manera cualitativala aparicion de estas fuerzas basado
en el modelo de Ashkin et al [7]. En estas es posible ver la aparicion de las fuerzas
gradiente y de esparcimiento como consecuencia del cambio de trayectoria de los rayos
de luz cuando se refractan o reflejan en la superficie de la esfera muestra. Por
conveniencia, se consideran particulas dieléctricas, transparentes con indice de
refraccion homogéneo. Si se considera un par de rayos paralelos a y b provenientes de

un haz con perfil Gaussiano, y estos inciden de forma simétrica con la esfera, es posible
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considerar el cambio de momento en ambos haces como AP, = P,, — P, yAP, = Py, —
P,, donde ambos difieren en magnitud (AP, > AP,), lo que causa que una fuerza
resultante F,,,; sobre el medio refractante aparezca. La proyeccion en la direccion y de

esta fuerza es la que llamamos fuerza gradiente Fj,4, y apunta en la direccion de

mayor intensidad.

La fuerza de esparcimiento surge del analisis hecho en la figura 1.2 (b). El rayo
incidente b brinda un cambio de momento al ser reflejado dado por AP,y = Pyg — Py,
dando origen a una fuerza sobre la esfera en direccion opuesta a APy;. De manera
andloga, se tiene que para el rayo incidente a, hay una fuerza F, la suma de estas dos
fuerzas da como resultado la fuerza de esparcimiento Fg 4, la cual va en la misma

direccion que la direccion de propagacion del haz.

A 4

FS
(a) (b)

Figura 1.2.(a) Trazo de rayos asociado al haz Gaussiano, la flecha verde muestrala componente de la
fuerza gradiente lateral. (b) Trazo de rayos asociados a la fuerza de esparcimiento (flechas azules)

donde la particula es empujada en la direccion de propagacion [7,61].

Estas dos fuerzas por si solas no permiten el atrapamiento en 2 dimensiones, por lo que
se debe realizar una integracion de todos los rayos en la seccion transversal del haz. Al
realizar el analisis de modo que se tome en cuenta la simetria axial del haz Gaussiano,

se tiene que existe un gradiente axial, el cual atrae a la particula hacia el foco del mismo.
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Por otro lado, si ahora se considera esta simetria para el andlisis de fuerza de
esparcimiento, la suma vectorial de los rayos siempre dard como resultado una fuerza
neta Fg.,¢ que apunta a lo largo de la direccion —z de propagacion [2]. Cabe destacar
que la particula solamente quedard confinada si existe un equilibrio entre ambas
fuerzas, mas aun, la magnitud de la fuerza gradiente Fj.,q debe ser capaz de

contrarrestar la fuerza F.q; mas el peso W de la particula. Si Fy,q4 tiene una menor

magnitud que Fs.4:, la particula atrapada saldrd disparada en la direccion de

propagacion del haz.

Captura axial

con perfil
ssiano

(®)

Figura 1.3. (a) Trazo de rayos simplificado (flechas rojas) mostrando la fuerza de gradiente axial que
atrae la esfera hacia el foco del haz de captura (flecha verde). La fuerza de esparcimiento debida a los
rayos reflejados también es analizada (flechas azules). (b) Balance de las fuerzas involucradas en el
sistema de pinzas Opticas. Se debe considerar la simetria axial del sistema por lo que es necesario

tomar multiples rayos [8].

Se ha calculado que las fuerzas Opticas sobre una particula esférica debido a un haz de
luz de potencia P estan relacionados con los coeficientes de Fresnel de reflexion R y
transmision T [7,68]. Dado que idealmente el plano focal esta sobre el eje z, las fuerzas

son simétricas a lo largo del mismo, las componentes y de las dos fuerzas, Fyrqq ¥y

Fscat» S€ cancelan y solo las contribuciones a lo largo del eje z son consideradas.
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Para la suma de todas las contribuciones de los haces reflejados se tienen las siguientes

expresiones [7,69]

P T?|cos(20g, — 267, ) + R;cos (20 )|]
Fscat — Z i 1+ Ri COS(Z@Ri) _ i [ ( R12 Tl) i ( Rl)] ﬁ"
— 1+ R + 2R;cos (207,) ] (1.1)
N
n; P, _ T?[sin(20g, — 267,) + Ricos (26)]]
Fyrad =z : [1+Ri sin(26g,) — — T RT T 2R ‘29 o,
— c + R{ + 2R;cos (267,) ] (1.2)
_ Qscatnlp,\
Fscar = ——1 (1.3)
Qgradnlp,\
Fgrad = c u; (1.4)

P [ 5 n,P
Feotar = T Qscar T+ Qgrad =q T (L.5)

Con n; el indice del medio para cada rayo incidente, n, el indice total del medio, P la
potencia Optica, iy y i, los vectores unitarios paralelo y perpendicular al haz incidente
a la particula, y Q es un parametro adimensional que representa la eficiencia de la
trampa y estd en funcion del dngulo 6 de incidencia transmitido, refractado, el
coeficiente de transmision T y el coeficiente de reflexion T. El término n,P/c es el
momento incidente por segundo del rayo de potencia P. El parametro Q esta en funcion
del indice relativo de la esfera, es decir, de n,/n, y del angulo de incidencia del rayo
sobre la particula, por lo que es posible estimarlo o modificarlo experimentalmente si

se conoce los indices de los medios y la apertura numérica del objetivo de microscopio.

La fuerza total sobre el objeto esta dada por la suma sobre todos los rayos pasando a
través de ¢l. Esta incluye los efectos de todas las reflexiones y refracciones internas de
los rayos. Aun cuando las particulas analizadas se encuentran suspendidas en un medio

acuoso, las aportaciones de este a los calculos son casi nulas, dado que el indice de
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refraccion del medio no es muy diferente al de la particula, por lo que las refracciones

asociadas a Fresnel (y sus fuerzas asociadas) son despreciables [8].

De la expresion para F,.q;, €S posible observar que la fuerza tiene una dependencia
directade 3 parametros: lapotencia P, el factor Q, y el indice relativo entre la particula
y el medio (n,/n;). A pesar de que la potencia P es el parametro que es mas facil de
manipular, hay que tomar en cuenta que puede generar dafios fototérmicos debido a
efectoJoule, por lo que en condiciones experimentales debe considerarse un umbral de
dafio. Los pardmetros correspondientes a los indices de refraccion de los materiales son
intrinsecos de cada elemento y no pueden ser altamente modificados, por lo que la
unica forma de aumentar el factor Q de eficiencia de la trampa es mediante la magnitud

del angulo de incidencia, es decir con una mayor focalizacioén del haz incidente.

Régimen de Rayleigh

En este régimen se toma en cuenta particulas cuyo diametro es mucho menor a la
longitud de onda utilizada, es decir D « A, de manera experimental se toma con un
valor de D < 0.44 [70]. Para este régimen se considera a las particulas como dipolos

eléctricos que se polarizan en la presencia del gradiente de intensidad.

En el estudiorealizado por Harada [71], se considera que tiene una particula dieléctrica
que se comporta como un dipolo inducido por un campo electromagnético. En este
caso, el campo eléctrico instantaneo que experimenta la particula es uniforme dentro

de la esfera y paralelo al campo externo.
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Figura 1.4. Particulaen hazlaser divergente para analizar las fuerzas en una particula en el régimen de

Rayleigh.

Las fuerzas de presion de radiacion sobre una particula en este régimen son resultado
de dos componentes separadas actuando sobre el dipolo, asociadas a la fuerza gradiente

Fgraa y la fuerza de esparcimiento Fyqq.

Para este caso se considera el caso general de un dipolo que consta de dos cargas

opuestas con masas M, y M,, separadas una distancia d, e interaccionando con campos

eléctricos E y B arbitrarios. Las ecuaciones de movimiento no relativistico para estas

dos particulas son entonces [69]:
M7 = Q[E(rpt) + 177 X §(T1;t)] — VU, (1, 1) (1.6)

M,r; = Q[E(Tz;t) + 175 X §(T2;t)] — VU, (73, t) (1.7)

Los primeros dos términos en ambas ecuaciones representan la fuerza de Lorenz
eléctrica y magnética en cada carga puntual, U, es la energia de enlace entre las dos
particulas. Dado que la distancia entre particulas r es muy pequeiia, es posible realizar
una expansion en serie de Taylor para los campos eléctricos y magnéticos. Ya que la

distancia entre particulas d < A, se puede truncar la serie en su segundo término, a lo
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que se le llama aproximacion dipolar. Recordando que el momento dipolar esta dado

como p = dq, la fuerza neta sobre el sistema es
F=WM;+M)i=@ VNE+pxB+7x (@ -V)B (1.8)

Donde los paréntesis entre (p - V)E y (p - V)B representan el producto interno p - V.
Esta ecuacion indica que la fuerza esta conformada por tres elementos: el primero y
ultimo término se originan de la interaccion con un campo eléctrico E y uno magnético
B inhomogéneos. Por otro lado, el segundo término esta asociado a la fuerza magnética
de Lorenz. El tiltimo término usualmente es mucho mas pequefio que los anteriores y

puede ser despreciado.

Para obtener las ecuaciones para una particula en una trampa oOptica, se considera el
caso de un oscilador simple sujeto aun campo clésico de radiacion. El segundo término

de la ecuacion anterior puede ser escrito como

sxB=-ix LB+l (5xB) =5x(VxE) +L(GxE
PXB=-px—_ +E(p>< )=px(Vx )+E(p>< )

(1.9)

Reemplazando esta ecuacidon en la que originalmente se tenia para la fuerza,

despreciando el término 7 X (p - V)§ y haciendo un promedio temporal, se obtiene que

Fr="> mOVE©) (110
i=x,y,z
Si se tienen campos E(7,t) = Re{E()e 't} y B(#,t) = Re{B(F)e '®*} con
frecuencia angular w, y existe una relacion linear entre los dipolos y el campo, el dipolo
oscila en la misma frecuencia w, p(t) = Re{pe‘i“)t}. Si asumimos que la particulano

tiene momento dipolar estatico, en primer orden, el momento dipolar inducido es

proporcional al campo eléctrico mediante su polarizabilidad «, la cual depende

directamente de w.

p(0) = a(w)E () (1.11)
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Generalmente la polarizabilidad a es un tensor de rango dos, a pesar de esto, para
facilitar el calculo hacer una proyeccion de p a lo largo de la direccion del campo
eléctrico simplifica los calculos. Esto da

| o=
(F) = 5 Re{(p - V)E — iw(p x B)} (1.12)

Fy= Y SRem(OVE@}= Y 5 Re{al@)E(0'E; ()

i=x,y,z i=x,y,Z

(1.13)

Sustituyendo p(t) = a(w)E (¥)y realizando una aproximacion paraxial propagandose

en la direccion k, se tiene que

N

(F) = %Re{a(m)}ﬂﬁolz + %klm{a(a))}vwolz —%Im{a(a))}lm{fo -VE}} (1.14)

Esta es la fuerza promedio debido al campo de radiacion en el oscilador. La parte real
esta asociada a la fuerza del dipolo (o gradiente), mientras que la parte imaginaria es
responsable de la componente longitudinal de absorciony de esparcimiento de la fuerza

(perdidas o transferencia de momento a la particula) [69,71].

La parte imaginaria de a es generalmente considerada como cero solamente para

particulas dieléctricas transparentes, ya que esto no aplica a particulas metalicas.

Para particulas pequefias en un medio acuoso, la polarizabilidad a(w) puede

aproximarse como

o (w)
1—-(2/3) ik3ay(w) (1.15)

a(w) =

Con ay(w) = a3(e —1)/(e + 2) la relacion Clausius-Mosotti [72]. € es la razon de

permitividades entre la particula y el medio y a es el radio de la particula.

Sustituyendo la parte real de la polarizabilidad en la ecuacién para la fuerza se

obtiene [69,73]
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2nn,ad (mz -1

Fgrad(r) = m2 + 2>VI(T) (116)

Cc

Donde n, es el indice del medio, a el radio de la esfera, y m es el indice de refraccion
relativo de la particula (n,/n,) e I(r) es la distribucién de intensidad o irradiancia del
haz incidente. De aqui es posible ver que para particulas de alto indice (m > 1) la
direccion de la fuerza gradiente esta a lo largo del gradiente de intensidad del haz (hacia
el eje del haz para un haz con perfil Gaussiano o hacia el foco si el haz esta enfocado).

Por el contrario, st m < 1, la particula es expulsada de la zona de alta intensidad.

El potencial asociado a esta fuerza viene dado como

2nnya® (m? —1
Ugrad (r) = c m2 + 2 I(r)

(1.17)

La componente longitudinal de la fuerza de absorcion mas esparcimiento se obtiene
sustituyendo la parte imaginaria de la polarizabilidad a(w) en la fuerza (F). Bajo la
aproximacion de Rayleigh, esta fuerza de esparcimiento puede ser escrita en termino

de las secciones transversales de absorcion(o,,s) y esparcimiento(og,.) como

2

- |Eo| k
Fapstsc = 8T (Gabs + 05¢) k (1.18)
Donde k es el vector de onda y
e—1) 8m e —1) (1.19)
0= Ogps + 05 = 4nka31m{g+—2} + 3 4ab p—

El primer término de esta ecuacion esta asociado a la presion de radiacion de la onda
sobre la particula debido a la absorcion, mientras que el segundo término est4 asociado
a la fuerza de esparcimiento [69]. Para particulas transparentes se considera que la
absorcion es nula y toda la fuerza se debe al esparcimiento generado por los fotones

portadores de momento.
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Al sincronizarse el campo con la oscilacion de la particula, se da un efecto de radiacion
de ondas secundarias esparcidas en todas direcciones. Mediante un promedio temporal,

esta fuerza de esparcimiento estd dada por

Oprl(7,t)

Fscat(r) = C/le (1.20)

Donde o, es la seccion transversal para la presion de radiacion de la particula. Esta

seccidn trasversal esta dada como

8 m? —1\°
— _ 4.2
o5c = zm(ka)’a <mz T 2> (1.21)

con k el nimero de onda.

Reemplazando en la Fy.,.(7) se tiene que la fuerza esta dada como

2
n,8 m? X (1.22)
Fyeqe(r) = c §7T(ka)4a2 <m2 T 2> I(r) z

El vector de direccion Z nos indica que la direccion de la fuerza va en direccion de la

propagacion del haz, por lo que la particula es empujada en esta misma direccion [71].

Al igual que en el régimen de Mie, para que el atrapamiento sea estable es necesario

que
Fgrad > Fscat (123)

Al existir una dependencia proporcional al radio de las particulas, las particulas de
menor tamafio serdn mas faciles de atrapar, mientras que, al ser inversamente
proporcional a la longitud de onda, es preferible el uso de longitudes de onda mas largas

como por ejemplo luz infrarroja para reducir los efectos de la fuerza de esparcimiento.
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Régimen generalizado de Lorenz-Mie

La descripcionde las fuerzas para el régimen ubicado entre Rayleigh y Mie (D~A4) no
es trivial, dado que ninguno de los regimenes antes mencionados brinda resultados
adecuados a lo visto experimentalmente. Lastimosamente, la mayoria de los objetos
relevantes a manipular, p. e. células, tienden a caer en este rango de tamafios (0.1-104).
En este caso, se requieren tedricas mas complejas y aproximaciones numéricas para

obtener la descripcién mas precisa posible.

Entre los métodos mas relevantes destacan el método de la MatrizT [67] o la teoria

generalizada de Lorenz-Mie (TGLM) [65].

La generalizacion de la TGLM ha sido considerada en una gran variedad de trabajos
de investigacion, donde se han presentado diversas aproximaciones tedricas y multiples
resultados numéricos. En esta teoria se hace una extension de la tedrica original de
esparcimiento de Mie, que permite calcular campos esparcidos y fuerzas de radiacion

ejercidas sobre una particula de tamafio arbitrario, bajo la influencia de un haz de luz.

En este modelo, las fuerzas de presion de radiacion actuando sobre una particula con
radio a localizada en una posicion r. Dichas fuerzas son evaluadas en términos de tres
secciones transversales para la presion de radiacion como [65]

n, ~ ~ n
F(T) = ?10 [Cpr,x (T)x + Cpr,y(r)y + CpT,Z(r)Z] (124)

Donde I, = 2P /nw¢ es la intensidad en el centro del haz, siendo P la potencia del
laser, Cprx ¥ Cpry son las componentes transversales mientras que Cp,. , €s la seccion
transversal longitudinal asociada con la direccion principal de propagacion z del haz.
Las componentes transversales Cp,., y Cpp, corresponden al area efectiva de la
particula que puede esparcir la luz. Estas componentes transversales estan dadas como
funcién de las componentes del vector de Poynting S asociado al haz incidente y los
coeficientes de esparcimiento de Mie, los cuales portan informacion sobre la estructura

del haz y las propiedades de la particula y estan dados por [71]:
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(1.25)

(1.26)

(1.27)

(1.28)

(1.29)

Donde a,, y b, son los coeficientes de esparcimiento de la teoria de Mie, i, y &, son

las funciones de Ricatti-Bessel [74], A es la longitud de onda de la luz y los g5;* son los

dos coeficientes de los haces introducidos por la TGLM que describen el haz incidente

(nvadelawymde —na+n),y [65]

P _ p+1* % p+1*
Upm anamgn mMImrm T by bmgn TEImTE
p+1*

p ; *
Vim = ib amgn TEgm TM — ianbm gn t™MIm,TE

Shm = (an+a;n)g£,TMng:LT7}M + (bn + by )gn TEgz:rTlE

. % +1* . % 1*
Thn = —i(an+bp)gh ryhire + 1By + @) Gh rx G
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Estas son las ecuaciones a resolver numéricamente para estimar las fuerzas usando las

técnicas computacionales adecuadas.

El analisis detallado de cada uno de estas secciones trasversales ha sido realizado por
Ren [75] y Gouesbet [76,77] y su estudio esta fuera del alcance de esta tesis. Dada su
complejidad, las ecuaciones solamente han sido resueltas mediante el uso de métodos
numéricos. En contraste con los métodos anteriores, la TGLM es capaz de predecir la
presencia de otros fenomenos fisicos como es la creacion de multipolos eléctricos y
magnéticos en la particula, también llamada resonancia [ 78]. Dada la consideracion de
las multiples variables en el andlisis de la TGLM, esta teoria esta en camino a ser
considerada como el modelo general para el calculo de fuerzas en cualquier régimen

como se ha demostrado en diferentes experimentos [76].

Efectos térmicos

Al ser una onda electromagnética, la luz es portadora de energia. Dicha energia puede
ser transferida a la materia con la que ella tenga interaccion, esto en forma de
transferencia de momento o a través del efecto Joule [23,79]. En el caso de pinzas
Opticas, al estar la muestra sumergida en una solucioén acuosa, el principal medio
absorbente sera el agua y la muestra que se desee manipular. Dicha absorcion depende
completamente de la longitud de onda y la respuesta del material a esta misma. En el
caso del agua se sabe que se tiene una ventana de baja absorcion para el espectro visible
pero que incrementa su valor cuando la longitud de onda se aproxima a la region del

infrarrojo [25].

Estos efectos térmicos estdn gobernados principalmente por la ecuacién de

transferencia o difusion de calor que esté definida para el caso mas simple como

OT _ om
ot ¢ (1.34)
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Donde a es el coeficiente de difusion térmica del medio y T la temperatura. Esta
ecuacion describe el flujo de calor en un medio homogéneo e isotropico para un punto
(x,v,2) en un tiempo t. Si el medio no cumple estas condiciones, o no es constante'y
se vuelve una funcion de las coordenadas. Es mas, si existe una fuente de calor en el

medio que lo genere a una razén H por unidad de volumen, se tiene que [80]

oT H (1.35)
RSN /) -
5t aV-T + C

Con C la capacidad térmica por unidad de volumen, a este término H/C lo llamaremos

th-

oT
- = aVZT + th

at (1.36)

Como ya se menciond, esta ecuacion solo funciona para el caso mas simple. De la
teoria ya establecida para fendmenos de transporte, es posible definir un modelo mas
general como se presentaen [81]. Aqui se parte de considerar al cambio total interno

de energia como:

d = —(V-plv) —(V-q) —-p(V-v) —(:Vv) (1.37)
ot
Razénnetadela  Razdéndela Razoéon Razéon
Razoén de suma de la energia suma de reversiblede irreversible de
incremento interna por energia incremento  incremento de
en energia transporte interna por de energia energia por
interna por convectivo por conduccion  por unidad unidad de
unidad de unidad de volumen de calor por de volumen volumen por
volumen unidad de por disipacion de
volumen compresion viscosidad

Si a partir de estas expresiones se hace un andlisis comparativo con la energia mecéanica

del sistema y se realiza un cambio de la energia interna del sistema por su entalpia

como se muestra en [81] se tiene que
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. DT

pCy =~V q) = (@) -

dinp ) Dp
dlnT/, Dt (1.38)

Esta ecuacion es la ecuacion para el cambio de temperatura en términos del vector de
flujo q y el tensor de flujo de momento de viscosidad t. Para el caso de conductividad
térmica constante, aplicacion de la ley de Fourier, presion constante y con densidad

constante, se tiene que [81]:
pc,VVT = V- (kVT) (1.39)
Finalmente, si se agrega la fuente externa de energia, la expresion se transforma en
pcpyvVT =V - (kVT) + Qps (1.40)

Que modela la transferencia de calor en un estado estacionario. Aqui el término Qp; =
al, con I la intensidad del haz laser (relacionada con la potencia del haz) y a el

coeficiente de absorcion del medio.

Debido a sus multiples aplicaciones en especimenes bioldgicos, normalmente se desea
que los efectos térmicos sean minimos para evitar generar dafio en las muestras. A su
vez, las potencias requeridas para obtener atrapamiento de microparticulas rondan el
orden de unos cientos de miliwatts. Sin embargo, mientras mayor sea la apertura
numérica del sistema 6ptico, es posible obtener densidades de potencia del orden de
MW/cm2, siendo esto un riesgo para el material que se estén utilizando. Por ejemplo,
un incremento de 5° C puede causar alteraciones en la bioquimica y la maquinaria
molecular de las células. Si las temperaturas alcanzas niveles citotoxicos (43°), se
activa la muerte celular a través de la necrosis o la apoptosis [9, 25]. Mas aun, la
dindmica del mismo sistema de pinzas opticas puede verse alterado por el incremento
en la temperatura debido a la aparicion de fuerzas adicionales a la fuerza gradientey a

la presion de radiacion.

No obstante, muchos estudios han probado que estos mismos efectos térmicos proveen
nuevas herramientas e incluso pueden mejorar las ya existentes para manipular

diferentes variedades de objetos de orden micrométrico en medios acuosos. Los efectos
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térmicos han mostrado ventajas sobre los sistemas puramente Opticos y eléctricos
debido a su bajo requisito de potencia y simpleza experimental [29, 82—85]. Partiendo
de esto, si se combinan las fuerzas Opticasy las fuerzas térmicas se espera que la fuerza
de un sistema de atrapamiento Optico incremente significativamente. Esta combinacion
de fenomenos implica que la potencia Optica puede ser reducida drasticamente en las
condiciones adecuadas. Esto es con la presencia de una fuente local de calentamiento
lo que permite el atrape y manipulacion de particulas reduciendo el dafio por potencia
Optica, aumentando la dindmica del sistema y permitiendo la medicion de parametros

antes limitados por la misma técnica.

De los efectos térmicos que pueden presentarse en un sistema de pinzas Opticas

sobresalen dos: corrientes de conveccion [86] y termoforesis [87,88].

Ecuaciones de Navier-Stokes

Para entender y poder modelar las corrientes de conveccion, es necesario analizar el
comportamiento de un fluido con velocidad v inducida por un gradiente de
temperatura. Como se menciond previamente, este gradiente surge debido a la
absorcion del haz laser en el medio. Las ecuaciones de Navier-Stokes son ecuaciones
diferenciales parciales que describen el movimiento de un fluido viscoso. Las
ecuaciones de Navier-Stokes nacen a partir de los principios basicos de continuidad de
masa, conservacion de momento (ecuacion de Cauchy) y conservacion de la energia

dados por las siguientes ecuaciones respectivamente [89]:

dp .

3t TV (9 =0 (1.41)
a( V) =-Vp+V- -1+
gt PVI= VP VTS (1.42)
Dh Dp
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La primera ecuacidn nos dice que no se agrega ni se remueve masa del sistemacon p
la densidad y v el vector de velocidad. La segunda ecuacion de conservacion de
momento parte de la 2da Ley de Newton. Esta ecuacion depende completamente del
sistemay de las diferentes suposiciones que se hagan, dado que p y 7 son el tensor de
presion y el tensor deviatorico de estrés. Finalmente, la tercera ecuacion asociada a la
energia nuevamente depende del fluido y representa es una funcion de la entalpia H del
sistema, el cambio en temperatura Ty ® una funcion asociada a la disipacion de energia
debido a efectos de viscosidad. La ecuacion final del sistema dependera completamente
de las condiciones deseadas, es decir si se trata de un fluido Newtoniano o no
Newtoniano, o compresible o no compresible [89]. Es importante mencionar que
aunque las ecuaciones de Navier-Stokes han sido muy estudiadas, no existen hasta la
fecha soluciones generales analiticas de las mismas, por lo que es necesario el uso de

software o métodos numéricos para su resolucion.

Corrientes de conveccion

Las corrientes de conveccion inducidas por calor suceden cuando un gradiente de
temperatura es inducido en una celda llena de un liquido, lo que crea un flujo que va
de las zonas calientes a las zonas frias. Mas atn, las corrientes de conveccion tienen la
capacidad de colectar particulas que no se encuentran necesariamente cerca del punto

de calentamiento.

Estas corrientes transfieren calor de un lugar a otro a través de movimiento de un fluido
ya sea liquido o gaseoso. La funcidn de transferencia para corrientes de conveccion
esta presente en diferentes fenomenos naturales como son las corrientes maritimas, el
clima atmosférico y la geologia. Este fendmeno ha sido utilizado para atrapar y

transportar diferentes muestras. [36].
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Las corrientes de conveccion aparecen en pinzas Opticas cuando en la celda donde se
tiene la muestra confinada, el haz laser calienta ¢l medio debido a la absorcion de la
luz. En particular, si una de las paredes consta de un medio altamente absorbente a la
longitud de onda utilizada, el calentamiento serd altamente localizado. Esta
configuracion garantiza que existird una temperatura T1 para la pared sin medio
absorbente y una temperatura T2 para ¢l la superficie con el medio altamente
absorbente donde T2>T1. Cuando el fluido esta contenido en una celda con estas
condiciones, las corrientes que aparecen son llamadas de Rayleigh Bernard
(RBC) [86]. Debido a la variacidén de temperatura en la celda, el medio al calentarse se
expande disminuyendo su densidad; lo que genera que el fluido busque alejarse de la
zona caliente hacia la zona fria. Estas corrientes deben su nombre a Henri Bernard y a
Lord Rayleigh, quien demostr6 que un fluido estacionario en su estado inicial se torna

inestable cuando existe una diferencia de temperatura.

Figura 1.5 Corrientes de conveccion en un liquido con altura h, en una celda con paredes rigidas, con
una temperatura mayor en la pared inferior debida a un haz enfocado, generando un patrén de

corrientes RBC. Las corrientes van de la zona caliente hacia la zona maés fria.

Por otro lado, los liquidos sujetos a gradientes de temperatura en superficies libres, es
decir fuerano contenidos en una celda, pueden generar corrientes de conveccion debido
a la tension superficial dependiente de la temperatura. A esto se le conoce como efecto
Marangoni [90-92]. Aqui, el gradiente de temperatura genera una reduccion local de
la tension superficial, generando asi un gradiente de la misma. Este gradiente dirigira

el flujo en forma de celda de conveccion y deformara la superficie.
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Los parametros mas importantes que describen el fendmeno de conveccion son el

nimero de Rayleigh Ra, el nimero de Marangoni Ma, y el nimero de Prandt] Pr

_Ygh®AT
@ vk (1.44)
_ dShAT
@ 9T nk’ (1.45)
p = %
Tk (1.46)

Donde yes el coeficiente de expansion térmicay k = kg/(pc,) es la difusividad
térmica, con ¢, como la capacidad calorificay dS/dT es el gradiente de tension

superficial.

El nimero de Rayleigh R, es un parametro adimensional que caracteriza la conveccion
térmica en un fluido debido a diferencias de densidad causadas por gradientes de
temperatura. Es una medida de la inestabilidad térmica en sistemas donde la

conveccidn es importante [86].

El nimero de Marangoni M, describe el flujo en una superficie libre (por ejemplo, una
interfaz liquido-aire) causado por gradientes de tension superficial. Este fendmeno se
observa en situaciones donde la tension superficial cambia debido a diferencias de

temperatura o concentracion [30,92].

Finalmente, el nimero de Prandtl es un parametro adimensional que relaciona la
difusividad de la cantidad de movimiento (viscosidad) con la difusividad térmicaenun

fluido [30].

Se ha demostrado que estas corrientes permiten la manipulacion térmica de
microparticulas[93,94], ADN [35] y hasta de nanoparticulas individuales [44,95,96],

lo que aumenta el nimero de aplicaciones potenciales en pinzas Opticas.
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Termoforesis

Como ya se menciond anteriormente, la termoforesis es un fenomeno de transporte de
materia, particulas o moléculas, a lo largo de gradientes de temperatura [45,85].
Cuando una suspension coloidal es colocada dentro de un gradiente de temperatura, las
particulas dispersas muestran, ademas de movimiento browniano, una velocidad de
arrastre estable llamada velocidad termoforética, dada por vy = —D;VT, donde D es
el coeficiente de difusion térmica (o termodifusion)y VT el gradiente de temperatura.
Esta expresion, nos indica que el signo del valor Dy determinard el sentido del arrastre,
es decir, indicara si las particulas irdn hacia la region caliente o fria; y a su vez, se
concentraran ahi de forma estacionaria y creando a su vez un gradiente de
concentracion. Este fendmeno también es llamado efecto Soret debido a las
publicaciones del cientifico suizo Charles Soret [41,97]. Soret defini6 un coeficiente

dado como

D, (1.47)

Donde D es el coeficiente de difusiéon molecular (o isotérmico). Cabe recalcar que el

valorde D y Dy tienenuna dependencia con la concentracion de particulas en el medio.

Si estos gradientes de temperatura son generados mediante una fuente luminosa,
especificamente un laser, al fendmeno se le llama fotoforesis. Dado que existe una
velocidad de arrastre v, se tiene una fuerza asociada llamada fuerza termoforética F,

que puede llegar a tener ordenes de magnitud mayores a la fuerza gradiente Fgqq

asociada a la trampa 6ptica.

La fuerza termoforética induce entonces la migracién de las particulas de una region a
otra; dependiendo del coeficiente de Soret asociado a la mezcla. A mayor valor de Fr,
mayor sera el gradiente de concentracion y por ende la distribucion de particulas sera

menos uniforme [98].
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A pesar de existir diversos estudios sobre termoforesis y sus implicaciones en distintos
sistemas [32,43,47,99—-101], atin no hay una teoria que consiga explicar su
comportamiento para diferentes medios, es decir, aun no existe un modelo que pueda
replicar los resultados por igual para gases o liquidos, por lo que su analisis y estudio

depende del sistema en cuestion.

La fuerza termoforética F en un gas esta fuertemente ligada al nimero de Knudsen,
K, = L/7,, donde L es el camino medio del gas libre. Existen 3 regimenes dados por
el valor de K, : el régimen continuo cuando K,, < 1 (particulas grandes), el régimen de

transicion (0.1 < K,, < 10), y el régimen de moléculas libres (K, > 1) [102].

A B Thermophoresis-
Thermophoresis diffusiophoresis coupling
& iy
d Thermo- &
High Low phoresis >
free energy free energy S
- @ .
'-;" @
v=DVT Depletlon & &
force 2
&
& Polymer
Hot Cold Hot Cold

Figura 1.6 Mecanismos de manipulacion de particulas mediante termoforesis: (A) La termoforesis se
refiere al movimiento dirigido de particulas en un gradiente de temperatura (tipicamente de caliente a
frio) (B) El acoplamiento de la termoforesis y el flujo de conveccion inducido térmicamente permite el

enriquecimiento de particulas en la region fria [103] .

Si se considera a las particulas como esferas dentro de un fluido viscoso desplazandose

auna velocidad v, la fuerza termoforética F puede ser dada por laley de Stokes como
Fr = 6nnr,vr (1.48)
Con 7 la viscosidad del medio y 7;, el radio de la particula.

Para un gas, la velocidad termoforética esta descrita por la ecuacion de Epstein como
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3 ke v
o =~ z)m?‘”" (1.49)
Con v = n/p la viscosidad cinematica, p la densidad, ks y k, son la conductividad
térmica del gasy de la particularespectivamente [29]. Lamentablemente esta expresion
no puede ser usada textualmente para liquidos, pero existen reportes donde se ha
calculado para que particulas de latex de 1.011 y 0.790 um, en agua, el valor de la
velocidad es 17% del valor predicho para gases, esto es

k v
vt

= —026-——
Ve 2k + k, T (1.50)

Métodos de calibracion y medicion de fuerza

Dado que una particula atrapada en un campo dptico se comporta como un sistema de
masa-resorte, es posible modelar esta interaccion como un sistema de oscilador
armonico, con una fuerza F,r actuando sobre la particula atrapada, la cual es
proporcional al desplazamiento x de la misma de su posicidn inicial como se muestra
en la figura 1.7. Dicha fuerza viene acompanada de una constante eldstica o de rigidez

de la trampa denotada como kyr [104,105].
FOT = _kOTx (151)

El desplazamiento puede ser medido de dos formas: mediante una grabacion de video
para observar el desplazamiento en tiempo real cuadro por cuadro, o mediante un
detector de posicion de altaresolucion, el cual mide la luz 1aser reflejada en la particula
y la convierte en sefiales de voltaje. Estas a su vez estan caracterizadas de tal forma que
asocian el cambio de voltaje con el cambio de posicion respecto al centro de la trampa.
Existen diferentes métodos para calcular la rigidez de un sistema de atrapamiento, los

cuales dependen del tipo de interaccion que se tenga con la muestra, la longitud de onda
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utilizada, la potencia del laser e incluso el indice de refraccion del medio. A

continuacion, se presentan algunos de los métodos més destacados [105].

Potencial

b) (UA)

1
'
'
'
1
1 1
[
i
1
'

p/wy

Figura 1.7. a) Pinzas opticas modeladas como un resorte de Hook lineal. Cuando la particula
experimenta desplazamientos pequefios x del centro de la trampa, existe una fuerza restauradora
proporcional a dicho desplazamiento. b) Pozo de potencial asociado a una pinza dptica a lo largo de la

direccion radial (linea continua) y su aproximacion con un potencial armoénico (linea punteada)

Método de fuerza de arrastre

Este método consiste en la medicion del desplazamiento de una particula atrapada
dentro de una celda. La celda es desplazada y se analiza el equilibrio entre las fuerzas

de arrastre aplicada a la particulay la fuerza de la trampa Optica. Para una particula

esférica, la fuerza de arrastre Fy,.,y dada por la expresion

Fdrag =yv (1.52)

Donde y es el coeficiente de arrastre y es equivalentea y = 6mur, con u la viscosidad

dinamica del medio (N - s/m?) y r,, el radio de la particulay v la velocidad del fluido.

Si la particula se encuentra muy cerca de alguna de las superficies de la celda, esta

expresion se ve modificada debido a los efectos de frontera y toma la forma
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@ ) - e - 0

Fyrag = 6mrou’ = 6mrv

Esta correccion depende directamente de la distancia h entre la particulay la superficie
de la celda. Esta expresion indica que la rigidez y por lo tanto la fuerza dependen tanto
del radio y forma de la particula como de la viscosidad dindmica del medio que la

rodea [106-108].
Dada la constante elastica como k,r = Fyr/x, entonces se tiene

u/x

e R T

kor = 6mrv
1= 16(5) * 8

Teorema de Equiparticion

Este método estd basado en el teorema de Equiparticion, el cual estable que un objeto
en una solucion posee un movimiento constante debido a la presencia de energia

térmica. En un oscilador armonico, cada grado de libertad de la particula tiene una
energia dada por ke T/ o, donde kg es la constante de Boltzmanny T es la temperatura

absoluta. Las variaciones térmicas permiten relacionar el desplazamiento cuadratico

medio de la posicion de la particula atrapada con la posicion de equilibrio promedio,

X, de la forma

1

1 _
EkBT zszT((x—X)z) (1.55)

Donde la temperatura T es el tinico parametro necesario para determinar las constante
elastica ko [70,108-110]. Este método no requiere tener informacion del medio,

como la viscosidad, pero el tamafioy la forma de la muestra manipular juegan un papel
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fundamental en la calibracion de la posicion. Esto orilla a tomar dos consideraciones

importantes:

1. El ancho de banda analodgico del sistema de deteccion debe ser considerable,
es decir debe ser lo suficientemente grande para no subestimar el valor de
((x — x)?), y que esto introduzca un error en el valor de kyr.

2. El control de ruido externo al sistema es crucial, dado que es un sistema
altamente sensible, cualquier fuente de ruido externa inducira un error en el

valor estimado de k7.

Meétodo pasivo de densidad espectral de potencia

El método de densidad espectral de potencia (power spectral density, PSD) consiste en
analizar el movimiento Browniano de la particula atrapada. El movimiento de dicha
particula se considera como un sistema sobre amortiguado con un coeficiente de
arrastre conocido; este sistema se puede describir como un el movimiento browniano
dentro de un potencial de energia [70,110,111]. Esto dado por la ecuacion de Langevin

(para una dimension) expresada como
mi(t) + Fyrqg + k() =n(t) (1.56)

Con m lamasa de laparticula, x(t) suposicion en el tiempo, Fy,q4 la fuerza de arrastre,

k(t) esla fuerzaarmodnicade la trampa, y n(t) es una fuerza que satisface que satisface

la condicidn (¢(t)) = 0y (E(®)E(t)) =8(t —t").

En este caso se considera que el término inercial, al moverse la particula de manera

suave, tiene una contribucién minima y puede ser ignorado.

Partiendo entonces de la ecuacion simplificada

korx(t) _n(t)
=7 (1.57)

x(t) +
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T
Y proponiendo una solucién del tipo x(t) = e <o con 7, = y/kor, S€ encuentra que

en el espacio de Fourier
=[] Lo
o (1.58)

Al aplicar la funcion de correlacion y promediando se obtiene [112]

Ty _* kT _T
BV =B 5

Kor (1.59)

(x(0)x(0) =

entonces la correlacion queda como

_

kgT
(x@®x(t+71)) = k—OTe To (1.60)

Al aplicar la transformada de Fourier a la funcion de autocorrelacion, se obtiene el
espectro de potencia, que muestra como se distribuye la energia de la sefial a diferentes

frecuencias. Utilizando el teorema de Wiener-Khintchine, se tiene

2kgTy
kor’ (1 + w°t2) (1.61)

x?(w) =

El teorema de Wiener-Khintchine establece que se puede obtener el espectro de
potencia mediante la transformada de Fourier de la funcion de autocorrelacion, es decir.

se puede establecer que

0
j_ooxz(w)dw = (x?) (1.62)

A partir del teorema de equiparticion y si se define la frecuencia de corte, f., y el

coeficiente de difusion D, como

fe = kor(2my)™* (1.63)

p="kel), (1.64)
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Se tiene finalmente que el espectro de potencia G(f) estd definido como

28O D
tmsr 22+ [2) (1.65)

G(f) =

Donde t,,q, es el tiempo de medicion. Este método necesita que el objeto atrapado sea
de forma esférica y con radio conocido. Los parametros D, T, y y f., pueden ser
obtenidos haciendo un ajuste del espectro a una curva Lorentziana. Si suponemos que
la temperatura local de la particula es igual a la temperatura del medio, se puede

determinar la rigidez de la ecuacién obtenida para f, [111].

P,(f) [nm?/Hz]

10,

[
10~k

D/(2n?) f~?
1072

1079

10~4¢

10! 102 103 104

[ [Hz]

Figura 1.8 Ejemplo de analisis pasivo de densidad espectral de potencia. Se muestran los resultados
experimentales como lineas continuas para 3 potencias de laser diferentes. La linea punteada representa

lasolucion tedrica. La frecuenciade corte f, se encuentraen el crucede ambaslineas punteadas. Tomado

de [113].
Método activo de densidad espectral de potencia

Este método de calibracion consiste en que la particula atrapada se encuentra en una

celda sobre un piezoeléctrico, el cual tiene un movimiento sinusoidal con una
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frecuencia f 4,4y Y amplitud A [114]. La posicionde la celda como funcién del tiempo

esta dada entonces por la expresion

Xdrive (t) = ASin(ZT[fdrive t) (1 66)

La velocidad del fluido entonces se vera afectada por la velocidad de la celda, X4 ipe,

por lo que ahora la ecuacion de Langevin se reescribe de la siguiente manera

kOTx(t) + V[).C (t) - Xdrive] = Y\/ﬁf(t) (1-67)

La solucion de esta ecuacion esta formada por la suma de dos funciones, un término
asociado a las fluctuaciones térmicas de la particula como para el caso pasivo, y un
segundo término asociado al movimiento sinusoidal de la celda debido al

piezoeléctrico.

Xdrive (t - tlag)

\/1 - (fc/fdrive)z (1'68)

x(t) = \/ﬁf exp [—2nf.(t — t")]E(t)dt’ +

arctan(fgrive/ fc)—1/2 . . . .,
Donde ti, = Zz;”’e £ , asociado a la frecuencia de oscilacion del
drive

piezoeléctrico. Dada esta solucion, se tiene que el espectro de potencia resultante es la

suma de los espectros de potencia de cada término, dados como

D A?
nz(fcz"'fz) + 2[1+(fc/fdrive)2] 6(f B fdrive)’ (169)

G(f) =
Donde el ultimo termino es el pico de la funcidn § para la frecuencia de excitacion.

El desplazamiento, x, de la particula atrapada en la trampa Optica esta dada como
funcion de voltaje V, dado por el detector de posicion de alta resolucion que mide la
luz reflectada por el laser, como x = BV, con Ses el factor de conversion de voltaje a
nanoémetros. El factor de conversion estado por f = \/m, donde W, =
A% /(2 + 2(f./farive)?] €s estimado con los pardmetros A y furive,» previamente

conocidos, f., obtenido experimentalmente,y W,, es obtenido experimentalmente a
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partir del valor maximo del espectro de potencia, esto es la Lorentziana originada del
movimiento browniano de la particula atrapada en el potencial parabdlico [115]. A
partir de las ecuaciones para f, y D previamente establecidas y usando D como D =

B2Dy1t, con D, 1a constante de difusion obtenida experimentalmente se tiene que

g = kT
yDvolt (170)
21kgTf,
kor = —ap
.8 Dvolt (1.71)

Este método permite determinar f y k, simultaneamente, y no requiere conocimiento
previo sobre la particula o el medio. A su vez, no es necesario realizar ninguna

correccion asociada a la posicion de la particula respecto a las paredes de la
celda [105].

Método de cambio de momento lineal de la luz

Este método, propuesto por Smith et al. y perfeccionado por Farré a mediados de los
anos 2000, consiste en, como su nombre lo indica, medir el cambio de momento de la
luz dispersada por la particula atrapada en la trampa debido a la fuerza aplicada por la
misma. Ya que solo se requiere medir la luz dispersada y no hay ninguna otra fuente
de luz adicional, las dimensiones y la forma del objeto atrapado son innecesarias para
medir la fuerza del sistema de atrapamiento que se ejerce sobre el mismo. Estas
condiciones, sumado al hecho de que no es necesario conocer las propiedades del

medio que rodea a la muestra, hacen que este método sea ideal para la manipulacion in

vivo [114].

Cuando el haz de luz interactua con el objeto muestra, se difractaun angulo 6. La fuerza
ejercida sobre el objeto viene dada por F = —dp/dt, donde dp = (n,,P/c)dt es el
cambio de momento de la luz dispersada por la particula, dt es el cambio en el tiempo

y P es la potencia del laser. Si no hay particula atrapada, el detector de potencia mide
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un laser simétrico asociado al centro de la trampay una sefal igual a cero debido al

cambio de momento, por lo que la fuerza e igual a

FEY — qy, (1.72)
rre

Donde R, es el tamafio del detector, 1 su eficiencia, y f' es la distancia focal del
condensador. La constante de proporcionalidadde V a pN, a, se encuentra calibrando
el sistema de pinzas Opticas con algiin método previamente conocido, por lo que la

fuerza queda determinada como

F = korx = kop BV = aV (1.73)

Con

a = korBV (1.74)

Cristales coloidales

Los cristales coloidales son materiales fascinantes que resultan de la organizacion de
particulas microscopicas en patrones regulares y repetitivos [116,117]. Estas
particulas, denominadas coloidales, tienen tamafos tipicamente en el rango de los
nanometros o micrémetros y pueden estar compuestas de materiales como silice,
poliestireno o metales. Estas particulas suelen encontrarse suspendidas en un medio
fluido, como agua o gas, aunque también pueden integrarse en medios semisolidos. Su
estructura periddica y ordenada los convierte en una analogia macroscopica de los

cristales atdbmicos, aunque operan en una escala mucho mayor.

La formacion de estas estructuras ordenadas se debe a la interaccion de varias fuerzas
fisicas y quimicas entre las particulas. Entre las principales interacciones que guian este

Proceso se encuentran:
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o Interacciones electrostaticas: Las particulas coloidales suelen llevar cargas
eléctricas en su superficie. Dependiendo de la carga y del entorno quimico, estas
interacciones pueden generar atracciones o repulsiones, lo que influye en coémo

las particulas se agrupan.

e Fuerzas de Van der Waals: Estas fuerzas actiian a corta distancia y son
fundamentales para estabilizar las particulas en su posicion dentro de la
estructura cristalina. Aunque son relativamente débiles, su efecto acumulativo

en muchas particulas es crucial para mantener la integridad del cristal coloidal.

e Interacciones térmicas y de presion: Los gradientes de temperatura o presion
pueden inducir movimientos en las particulas, lo que facilita su

autoorganizacion en patrones ordenados.

El equilibrio entre estas fuerzas permite que las particulas se ensamblen de manera
espontanea en estructuras tridimensionales periddicas. Estas estructuras reflejan una
notable similitud con los cristales atdémicos, pero debido al tamafio de las particulas
coloidales, los cristales coloidales interactiian con longitudes de onda de luz visibles,

lo que les otorga propiedades Opticas Unicas.

Ademas, la escala mas grande de los cristales coloidales en comparacién con los
cristales atomicos permite su manipulacion directa en experimentos y aplicaciones
practicas. Esto los hace valiosos en campos como la optica, la fabricacion de
dispositivos fotonicos y el disefio de materiales con propiedades especificas, como

recubrimientos iridiscentes o filtros opticos.

Métodos Optotérmicos para la Generacion de Cristales

Coloidales

Los métodos optotérmicos han surgido como una herramienta innovadora y eficiente
para la formacion de cristales coloidales, estructuras ordenadas de particulas

microscopicas con aplicaciones en la fotonica, la dptica y la nanotecnologia. Estos
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métodos aprovechan gradientes térmicos generados por luz laser para mover y
organizar particulas coloidales en patrones precisos. Dos fendmenos principales
impulsan este proceso: las corrientes convectivas y la termoforesis, que trabajan de

manera conjunta para concentrar y ordenar las particulas.

De las aplicaciones mencionadas destaca la formacion y manipulacion de cristales
coloidales. Los cristales coloidales son estructuras organizadas de particulas
microscopicas con aplicaciones en dispositivos Opticos avanzados, como guias de
onda, cristales fotonicos y sensores Opticos. Para su fabricacion, se han desarrollado
diversas técnicas que permiten controlar su formacidn con alta precision. Entre las
principales metodologias destacan lananoimpresion [118], la fotolitografia [119]y el
autoensamblaje [120,121], cadauna con ventajas especificas segun las necesidades del

disefio (Tabla 1.1).

Técnica Ventajas Limitaciones
‘ . Economica y rdpida en areas | Menor precision en comparacion
Nanoimpresion
grandes. con otras.
) Alta precision y control en Costosa y requiere equipos
Fotolitografia '
patrones. complejos.
| Simple, versatil y de bajo Dificil de controlar para grandes
Autoensamblaje
costo. areas.

Tabla 1.1 Técnicas para la generacion de estructuras coloidales y sus diferencias entre si.

Los cristales coloidales son clave en la fabricacion de guias de onda opticas [122],
cristales fotonicos [123] y laseres coloidales [124]. Estas estructuras, esenciales en
telecomunicaciones, dispositivos Opticos y deteccion, permiten canalizar, controlar y
amplificar la luz. Su autoorganizacion facilita la creacion de guias de onda eficientes,

cristales fotonicos con anchos de banda (bandgaps) que controlan la propagacion de la
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luz y laseres compactos y versatiles. Ademas, su produccion econdémica y precision
estructural destacan como ventajas significativasen diversas aplicaciones tecnologicas.
Gracias a diversos estudios realizados por distintos autores [33,125,126], se ha
demostrado que los efectos opto-térmicos brindan una manera simple y eficiente de
crear estructuras periddicas ordenadas a un bajo costo. A su vez es un método versatil

que es capaz de brindar un alto grado de precision estructural.

A lo largo de los afios, numerosos investigadores han destacado el potencial de los
métodos optotérmicos en la formacidon de cristales coloidales, logrando avances
significativos en la comprension y control de estos procesos. Un ejemplo relevante es
el trabajo de Braun et al. [127,128], quienes demostraron como las particulas de
poliestireno pueden organizarse en cristales coloidales gracias a la accion combinada
de corrientes convectivas y termoforesis. Este estudio subrayé la eficacia de estos

mecanismos en el autoensamblaje de particulas.

Otro avance importante proviene de la investigacion de Dholakia et al. [129], quienes
emplearon efectos termoplasmicos para organizar particulas de silice de 5 um en
patrones hexagonales compactos. Sus resultados demostraron que las corrientes
convectivas generadas por un laser son capaces de producir estructuras altamente
ordenadas, evidenciando el impacto de las dindmicas térmicas en la disposicion

coloidal.

Asimismo, Zhiwen Kang et al. [130] atribuyeron la formacion de cristales coloidales a
la interaccion sinérgica entre la termoforesisy las corrientes convectivas. Este enfoque
resaltd la necesidad de ajustar ambos fendmenos para lograr un control preciso y

eficiente en la organizacion de las particulas.

Por su parte, Di Leonardo [131] explor6 los efectos tipo Marangoni, generados por
gradientes de tension superficial en sustratos dieléctricos. Este fenomeno resulto
esencial para estabilizar y organizar las particulas coloidales en patrones definidos,
subrayando la importancia de las interacciones fisico-quimicas en la formacién de

estructuras coloidales ordenadas.
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Estos estudios ejemplifican el progreso en el campo de la dptica térmica aplicada,
destacando la versatilidad de los métodos optotérmicos para generar materiales

funcionales con alto grado de precision estructural.

57



Capitulo 2.

Pinzas opticas bajo la influencia de efectos térmicos

Como se menciono previamente las corrientes de conveccion son un efecto térmico que
se genera a partir de un gradiente de temperatura en un fluido, donde este se desplazara
de las zonas calientes a las zonas frias. Gracias a este movimiento, las corrientes de
conveccion generadas mediante luz laser han sido utilizadas como método de
manipulacion de muestras de orden micrométrico inmersas en un fluido. La aparicion
de gradientes de temperatura genera corrientes de Rayleigh Bernard y también de
Marangoni [30]. Estas ultimas han sido utilizadas para la manipulacion de
microburbujas en aceite o en agua gracias a fuerzas termo capilares que aparecen en la
superficie de la burbuja. Dichos experimentos se han realizado con laseres de 635 nm
y 10 mW de potencia, usando un semiconductor delgado de a-Si:H. A su vez, se ha
demostrado que usando un laser con longitud de onda de 532 nm sobre un sustrato
metalico con potencias cercanas a los 100 mW es posible generar burbujas de gas que,
combinadas con las corrientes de conveccidn, generan una zona de atrapamiento de

forma anular para microparticulas de silice diluidas en agua.

En este experimento, se presenta la generacion de un gradiente de temperatura en una
celda con particulas de silice sumergidas en agua. La celda cuenta en su cara inferior
con una pelicula delgada de a-Si:H, el cual al ser iluminado con una longitud de onda
de 532 nm absorbe la energia del haz y crea el gradiente de temperatura. La presencia
de dicho gradiente da como resultado la aparicion de diferentes fendémenos dentro de
la celda, los cuales son mas evidentes dependiendo de la potencia del haz incidente.
Principalmente es posible identificar las corrientes de conveccion, el efecto de
termoforesis y la generacion de burbujas de vapor. El gradiente de temperatura se
genera en la zona donde el haz laser es enfocado, por lo que tiene una simetria radial
sobre la peliculade a-Si: H. Al existir una diferencia de temperaturas, el liquido tiene
a alejarse de la zona caliente moviéndose hacia la zona de menor temperatura, creando

corrientes por una fuerza boyante. En las zonas de mayor temperatura, las moléculas
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del liquido cuentan con una mayor energia cinética, por lo que aparece una fuerza neta

que va de la zona caliente a la zona fria.

La celda utilizada estd conformada por un portaobjetos y un cubreobjetos separados
una distancia aproximada de 100 um. La cara interior de la celda cuenta con una
pelicula delgada a-Si:H de lpum de espesor. Dentro de la celda se encuentran

microparticulas con un didmetro de 3 pm en agua destilada.

Para este experimento se utilizaron diferentes particulas tanto en material como en
tamafio. Principalmente se recurrid a particulas de poliestireno (Polysciences, Inc), en
su presentacion de 1.5+/- 0.15 um de diametro. Estas particulas en especifico, son
faciles de manejar y destacan por su flexibilidad y versatilidad de uso, indice de
refraccionde entre 1.59 y 1.61 (a 598nm), una constante dieléctricade 2.6 y resistencia

a temperaturas de hasta 100°C.

En la parte inferior de la celda se coloco una pelicula delgada de a-Si:H, de alto
coeficiente de absorcion (a,~2.77 X 10m™1 para A = 532 nm), que al absorber la
luz léser incidente tiene la funcion de fuente de calor para generar los gradientes de
temperatura, y con ello aparezcan los fenomenos de corrientes de conveccion y
termoforesis. El a-Si:H destaca por ser un semiconductor de bajo costo de produccion,
facilidad de deposito de peliculas con diferentes estructuras y/o patrones, sin limitantes

en cuanto al area de trabajoy absorber un gran porcentaje de la luz que le es incidente.

Arreglo experimental

En la figura siguiente se muestra la disposicion del arreglo experimental. El laser
utilizado fue un laser Nd: YAG de doble frecuencia (Klastech, A=532 nm de 1 W). Para
controlar la potencia de salida del laser, se colocé un cubo divisor de haz polarizado
(BS) el cual en combinacion con una placa retardadora (HWP) de A/2 permite variar la

potencia desde 1 mW hasta 500 mW de entrada al sistema.
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Figura 2.1. Arreglo experimental simple de pinzas Opticas

Una vez controlada la potencia del haz incidente, la luz laser se introdujo en el sistema
de pinzas Opticas. Este cuenta con un objetivo de microscopio intercambiable que
puede ser de 40X, 60X o 100X dependiendo del experimento deseado. Cada uno de
estos objetivos cuenta con una apertura numeérica especifica (N.A.), por ejemplo, para
el objetivo 40X se tiene una N.A. de 0.65. Cabe resaltar que al introducir el haz laser
dentro del objetivo de microscopio existen pérdidas debido a reflexion por lo que solo
se transmite aproximadamente el 85% de la luz incidente. El haz gaussiano fue
enfocado con un spot de 10 um didmetro sobre la superficie del a-Si:H, colocada sobre
una montura de desplazamiento 3D. Las particulas fueron iluminadas con una lampara
de luz blanca y monitoreadas con ayuda del mismo objetivo de microscopio y una
camara CCD (30fps, Cohu 4815). Un filtro dptico se agregd frente a la camara para
bloquear la luz verde excedente con el fin de evitar saturacion o dafio en el CCD. Este
arreglo experimental tuvo como objetivo la observacion y atrapamiento en 2
dimensiones de las particulas, para analizar su comportamiento bajo la influencia de

los efectos térmicos.

Posteriormente se realizo la implementacion de un modulador espacial de luz (SLM
por sus siglas en inglés) para hacer atrapamiento usando diferentes patrones de luz.

Para realizar esto, el haz tuvo que ser filtrado con un objetivo de microscopio 10X y
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un pinhole de 25 um, para posteriormente ser colimado con una lente (L1) de distancia
focal de 10cm, el cual fue direccionado hacia el modulador espacial (SLM) de fase
(Holoeye PLUTO-VIS), con un angulo de incidencia menor a 10° para asegurar un

funcionamiento 6ptimo en la modulacién de la fase.

¥ Hwp
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Figura 2.2. Arreglo experimental con la introduccion del SLM. La potencia del haz laser (Iaser CW) se
ajusta de manera precisautilizando una placa de media onda (HWP) y un divisor de haz polarizado
(PBS). Posteriormente, el haz laser se expande mediante un expansor de haz (SF) y se redirige
utilizando un SLM haciaun objetivo de microscopio de 60x (MO). La configuracion incluye una etapa
de traslacion en losejes (XYZ TS) para controlar el movimiento tridimensional de la muestra, y un
filtro (F) que bloquea la luz reflejada paraevitar la saturacion de la camara CCD. El mismo objetivo
(MO) se emplea para capturar imagenes de las microparticulas de silice en la camara CCD. La

iluminacién es proporcionada por una fuente de luz blanca.

Un holograma sintético de fase (SPH) fue desplegado sobre el SLM, en el cual se
codificod una fase para una onda plana, cuyo transformada en el dominio de Fourier es
una delta, fisicamente representando un punto, el cual cuenta con un perfil Gaussiano
de intensidad. La ventaja de utilizar este punto como haz incidente es que es posible
filtrar los 6rdenes de salida del SLM y remover el ruido que puede afectar el desempeno

de la trampa Optica.

Una vez realizado el atrapamiento de las particulas, se recurrid a la medicion de la
rigidez de la trampa Optica mediante el método de fuerza de arrastre de Stokes. Este

método fue desarrollado por el George Gabriel Stokes cuando estudiaba particulas de
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simetria esféricainmersas en un fluido. Como se menciono previamente, este consiste
en modelar el comportamiento de la trampa como una particula sujetaa un resorte con
un comportamiento lineal [104,105]. Es decir, la fuerza de atrapamiento se calcula
midiendo el desplazamiento x de la particula atrapada respecto al centro de la trampa,

y la fuerza es proporcional dado un coeficiente de restitucion k. Ambos parametros nos

permiten obtener la fuerza dada como 1_7—; = kx. Para este caso, el desplazamiento x
esta dado como Ay proporcionado por la base 3D (Model NanoMax-TS381 de
Thorlabs) controlada por computadora. Este desplazamiento controlado, permite que
se alcance la velocidad méxima justa para que la particulano se desprenda de la trampa.
Dado que la particula se encuentra en proximidad del sustrato (z~10um), es necesario
considerad la correccion de Faxen para la fuerza de arrastre de una particular esférica.
Dicha correccion depende de la distancia z a la que el objeto atrapado se encuentre
sobre el fondo de la celda y del radio R de la particula esférica. La fuerza de arrastre

F; que la particula experimenta esta dada por la expresion [132,133]

F; = 6mRu'v = 6mRv

3 2 5
t-16) *8(0) ~zse(m) () Y

=

Donde v es la velocidad de movimiento de la base de traslacion, y a su vez, es la
velocidad de la particula. Para este caso en especifico z = 10um, Fg,q4 tiene una
variacion de 9% comparando los valores de fuerza cuando la correccion no es
considerada. Esto representa un cambio considerable en la estimacion de la fuerza y
representa una variacién importante para calculos precisos en situaciones con muestras

biologicas.

La particula atrapada es desplazada una distancia Ay de su posicidon de equilibrio
cuando la celda es desplazada con una velocidad de arrastre constante v, por lo que se

tiene

6mRu'v = kAy (2.2)
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Donde R = 1.5 um and k (N/m) es la rrigidez de la trampa. Dicho desplazamiento
puede ser expresado como el producto de la velocidad v multiplicado por una constante

f como se muestra en la siguiente ecuacion

6mu’'R
Ay = < K )” = hv (2.3)

Dado que las velocidades de la base de traslacion son conocidas y controladas, es

posible inducir un flujo laminar bien definido alrededor de la particula atrapada. Cabe
recalcar, que a medida que la velocidad aumenta, las distancias que la particula es
desplazada aumentan proporcionalmente con la velocidad. Si se realiza un ajuste lineal,

la constante [ sera equivalente a la pendiente de la recta dada como

_ (6mu'R
B _< k ) (2.4)

Es decir, hallando la pendiente del ajuste lineal y despejando k, es posible encontrar el

valor de la constante de rigidez, conociendo que Uygter 208k = 8.91x107* N - s/m?

(vidrio), Uyater 305 k = 7-81x107* N - s/m? (pelicula absorbente).

6mu'R
k:< B ) 2.5)

Esto siempre y cuando la particula atrapada se encuentre centrada en la muestra, ya

que, si €sta se encuentra cerca de los bordes, apareceran efectos de capa limite los

cuales afectaran los valores obtenidos.

Analisis de corrientes de conveccion

Para realizar el analisis de la transferencia de calor y movimiento de las corrientes de
conveccion, se recurri6 al software COMSOL Multiphysics, el cual funciona a partir

del método de elementos finitos que compilainternamente un conjunto de ecuaciones
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que representan un problema fisico. Para realizar esto, el software realiza secuencias
que analizan el problema desde su geometria, mallado, el analisis y resoluciones de las
ecuaciones asignadas, la visualizacion y la presentacion de resultados, por lo que
facilita la resolucién de diferentes variantes del modelo simplemente modificando
parametros del problema. Para este caso en especifico, se utiliz6 la version COMSOL
4.4 para simular la celda muestra en un espacio-dimension 2D con simetria axial,
resolviendo de manera estacionaria los mddulos “Heat transfer in Fluids” y “Laminar
Flow in Single-Phase Flow”, con condicidn inicial la temperatura ambiente de 293.15

K, presion atmosférica de 1x10° Pa y un fluido inmoévil (v = 0 m/s).

La geometria del modelo estd dividida en tres secciones, una para cada medio
involucrado en el fendmeno, una primera de vidrio que representa al cubreobjetos, una
de agua que representa la muestra donde las particulas se encuentrany finalmente una
de a-Si:H que representa la pelicula altamente absorbente, como se muestra a

continuacion [27].

x10-3

10 Cubreobjetos
5 1 175 um

%] Agua
100 pm a-Si:H l

+0 I um I

-15 4
20 . Portaobjetos
175 um

953

=30 A

x10-3

0 20 30 40 50 60 70 80

Figura 2.3. Geometria del modelo en COMSOL. Se modela una interfaz portaobjetos(vidrio) , agua y

cubreobjetos (vidrio).
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En la figura se observa que el vidrio se encuentraubicadoen r = 0, z = 0; el agua que
experimentalmente tiene una alturade h = 100 ymestaenr = 0,z = —100um; y la
peliculade 1 ym de a-Si:Henr = 0,z = —101um y el vidrio del portaobjetosen r =

0,z =-276um.

Las propiedades de los medios, agua y vidrio, se encuentran precargadas en COMSOL
por lo que no es necesario realizar modificaciones. Los resultados numéricos mostraron
que la temperatura puede alcanzar valores de hasta 100°C dada la alta absorcion del
medio, por lo que fue necesario tomar en cuenta la dependencia a la temperatura de los
parametros de densidad del agua, ademds se introdujeron los pardmetros del a-Si:H
manualmente. Dichos pardmetros se muestran en la siguiente tabla, con k la
conductividad térmica, p es la densidad del medio, ¢, es la capacidad calorificay a,

es el coeficiente de absorcion [27].

Para hacer un uso correcto de la COMSOL, es necesario entender correctamente la

transferencia de calor que sucede en el sistema.

Parametros Agua a-Si:H
k (W/mK) -0.87 +9 x 10T - 1.6 x 10°T? + 8x10°T> 1.5
p (kg/m3) 838.47 + 1.4T-3 x 103T*+ 3.7 x 107T? 2330
c,(J/KgK) 1.2 x 10*- 80.41T + 0.31T%- 5.3 x 10*T> + 3.6 x | 992
107T*
a,(1/m), A 3.5413 x 10 2.77x10°
=532nm

Tabla 2.1. Propiedades de los materiales: agua y a-Si:H

Para esto, se toma que la pelicula absorbente de a-Si:H transfiere calor al liquido
adyacente, por lo que se utilizael moédulo de “Heat Transfer in Fluids” que modela la

ecuacion de transferencia de calor en modo estacionario dada por la ecuacion
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pcpyvVT =V - (kVT) + Qps (2.6)
Donde v es el campo de velocidad y Qs = a,I es la fuente de calor.

Se introdujeron dos fuentes de calor a la simulacién, ambas asociadas a la distribucion

de intensidad del haz gaussiano, una en el dominio del agua (I54y4) y la otra en el

dominio del a-Si:H (I,5;) como

2P 2r°
Iagua = W exp(_aa(agua) |Z|) exp - F (2.7)

2P 2r?
IaSi = Ipet Wexp(_aa(agua) h) exp(_aa(asi)(z + h)) exp _F (2.8)

Donde @, qgua) €s €l coeficiente de absorcion del agua, a,(qsi) €s €l coeficiente de
absorcion de a-Si:H, Ther = Taire-vidrio Tviario-aguaTagua—asi = 0.63, es la
transmision neta que incluye todas las pérdidas de Fresnel en las interfaces aire -

VldrlO(Taire—vidn’o): Vldrlo'agua (Tvidrio—agua) y agua'a'SI:H (Tagua—aSi): w=

WO\/l + [A(z — zy) /Tw§]? es el radio del haz, wy es el radio de la cintura a una

posicion z,.

El coeficiente de absorcion del agua es despreciable en comparacion del de la pelicula
absorbente de a-Si:H, por lo que este Gltimo es el que funciona como fuente de calor.
Para un haz con parametros w, = 5um, A =532 nm, z, = —95um y P = 5mW/, se
tiene que el haz atraviesa la region de agua sin pérdidas aparentes, mientras que al
llegar a la superficie con a-Si:H (enz = —100um) el haz es completamente
absorbido, por lo cual es aqui donde tenemos la fuente de calor principal que alimenta

el sistema y lo transfiere al agua circundante [27].
Los gradientes de temperatura dados por la ecuacion

pcpvVT = V- (kVT) + Qps (2.9)
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Generan un movimiento del fluido a una velocidad v, y como los parametros del agua
dependen de la temperatura se espera que aparezca una fuerza de flotabilidad y por
consiguiente, corrientes de conveccion. Se utilizaron las ecuaciones de Navier-Stokes
dentro del modulo “Laminar Flow in Single-Phase Flow”, en el dominio del agua. Para

un fluido incompresible se tiene que

p(v Vv =V-[-pd+ u(Vv+ (Vv)T)] + F, (2.10)
pV-v=0 (2.11)
Donde p, es la presiony F, = —g(p — py) es la fuerza volumétrica (fuerza boyante

generada por el agua hacia la superficie, responsable de las corrientes de conveccion);

p estaen funcion de latemperatura T,y p, es el valor de densidad fijo para temperatura

ambiente (p, = 998.3kgm™=3).

Al resolver en COMSOL estas ecuaciones, se obtiene el perfil de velocidad y el
movimiento del fluido que forma un ciclo, esto es el liquido se desplaza de la zona
caliente a la fria sobre la zona més caliente de la celda. Una vez que el fluidollega a la
parte superior, se desplaza de forma radial para posteriormente bajar en los bordes de
la celda, para nuevamente regresar hacia el centro donde se encuentra la fuente de calor.
Dado esto, se tiene que las corrientes de conveccion tienen simetria alrededor del punto

focal, este comportamiento se observa claramente en la siguiente figura.
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Figura 2.4. Perfil de velocidad del flujo dentro de la celda de agua. Las flechas indican el

desplazamiento del fluido a una potencia de P= 1 mW

Estos resultados indican que, dentro de la celda, debido a la alta absorcion del a-Si:H,
se generard un gradiente de temperatura, el cual a su vez facilitard la presencia de
corrientes de conveccion, las cuales afectaran a las particulas ahi presentes, e
induciendo nuevas fuerzas en el sistema de pinzas, por lo que es logico pensar que la
rigidez de la trampa se verd afectada. Es mas, dada la teoria conocida, es posible
asegurar la presencia de fuerzas termoforéticas en el sistema, las cuales se sumaran a

las fuerzas puramente Opticas y térmicas.

Formacionde cristales coloidales mediante efectos térmicos.

Como fue previamente mencionado, el uso efectos térmicos para la construccion de
estos cristales ha sido estudiado por diversos autores; aunque existen diversas
variaciones que permiten observar diferentes propiedades de los mismos. En este caso
se trabajo con microesferas de silice (Si0,) con un diametro de 1pum y una

concentracion inicial de 10 % en peso (correspondiente a aproximadamente
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1.01 x 10! particulas/ml). Estas particulas fueron dispersadas en agua destilada para
garantizar la homogeneidad de la suspension y minimizar contaminantes que pudieran
alterar los resultados. Posteriormente para el experimento, se preparé una solucién
diluida mezclando 20 pL de la solucién inicial con 980 pL. de agua destilada, logrando
una concentracion final de 0.2 % en peso. Esta dilucion fue seleccionada para permitir
la observacion de las interacciones entre particulas individuales sin que estas se
aglomeren excesivamente. El pH de la solucion se ajust6 usando una micropipeta para
afadir pequefias cantidades (0.5 uL) de soluciones alcalinas (NaOH) o acidas (HCI).
Las mediciones precisas del pH se realizaron con un medidor de pH y temperatura
(Mi150, Milwaukee Instruments) para asegurar que el nivel de acidez estuviera dentro
del rango deseado seglin el experimento. Este ajuste del pH fue un paso crucial, ya que
afecta directamente las fuerzas interparticulas, incluyendo la repulsion electrostaticay
las atracciones de van der Waals, que determinan la dindmica y estabilidad de las

particulas en la solucion.

La celda experimental se disefio colocando la solucion coloidal entre dos cubreobjetos
de vidrio sellados, con un espacio uniforme de 20 pm entre ellos. Este espaciado
garantiza un entorno controlado que facilita el movimiento y la organizacion de las
particulas. En el cubreobjetos inferior, se depositd una capa delgada de titanio (Ti) de
20 nm mediante un proceso de sputtering. El Ti fue seleccionado por sus propiedades
unicas: altaresistencia mecanicay a la corrosion, excelente adherencia al vidrio, lo que
mejora la estabilidad del sistema, y un elevado coeficiente de absorcion, que lo hace
altamente eficiente para convertir la luz laser en calor. A diferencia de otros materiales
como el oro, el Ti no requiere la excitaciéon de plasmones, lo que simplifica

significativamente el montaje experimental.

El sistema de pinzas Opticas y laser empleado en este experimento constituye una
herramienta avanzada para la manipulacion precisa de particulas coloidales. Este
montaje combina un sistema Optico de alta precision, un laser de fibra continua y un
deflector acusto-0ptico, permitiendo controlar las condiciones experimentales con gran

exactitud como se muestra en la Figura 2.5. Su disefio esta orientado a generar
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gradientes térmicos en un sustrato de Ti, lo que facilita la formacion de patrones

ordenados a partir de las particulas suspendidas.

Sistema Optico empleado: Se utilizo un sistema comercial de pinzas opticas
(OTS, E3500, Elliot Scientific) acoplado a un microscopio invertido con un
objetivo de inmersion en aceite (100x, NA=1.45). Al ser un sistema comercial,
permite la manipulacion precisa de las particulas en el plano de enfoque del

microscopio.

Laser de fibra continua: Se emple6 un laser de fibra continua (CW) con una
longitud de onda de 1070 nm y una potencia maxima de 1 W. Dado que la
potencia de salida del laser es alta y puede causar dano fototérmico a las
muestras fue necesario atenuar su salida. Para controlar la intensidad del laser,
se utiliz6 un atenuador variable compuesto por una placa de onda de A y un
cubo divisor de haz de luz polarizado. Este control es fundamental para ajustar

el gradiente térmico generado en el sustrato de Ti.

Deflector acusto-optico (AOD): Este deflector permite la generacion de
multiples puntos focales en el plano de atrapamiento. Esta caracteristica permite
la manipulacion multiple y simultanea de las particulas, lo cual facilita la

expansion del area de cristalizacion.
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Figura 2.5. Esquema del Sistema de Pinzas Opticas Comercial E3500 Elliot Scientific. La potencia del
haz laser (Iaser CW con salida de fibra optica, OF) se ajusta de manera precisa utilizando una placa de
media onda (HWP) y un divisor de haz polarizado (PBS). Posteriormente, el haz laser se expande
mediante un expansor de haz (BE) y se redirige utilizando un par de espejos y un espejo dicrdico (DM)
hacia un objetivo de microscopio de inmersion en aceite de 100x (MO) con una apertura numérica (NA)
de 1.45.Laconfiguracionincluye unalente condensadora(CL),una etapa de traslacion en los ejes (XYZ
TS) para controlar el movimiento tridimensional de la muestra, y un filtro (F) que bloquea la luz reflejada
para evitar la saturacion de la cdmara CCD. El mismo objetivo (MO) se emplea para capturar imagenes
de las microparticulas de silice en la cdmara CCD. La iluminacién es proporcionada poruna fuente de
luz blanca. El deflector acusto-optico (AOD) permite la generacion de multiples puntos focales en el

plano de atrapamiento.

El disefio del sistema experimental empleado en la manipulacion de particulas
coloidales presenta varias ventajas clave que optimizan el proceso y facilitan la
generacion de estructuras ordenadas. Estas ventajas se fundamentan en la eleccion de
materiales y componentes Opticos cuidadosamente seleccionados para garantizar
simplicidad, control térmico y precision. La utilizacion de Ti como sustrato destaca por
su practicidad en comparacion con metales como el oro. A diferencia de este ultimo, el

Ti no requiere la excitacion de plasmones, lo que simplifica significativamente el
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montaje experimental. El Ti posee un coeficiente de absorcion elevado, lo que lo
convierte en un material ideal para generar gradientes térmicos uniformes y bien
definidos. Estos gradientes son esenciales para activar fendmenos clave como la
termoforesis (movimiento de particulas debido a diferencias de temperatura) y las
corrientes convectivas (flujos inducidos por variaciones térmicas en el fluido). Este
control térmico preciso es fundamental para dirigir y organizar las particulas coloidales
de manera eficiente. El sistema de pinzas Opticas, complementado por el deflector
acusto-Optico (AOD), proporciona una capacidad excepcional para manipular
particulas con precision en el plano focal. La versatilidad de este sistema permite
ajustar la posicion y el nimero de puntos focales, lo que facilita la formacién de

patrones complejos y estructuras cristalinas coloidales de alta calidad.

En conjunto, estas caracteristicas hacen que el sistema experimental sea una solucién
eficaz y optimizada para estudiar y manipular particulas coloidales, simplificando los

procedimientos y mejorando los resultados obtenidos.

La pelicula delgada de Ti absorbe intensamente la luz laser gracias a su elevado
coeficiente de absorcion (ar; =~ 5.1 X 107 m~1 [134]), que es aproximadamente seis
ordenes de magnitud mayor que el del agua destilada. Esta diferencia asegura que el Ti
actie como la inica fuente de calor en el sistema. La absorcion de luz excita electrones
en el Ti. Estos electrones liberan energia a través de relajacion no radiativa, elevando
la temperaturadel Ti y del agua circundante. El calentamiento genera un gradiente de
temperatura(VT) alrededor del punto donde incide el laser, afectando las propiedades

térmicas y dindmicas del fluido.
Al igual que en el experimento previo, la ecuacion de calor esta descrita como

pcyu- VT =V - (kVT) + Q (2.12)

Donde nuevamente p es la densidad del agua destilada., ¢,, es la capacidad calorifica

del agua, u es lavelocidad del fluido, k es la conductividad térmica del agua y la fuente
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de calor por unidad de volumen es Q = I, con a el coeficiente de absorcion del Ti

e I la intensidad de la fuente laser.

Dado que manejamos nuevamente la misma ecuacion y modelo, el andlisis en
COMSOL Multiphysics bajo los nuevos parametros de celda, potenciay Ti permite ver

el comportamiento de las corrientes de conveccion en la figura 2.6.

20 um P

Figura 2.6. Representacion esquematica de la formacion de las corrientes convectivas. Las particulas de
silice son arrastradas hacia el punto caliente por las corrientes convectivas, representadas por las flechas
blancas. La longitud de las flechas es proporcional a la magnitud de las corrientes convectivas. La
temperatura maxima alcanzada (42 °C) ocurre a z = 0.5 pm. Para efectos ilustrativos, solo se muestran

40 pm (de los 20 mm) de la longitud de la celda. La figura no esta a escala.

Al igual que en el caso del a:Si-H, la pelicula delgada de Ti absorbe la luz del haz
incidente, generando una zona de calentamiento y por ende un gradiente de
temperatura. Al presentarse dicho gradiente, la aparicioén de corrientes de conveccidn
es observada, acercandose hacia la zona caliente y posteriormente subiendo hacia la
zona mas fria. Estas corrientes son flujos circulares en el agua generados por las

diferencias de densidad causadas por variaciones de temperatura.
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Es importante notar que el plano focal del laser se sitia 1 um por encima de la capa de

Ti, maximizando la absorcion de luz y el calentamiento localizado.

74



Capitulo 3.

Resultados: “Efectos térmicos en la constante de rigidez”

Retomando el arreglo experimental mostrado en el capitulo anterior, la celda muestra
fue desplazada usando la base micrométrica tridimensional de manera perpendicular a
la direccion de propagacion del haz. Como se mencion6 anteriormente, es posible tener
una relacién lineal entre el desplazamientoy la velocidad de la particula en funcion de

la constante de rigidez de la trampa dada por la ecuacion (2.5).

En la siguiente figura, si muestra el método de arrastre y su representacion grafica. Se
observa, ademas, como a medida que la velocidad de la base aumenta, el
desplazamiento también aumenta su valor, cuando alcanza su nueva posicion de
equilibrio. A partir de la pendiente de esta curva, se obtiene el coeficiente de rigidez de
latrampa. En esta nueva posicion de equilibrio, dos fuerzas interactiian con la particula,
la fuerza de atrape F; y la fuerza de arrastre F;. Por ejemplo, para la particulade R =
1.5um, localizada a 10um de la superficie de a-Si:H, con una potenciade P = 4.5mW

con 5 = 0.0145 s, lo que brinda un valor aproximado de k = 1.9pN /um.

Este método esta limitado a la velocidad de escape de la particula, es decir, existe una
velocidad critica a la cual la particula ya no puede ser contenida por la trampay se

libera.
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Figura 3.1. Representacion del método de medicion de fuerza por arrastre para medir la constante de

rigidez.

Para el caso de la celda con efectos térmicos inducidos, el plano de observacion es
ligeramente distinto al caso sin pelicula altamente absorbente, esto debido a que,
gracias a la presencia de las corrientes de conveccion, el plano focal se mueve hacia
arriba en la direccidn z. Para este caso en particular, la posicion de atrapamiento fue

aproximadamente ~10um sobre la parte inferior de la celda.
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Figura 3.2. Particulaatrapada en la celda que contiene la pelicula de a-Si:H. La particula atrapada se
encuentra ubicada en el plano focal, el cual es diferente al plano de las demas particulas debido a los

efectos térmicos

La rigidez de la trampa fue medida para diferentes potencias laser en dos celdas
diferentes, una conformada de solo vidrio, es decir cubreobjetos y portaobjetos simples,
y la otra con la peliculade a-Si:H (Figura 3.2). En ambos casos la particula atrapada se
encontraba ubicada en una posicion aproximada de z~10um, esto para que la
correccion de Faxen fuera lo mas adecuada posible. Esta distancia z era medida

mediante el enfoque de la cdmara con la superficie de la pelicula de a-Si: H.

Estos desplazamientos fueron realizados para ambas celdas a diferentes potencias, esto
para observar el comportamiento de la rigidez como funcion de la potencia de entrada.
Dado que la respuesta térmica del sistema es proporcional a la intensidad optica, se

esperaba que la relacion entre potencia y rigidez fuera lineal.

Los resultados obtenidos pueden ser observados en la siguiente figura.
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Figura 3.3. Valores de rigidez de la trampa 6ptica como funcion de la potencia con y sin la presencia
de efectos térmicos medidos a una distancia z~10 um de la pelicula absorbente para particulas con

R=15um

En esta imagen, es posible observar que existe un incremento de hasta 3 veces en el
valor del coeficiente de rigidez de la trampa para el caso en que se tiene la pelicula
altamente absorbente, esto dependiendo de la potencia del haz incidente. A su vez, es
importante notar que la celda que presenta efectos términos permite mover la particula
a mayores velocidades, por ejemplo, conuna potenciade 3 mW en lacelda con a-Si:H,
la velocidad maxima alcanzada fue de v~90 um/s, mientras que para el caso en que

solo se tenia vidrio fue 3 veces menor con v~30 um/s.

Mas aun, el umbral de potencia de atrapamiento disminuye gracias a los efectos
térmicos, es decir, se requiere de menor potencia Optica para poder atrapar y manipular
a las particulas. Esto permitio llevar la potencia minimade 2 mW para el caso en que
no habia pelicula absorbente, a la mitad (1 mW). Esto a su vez presenta una limitante
para el sistema, dado que existe un limite maximo en la potencia dptica que se puede
introducir al sistema en presencia de a-Si:H. Valores de potencia mayores a 3.5 mW
eran imposibles de utilizar dado que por las altas temperaturas, permitian la formacién
de burbujas de vapor, o incluso la presencia de burbujas de cavitacion, las cuales

afectan todo el experimento o incluso pueden llegar a dafar a la muestra. Gracias a la
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simulacién, fue posible estimar que para potencias alrededor de los 3 mW, la
temperatura podia alcanzar valores cercanos a T = 305 K en z = 10 um. A pesar de
esto, es posible modificar el funcionamiento del sistema controlando cuidadosamente
el grosor de la pelicula absorbente, su coeficiente de absorcion, la posicion del plano

focal del haz y el tamafo del spot laser. Esto se visualiza en la siguiente imagen.

Perfil de velocidad de corrientes de conveccion en z=10 pn
(a) (b) o7 T ' :
7\
w25
~ {
E28  / |a@ep) |
— / \ 1
21/ \ |
= 1 7 X

Figura 3.4. (a) Representacion esquematica de la particula de poliestireno de 1.5um de radio, dentro de
la celda en presenciade corrientes de conveccion (flechas blancas) (b) Perfil transversal Gaussiano de

velocidad de las corrientes de conveccion.

Analisis de causas para el incremento de rigidez

Para entender el incremento en la rigidez de la trampa, es necesario poner especial
atencion en las fuerzas asociadas a los efectos térmicos del gradiente de temperatura,
es decir en las fuerzas asociadas a corrientes de conveccion y termoforesis. A partir de
la simulacion generada en COMSOL, es posible obtener el perfil de temperatura del

haz Gaussiano, el cual tiene la forma
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u(r,z,P) = uy(z,P) + Au(z, P)exp l— (27‘:(2)) l (3.1)

Con P la potencia optica, u, (z, P) la velocidad offset, Au(z, P) es la diferencia entre
la velocidad maxima y la velocidad offset, r es la coordenada radial y r,(z, P) es la
distancia caracteristica del sistema. El cambio de coordenadas es una consecuencia de
la simetria del problema. Cabe mencionar que este tipo de perfiles ya han sido
obtenidos previamente para radiacién de infrarrojo cercano (NIR) en atrapamiento
optico en agua [27]. También fue reportado previamente que alta absorcion puede
inducir flujo localizado debido a 1a temperatura, lo cual genera una fuerza de gradiente
de velocidad que se le suma a la fuerza Optica que siente la particula [135]. Dado que
el gradiente de temperatura variaalo largo del eje z, el gradiente de velocidad asociado
a dicha posicion Para entender el incremento en la rigidez de la trampa, es necesario
poner especial atencion en las fuerzas asociadas a los efectos térmicos del gradiente de
temperatura, es decir en las fuerzas asociadas a corrientes de conveccion y
termoforesis. A partir de la simulacion generada en COMSOL, es posible obtener el
perfil de temperatura del haz Gaussiano [136]. Los perfiles del gradiente de
temperaturay sus correspondientes corrientes de conveccion se muestran en la Figura

3.5.
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Figura 3.5. (a) Perfil de corrientes de conveccion perpendicular a la direccion de propagacion del haz
para diferentes posiciones a lo largo del eje z. (b) Perfil del gradiente de velocidad perpendicular a la

direccion de propagacion del haz para diferentes posiciones a lo largo del eje Z.

El comportamiento de estos gradientes de velocidad es muy similar al comportamiento
de una trampa dptica, por lo que también tienen asociados un potencial de energia que
funciona como una trampa térmica, el cual sumado al potencial 6ptico, incrementa la
rigidez en la trampa. No obstante, dado que no existe una expresion analitica para el
potencial de la velocidad del fluido, no es posible calcular el valor actual de este

potencial simplemente se puede observar dependencia espacial.

Para justificar la aportacion que el potencial asociado a las corrientes de conveccion
afecta de manera positivaen el sistema de pinzas Opticas, es necesario compararlo con
el caso en el que la trampa es puramente Optica. Para esto, se recurri6 al toolbox 6ptico
desarrollado por Nieminem et al. [137,138], el cual simul6 un haz Gaussiano con
cinturade ~3 um, 3.5 mW de potencia Optica y particulas de 1.5 um. Dicho potencial
optico es el responsable de mantener a las particulas en su posicion de equilibro, si esta
llega a salir del pozo, saldra de la trampa y por ende deja de ser manipulada. Mientras
el pozo es mas angosto, la posicion de equilibrio esta mejor definida brindando mayor
estabilidad a la particula atrapada, sin embargo, una vez que la particula se aleja
ligeramente de esta posicidon, es mucho mas facil que se libere de la trampa. Al

comparar las distribuciones espaciales de los pozos de potencial obtenidos a partir de
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las corrientes de conveccion y el potencial Optico asociado a la trampa Optica es posible
ver que el ancho del pozo aumenta, por lo que, aunque la particula pueda salir de la
trampa puramente Optica, seguira confinada a una region muy cercana. Estos pozos se
pueden observar en la imagen siguiente. Esta suma de potenciales, es lo que hace que

la rigidez de la trampa aumente.
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Figura 3.6. a) Pozos de potencial asociados a las corrientes de conveccion para diferentes posiciones a

lo largo del eje z. b) Pozos de potencial asociados a la posicion z = 10um.

En el experimento fue posible observar como la particula atrapada podia desenfocarse
dependiendo de la posicion de atrapamiento dentro de la celda, siendo empujadaen la
direccion opuesta a la propagacion del haz laser. Existen 2 posibles razones por las
cuales la particula se desenfocaba: la fuerza asociada a las corrientes de convecciony

la fuerza asociada a termoforesis.

La fuerza asociadaa corrientes de conveccion F.. debe ser proporcional a la velocidad
del fluido a lo largo de la direccion z positiva para r = 0, contrario a la direccion de
propagacion del haz. La fuerza termoforética Fr, aparece gracias al gradiente de
temperatura VT que surge por la absorcion de la luz en la pelicula de a-Si:H, sin
embargo, es extremadamente dificil de medir y/o calcular ya que no existe una
expresion analitica para liquidos [100,139,140]. Lo que, si es conocido, es que las
particulas se mueven a lo largo del gradiente de temperatura pudiendo ser atraidas o

repelidas de la zona caliente (o fria) dependiendo del signo de su coeficiente de difusion
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termoforético Dr. La velocidad termoforética de la particula estd dada por la expresion

[27]

Uy = —DyVT (3.2)

El perfil de temperatura del sistema como funcién de la posicion a lo largo del eje z

puede ser extraido de la simulacion generada en COMSOL y esta dado por la expresion

T(z,7 =0) = Ter + AT [exp (——D)] (3.3)

Donde Try = 298.6 K es la temperatura ambiente, AT = 78.4 K, y la longitud de
difusion de calor z, = 4.1 um. De esta expresion es posible obtener el gradiente de

temperatura.
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Figura 3.7. Gradiente de temperatura asociado al sistema obtenido mediante el perfil generado
mediante COMSOL.

Solamente para tener un estimado del orden de magnitud de la velocidad termoforética,

setomoéun valor Dy = 10 um? /K [45,141] reportado para particulas conr = 1.5 um,
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VT = —1.68x10° K /m, ubicado en el plano focal z = 10um sobre el sustrato, lo cual
brinda una velocidad termoforética con un valor aproximado de u;, ~16.9 um/s enla
direccion a lo largo del eje z, la cual es comparable con la velocidad asociada a
corrientes de conveccion en la misma posicion (z = 10um). La fuerza asociada debe
depender directamente de esta velocidad pero como se menciono anteriormente, no s
posible tener una expresion analitica. Esta fuerza extra introduce una nueva posicion
de equilibrio para la particula determinada por la superposicionde la fuerza gradiente

longitudinal F,,;, la fuerza de esparcimiento F.,;, la fuerza asociada a corrientes de

pt>
conveccion F. y la fuerza termoforética Fr,,. A pesar de saber que fuerzas interactiian
en el sistema, conocer la posicidon exacta de equilibrio no es tarea facil dado que el
calculo de fuerzas opticas en la presencia de efectos térmicos es un problema
complicado, por lo que hasta la redaccion de esta tesis no existe un modelo que lo haga
satisfactoriamente. Lo que se debe de tener en cuenta es que para que la trampa sufra
cambio en de posicion de equilibrio, Fr,, + F;. debe tener el mismo orden de magnitud

que Fseqr + Fope. Experimentalmente, se puede observar que mientras mayor sea la

contribucion de Fr, + F., mayor sera el desenfocamiento de la particula atrapada.

Para regiones localizadas en z < 10 um sobre el substrato de a-Si:H, Fr,, domina sobre
las fuerzas Opticas y puede sacar a las particulas de la posicion de equilibrio de la
trampa. Para regiones localizadas en z > 20um sobre el sustrato, F,. incrementa su
valor y empuja las particulas fuera de la zona de atrapamiento alcanzando velocidades
de hasta ~50um/s. Dicho esto, se encontrd que la region mas Optima para realiza
atrapamiento eraentre 10um y 20um sobre la pelicula delgada de a-Si:H. Al tener una
region de equilibrio de alrededor de 10um es posible ver como la particula puede

moverse ligeramente del plano focal aun cuando sigue atrapada.

Mas aln, experimentalmente se encontrd que en esta region es posible atrapar y
manipular multiples particulas a lo largo del eje z, algo que no fue posible realizar con
la celda que no contiene a-Si:H. Se sabe de la simulacion que las corrientes de

conveccidn tienen una forma toroidal, es decir, suben hacia la parte superior de la celda
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enr = 0, al llegar a la parte superior de la celda se alejan hacia la zona fria, descienden
paranuevamente ser atraidas a la zona caliente y repetir el proceso. Las particulas, dada
la termoforesis, siguen el mismo patrén por lo que particulas cercanas a la zona donde
incide el haz, la zona caliente, son atraidas por las corrientes de conveccion y si se
realizaba de forma adecuada podian introducirse en la zona de atrapamiento,
empujando desde abajo (y desenfocando) a la particula que previamente ya estaba
atrapada. En la figura se puede observar la representacion esquemadtica de este

fenomeno.

10 pm

0Opm

f’opt + Fscat+ Fcc + F‘Tp

Figura 3.8. a) Representacion esquematica (no escalada) de la celda de atrapamiento y b), ¢), d), e)

observacion experimental de las multiples particulas atrapadas.

Al realizar este experimento, fue posible atrapar hasta cuatro particulas sobre el mismo
eje. En la Figura b) se observa una sola particula atrapada fuera de foco, a medida que
las particulas son arrastradas e introducidas en la trampa se puede ver el
desenfocamiento de las mismas, en Figura c) se observa como dos particulas, d) tres
particulas y e) hasta cuatro particulas sobre el mismo eje z. Hay que destacar que
visualmente solo podemos observar los bordes desenfocados de dichas particulas, ya
que si se modificael plano focal la trampa cambia y esta zona de equilibrio se pierde.

Dado el radio de estas particulas (r = 1.5 um) al intentar introducir una quinta
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particula, se rompe el equilibrio y las particulas salen de la trampa. A pesar de existir
diferentes grupos que han reportado atrapamiento de particulas con efectos
térmicos [36,44,96,139,142], esta es la primera vez que multiples particulas son
atrapadas una sobre otra y manipuladas usando un solo haz enfocado combinado con
efectos térmicos, a su vez hay que recalcar que las potencias utilizadas son

relativamente bajas (P~3.5mW) comparando con otros sistemas.
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Capitulo 4.

Resultados: “Cristales coloidales”

Cuando se activa el laser, las microparticulas de silice dispersas en el medio acuoso
son arrastradas desde regiones distantes (~15-20 pm) hacia el punto focal del haz laser.
Este movimiento se debe a las corrientes convectivas generadas por el gradiente

térmico alrededor del punto caliente.

El rastreo de las particulas se realizé mediante un codigo personalizado en MATLAB.
Se rastrearon seis particulas que convergieron y se autoensamblaron en un cristal
coloidal de monocapa con limites abiertos (Figura 3(a)). A potencias bajas (<3.5 mW),
las fuerzas de dispersion y arrastre no son suficientes para superar la gravedad y las
fuerzas atractivas de van der Waals entre las particulas y el sustrato, permitiendo el
ensamblaje ordenado. A potencias superiores (>3.5mW), se activa la
termofdresis [27], lo que expulsa las particulas del punto caliente y genera un anillo
de particulas donde las fuerzas termoforéticas y de arrastre se equilibran. Las potencias

alin mas altas provocan la formacion de burbujas y fendmenos de cavitacion [143,144].

Usando una potencia laser de 3.1 mW, el cristal coloidal alcanz6 un didmetro méximo
de 10 um en aproximadamente 6 s. Aunque el laser permanecié encendido hasta por 30
minutos, el cristal no aument6 su tamafio (Figura 3(b)). Incluso al aumentar la
concentracion de particulas, algunas se acercaban al cristal, pero no se integraban. La
influencia del grosor del sustrato fue notable, se detect6 que peliculas més gruesas de
Ti disminuyen los valores de umbral para la activacion de los diferentes regimenes de

interaccion mencionados, afectando la dindmica general del sistema.
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Figura 4.1. (a) Trayectoria de 6 particulas atraidas hacia el haz laser (zona caliente). Los puntos azules
representan los centroides de las particulas, y las flechas rojas indican la direccion del movimiento de
las particulas.

El tamafio limitado del cristal coloidal formado bajo irradiacion laser puede entenderse
analizando la velocidad de las corrientes convectivas que arrastran las particulas hacia
el punto focal. Este analisis se realiza mediante simulaciones numéricas, centradas en

la fuerza de arrastre transversal asociada al perfil de velocidad de la corriente

convectiva.

La fuerza de arrastre transversal (F; = 6muRu) estd directamente relacionada con el
perfil de velocidad (u) de las corrientes convectivas. Para realizar este analisis, se
consider6 una distancia de 0.5 um por encima del sustrato, que coincide con el radio
promedio de las particulas. El comportamiento de esta fuerza transversal varia en

funcion de la distancia radial (r) desde el punto central del haz laser:

Para r > 40um, la fuerza de arrastre es insignificante, lo que significa que las
particulas en estaregion no experimentan una atraccion significativa haciael centro. A
medida que r disminuye, la fuerza de arrastre aumenta, alcanzando un méximo

alrededor de r ~ 5 um. Finalmente, en r = 0, la fuerza de arrastre se reduce a cero

(Figura 4(a)).
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Debido a que el perfil de velocidad es espacialmente variable, también lo es la fuerza
de arrastre. En el punto central (r = 0), la fuerza es nula, lo que implica que cualquier
particula que se desplace ligeramente hacia la izquierda o la derecha sera atraida de
nuevo a su posicion original. Este comportamiento es andlogo a una fuerza de gradiente

opticoy permite asociar un pozo de potencial a la fuerza de gradiente de arrastre [143].
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Figura 4.2. (a) Gradiente de fuerza de arrastre transversal asociado al perfil de las corrientes
convectivas transversales a 5 ym por encima de la pelicula delgada de titanio, extraido de
simulaciones numéricas realizadas con COMSOL Multiphysics. (b) Se obtiene un pozo de potencial a
partir de la region lineal de la fuerza de arrastre transversal mostrada en (a).

El pozo de potencial, calculado en la region lineal de la fuerza de gradiente de arrastre,
presenta una forma parabodlica (Figura 4(b)). Este pozo establece una region de
confinamiento espacial para las particulas, delimitada —5um <r <5 um, lo que
corresponde a un didmetro total de 10 um. Esta extension coincide con los valores
experimentales observados, lo que confirma que el tamafio del cristal coloidal esta

determinado por la extension espacial del pozo de potencial.
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Formacion y Manipulacion de Cristales Coloidales en 2D

Una vez formado el cristal coloidal, su manipulacion bidimensional se 1levo a cabo
moviendo ya sea la plataforma de traslacion o el punto focal del laser. Este proceso
permitio reposicionar el cristal completo sin desarmar su estructura interna, como se
observa en las visualizaciones. Al apagar el laser, las corrientes convectivas
responsables de la formacion del cristal desaparecen, lo que elimina el potencial de
atrapamiento. En consecuencia, las particulas que componen el cristal coloidal
experimentan fuerzas de repulsion electrostatica y movimiento browniano, lo que

conduce a la rapida desintegracion de la monocapa cristalina.

Teoricamente, un sistema coloidal monodisperso compuesto por N particulas bajo la
influencia de un pozo de potencial parabolico, como el mostrado en la Figura 4(b),
puede ensamblarse en configuraciones estables. Estas configuraciones incluyen
patrones cuadrados, triangulares o una combinacion de ambos [145]. La configuracion
especifica depende de las interacciones entre particulas, que son una combinacion de
una interaccion de nucleo duro dentro de una distancia 2R (donde R es el radio del
nucleo duro de la particula) y una repulsion de nucleo blando para distancias mayores

a2R.

Para estudiar la configuracion del cristal, se utilizd un cédigo personalizado en
MATLAB para medir el angulo entre el centroide de cada particula y el de sus
particulas vecinas (dentro de una distancia inferior a 2.6 veces el radio de la particula).
El analisis revel6 que el cristal coloidal adopta consistentemente una configuracion
triangular, como se muestra en la Figura 5. Esta configuracion es estable incluso
durante la manipulacion, aunque las particulas cercanas a los bordes del cristal pueden

presentar inestabilidad.
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Figura 4.3. (a) Microparticulas de silice autoensambladas en un cristal coloidal de monocapa utilizando
una potencia de 3.1 mW, (b) La configuracion triangular de la monocapa siempre se obtiene.

Durante la formacion del cristal coloidal, el desplazamiento promedio de las
microparticulas constituyentes disminuye significativamente debido a las interacciones
entre particulas. Para evaluar este efecto, se calculd la constante de difusion (D) a partir
del desplazamiento cuadratico medio MSD [146], utilizando la relacion MSD = 2Dt,
donde t es el tiempo. Segun la Figura 6, la constante de difusion de una microparticula
cercana al centro del cristal fue de 0 0.2um?/s} cuando el cristal estaba
completamente formado. Un segundo después de apagar el laser, esta constante
aumentd a 0.35um?/s. En comparacion, las particulas casi aisladas tienen una

constante de difusion de aproximadamente 0.8 um?/s.
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Figura 4.4. Constante de difusion de particulas de silice en agua destilada. Los circulos rojos
representan el seguimiento de una particula cercana al centro del cristal, los cuadrados azules
corresponden a la misma particula casi inmediatamente después de que el laser se apaga, y los

tridngulos magenta representan una particula casi aislada. Las lineas solidas son ajustes lineales a los
datos experimentales.

Este aumento en la difusion indica que el movimiento browniano y las fuerzas
repulsivas, probablemente causadas por la carga superficial de las microparticulas, son
responsables de la destruccion del cristal cuando desaparecen las fuerzas
hidrodindmicas que lo estabilizan. Este comportamiento destaca la importancia de las
corrientes convectivas y del pozo de potencial generado por el laser en la formaciony

estabilidad de los cristales coloidales.

La estabilidad de los cristales coloidales, en ausencia de fuerzas de arrastre
hidrodindmico, esta determinada por el equilibrio entre las fuerzas atractivas de van
der Waals (de corto alcance) y las fuerzas repulsivas electrostaticas (de largo alcance).
Este balance es crucial para mantener las particulas en una estructura ordenada. Si la

barrera de potencial repulsivo es demasiado alta, las particulas no pueden acercarse lo
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suficiente como para formar una estructura ordenada. Por otro lado, si esta barrera es
demasiado baja, o no existe, las fuerzas atractivas dominan, lo que provoca
aglomeracion y sedimentacion de las particulas. Este equilibrio puede ajustarse
modificando la carga superficial de las particulas o alterando el potencial generado por

estas cargas, un control que se logra cambiando la acidez de la solucion.

La cantidad de carga en la superficie de las particulas estd determinada por la
interaccion entre la quimica de la superficie de las microparticulas y la composicion de
la solucion circundante. En el caso de las particulas de silice (Si0,), estas reaccionan
con el agua para formar una capa de grupos silanol (SiOH). Estos grupos pueden

cargarse positiva o negativamente dependiendo del pH de la solucion:

e Paravalores de pH < 2, los grupos silanol se protonan, generando una superficie

cargada positivamente.

e Para valores de pH > 4 [147-149], los grupos silanol se desprotonan

completamente, cargando negativamente la superficie.

o Entre estos valores (2 < pH < 4) [150], la superficie es globalmente neutra
debido a la presencia predominante de grupos Si — OH. Este es el llamado punto
de carga cero, donde las fuerzas repulsivas electrostaticas son insignificantes y
las fuerzas atractivas de van der Waals dominan, lo que hace que el sistema sea

mas inestable y favorece la aglomeracion.

Cuando el pH aumenta mas alla de 4, la carga negativa en la superficie de las particulas
de silice incrementa, intensificando las repulsiones electrostaticas de largo alcance y

previniendo la agregacion de las particulas.

El pH no solo afecta las particulas de silice, sino también el sustrato de Ti. Este material
esta recubierto por una fina capa de 6xido TiO,, que se forma naturalmente debido a la
pasivacion por el oxigeno del aire y tiene un espesor aproximadode 3 a 7nm [151].
Similar al SiO,, la superficie del TiO, también se hidroxila al entrar en contacto con

agua, generando cargas positivas y negativas dependiendo del pH:
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o El punto de carga cero para TiO, se encuentra entre pH 5 y 6.6 [152], en

contraste con el Si0,.

e Por debajo de este rango de pH, la superficiedel TiO, se carga positivamente,

mientras que a valores més altos de pH predomina la carga negativa.

En soluciones acuosas, las particulas coloidales adquieren cargas en su superficie
debido a la ionizacion de grupos funcionales o la adsorcion de iones. Este exceso de

carga genera una capa doble eléctrica compuesta por:

1. Una capa superficial cargada, que corresponde a los iones adheridos

directamente a la superficie de la particula.

2. Una capa externa de Stern, formada por una pelicula de contraiones (iones de

carga opuesta) alrededor de la superficie de la particula.

3. Fuera de la capa de Stern, se encuentra una capa difusa donde los iones
positivos y negativos se distribuyen en el medio circundante, equilibrando

gradualmente la carga neta de la particula.

La extension de esta capa doble eléctrica estd determinada por una distancia
caracteristicallamada longitud de Debye (Lp [153]), que representa el rango donde el
potencial electrostatico de la superficie de la particula disminuye hasta 1/e de su valor

inicial. La longitud de Debye depende inversamente de la raiz cuadrada de la

1
concentracion de contraiones en la solucion (L p X C_z).

Cuando la concentracion de iones en la solucion es baja (fuerza ionica baja), L es
grande, lo que permite que las particulas coloidales experimenten fuerzas de repulsion
electrostatica significativas. Estas fuerzas evitan la aglomeracion de las particulas y
mantienen la suspension estable. Por el contrario, si la concentracion de iones es alta
(fuerza i6nica elevada), L, disminuye, lo que reduce la repulsion electrostatica entre

particulas [154]. En este caso, las particulas pueden superar la barrera de potencial
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repulsivay quedar dominadas por las fuerzas atractivas de van der Waals, lo que lleva

a su aglomeracion.

Para modificar la fuerza ionica de una solucion, generalmente se afiaden sales i6nicas
como el NaCl [155,156]. Sin embargo, el pH también puede alterar la concentracion
de contraiones y especies cargadas en las suspensiones coloidales, afectando la

estabilidad del sistema.

El pH juega un papel crucial en la formacion, estabilidad y organizacion de cristales
coloidales, ya que afecta las interacciones entre las particulas y el sustrato, asi como
las fuerzas hidrodindmicas y electrostaticas involucradas [157,158]. Se investig6 el
efecto del pH sobre la formacién y manipulacion de cristales coloidales en forma de
monocapas circulares, preparando suspensiones coloidales con valores de pH que
varian entre 1 y 11. A pH extremadamente bajo (pH = 1.5), se observdé una
sedimentacion rapida de las particulas sobre la pelicula delgada de titanio, lo que
imposibilitd la manipulacion de las microparticulas. En este rango de pH, tanto las

particulas de silice como el sustrato de Ti estan positivamente cargados.

El comportamiento observado puede explicarse por la alta fuerza idnica de las
soluciones muy acidas, que reduce considerablemente L. Como resultado, la repulsion
electrostatica se minimiza, y las interacciones entre particulas, asi como entre las
particulas y el sustrato, quedan dominadas por las fuerzas de van der Waals. Esto
provoca que las particulas se adhieran al sustrato y sedimenten rapidamente,

impidiendo su organizacion y manipulacion en estructuras ordenadas.

A un pH de 3, algunas particulas de silice se adhieren al sustrato de titanio, mientras
que otras son arrastradas por las corrientes convectivas inducidas por el laser. Estas
particulas tienden a aglomerarse sin formar una estructura definida, aunque estas
aglomeraciones aun pueden ser manipuladas. La aglomeracion y la facilidad de
manipulacion en este rango de acidez se deben a la accion de las fuerzas de arrastrey
a la ausencia de repulsion electrostatica significativa, ya que la mayoria de las

particulas son globalmente neutras. No obstante, esta neutralidad también limita la
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posibilidad de ensamblar monocapas ordenadas, ya que no existen fuerzas repulsivas

que estabilicen la estructura.

Ademas, al ser neutras, las particulas reposan sobre el sustrato de titanio cargado
positivamente. En esta configuracion, la fuerza de arrastre es menos eficiente debido
al aumento de la friccion y la reduccion de la magnitud de la fuerza de arrastre en la

interfaz sustrato/agua.

A un pH de 5, las particulas de silice adquieren una ligera carga negativa, lo que
favorece la recoleccion de mas particulas por las corrientes convectivas. Estas
particulas se agrupan y comienzan a formar una estructura con cierto grado de orden
en el centro, mientras que las areas periféricas permanecen desordenadas o
incompletas. En este intervalo de pH, las fuerzas de repulsion electrostaticay las
fuerzas de arrastre, ambas de largo alcance, contribuyen al inicio de la formacion de

arreglos ordenados.

No obstante, el sustrato de titanio es mayormente neutro a este pH, lo que reduce
nuevamente la eficiencia de las fuerzas de arrastre, limitando la calidad y el grado de

organizacion de las estructuras formadas.

El pH neutro (pH = 7) representa la condicidon 6ptima para la formacion de cristales

coloidales en monocapas estables y altamente ordenadas. En este caso:

o Carga superficial negativa: Las particulas poseen una mayor carga negativa, lo

que genera una repulsion electrostatica efectiva y evita la aglomeracion.

e Longitud de Debye grande: Una baja fuerza idnica proporciona una longitud de
Debye significativa, permitiendo que las fuerzas electrostaticas estabilicen las

particulas en un arreglo ordenado.

e Pozo de potencial: La fuerza de arrastre generada por las corrientes convectivas
crea un pozo de potencial que mantiene las particulas atrapadas, evitando su

dispersion por movimiento térmico o repulsion electrostatica.
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Bajo estas condiciones, las monocapas obtenidas son estables y pueden manipularse
facilmente como un todo sin alterar su estructura. Este equilibrio entre repulsion
electrostaticay fuerzas de arrastre asegura la formacion de estructuras cristalinas de

alta calidad y con capacidad de manipulacion.

A un pH de 9, las particulas de silice ya no entran en contacto entre si debido a un
aumento en su carga superficial negativa, lo que hace que las fuerzas de repulsion
electrostatica sean dominantes. Estas fuerzas superan tanto la atraccion de van der
Waals como las fuerzas de arrastre hidrodinamico. Esto implica que las particulas
permanecen separadas, ya que la repulsion electrostatica evita la formacion de

estructuras ordenadas o aglomeraciones.

Sin embargo, para valores de pH aun mayores (pH = 9), se observa que las particulas
de silice vuelven a agruparse, aunque de manera desordenada. Este fenomeno puede
explicarse por un aumento en la fuerzaionica de la solucion, que reduce la longitud de
Debye. Con una longitud de Debye mas corta, el apantallamiento de las cargas
superficiales se vuelve mas efectivo, compensando parcialmente la repulsion

electrostatica e impulsando la interaccion entre particulas.

El pH y la fuerzaidnica también influyen en el movimiento de las particulas, afectando
su coeficiente de difusion [154] (Figura 4.5). Mediante el rastreo del desplazamiento
de las particulas, se midi6 el coeficiente de difusion en soluciones con diferentes

valores de pH:

e pH < 9: En soluciones 4cidas, el coeficiente de difusion de las particulas se
mantiene casi constante, lo que indica que las particulas estan confinadas dentro

del pozo de potencial creado por las corrientes convectivas.

e pH =9: En este punto, el coeficiente de difusion aumenta drasticamente. Este
incremento refleja que las particulas no estan confinadas de manera efectiva, ya
que la energia potencial electrostatica ahora supera la profundidad del pozo de

potencial generado por el gradiente de fuerzas de arrastre.
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e pH > 9: A valores de pH mas altos, el aumento en la fuerza idnica reduce la
longitud de Debye, lo que permite un apantallamiento mas efectivo de las
cargas originales de las particulas. Esto provoca una disminucién en el
coeficiente de difusion, ya que las particulas vuelven a interactuar entre si de

manera limitada.

High Ionic Low Ionic > High lonic
Strength
|

Strength Strength
id T

T Y T

1.2 ~

Acid < pH

Figura 4.5. Coeficientes de difusion en funcion de las concentraciones de pH. Para el rango de pH de 3
a 7, fue posible el autoensamblaje y la manipulacion, mientras que para 9 y 11 solo se observo
manipulacion.

En este experimento, se logrd construir una monocapa coloidal de mayor tamafo
utilizando una matriz de puntos de atrapamiento generados por el laser. Esta estrategia
permiti6é ensamblar multiples cristales coloidales individuales en una estructura mas
amplia y continua. Para realizar este experimento, se aumentd tres veces la

concentracion de la solucion coloidal utilizada. Esto permitio tener una mayor densidad
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de particulas disponibles, facilitando la formacion de cristales en cada punto de
atrapamiento. Aqui el proceso consitié en crear un primer cristal coloidal con una inica
trampa Optica. Este cristal tenia unas dimensiones aproximadamente de 10 um de
diametro. La formacion continud hasta que el cristal dejo de crecer, alcanzando el
limite impuesto por el equilibrio entre las fuerzas involucradas (fuerzas de arrastre,

repulsion electrostatica).

Una vez formado el primer cristal, se introdujo un segundo punto de atrapamiento a
una distancia equivalente a dos veces el radio del cristal inicial (2R) . Este segundo
punto gener6 otro cristal coloidal, que se ensambld junto con el primero, conectando
sus estructuras. Este proceso se repitid varias veces, anadiendo nuevos puntos de
atrapamiento segun la configuracion deseada. En el experimento, se utilizaron un total
de 6 puntos de atrapamiento, lo que resulté en una monocapa coloidal con dimensiones

finales de aproximadamente 30 um X 2 um, como se muestra en la Figura 8.

Figura 4.6. Ensamblaje de un cristal mas grande mediante la inclusién de 6 haces laser (indicados por
la cruz roja).
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Aunque la técnica permitio ensamblar cristales de mayor tamano, se observaron
multiples defectos y configuraciones distintas a la estructura triangular tipica en las
regiones mas alejadas del cristal coloidal inicial. Esto puede atribuirse a pequefias
diferencias en las fuerzas de interacciony al desajuste entre las particulas en las areas

de superposicion.

No obstante, se descubrid que, al reducir la separacion entre los puntos de atrapamiento,
era posible minimizar e incluso eliminar dichos defectos. Esto sugiere que una
optimizacion en la distribucion espacial de los puntos de atrapamiento puede mejorar

la calidad estructural de los cristales coloidales més grandes.
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Capitulo 5.

Conclusiones

En este trabajo se estudio y se demostro el uso de efectos térmicos en un sistema de
pinzas Opticas. Se encontrd que gracias a la presencia de los efectos térmicos generados
por una pelicula altamente absorbente de a-Si:H para una longitud de onda de A =
532 nm, el coeficiente de rigidez del sistema de atrapamiento aumento hasta 3 veces
para potencias menores a P = 3.5mW, lo cual, comparado con la literatura
previamente considerada, se considera potencias bajas. Se encontrd que parael sistema
que no contaba con efectos térmicos la velocidad maxima que se podia alcanzar a esta
potenciaerade v~30um/s, mientras que para el caso en que se contaba con lapelicula

absorbente se alcanzaron velocidades de hasta v~90um/s.

El método utilizado para medir esta rigidez consistio en el método de arrastre de fuerzas
de Stokes, el cual, aunque es el método que mas informacioén y mas esfuerzo de
procesamiento requiere, ofrece el arreglo experimental mas simple y provee los
resultados mas confiables para desplazamientos de decenas de milimetros. Mas atin, al

no tener un detector de cuadrante, es la opcion ideal.

Mas atin se tomo en cuenta el factor de cercania de la particula con el fondo de la celda,
para lo cual se introdujo la correccién de Faxen, la cual modifica los valores de rigidez
hasta en un 30% dependiendo de la cercania con la el fondo. Para este caso, se encontro
que la distancia a la que se realizaban las mediciones era a una posicion estimada de

z~10um.

Dada la naturaleza de los fendmenos térmicos y la alta absorcion del a-Si:H, se
determind que las potencias dptimas de trabajo debian ubicarse en valores no mayores
a P = 3.5mWV, esto debido a que, si latemperatura superalos 100°C, el agua comienza
a evaporarse o incluso aparecen burbujas con tendencia a cavitar, lo cual puede ser

dafiino para una muestra diferente a la presentado, por ejemplo, una muestra bioldgica.
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Gracias al analisis realizado en COMSOL, fue posible entender la naturaleza del
problema, es decir, gracias a la simulacion fue posible observar el comportamiento de
la celda bajo la influencia de los efectos térmicos. Se observo la aparicion de las

corrientes de conveccion, factor fundamental en este experimento.

El andlisis adecuado de la informacion obtenida a partir de la simulacion es decir de
los perfiles de velocidad de las corrientes de conveccion y de los gradientes de
temperatura, permitio entender la aparicion de pozos de potencial capaces de fortalecer
el pozo de potencial original de trampa Optica, justificando con esto el incremento de
la rigidez. Se observd que gracias que el pozo de potencial térmico tiene un ancho
mayor, permitia que, aunque la particula saliera del potencial Optico, esta regresara a

su posicion de equilibrio.

Dado que experimentalmente se observo que la particula atrapada en algunas ocasiones
salia del plano focal, se realiz6 un anélisis de las fuerzas involucradas a lo largo del eje
z. En este caso se encontrd que existe una region de equilibrio donde las fuerzas
puramente Opticas y las fuerzas puramente térmicas eran equivalentes. Dado que las
fuerzas térmicas y Opticas dependen directamente de la posicidon a lo largo del eje z, se
encontro una region de ~10um donde la particula podia estar atrapada, explicando el
desenfocamiento. Més aun, gracias a esta region de atrapamiento fue posible atrapar
experimentalmente mas de una particula, en este caso hasta 4, al mismo tiempo con un
solo haz. Después de revisar la literatura, no se encontrd reporte previo de este

fenomeno, por lo cual se tiene una herramienta mas para el drea de manipulacion optica

Mas aun, mediante el uso de efectos térmicos fue posible implementar una técnica
innovadora, sencilla y efectiva para crear y manipular monocapas coloidales
bidimensionales con forma circular, compuestas por particulas de silice. Estas
estructuras se generan mediante corrientes convectivas inducidas por la absorcion de
luz de un laser continuo a baja potencia Optica. Esta metodologia permite un control
preciso de la disposicion espacial de las particulas sin necesidad de recurrir a procesos

quimicos complejos ni a tiempos de procesamiento prolongados.
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A través de simulaciones numéricas, se determind que las corrientes convectivas
inducidas por el laser crean un pozo de potencial que define la extension radial del
cristal coloidal. Este pozo actua como una regién de confinamiento, limitando la
dispersion de las particulas y facilitando su organizacién en estructuras estables y bien
definidas. Esta propiedad es esencial para mantener la estabilidad durante la formacién

y la manipulacion de los cristales coloidales.

El ajuste del pH de la solucion permiti6 controlar las fuerzas de interaccion entre
particulas y entre las particulas y el sustrato. Estas interacciones comprenden a las
fuerzas de van der Waals, responsables de atracciones de corto alcance, y a las fuerzas
electrostaticas, que pueden ser repulsivas o atractivas dependiendo de la carga

superficial involucrada.

Este ajuste permitio identificar las condiciones dptimas para maximizar la estabilidad
de los cristales coloidales. El resultado fue la formacion de monocapas ordenadas y
estables, con la ventaja adicional de ser facilmente manipulables, lo que amplia su

aplicabilidad en diversas areas cientificas y tecnoldgicas.

El estudio también demostroé la posibilidad de generar monocapas coloidales de mayor
tamafio mediante una matriz de multiples puntos de atrapamiento laser. En el
experimento, se utilizaron seis puntos de atrapamiento para ensamblar una monocapa
coloidal con dimensiones aproximadas de 30 um>20 um. Este método permite escalar
el tamafio de los cristales sin comprometer su calidad estructural. Ademas, el proceso
no requiere modificaciones quimicas de las particulas, curado UV ni largos tiempos de
procesamiento, lo que lo hace practico y eficiente. La técnica propuesta representa un
enfoque no invasivo y sin contacto para ensamblar monocapas coloidales ordenadas.
Su simplicidady flexibilidad también facilitan la correccion en tiempo real de defectos

en los cristales formados.

Los resultados obtenidos en ambos experimentos permiten entender que a pesar de que
los efectos térmicos pueden tener efectos contraproducentes en la manipulacion optica,

también pueden ser una herramienta con un gran valor, simpleza, bajo costo y
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versatilidad en el desarrollo de nuevos experimentos. La inclusion de un gradiente de
temperatura controlado en un arreglo de pinzas Opticas abre las puertas a una nueva y
vasta caja de herramientas que estan buscando aplicaciones en los variados campos de

la ciencia.
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