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RESUMEN

En esta tesis se analizan las férmulas extendidas de Fresnel[1] y el Modelo de Esparci-
miento Coherente (Coherent Scattering Model, CSM)[2], realizando un experimento para
obtener las amplitudes de reflexion y comparando los resultados experimentales con las
nuevas férmulas, concluyendo que esta ampliacién de las formulas de Fresnel son més
adecuadas que las férmulas de Fresnel dos medios. Las férmulas extendidas de Fresnel
fueron obtenidas al considerar un haz coherente cuando una onda electromagnética pla-
na incide sobre un semiespacio de esferas localizadas al azar, para el caso en el cual el
tamano de las particulas es comparable con la longitud de onda incidente. El caso que
se estd analizando es donde las particulas estdn inmersas en una matriz semi-infinita.
En dicho sistema fue calculada la funciéon de Green del semiespacio para considerar
la presencia de las imégenes de las corrientes inducidas. La ecuacién integral se resol-
vié utilizando una solucién de onda plana considerando parametros efectivos, entre ellos,
el vector de onda de propagacién, vector de polarizacién y amplitud. Los resultados que
se presentan en[l] son férmulas cerradas para la amplitud de reflexién para coloides
turbios en términos de distintas componentes del tensor generalizado de conductividad
no local y de la fraccién de llenado volumétrica. En el caso que estamos analizando se
llegé al resultado en donde nuestra amplitud de reflexién es equivalente a la férmula de
tres medios. Hay que senalar que las formulas que se van a utilizar para hacer el analisis
numérico y compararlo con el experimento son aproximaciones que se realizaron entre los
medios dos y tres. El modelo CSM, se basa en considerar “rebanadas”de un semi-espacio
que contiene a las particulas dentro de pequenos bloques, calculando la onda coherente
reflejada en la aproximacién de esparcimiento simple, y asi el coeficiente de reflexién se
calculard a partir de considerar multiple esparcimiento de la onda coherente entre un
conjunto semi-infinito de bloques. Presentaremos el arreglo experimental que utilizamos
para obtener nuestras amplitudes de reflexién, mostrando los resultados para distintas
suspensiones coloidales. Se realizaron diferentes experimentos variando el tamano de la

particula, y ademds de diferentes fracciones volumétricas en las suspensiones coloidales.



ABSTRACT

In this thesis we analyze the extension of Fresnel’s formulas[1] and the Coherent Scat-
tering Model[2] (CSM), by doing an experiment to obtain the amplitudes of reflection
and comparing this experimental results with the new formulas, concluding that this
extension of Fresnel’s formulas fit better than the Fresnel’s formulas in two mediums.
The extension of Fresnel’s formulas were obtained, considering a coherent beam when
an electromagnetic plane wave incident on a half space of spheres randomly located, in
the case when the size of the particles are comparable with the incident wavelength.
In this case we trate that the particles are immersed in a semi-infinite matrix. In this
system, the Green function of the semi-space was calculated by considering the presence
of the images of the induced currents. The integral equation was solved using a solution
of plane wave considering the effective parameters like, wave vector of propagation, the
vector of polarization and amplitude. The results are presented in[1] are closed formulas
for the amplitude of reflection for turbid colloids in terms of different components of the
generalized nonlocal conductivity tensor and the filling fraction. This case that we are
analyze, they reached that the amplitud of reflection it’s equivalent to the formula of
the three mediums. We need to note that the formulas that we are going to use, to do
the numerical analysis and compare with the experiment, are approximations between
the mediums two and three. The Coherent Scattering Model (CSM) is based on the
slicing of the half-space containing the particles into thin slabs, the coherent reflected
wave is calculated in the single-scattering approximation and then, the coherent reflec-
tion of the half-space is obtained by taking account of the multiple scattering between
the semi-infinite pile of slabs. We are going to present the experimental setup that we
use to obtain the amplitudes of reflection, showing results for different types of colloidal
suspensions. We did many experiments varying the size of the particle and the filling

fraction of the colloidal suspensions.
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Capitulo 1

Introduccion

El problema de calcular y medir propiedades 6pticas de coloides cuando el tamano de
particulas coloidales son pequenas comparadas con la longitud de onda de la radiacién
incidente, estd bien definido, y ha dado lugar a la llamada teoria de medio efectivo.
i, Qué sucede cuando el tamaiio de particulas coloidales es comparable con la longitud
de onda incidente?. En este caso surge el fenémeno de esparcimiento, haciendo que la
luz viaje en todas direcciones. Sin embargo el campo electromagnético total se puede
dividir en una componente promedio, conocida como haz coherente que viaja en una sola
direccién y otra aleatoria conocida como difusa que viaja en todas direcciones. Ahora,
si ignoramos la presencia del campo difuso, podemos introducir el concepto de propie-
dades 6pticas efectivas, las cuales caracterizan el comportamiento del haz coherente. Se
ha mostrado [4] que la respuesta Optica efectiva: e.¢ la permitividad eléctrica y p.r la
permeabilidad magnética, de coloides turbios poseen dispersién espacial, es decir, que
dependen tanto de la frecuencia como del vector de onda, y es por ello que no es posi-
ble utilizar para el caculo de las amplitudes de reflexién las bien conocidas féormulas de
Fresnel de la electrodindmica continua. Esta dificultad se ha superado formulando una
nueva teoria que parte de una formulacién integral de las ecuaciones de Maxwell[3], para
obtener expresiones cerradas para las amplitudes de reflexion, las cuales las llamaremos
Férmulas de Fresnel Extendidas.

La solucién a esta nueva formulacion fue considerando un modelo que consiste en un
semiespacio ocupado por un conjunto muy grande de esferas idénticas, colocadas al azar
e inmersas en una matriz o medio homogéneo que ocupa el semiespacio. Introduciendo
el concepto de conductividad no local generalizado de una esfera aislada, y resolviendo
las ecuaciones integrales dentro de una aproximacién lineal de limite diluido, se obtie-
nen expresiones para calcular las corrientes inducidas dentro de cada una de las esferas,
debidas a la excitacion de un campo eléctrico externo. Con esta manera de resolver el

problema, se puede obtener[3] el campo eléctrico en cualquier regién del espacio tanto
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2 Capitulo 1: Introduccion

dentro como fuera de la esfera, utilizando la funcién de Green del campo electromagnéti-
co multiplicdndola por la corriente inducida e integrando sobre todo el espacio. En[3] se
utiliza este enfoque para construir una teoria capaz de calcular las amplitudes de refle-
xién y transmisién del haz coherente en coloides turbios. Las expresiones que vamos a
analizar se obtuvieron al introducir una interfaz plana considerando que la probabilidad
de encontrar el centro de una esfera al interior del semiespacio era constante, y cero afue-
ra del semiespacio. El enfoque esta basado en la solucién a la ecuacién integral para el
haz coherente, proponiendo una soluciéon de onda plana, con sus respectivos parametros
a determinar, como son: la amplitud de la onda, una polarizacién efectiva y un vector
de polarizacién efectivo. De esta manera se pudo encontrar una solucién relativamente
simple utilizando este nuevo enfoque. Esta unificacién que se logré en[3], fue gracias a
que fue posible calcular el tensor generalizado de conductividad no local, utilizando un
método novedoso, andlogo a la solucién de Mie pero en presencia de corrientes externas
que hacen posible mantener la frecuencia y el vector de onda del campo incidente como
parametros independientes, en vez de considerarlo como una onda auto-propagante.
Otro modelo que se va a comparar junto con los ya mencionados, es el llamado “Cohe-
rent Scattering Model” (CSM), [2]. Dicho modelo usa la teoria de esparcimiento multiple
para el calculo de la reflectancia coherente para el mismo modelo de un semiespacio de
esferas idénticas colocadas al azar.

El objetivo de esta tesis es poner a prueba la validez de los modelos de reflectancia
coherente de la luz de un semiespacio de un coloide turbio comparando las prediccio-
nes teodricas con los datos experimentales. Para ello se tuvo que disenar un dispositivo
experimental para medir curvas de reflectividad para diferentes suspensiones coloidales.
Se eligié una configuracién de reflexion interna y alrededor del angulo critico porque es
la zona angular en donde apreciaremos mayores diferencias entre los modelos tedricos.
Presentaremos resultados experimentales de diferentes muestras, variando el tamano de
la particula y la fraccién de llenado volumétrica. Para el diseno experimental se con-
sideré el montaje de un refractémetro de Abbe modificado[5]. La modificacién se debe
a que nos interesa medir el haz coherente y no el campo difuso como lo hacen este ti-
po de refractémetros. La técnica se explicara en el capitulo 6, en donde se dardn los
detalles de la técnica a usar. Con estos resultados experimentales y los resultados teéri-
cos compararemos cada modelo tedrico y asi identificaremos la validez de los modelos

tedricos.



Capitulo 2

Electrodinamica continua

Comenzaremos a hablar acerca de la ley de Snell y el indice de refraccién, ademéds
mostaremos las férmulas de Fresnel para dos y tres medios, no se mostrard la deduccién
de estas férmulas, la demostraciéon se muestra en diferentes libros de electrodindamica
continual6, 7]. Y de esta manera podemos decir que tenemos las propiedades cinéticas
y dindmicas de la luz para nuestro problema. La férmula de tres medios es una de
las expresiones mas importantes, debido a que ésta expresion es la que describe mas

acertadamente las condiciones de nuestro experimento.

2.1. Ley de Snell e indice de refraccién

La reflexién y refraccién de la luz en superficies planas entre dos medios, de diferentes
propiedades 6pticas son fenémenos similares. Comenzaremos hablando sobre las propie-
dades cinéticas, que se rigen por: (a) el dngulo de reflexién igual al dngulo de incidencia
y (b) la ley de Snell. Para la deduccién de la ley de Snell consideramos el siguiente

diagrama:
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1 pe| 2 ué

X

s

FiGurA 2.1: Onda incidente lZ, con una intercara en z = 0 separando a dos medios
con propiedades opticas diferentes.

Tenemos una onda plana con vector de onda k y frecuencia w incidiendo desde un
medio con permeabilidad magnética p, y permitividad eléctrica e (u, es la permeabilidad
magnética en el vacio y €, la permitividad eléctrica en el vacio). Las ondas reflejadas y
refractadas tienen los vectores de onda k_;, y k; respectivamente, y €, es un vector unitario
con direccién a lo largo del eje z del medio 1 al medio 2. Considerando los siguientes

campos: el incidente, el refractado y el reflejado, como ondas planas dadas por

E — E_:oei’;:.F_th, (21)

B = \/ue T (2.2)

que corresponde al campo electromagnético incidente. Ahora el campo refractado es

B! = B etkei—iot (2.3)
. ki x E
B! = 4 /Iulel%7 (2.4)

y por ultimo el campo reflejado es

B = B ekt (2.5)
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B" = \/ie kx . (2.6)

Si ahora utilizamos la relacién de dispersién correspondiente a cada medio, tenemos

que:

—

|ke| = ke = w/ €. (2.8)

Considerando que deben existir condiciones de frontera para las amplitudes de los
campos en z = 0, implica que las variaciones espaciales y temporales de todos los campos
deben ser iguales en el plano z = 0, de tal manera tenemos las siguientes propiedades

en la intercara.

(k- @)z = (k¢ - T)2=0 = (Kr - 7)2=0. (2.9)

La expresion 2.9, contiene las condiciones cinematicas para la reflexiéon y refraccién.

Por lo tanto podemos observar que se va a cumplir la siguiente igualdad

ksini = k,sinr = kysint, (2.10)

y como k = k,, encontramos que ¢ = r, es decir, el &ngulo de incidencia es igual al angulo

de reflexion. Obtenemos ademaés lo que se le conoce como Ley de Snell:

sini  k We

. ,
sini  n
sint n

donde 4, t son los dngulos de incidencia y refraccion respectivamente, mientras que n’ y

n son los indices de refraccion. El indice de refraccion se define como:

L€
Ho€o '

(2.12)

n =

Con estas mismas ideas pasemos a obtener las féormulas de Fresnel.
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2.2. Formulas de Fresnel para dos medios con polarizacion

Sy p.

Partiendo del siguiente diagrama:

Ficura 2.2: Campo eléctrico incidente perpendicular al plano de incidencia.

Considerando una onda plana, las ecuaciones de Faraday y Ampere-Maxwell y ademéds
un medio lineal. Podemos encontrar los vectores de onda incidente y transmitido, y

escribiendo en magnitud ambos vectores obtenemos,

ki = ki + ki, (2.13)
K = ki, + K, (2.14)

donde k|| es la componente paralela a la intercara del vector de onda. Y por tltimo

definiendo las relaciones de las amplitudes de reflexién como:
r=—r, (2.15)

Por lo tanto las férmulas de Fresnel son|[8]:

_ H2y/p1€r cos 0; — pn\/Hzeg cos by (2.16)
pay/H1€r cosb; + p1/Hzes cos by ‘

Ts

Pero sabemos que k = w,/ep y ademas que k; cos 6; = k;,, por lo tanto,
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.
kzz 102 ktz

= M 7 (2.17)
kiz + %ktz

T's

Que es la férmula de Fresnel con polarizacion s. De manera analoga se obtiene la pola-

rizacién p, considerando la siguiente figura:

FiGuRrA 2.3: Campo eléctrico incidente paralelo al plano de incidencia.

Se puede obtener[8] la amplitud de reflexién con polarizacién p, como

€1+/12€2 cOs Oy — €2 /111€1 cos 0; (2.18)
€1/ Mi2€2 cos O; + €a/fi1€1 cos b;’ '

y considerando que k = w./eu y que k;, = k; cos 0;, obtenemos:

Tp =

€1
€ ktz - kiz

==\ 2.19
r k’LZ + %ktz ( )

Ahora veamos que relacién guardan las amplitudes de reflexién rg, ecuacién (2.16) y
Tp, ecuacion (2.18). Para ello necesitamos ocupar la ley de Snell, ecuacién (2.11), de la

forma ng sin 8; = n1 sin 6;. Elevando al cuadrado la ley de Snell, obtenemos que:

1
cos 0y = n—Q\/n% — n?sin?0;, (2.20)

y sustituyendo esta ecuacién en la expresién (2.16), obtenemos
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ny cos; — by /ng — nf sin? 6,
re = : (2.21)

. 228 2 _ 124020,
nlcosez—km ng — nysin®6;

y de forma andloga para la expresién de rp, utilizando la expresién (2.18), tenemos

2
. n . .
ng sin? 0, — M sin? 6, — ny cos b, sin® b;
2

rp =

(2.22)

i

.92 n% ) .92
nosin® 04 /1 — —% sin 0; + nq cos 8; sin” 6;
2

Si ambos medios son no magnéticos, hay que considerar que 1 = o = p, y de la ley de

sin ¢
sin 6;

Snell obtenemos que = Z—;, por lo cual, de la expresién (2.21) se obtiene al hacer

un poco de algebra que:

sin 6; cos 0; — sin 6; cos 6,

= , 2.23
sin 6; cos 0; + sin 0; cos 0, ( )
y utilizando identidades trigonométricas, obtenemos que:
in(6; — 0;
_ sin6, = 6,) (2.24)

s = sin(0; + 6;)

Utilizando la ecuacién (2.22), obtenemos haciendo algebra:

ng sin® 0, cos @; — nq sin? 6, cosf; g sin? O, cos O, — ny sin B; cos 6; sin 6, (2.25)
Tp = ; B = B : ; .
ng sin? 6, cos 0; + ny sin®6; cosh;  nasin® O, cos Oy + na sin b; cos 6; sin O,

y utilizando identidades trigonométricas, tenemos:

tan(6; — 6;)
= — L. 2.26
p tan(0; + 6;) (2:26)
Para ver la relacién entre (2.24) y (2.26), escribimos que
_ sin(0; — 6;) cos(0; + 6;) (2.97)

T sin(6; + 0;) cos(0; — 6;)’
y sustituyendo (2.24) en (2.27), tenemos

cos(0; + 6)
= 27, 2.28
"p cos(6; — 6;) s (2:28)
Que es la relacion que existe entre las amplitudes de reflexién. Un ejemplo de las férmulas

(2.17) y (2.19), son las siguientes gréficas:
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(a) (b)
100 H 100]
—Rp | [M=1.0;n=1.33] i —Rs S
—Rs g —Rs =
: —
80 45 E 80 O
,D\: q% : e [[Mm=1.33;m=1.0 %
o] — a
'Z60 jaalH ‘560 =
= Q 3 =
E o E <
S=1 ol E=1 <z s
£40 = 4 : Region de reflexion
o i «——total interna—
20 T 20, :
95 20 % %0 30 %5 20 % %0 30

0;(grados) 0;(grados)

FIGURA 2.4: Curvas de Reflectancia en porciento para las dos polarizaciones (s y p).

En la figura (a) se muestra el angulo de Brewster considerando como medio uno el aire

con un indice de refraccion nqy =1.0 y como medio dos con ne =1.33 y en la figura (b)

se muestra el dngulo critico con medio uno con un indice de refraccion n; =1.33 y el
medio dos con ny =1.0.

La figura 2.4(a) muestra curvas de reflectancia en porciento mostrando el angulo de
Brewster, que es el dngulo donde la reflectancia es cero. En la figura 2.4(b) se muestra

el d4ngulo critico que es el dngulo donde tendremos el 100 % de reflectancia.

2.3. Formula de Fresnel para 3 medios

La deduccién de esta expresién se encuentra en[6-8]. La expresién de la férmula de
Fresnel para 3 medios es la misma para la polarizacién s o p. El diagrama que se utiliza

para deducir la férmula de los tres medios es la siguiente:

ny n2 ns3
E
’ 24
E1+
—_— | —
By ,
EQj:
E
/ 9
El_
PRl
X

FI1GURA 2.5: Diagrama de 3 medios.
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Donde E representa las amplitudes del campo (E oH segun cudl de estos dos vectores
sea paralelo al plano de la primera interfase) en las ondas incidente y reflejada. Se puede
realizar un anélisis en cada una de las interfaces y asi calcular la relacién entre cada
una de las amplitudes del campo. El factor de fase que aparece en la férmula de los tres
medios se debe a un cambio de fase de la onda al atravesar el espesor d del segundo

medio. El valor de esta fase estda dado por:

¥ = kzod, (2.29)

donde k.o = k,ngcosb;s. Siendo k, el vector de onda en el medio 1, ny el indice de
refraccion del medio 2 y 6;9 es el dangulo de incidencia en el medio dos, el cual puede
obtenerse al utiliza la ley de Snell. Por lo tanto la amplitud de reflexion para tres medios,

para polarizacién s o p, es:

719 + roze?ikzzd

1+ rgroge?ibz2d’

r123 = (2.30)

donde 715 es la amplitud de reflexién entre los medios 1-2, es decir, la amplitud de
reflexion en la primera intercara y rog es la amplitud de reflexién entre los medios 2-3.

Y r193 es la amplitud de reflexién al considerar los tres medios.



Capitulo 3

Propiedades o6pticas de coloides

El hablar de coloides involucra una cantidad importante de conocimientos de concep-
tos fisicos y quimicos. Un entendimiento fundamental teérico del comportamiento de los
coloides es posible inicamente a través de un conocimiento riguroso de areas de la fisica,
quimica y matemadticas juntas. Presentaremos las ideas generales de lo que es un coloide
ademads veremos que aparecerd el fenémeno de esparcimiento de la luz y que a partir de

este fendmeno es como surge todo el analisis que se va a presentar.

3.1. ;Qué es un coloide?

El término coloide fue introducido por Thomas Graham, que etimolégicamente signi-
fica, “parecida a la goma”, esta definicién hoy en dia es irrelevante. Debido a esto nos
enfocaremos a presentar ejemplos donde el término coloide es aplicable. En un inicio los
estudios se basaron en sustancias puras, como el conocer los estados de la materia, sélido,
liquido y gaseoso, y luego la atencién pasé a soluciones que son mezclas homogéneas de
especies quimicas esparcidas en una escala molecular. Los sistemas coloidales tienen una
propiedad muy especial. Esta consiste en una fase dispersa distribuida uniformemente en
un estado finamente dividido en una fase homogénea. Ejemplos familiares de este tipo
de sistemas coloidales podemos mencionar los siguientes: nubes, humo, que son gotas
dispersas en el aire. La leche, que son gotas dispersas muy finas de grasa en una fase
acuosa; pinturas, “lodo”, que es la dispersién de particulas s6lidas muy finas en un medio
liquido, a este tipo de sistemas coloidales, se le conocen como suspensiones coloidales,
y seran éstas en las que nos enfocaremos para realizar nuestro trabajo. Existen otro
tipo de sistemas coloidales, como son la gelatina, que son macromoléculas en liquido;
los vitrales, que es dispersion debida a nanoparticulas metdlicas, por ejemplo, de oro

en el vidrio, a estas se les conoce como esparcidores sélidos. También estd la sangre,

11
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membranas celulares, que son conocidos como biocoloides. Ya que nos vamos a enfocar
en las suspensiones coloidales lo que tenemos que definir es, ;A qué nos referimos con
particulas muy finas?, lo que podemos decir hasta el momento es que la fase dispersa
debe estar dentro del rango de 1-1000 nanémetros (nm). Vamos a considerar dos carac-
teristicas de las suspensiones coloidales: el primer tipo es en el cual las particulas son del
mismo tamano, conocido como monodispersas y el segundo tipo es cuando existe una
distribucién de tamano de particulas, y se le conoce como polidispersas. Un fenémeno que
suele verse frecuentemente en las suspensiones coloidales, es el fenémeno de floculacién,
que es la formacion de aglomerados de particulas. Generalmente suelen sedimentarse
estos aglomerados, pero si no son mas densos que el medio matriz, estos aglomerados
estardn flotando en el medio homogéneo. A partir de esta seccién nos vamos a referir a
los coloides como estables o inestables. La manera de observar la estabilidad de nuestras
muestras, es en base a un monitoreo en el tiempo de las suspensiones coloidales, y en su

momento se presentaran los respectivos resultados.

3.2. Algunas propiedades importantes de los coloides. Es-

parcimiento de la radiacion

La primer teoria de esparcimiento de luz estricta para particulas muy pequenas fue
desarrollada por Rayleigh en 1871. Estos puntos de referencia, fueron la pauta para la
evolucién de este tema, surgiendo la teoria de Mie en 1908[9], Debye en 1915 y Gans en
1925, cuyo tamano de particulas se aproxima a la longitud de onda de la luz. Este tipo de
teorias involucra el tamano y forma de las particulas coloidales. De acuerdo a la electro-
dindmica clasica, la radiacién electromagnética debido a la interaccién de las particulas
con un campo electromagnético, puede ser representada como una propagacién de ondas
electromagnéticas en la que un campo electromagnético fluctuante, asociada se propaga
a través del espacio con la velocidad de la luz. La intensidad de radiacion, es proporcio-
nal al cuadrado de la amplitud F, de la onda en movimiento. La radiacién interactia
con la materia a través de efectos del vector de campo eléctrico en la distribucién de
electrones en las moléculas. Como ya mencionamos la teoria de Rayleigh fue desarrolla-
da para particulas pequenas, ;Qué tan pequenas?, la respuesta es para particulas mas
pequenas que la longitud de onda de la luz incidente. Debido a que nosotros trabajamos
con suspensiones coloidales no de este tamano, necesitamos otro tipo de teorias, en las
cuales se pueda trabajar con particulas mayores, es decir, particulas cuyo tamafio sea
aproximadamente igual a la longitud de onda incidente, llamada solucién de Mie. Una
técnica para conocer el tamano de las particulas, que utiliza el esparcimiento de luz es
la conocida como Esparcimiento de luz dindmica (DLS, mejor conocida como Dynamic

Light Scattering). Aparatos comerciales como el Zetasizer, utilizan DLS, para medicién
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de tamafio de particulas, y es conveniente mencionar que éste fue el instrumento que se

utilizé para caracterizar nuestras particulas que utilizamos a lo largo de nuestro trabajo.

En el siguiente capitulo vamos a explicar detalladamente el anélisis matemadtico para
obtener ciertos conceptos importantes como son: la matriz de esparcimiento, y la seccién

diferencial transversal.






Capitulo 4

Matriz de Esparcimiento y
Seccion Transversal de

Esparcimiento

Es importante esta seccion dado que nuestras férmulas extendidas de Fresnel y el
CSM dependen de las amplitudes de esparcimiento. En este capitulo nos enfocaremos en
mostrar la deduccién de la matriz de esparcimiento (S(6)). Obtendremos la solucién a
la ecuacién de onda vectorial, obteniendo asi los coeficientes de esparcimiento (a, y by,)
para el caso particular de una esfera. Con el campo electromagnético en términos de los
coeficientes de esparcimiento obtendremos la matriz de esparcimiento cuyos elementos
estan dados en términos de estos coeficientes. Ademas obtendremos la seccion transversal
de esparcimiento, mostrando al final los resultados que obtendriamos al momento de ir
variando ya sea el radio o la longitud de onda incidente y veremos el comportamiento

del esparcimiento cuando tenemos luz incidiendo sobre una particula.

4.1. Matriz de esparcimiento

El problema que se va a resolver en esta seccion es considerar una particula ilumi-
nada por una onda plana. Presentaremos la relaciéon que existe entre el campo eléctrico
incidente y el campo eléctrico esparcido. Sera a partir de la matriz de esparcimiento que
relacionaremos estos dos campos eléctricos, ver figura 4.1. Considerando esta figura, te-
nemos que la direccion de propagacion de la luz incidente define el eje z, también llamada
direccién de incidencia. El vector é, y é, definen el plano de esparcimiento. El plano de
esparcimiento estd determinado por el dngulo azimutal ¢ excepto cuando é, es paralelo

al eje z. Es conveniente resolver el campo eléctrico incidente Ei, que esta en el plano

15
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Ty, en componentes paralela (E;|) y perpendicular (E;, ) al plano de esparcimiento; las

componentes del campo eléctrico son de la siguiente forma

Plano de
Esparcimiento

Particula

@V

€il Eill

Rayo
Incidente

FIGURA 4.1: Plano de esparcimiento.

E, = (Blel + Breb)eit=—mn), (4.1)

donde k = 2”/\"2, con A la longitud de onda en el vacio y no en indice de refraccién y con

los vectores

al ~ N
€ = éysen¢ — €, cos P, (4.2)
Al A A
€; = €,Cos ¢ + &y sen o, (4.3)
con la relacién éiL X éy = ¢é,. Escribiendo estas tultimas expresiones en términos de las

coordenadas esféricas obtengo

éz‘L = —€y; éi' = é,senf + éycosb. (4.4)
Ahora si las componentes x e y del campo incidente son denotadas por Ej; y Eiy

luego:
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EZ“ = cos oL, + sen oLy, (4.5)
EZJ‘ = sen oL, — cos pFyy, (4.6)

que se puede escribir la ecuacién (4.1) de la siguiente manera

E; =Bl + e B (4.7)

A distancias muy lejanas del origen (kr >> 1), definido como el campo lejano, el
campo eléctrico esparcido ES es aproximadamente transversal (é, - ES ~ () y tiene la

forma asintética

ikr
E,= %Z; kr >> 1, (4.8)

donde é, - Z = 0. Por lo tanto el campo eléctrico esparcido en la regiéon de campo lejano

puede escribirse como

5 Ll Al s NN sl oAl s
ﬁs = Ellel + ELel, el = éy; ey = —€4; et xel =e,, (4.9)

con éLI paralelo al plano de esparcimiento y ésL perpendicular a éste. Utilizando las

condiciones de contorno en la superficie de la esfera, tenemos:
(@)~ E(@)] x 7 =0, (4.10)

(Ho(T) - H(7)] x 7 =0, (4.11)

que son las condiciones para que las componentes tangenciales de los campos sean

continuas. Se puede mostrar[10] que la relacién entre campo incidente y esparcido se

Il ik(r—=z) I

Eg E;
R IR (1.12)

E} —ikr \ S, S E-

La matriz de la ecuacién (4.12) es una funcién de dos dngulos, de esparcimiento 0 y el

escribe como:

azimutal ¢ y es esta la definicién de la matriz de esparcimiento S(6, ¢).

Para encontrar los elementos de matriz necesitamos resolver la ecuaciéon de onda
vectorial dentro y fuera de la esfera mas las condiciones de frontera. Al considerar las

ecuaciones
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VxE=iwgH y VxH=—iweE, (4.13)

y al tomar el rotacional de estas expresiones, obtenemos

V2E + K2E =0, (4.14)
V2H + k2H =o. (4.15)

Considerando una funcién ¢ y un vector constante arbitrario ¢, podemos construir una

—
funcién vectorial M dada por

M=V x (T), (4.16)

teniendo como resultado

V.M =o, (4.17)

donde M tendré las propiedades de un campo electromagnético, y a partir de esta funcién
obtendremos la funcién de onda. Nos enfocaremos en el caso particular de una esfera.

Utilizando las identidades vectoriales

obtenemos que

V2M 4+ k20 = V x [o(V20 + K20), (4.20)

by . ., . . ., .,
por lo tanto M satisface la ecuacién de onda vectorial si v es solucién de la ecuacion de

onda escalar

V2 + k%) = 0. (4.21)

Utilizando M, para construir un nuevo vector ﬁ, obtenemos:

o Txit

k

(4.22)
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el cual satisface la ecuacion

V2N + k2N =0, (4.23)

por ultimo si tomamos el rotacional de ﬁ,

¥ x N = kM. (4.24)

%
Por lo tanto M y Nz tienen todas las propiedades de un campo electromagnético. Este
problema se reduce al problema de encontrar soluciones a la ecuaciéon de onda escalar.

Vamos a llamar a la funcién escalar ¢ como la funcién generadora de vectores arménicos

MyW,

Aqui es el punto donde nos enfocaremos al caso particular de esparcimiento de una
%
esfera, teniendo a @ = 7 y una simetria esférica (r, 0, ¢). Notemos que M es tangencial

en cualquier punto de la esfera 7= constante,
_)
7-M=0. (4.25)

Para la ecuacion de onda escalar tenemos

o 1 0%

19, ,00 1 )
00 r2sen2 0 0¢?

L 2
r2 8r( or o) r2sen @ HEY = (4.26)

(,;9( enf—

Considerando que ©» = R(r)©(0)®(¢), y proponiendo el método de separacién de
variables la solucién[10] a (4.26). Podemos construir las funciones generadoras que satis-
facen la ecuacién de onda escalar, donde se tendréan dos soluciones: una par (¥%,,) y la

otra impar ( Los superindices indican la solucién par (del inglés even) y la impar

mn)

(del inglés odd)

e = cos(me) Pl (cos 0)zy, (kr), (4.27)
o = sen(mae) P (cos 0)zy, (kr), (4.28)

donde z,(kr) puede ser cualquier funcién Bessel esférica de primer o segundo orden o

las funciones Hankel.

Por lo tanto los vectores arménicos esféricos generados por 15, ¥y, son

_>e
Me, =V x (Fug,);  N¢, = W (4.29)
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_>O
V=% x (P Noy = ¥ M (430
Escribiendo M y N en coordenadas esféricas,
e . —m . d)P(cos ) .
ME. = ond sen(me) P (cos 0)z,(p)ég — cos(me) 20 )2n(p)ég. (4.31)
o . m R dP"(cos6) R
Mp. = p— cos(me) P! (cos0)z,(p)ég sen(mgﬁ)T)zn(p)%. (4.32)

Ne = Z”;”) cos(ma)n(n + 1)P™(cos 0)é, + cos(qu)dPg:gzose) [1) jp [02n(p)]é0 —

P (cosf) 1 d

— msen(mg) o p O oz (p)
(4.33)
N = zn[()p) sen(me)n(n + 1) P (cos 6)é, + sen(mqﬁ)c%zose);i[pzn(p)]ég +
pPm 0)1 d
+mcos(m) B L (),
(4.34)

Con estas expresiones se puede estudiar el problema de esparcimiento de la luz debido

a una esfera arbitraria.

Ahora el problema que nos interesa, es la esparcimiento de una onda plana a lo largo
del eje x, la cual consideraremos como la polarizacidn x escrita en coordenadas esféricas

como:

ﬁi = B, ehreoste €z = sen fl cos pé, + cos 0 cos pég — sen Pey. (4.35)

Se puede mostrar[10] que ﬁl se puede desarrollar en base a un vector de armdnicos

esféricos, obteniendo:

1in

> 2 1
Ei=E,> i"—— + M2 iney, (4.36)
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Ahora vamos a trabajar con una onda plana a lo largo del eje x, es decir, con pola-
rizacion z, la cual incide en una esfera homogénea, isotropica de radio a. Dado que se

obtuvo Bz en términos de armonicos esféricos y tomando en cuenta que

H= \/»nxﬁ—nxﬁ (4.37)

y utilizando el valor obtenido para el campo eléctrico incidente Ei, obtenemos la onda

transversal para el campo magnético

EZ 2”“ MO 4N, (4.38)

De igual forma vamos a desarrollar el campo electromagnético esparcido, Fs y Hg, y
el campo dentro de la esfera, E1 y Hp, en una base de vectores de arménicos esféricos

debido a la geometria del sistema.

Las condiciones de frontera entre la esfera y sus alrededores, estan dadas por

(Ea—E1) xa=0, (4.39)

(Ho— Hi)x =0, (4.40)

teniendo como resultado

(Ei+ Es—E)xér=(Hi+Hy—Hy)xé, =0, (4.41)

Dado estas expresiones, los coeficientes del desarrollo tanto para la onda esparcida
y dentro de la esfera se anulan excepto cuando m = 1. Las condiciones de finitud, nos
obligan a considerar solo j,(ki7) con k; el nimero de onda dentro de la esfera. Por lo

tanto el desarrollo de los campos transversales £ y Hy, son:

> n(2n+1 .
Bu= 3 ma e~ ian) (442
=1
N —kq e n (2TL + 1) (e)1 ) (o)1
Hi= w1 ;Eoz n(n + 1) [dn My, +ica Ny, ], (4.43)

donde 1 es la permeabilidad de la esfera y k1 = w./€sp1.
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Fuera de la esfera j, y y,, no tienen discontinuidades, se van a considerar en los campos

esparcidos. Por lo cual introducimos las funciones Hankel,

2 v om e ()T +m+ )
Hlsl)(p> ~ \/:pe =5 -7 Z (QZp)mmll"(V e ) (444)

o

2 i vr m T(v+m+ 1)
H@ (p) ~ | Zeilr—5 1] E 2 4.45
(o) ‘ © 0 (2ip)mm!T (v —m + 2 (4.45)

con I'(n+1) = n! con n entero no negativo, y dado que p = kyr, las funciones de Hankel

esféricas estan dadas asintéticamente

n ikr
hD (kr) ~ (’Z)k:; kr >> n?, (4.46)
@) _(i)ne—ikr 5
AP (kr) ~ =S ke >> (4.47)

hg)(k‘r) es una onda esférica saliente de la esfera y hg)(k‘r) es una onda entrante a
la esfera. Por razones fisicas, el campo esparcido es solo una onda saliente a grandes
distancias de la particula, por lo tanto solo se ocupara hg) para la funciones generadoras.

Por lo tanto el campo electromagnético esparcido es:

2 1 ; o
—E, § : P H ) G0, N3 b, 003, (4.48)
(2 1) 0 e
E § j ”+ zb DN 4 ML, (4.49)

donde el superindice (3) significa que estamos usando la expresién hsll)(kor).

Por conveniencia se definen las siguientes funciones

Lifn
= 4.50
Tn send’ ( )
Y 1
dP,
= 4.51
con las siguientes relaciones de recurrencia
2n —1
Ty = i cos O m,_1 — Lﬂ'n_g, (4.52)
n— n—1
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o =ncost m, — (n+ 1)m,_1, (4.53)

los primeros valores de la expresién 4.77

o =0, (4.54)
=1, (4.55)

y
T = 3cos . (4.56)

o . Iy P
Ahora escribiendo las funciones M y ﬁ en términos de 7, y 7, con m = 1, obtenemos:

Para el caso impar:
M7, = cos ¢ mp(cos )z, (p)ég — sen ¢ 1,(cos 0)z,(p)éy. (4.57)
Para el caso par:
My, = —sen¢ m,(cos )z, (p)ég — cos ¢ T, (cos )z, (p)ée. (4.58)

Para el caso impar:

!/
Nlon = Sel’l¢ n(n + 1) sen 7Tn(COS Q)ZL([))AT —+ Sen¢> Tn(COS Q)Mée +
palol, ’ (159
+ cos ¢ m,(cos 0)%%,
Y para el caso par:
/
N7, =cos¢ n(n+ 1)senf m,(cos G)zn(p) ér + cos ¢ T,(cos Q)Mée _
P (4.60)

— sen ¢ 7y, (cos 6

) lpza(p))
E—

Necesitamos conocer explicitamente los coeficientes de esparcimiento a,, y by; utili-
zando las condiciones de frontera, tenemos las siguientes condiciones para la parte de 6

yoenr=a

Eig+ Eg = Ejp. (4.61)
Hig + Hyg = Hpp. (4.62)

Eip + Esp = Eig. (4.63)
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Hiy + Hsp = Hyy. (4.64)

Al sustituir los valores de cada uno de los campos en 4.85 y 4.87, obtenemos

jn(ka) = BD (ka)by + jn(k1a)cn, (4.65)
y
(k1ajn(k1a))dy, + mlka BV (ka)] an = mlka jn(ka)], (4.66)

donde las funciones primadas son derivadas con respecto al argumento y de las expre-

siones 4.86 y 4.88, obtenemos

plkragn(k1a)]'cn + plka hiD (ka))'b, = p[ka jn(ka)]', (4.67)
Yy
plkiagn(k1a)]dn + p1 B (ka)an = w1 jn(ka), (4.68)
k

simplificando un poco la notacién definimos que z = ka y m = 3+ = =L, con n; el indice

de refraccion de la particula y n indice de refraccién del medio, de esta manera se tiene

dn(ma)en + i) (@)by = ju(2); (4.69)

plma ju(mz)]'cn + pa[£hD by = pa [ (2)]'; (4.70)
pmgn(mz)dn + i) (@)ag, = pjo(2); (4.71)
[majn(ma))'dn + m[zh() an = mlwjn(@)); (4.72)

y usando estas expresiones, obtenemos los coeficientes del campo dentro de la particu-

la:

pan (@) [2h) ()] — S (@) [ ()]

Cn = , (4.73)
uljn<mx>[a:h9><x>r — uht () [majn (ma))’
o _tmgn(e)leh <x>] = gt (@) [jn@) (474
pm2j(ma)[zhi (1)) = p bt (@) [majn (ma)]
y por ultimo los coeficientes del campo electromagnético esparcido
o () g ()] m( onjn(ma)) (475)
pm2j (ma)[zh) (@) — pa bl (@) ma g, (ma))
. _tdn(ma)in@) - mn< )[maja(ma))' (476)
prgn(ma)[zh) (@) — phl (@) [maj, (ma)]
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Para una n en particular cuando la frecuencia (o radio) es tal que uno de estos
denominadores es muy pequeno, el modo normal correspondiente dominara al campo

esparcido. El modo a, es dominante si la condicion

!/

[whi) (@) pulmaja(ma)]

= . ; 4.77
hP () pm?jn (ma) 7
se satisface aproximadamente; de igual forma para el modo b,
[whi @) _ plmaja(ma)) (478)
M@y mmiin(ma)
Para simplificar a,, y b, utilizaremos las funciones Ricatti-Bessel
Yn(p) = Pip (4.79)
y
gn(p) = phgtl)(p)’ (4'80)
llegando al resultado final para los coeficientes de esparcimiento
T myn(ma)g), (z) — €n(x)yy, (ma)
. Yna(ma), (@) — mapn ()t (ma) s

 Pn(ma)g) (x) — mén(x)ypy (ma)

Notando que si m se aproxima a la unidad, los coeficientes se anulan, lo que es correcto,
ya que si la particula desaparece no debe haber campo esparcido. Podemos escribir el
campo esparcido en términos de las funciones Ricatti-Bessel, utilizando las ecuaciones
4.72, 4.73 y de la 4.81-4.84, obtenemos

By = C°;¢ i BnlinTn€l — bumnén). (4.83)
n=1

B, = 00 i EnlbnTnén — itnmnll). (4.84)
n=1

Hy = k(ﬁf ni; En[ibnTn&), — anTntnl- (4.85)

Hyy = k:ifb i Ep[ibpn€!, — anTntnl- (4.86)

n=1
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Empezaremos por escribir las componentes transversales del campo eléctrico esparcido

(Esp y Esg), considerando los términos anteriores
cos ¢ (2n+1)

- d
Eg = Eo'ni ' nin—; (1) — Un/tn (1) 4.
0 === Bl e it (ol () = buma b ()], (487)

n=1

y ocupando la parte asintética, para considerar el campo eléctrico lejano

A (p) ~ ~—— (4.88)

tenemos que el campo eléctrico lejano Fy estd dado por,

cos ¢ (2n+1) ik
Esp ~ — ZE n(n T 1)(an7'n + bymy)e’, (4.89)

por lo tanto obtenemos dos resultados importantes, nombrando

2n+1)
nin bn njy)y 4
Zn(n+1)( T + bn7in) (4.90)
y entonces 5
_cos ikr
Ey = —z’krEoe Sa(cos B). (4.91)

Ahora con la otra componente (Es4), hacemos lo mismo

_ st Z O S burphlD ) — daam (G, (492)

y volvemos a quitar la parte asintética, como en el caso anterior

2 1 ,
S¢ - Sen (z) Z n + nZ‘Tn + aniﬂ-n )elp. (493)
llegando a
—sen ¢ 2n+1 i
Es¢ ~ W Z EO7(’L(7’L—|—1;(bnTn + Clnﬂ'n)e (e (494)

y nombrando,

> (2n+1)
227

bnn nt*tn)s 4-95
P R )
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y el campo eléctrico en la region lejana, es

eikr
: Si(cos ). (4.96)

—1kr

Eyy = —E,sen¢

Encontrando asi la relacién entre los campos esparcidos y los incidentes; escribiendo 4.115
y 4.120, con la notacién de campo paralelo y perpendicular al plano de esparcimiento.

Considerando que tenemos el campo lejano

Ei

Ey = Tkr.f:ik(r_"‘)Sg(cos 0), (4.97)
_ Eii ik(r—z)
Es = —irnt Si(cosh), (4.98)

y escribiendo estas tltimas ecuaciones en forma matricial, tenemos el resultado deseado,

de los campos esparcidos debido a una esfera.

Ey _ eik(r—z) S2(0) 0 Ey (4.99)
Es| —ikr 0 Sl (0) E;\ ' ‘

Comparando esta dltima ecuacién con la ecuacién (4.12), tenemos que los elementos de
matriz S3(60) y S4(0) son cero debido a la simetria dado que estamos en el caso particular
de una esfera. La ecuacién (4.99) es muy importante para nuestro trabajo porque las
amplitudes de reflexiéon que presentaremos maéas adelante dependeran de estos elementos
de matriz, y son estos elementos que hardan diferencia entre los modelos. Serdan elementos
importantes para programar las férmulas extendidas de Fresnel[l] y las férmulas del

Coherent scattering model|2].

A continuacién se muestra un resultado importante, que es el calculo del elemento
de la matriz S(f), en la direccién de incidencia, es decir, a un dngulo 6 igual a cero[10].

Dada la relacién

md™P,
Py = (1 - 2% L), (4.100)
dp
y con m =1,
dP,(n)  Pa(p)  dPu(p)
P,(11) = sen 0 - , 4.101
() = sen du = sen 6 du ( )
recordando las definiciones de m, y 7,
Py
(1) = (1) = il (4.102)

dp
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y evaluando en p = 1, tenemos que

P(1)=1= P/(1) = ”(”;1) (4.103)
obteniendo que
1
Tn(1) = T (1) = "(";) (4.104)
y en la direccién de incidencia de la esfera (forward direction), es decir, § =0
o o = (2n+1)
S1(0=0) =520 =0)=5(0) = nz::l D) [anTn + bpn)]. (4.105)
= (2n+1) n(n+1)
_ by (A 4.1
50) = X g pylon ) (1.106)
oo
2n+1)
S5(0) = —— (an + by). 4.107
0 = X =5 an + o) (1.107)

La ecuacién (4.107) se utiliza en la relacién de dispersién de Foldy-Lax[11, 12] y en el

indice de refraccién propuesto por Van de Hulst[13].

4.2. Secciéon transversal diferencial de esparcimiento

La seccién transversal es una area efectiva que mide la potencia que pasa a través
de una superficie de una esfera ‘imaginaria” centrada en la particula. La seccién dife-
rencial transversal (%) especifica la distribuciéon angular de la luz esparcida debido
a una particula esférica: la cantidad de luz (potencia incidente por unidad de superfi-
cie) esparcida dentro de una unidad de dngulo sélido respecto a una direccién dada[10].
Nos interesan estas cantidades fisicas para tener una mejor comprension sobre el espar-
cimiento de la luz debido a una particula esférica. Mostraremos algunos resultados de

Lgf—zc“ para diferentes tamaifios de particulas.

Retomando lo de la seccion anterior, sabemos que el plano de esparcimiento esta de-
terminado por el 4ngulo azimutal (¢) excepto cuando é, es paralelo al eje z. En este caso
(é, = £é,) cualquier plano que contenga al eje z es un posible plano de esparcimiento.
Es conveniente proyectar el campo eléctrico incidente EZ que esta en el plano xy, en

componentes paralela (Ej|) y perpendicular (E; ) al plano de esparcimiento, esto los
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vemos en la figura 4.1. Considerando los mismo vectores que en el capitulo anterior,

tenemos

E; = Blél + Bref (4.108)

y los vectores unitarios
& = éxsend — &, cos ¢, (4.109)
el =&, cosp + ¢, sen . (4.110)

Ahora escribamos el campo incidente paralelo al plano de esparcimiento como

Elel = El(e, cos ¢ + ¢, sin ¢), (4.111)

lo que nos lleva a escribir

E! = E,icos ¢ + Eyisin ¢, (4.112)

de igual forma para el campo perpendicular

E} = Eyising — Ey; cos ¢. (4.113)

(2

Por lo tanto el campo esparcido es de la forma

E,=Elel + BLet. (4.114)

Utilizando las ecuaciones 4.132 y 4.138, podemos obtener la misma expresiéon que la

ecuacion 4.123.

Por conveniencia vamos a considerar el campo eléctrico incidente con polarizacién x,
lo que nos lleva a considerar al campo incidente de la forma E = Fé, y el campo lejano

como

tk(r—z)

.- "Fp. H.o=FexE (4.115)
—ikr wp
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Solo recordemos que la luz incidente tiene polarizacion x y estamos utilizando }
para el vector de amplitud de esparcimiento que esté relacionada con los elementos de

la matriz de esparcimiento S como:

X = Sy cospéll +5) sing et (4.116)

Debido a que la seccién transversal diferencial (dggf“) es una cantidad importante

asociada al esparcimiento de la luz, es por ello que mostraremos la deducciéon de esta
cantidad. Dicha seccién transversal dependera del radio de la particula esférica y/o de la
longitud de onda incidente a la particula. Por lo tanto los resultados que presentaremos
en la siguiente seccién se observaran estas dependencias con el tamano y longitud de

onda incidente. Para la deduccién de esta expresién es necesario definir el vector de

Poynting (S) como un promedio temporal fuera de la particula, teniendo que

S = %Re(ﬁg X H) = Si+ S s+ S eus (4.117)

%
donde ?l es el vector de Poynting del campo incidente, Ss es el vector de Poynting
esparcido, y ?e$t es el vector de Poynting externo debido a la interferencia del campo

electromagnético incidente y esparcido. Teniendo cada uno de ellos la siguiente forma

S = %Re(ﬁi x H?). (4.118)
S, = %Re(ﬁs x HY). (4.119)

S = %Re(ﬁi H By x HY). (4.120)

Lo que nos interesa es la parte esparcida total radiada, que es independiente de la

polarizacién de la onda incidente. Calculando la siguiente integral

e _ ! e e
W, :/A?S-erdA_ 2/AR (B, x H) - é,dA, (4.121)

analizando el producto vectorial dentro de la integral, vemos que

. 6ik(rfz) ko eik(rfz) -
E,xH: = — XE x (ot i X*EY). (4.122)

Sustituyendo 4.140 en esta ecuacion, y considerando que
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ér x el = cos Oég, (4.123)

ér X é- = ¢y, (4.124)

el producto vectorial se puede escribir como

?!E\ X (€455 cos ¢ cos B + ¢S] sin ). (4.125)

ﬁs X ﬁ;‘ = HT2

Volvemos a sustituir el valor de la expresion 4.140 y calculando el producto vectorial,

E?
ﬁ ﬁ ’ ‘ 67»|Sl|281n2¢—69‘52’ cos® ¢ cos 6 sin 6 +
: (4.126)

+ er\Sgl cos? ¢ cos? 0 + ¢45251 cos ¢ sin ¢ sin 6]

y calculando el producto punto con el vector unitario en direccién radial, obtenemos

E 2
ﬁs X ﬁ: ey = ] [|Sl|281n2 ¢ + |S2|? cos® ¢ cos? ), (4.127)
kwp

la parte esparcida total radiada como

1 E|?
W, = 2/ { ’ ‘ [|Sl|2s1n ¢ + |Sa|? cos? ¢ cos? 6] }dA, (4.128)

y se puede mostrar[10] que:

2 s
W, = / / | X|? sin 0dfdp (4.129)
0 0

y la seccién transversal de esparcimiento estd definida por,

Ciea = (4.130)

W
I b
siendo I; la irradiancia incidente y que df2 = sinfdfd¢, se obtienen dos resultados

X2

importantes para polarizacién z. Por ultimo definiendo a la cantidad “3- como la seccién

transversal diferencial, tenemos

dClseq ]XP
dQ k2

(4.131)

por lo tanto tenemos que:
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dCsca
dQ?

Ahora necesitamos hacerlo para luz no polarizada, es decir, el campo va a ser de la forma

1
= (1517 sin® ¢ + [ Ssf? cos® g). (4.132)

E; = Euéy + Byéy — |Ei2 = E,E: + B, B!, (4.133)

por lo que el vector de amplitud de esparcimiento esta dado por la siguiente expresién

T =XE, + YE,, (4.134)

donde los vectores 7, ?, estdan relacionados con los elementos de la matriz de esparci-

miento como

X =&l Sy cos ¢ + 6 sin o, (4.135)

Y = élSysing — 6 cos o, (4.136)
y por lo tanto si extendemos la expresién (4.130), para este caso tenemos
%
T
Csca = [ ——=—dSL. (4.137)
k2| E;)2

Pero sabemos que luz incidente no polarizada se tienen las siguientes propiedades

< E.E; >=< E,E, >; < E.E, >=< E,E, >=0, (4.138)

por lo tanto la ecuacién (4.134),

TP = (X7 + Y P)EEL (4.139)

y utilizando (4.135) y (4.136) en (4.137), se llega a

—

2 2 Ez 2
Csca:/HSl' +|_S_i|]| 0. (4.140)
22| ;|

Por lo tanto para una polarizacién arbitraria, la seccién transversal diferencial toma

la siguiente forma
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dCsca o i
dQ  2k2

Es esta expresién la que utilizaremos para realizar el computo de los ejemplos que a

(151 + 1S2/). (4.141)

continuacién presentaremos.

4.3. Ejemplos

Lo que presentaremos en esta seccién son resultados tedricos sobre la secciéon transver-
sal diferencial, y mostraremos, la importancia que tiene el tamano de particulas cuando
estamos estudiando el esparcimiento de la luz. utilizaremos la ecuacién (4.141) y utili-

zando el software: Wolfram Mathematica 9, realizaremos los programas.

Los parametros que se utilizaron para hacer el siguiente resultado tedrico son: La
longitud de onda de 630 nm., el radio de la particula fue de 10 nm., el medio donde
estd inmersa la particula es aire con un indice de refraccién de 1.0, y estamos conside-
rando una particula de ldtex (Polimetil metacrilato, PMMA), con un indice de refraccién

de 1.515. Los valores del indice de refraccién son obtenidos de tablas[14].

0.006

0.004

0.002

0.000p

rsind

-0.002

-0.004

-0.006

20.005 0.000 0.005
rcost

F1GURA 4.2: Particula de ldtex de 10 nm de radio con un indice de refraccion de 1.515
inmersa en aire con un indice de refraccion de 1.0 y una longitud de onda de 630 nm.

La luz esparcida debida a particulas pequenas comparadas con la longitud de onda

se le conoce como esparcimiento de Rayleigh. Es claro que hay una simetria en este
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resultado y se debe al tamafio de la particula, es decir, no hay diferencia entre la luz
que sale hacia adelante y la que sale hacia atras. Veamos que sucede si aumentamos el
tamano de la particula. Todos los deméas parametros se mantienen al igual que la figura

anterior

150

100

50

rsin @

-100

-150

-100 -50 0 100 150 200

50
r cos 6

FIGURA 4.3: Particula de ldtex de 50 nm de radio con un indice de refraccion de 1.515
inmersa en aire con un indice de refraccion de 1.0 y una longitud de onda de 630 nm.
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En este caso el comportamiento es antisimétrico, dado que el esparcimiento de la luz
es distinta, ya que no es lo mismo lo que va al hemisferio de adelante y al hemisferio de
atras. Por ultimo veamos que sucede si aumentamos atn mas el tamano de la particula

a 200 nm de didmetro.

500

rsin @

-500

-500 0 500 1000 1500
rcos@

F1GURA 4.4: Particula de latex de 100 nm de radio con un indice de refraccion de 1.515
inmersa en aire con un indice de refraccion de 1.0 y una longitud de onda de 630 nm.

Como podemos observar en estos ultimos casos el comportamiento es completamente
antisimétrico, y es lo que conocemos como esparcimiento de Mie, y es justamente el caso

que vamos a tratar en esta tesis.






Capitulo 5

Modelos Teodricos

En este capitulo hablaremos acerca de los modelos tedricos que vamos a ocupar para
el calculo de las amplitudes de reflexién en interfaces planas de coloides inmersos en un
medio homogéneo. Deseamos comparar los resultados tedricos con el experimento que se
explicard mas adelante. Empezaremos a describir el modelo teérico que lleva por nom-
bre, Férmulas Extendidas de Fresnel, que es una trabajo recientemente publicadol[3].
Explicaremos las consideraciones tedricas que se realizaron para obtener las amplitudes
de reflexion llamadas Fresnel 3 medios y Heuristico para coloides turbios. Analizaremos
otro modelo el cual lleva como nombre, Modelo de Esparcimiento Coherente, y que usa-
remos a lo largo de este trabajo como el Coherent Scattering Model (CSM). Debemos
de aclarar que estos modelos tedricos no fueron desarrollados en esta tesis, son trabajos
realizados con anterioridad. Lo que nosotros mostraremos son ciertos detalles importan-
tes y nos enfocaremos a realizar los resultados tedricos de estos modelos para nuestro

comparativo tedrico-experimental.

5.1. Foérmulas extendidas de Fresnel

Hay estudios previos[15], en donde se han encontrado inconsistencias al medir propie-
dades 6pticas de coloides. En el grupo de trabajo se han realizado diferentes trabajos[1—-
4], en donde dan solucién a las inconsistencias que encuentra G. H: Meeten. Las incon-
sistencias que Meeten encontré fueron al medir las propiedades épticas de suspensiones
absorbentes o en muestras heterogéneas[16-18], al querer obtener las propiedades épticas
usando las féormulas de Fresnel de dos medios(ecuacién (2.17))[6, 7]. Las técnicas para
medir las propiedades épticas de suspensiones coloidales generalmente son el uso del
refractémetro tipo Abbe de donde se obtiene la parte real del indice de refraccién o uti-

lizando un refractémetro de Abbe modificado[5] de donde se puede obtener el indice de

37
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refraccién de la suspension. Los primeros intentos por dar solucion a estos problemas, fue
lo que se report6 en el articulo “Nonlocal nature of electrodynamic response of colloidal
systems” [4], en donde se encontré que la conductividad efectiva en el bulto del siste-
ma coloidal es no local. La respuesta electromagnética en el bulto para coloides turbios
es espacialmente dispersiva, no solo depende de la frecuencia del campo externo, sino
ademas depende del vector de onda. Esto significa que las férmulas de Fresnel que vienen
en los libros de 6ptica[6] o de electrodindmica continua[7], ya no son validas, ya que en
estas férmulas se considera que la respuesta electromagnética en el bulto solo depende
de la frecuencia y que no se vera modificada al considerar una interfaz en el sistema.
El modelo que se utilizé para calcular la no localidad en la respuesta electromagnética,
fue proponer un sistema de particulas esféricas idénticas aleatoriamente localizadas e
inmersas en una matriz homogénea. Este calculo se realizé en el bulto. Para sistemas
diluidos, la respuesta electromagnética esta dada por el promedio del ensamble del ten-
sor de conductividad no local de una esfera aislada. Cuando se habla de conductividad
no local se quiere decir que la corriente inducida debido a la excitaciéon de un campo
electromagnético externo en algiun punto dentro de la esfera depende no solo del valor
del campo externo en dicho punto, sino ademés depende del valor del campo esparcido

por las esferas y estd dada por la siguiente expresion:

. o Lo
JM(7w) = / o (F,r'sw) - B (vl w)d3r. (5.1)

Donde el volumen de integracion es la esfera. Los resultados que se presentan en[3] son
resultado de un promedio espacial a través de un promedio de ensamble. La no localidad
espacial es equivalente a la dispersion espacial en el espacio de Fourier. Al realizar el
promedio, la conductividad efectiva se vuelve invariante translacional y entonces al hacer

la transformada de Fourier, s6lo depende de k, y se escribe que:

PR — —

(T (k;w) =0 cp (K;w) - (E)(F;w), (5:2)

donde (...) representan el promedio. El valor del tensor generalizado de conductividad

en el espacio de Fourier estd dado por:

Ad pad S —
g

of (Bsw)=n, 0 (KK =k w) (5.3)

donde n, = %, que es el total de particulas en un volumen. El tensor generalizado de

conductividad de una esfera aislada en el espacio de Fourier es:

8

o (E;w):/ d3r g &' FT G’ (7, r's w)e™ " (5.4)
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y asi podemos considerar que el sistema coloidal, en promedio, es homogéneo e isotrépico.
El analisis que se present6 hasta el momento es en el bulto, pero necesitamos la presencia
de una interfaz, en[3] se traté este problema, donde se observé que la presencia de una
interfaz rompe la invariancia traslacional, por lo que la respuesta electromagnética no
dependera de 7 — , sino de 7, 7 por separado, que en el espacio de Fourier, dependera de

k, k', es decir,

RN —
g

(B, K3w), — & (K s ks w), (5.5)

en lugar de la del bulto
ef (kyw), (5.6)

hay que mencionar que la invariancia solo se rompié en la direccién z, por lo tanto
EII =K |- Como podemos observar de la ecuacion (5.5), estén en el espacio de Fourier, y
debido a que no hay ninguna teoria macroscopica para este tipo de respuesta es por ello
que se calcul6 directamente de las ecuaciones de Maxwell, es decir, no se relacion6 con
ninguna propiedad efectiva con significado macroscépico. Trabajando en el espacio de
las r’s, en la presencia de una interfaz plana, la cual se construyoé al considerar que la
probabilidad de encontrar el centro de una esfera es cero de un lado y constante del
otro lado, tenemos como corriente inducida total a la suma de la corriente inducida en
cada esfera cuando estd excitada por Eemc, es decir, por el campo eléctrico externo mas
el campo dispersado por todas las otras esferas, y este campo esparcido depende de la

posicién de todas las otras esferas en el semi-espacio.

N <
7ind (=, _ S (2o o . [Hexc( 7. o o - - = 3,/
J"N(Fw) = E / o (F—rp, " —rpiw) - B 17,7, ooy Tpo 1, Tpids ooy TN W) AT
]R3
p=1

(5.7)

Donde 7, denota la posicién del centro de la esfera. Se utilizé esta corriente inducida para

obtener la ecuacion integral para el campo eléctrico, y considerando la aproximacion de
campo efectivo:

E¢* ~ (E), (5.8)

en donde se identifica al campo promedio como el haz coherente y asi se obtendran las

amplitudes de reflexién del haz coherente. Partiendo de las ecuaciones de Maxwell

V x V x E(Fw) — K2E(7: w) = iwpo(J(Fw) + J (7 w)), (5.9)

se obtiene que
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— —

<~ — — —
B w) = Bl w) + icopto / &' G, (7,7 w) - T w), (5.10)
R3

donde G, es la funcién de Green diddica para el espacio vacio[19]

o . o 1 oikolT—17| w
Go (7 r'w) = (1 +-5VV) s ko = — 5.11
o ( ) ( kg )47'(‘ | 77— ’,”/ | o c ( )

Sustituyendo la ecuacién (5.7) en (5.10) y considerando la aproximacién de campo
efectivo (ecuacién 5.8) y tomando el promedio en el ensamble de la ecuacién resultante,

se obtiene una ecuacién integral para el promedio del campo eléctrico[19, 20|

-, -, png I A - R
(E)(7) = Eina(F)+iwpo / / /R Arpdr VG (7o) 08 (=7, 17— 7) () (7).
(5.12)

El sistema que se estd analizando es

@
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FiGurA 5.1: Diagrama esquemdtico del sistema coliodal y el sistema de coordenadas
utilizado. Siendo a el radio de las particulas.

Debemos senalar que aqui las particulas estan inmersas en el aire, es lo que se co-
noce como un sistema “free-standing”, mas adelante se presentardn los resultados para
particulas inmersas en una matriz de un material homogéneo, como por ejemplo agua.
Al resolver la ecuacién (5.12), se obtuvieron expresiones cerradas en términos de las
componentes del tensor de conductividad generalizado no local, para una esfera aislada.

En la figura 5.2 se introducen dos sistemas coordenados para denotar proyecciones del
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.. . Sy .
tensor de conductividad generalizado no local o (k, k') que se utilizaron para encontrar
las amplitudes de reflexion, donde los vectores unitarios cartesianos estan orientados con

el vector de onda incidente k/, mientras que los vectores unitarios de las coordenadas

esféricas se refieren al vector de onda esparcido k.

FIGURA 5.2: Vectores unitarios.

Las componentes del tensor de conductividad generalizado no local, para una esfera

aislada considerando la base de la figura 5.2, tenemos que,

s P SN
Oxx —€x- 0 -ex,

s PRGN
Ogy = €9* 0 €y,

s LS

Opy = €g- 0 -Egz, (5.13)

obteniendo asi

- K i, (5.14)

2 gi2ak?. (5.15)

Lo que vamos a presentar son las aproximaciones que se van a estudiar, para entender
un poco mejor la fisica de las expresiones anteriores y veremos algunos casos de interés
en estas aproximaciones. El cédlculo de las componentes del tensor generalizado de la

conductividad no local es muy elaborado, por lo cual resulta conveniente explorar algunas

aproximaciones.
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» Aproximacién del Cono de Luz (LCA).

Para encontrar el sentido de esta primera aproximacién, lo que necesitamos es
la obtencién del campo eléctrico esparcido, debido a una esfera, para ello se nece-
sité encontrar la relacién entre el campo eléctrico esparcido y el tensor generalizado
de conductividad :7_;. El nombre de cono de luz se debe que para una esfera en el
vacio la magnitud del vector de onda E, del campo incidente, y del campo espar-
cido, cualquiera de los dos K ok (en direccién de incidencia), son los mismos e
iguales a k, y se dice que se encuentran en el cono de luz. Sabemos que el campo

esparcido estd dado por,

E5(F) = /G ) - T3y (5.16)

donde el 7, estd fuera de la esfera y Jind e 1a densidad de corriente inducida dentro

de las esferas. Calculando el campo eléctrico en el limite de campo lejano, es decir,
e

r>> %—: y desarrollando G, al orden mas bajo y excitando a la esfera por una

- — L A,
onda plana transversal externa £ (') = Eie?*" "¢l obtenemos,

kot 7.57.5 (_; 78 14 ~1
(1 —k°k®%)- 0% (K%, k") - e + O( 2) (5.17)

(F) whok, 04777“ r

Podemos decir a partir de esta expresiéon que (T —/%sl%s) es un operador de pro-
yeccién transversal y como el campo esparcido debe ser perpendicular a ks , se
puede hacer la analogia de las componentes transversales del tensor generalizado
de conductividad con las componentes de la matriz diagonal de esparcimiento para

el caso de una esfera, es decir,

By \ _ ™ [ 5(0) 0 Ei (5.18)
E —ikor 0 S1 ((9) E; ’ ‘

y comparando las ecuaciones (5.17) y (5.18), obtenemos, los valores de las compo-

nentes 0% y, 0y en términos de los elementos de esparcimiento, ya desarrollados

en el capitulo 4

. 1 s s 1.1 1

zw,u,oaaXX(k kYY) = -y S1(0), (5.19)
Y 1

iw,uoﬂagy(ks,kl) = —zk Sa(0). (5.20)

Utilizando las aproximaciones sobre la magnitud del vector de onda (k" = k = k,)
y que son la razén del nombre de esta aproximacién, se pueden encontrar las

amplitudes de reflexiéon como
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—20,) kL — Kkt .
Sl (71' 0 ) kz kz ezZakZ’ (521)

T TTS0) K4k
SQ(T[' - 2(91) kiz, - kii i2akt
= . reakz 22
ST 50) kRS (5.22)

Sin embargo, en esta aproximacion existe una inconsistencia. La inconsistencia es
que en el limite de particula pequena, no recuperamos las relaciones de Fresnel,

especificamente en polarizaciéon p tenemos

R A N Y L O
lim r) = ———= z = z (5.23)
ka—0 ki ki ki4+ kLT kil gt kL4 K
que no coincide con la expresién de la ecuacién (2.19) y es por ello que no la
ocuparemos en nuestros andlisis, por lo que se propone una nueva aproximacion a

partir de ésta.

» Aproximaciéon Heuristica (HA).

Para eliminar esta inconsistencia que se tiene en la LCA, lo que se realiz6 en el
trabajo previo, fue seguir en esta misma direccién y lo que se hizo fue considerar
que el vector de onda efectivo que excita a la esfera tiene magnitud k, pero se
encuentra a lo largo de la direccién de la onda transmitida k'. Por lo tanto lo que
se cambio fueron los argumentos angulares de la matriz de esparcimiento que estan

en las ecuaciones (5.21) y (5.22), obteniendo las siguientes expresiones

wa _ Si(m — (0 +6)) kL — kL i2aki

Tyt = S G—0) kit kée , (5.24)
S(w—(9i+9))k"—kt o 1
HA _ P2 i 2 2 i2ak!
T, = S6—0) kT kie , (5.25)

donde 6; es el angulo entre el eje z y el vector de onda transmitido Kt (ver figura
5.3), como podemos ver, si §; = 6, regresamos al LCA, y es asi como se llega
al nombre de esta aproximacion Heuristica, dado que no existe una derivacién
matematicamente rigurosa, pero se escogieron estos argumentos para obtener en

el limite de particula pequena las relaciones de Fresnel (ecuacién 2.17 y 2.19).
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FiGura 5.3: Angulo entre los vectores de onda reflejado y transmitido.

Por dltimo presentaremos la ltima aproximaciéon que se realizé en[3].

Aproximacién de Fresnel(FA).

En esta aproximacién es simplemente considerar al coloide turbio como un material
comun caracterizado por un indice de refraccion efectivo, teniendo como relacion

de dispersién[21]

kL = ko(nZ; — sin®6;)"/2, (5.26)

donde se puede utilizar el indice de refraccién propuesto por Van de Hulst[13],

3f

(5.27)

Las relaciones de Fresnel son las expresiones mas usadas para la interpretacion
de experimentos y para mediciones de indice de refraccion efectivo pero quere-
mos mostrar que son incorrectas para la descripcién de propiedades Opticas para

suspensiones coloidales. Por lo tanto las vamos a considerar en nuestro analisis

) t
Fa _ K-k

TR R

(5.28)

I T .
FA _ z z
T, = prayTR T (5.29)
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Las aproximaciones que tenemos hasta el momento son las siguientes:

= Fresnel 2 medios
= Heuristico
Y que sabemos que la aproximacién Heuristica, ecuaciones (5.24) y (5.25), cuando tene-

mos particula pequena (a — 0), obtenemos Fresnel 2 medios. El diagrama del sistema

que estamos analizando es el siguiente:

FIGURA 5.4: Diagrama que tenemos al considerar particulas inmersas en aire (free-
standing colloidal system). Presentando los angulos que se utilizan en las aprozimacio-
nes.
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Algunos resultados tedricos que se tienen en esta seccién son los siguientes:

(a) Polarizacion s (b) Polarizacion s
Of [r=200 nm —— Fresnel 2m 0 r=200 nm
A=630nm| |-— Heuristico A=630 nm
1Hf=2% f=5%
-1
-2
= &
= 3 <2
S =
S S
~ -4 g:
=3
.
6 4 — Heuristico
0 20 40 60 80 0 20 40 60 80
0i(deg) 0:(deg)

Ficura 5.5: Curvas del cdlculo de la reflectividad comparando los modelos tedricos

de Fresnel 2 medios y Heuristico. Utilizamos la escala logaritmica para observar las

variaciones que hay en dangulos bajos. Las particulas son de didrido de titanio con un

radio de 200 nm a una longitud de onda de 638 nm y con una fraccion de llenado al
2% vy 5%.

Como podemos observar las diferencias que existen entre estos dos modelos es muy
clara, y los minimos que se observan en la aproximacién Heuristica, podriamos interpre-
tarlos como una respuesta magnética y que la aproximacion de Fresnel no la proporciona.
Como hemos observado estos resultados son para particulas inmersas en aire, o lo que
se le llama “free-standing colloidal system”, pero que sucede si consideramos ahora, que
las particulas estdn inmersas en una matriz homogénea, y serd lo que presentaremos a
continuacién. El siguiente andlisis es necesario presentarlo debido a que el experimento

que se reportard mas adelante se hace asi.

5.2. La matriz

La funcién dieléctrica de la matriz es real €;(w), en la cual estdn inmersas las particu-
las, se encuentra en el mismo semi-espacio en el cual estan las particulas aleatoriamente
localizadas, con una interfaz plana en z = 0. La presencia de esta matriz hace que las
corrientes inducidas por el campo externo, polaricen esta matriz induciendo las cargas
en la interfaz, dejando como resultado, cargas superficiales inducidas y densidades de
corriente superficiales, a lo que se le suele llamar cargas y corrientes imagen. Por lo cual
para encontrar el efecto que tienen estas imagenes en las amplitudes de reflexién, se
sigue el mismo camino que se utilizé para encontrar la solucién para esferas inmersas
en el aire (“free-standing”), simplemente reemplazando la funcién de Green del espacio

<

<>
libre GG, por la funcién de Green del semi-espacio G en la expresion 5.8. El calculo de
g

G es a lo que se conoce como teorfa imagen exacta[22], se puede mostrar que
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> . “ o 1 A ST S S ,
Ghs (,17) =Gy (7,77) + (27r)2/R Pk By (K]) eI 0B E0; s,
(5.30)
> o 1 = . ) T, . 1
Gra (7) = (g [ Py By (et a o )
T R2 P

And <~
donde G es igual que G, pero en lugar de k,, debemos de usar k; que corresponde al
vector de onda en la matriz homogénea, con la respectiva funcién dieléctrica €;(w). Se

define lo siguiente

<~
I”: €s6s + éyéy, (532)
Ky = koo + kyéy, (5.33)
ki = [k — ki, (5.34)
k)= \/k} — ki, (5.35)
<—>+ R 1 PN 1 - PN N 9 <~ o 17 A
1 z
AR 1 < 1 - “— PRGN 9 ¥ o o 17
By (k) = gz Uy g ki) - B+ B (ky)) - (R Iy =kl + kioky ), (5.37)
<> s <> s p 1 - -
R (k) = ria(ky) I —(ria(ky)) + le(ku))ﬁkuk\\’ (5.38)

[
donde r§, y ¥, son los coeficientes de reflexién entre los medios 1 y 2 y corresponden a
las férmulas de Fresnel ecuaciones (2.17) para polarizacién s y (2.19) para polarizacién
p. El medio 2 corresponde al medio homogéneo o medio matriz (en nuestro caso es agua).

Al igual que en la solucién que se presenté anteriormente, se da solucién a la ecuacién
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(5.12) con las expresiones que corresponden a este caso, los detalles de esta solucién se

encuentran en la tesis[1], obteniendo finalmente las siguientes expresiones

s s i2akl
r. = 12 + Tcohe * (5 39)
s i2akl’ ’
1 —riyrs e

D P i2akl

_ 712 + Tcohe §
p = 1 — yP P gi2akl” (5.40)

12T con®

Como podemos ver la estructura de estas ultimas expresiones, son similares a las que
se mostraron en el capitulo 2, donde se obtuvo el coeficiente de reflexion para tres medios
con interfaces planas y paralelas, considerando electrodindmica continua. En este caso
el ancho del medio 2 es de a siendo a el radio de la particula, entre los planos z =0 y
z = a y con la respuesta dieléctrica de la matriz, €1, por lo tanto tenemos los siguientes
medios: el medio 1 es el medio de incidencia, el medio 2 es el medio finito de la matriz
(matriz homogénea), que estd entre 0 < z < a, y el medio 3 es el medio del sistema

coloidal.

1 [2 3.. ‘
009
900
09 0®
00 ®
. .‘
O

Ol—ia

FIGURA 5.6: Sistema resultante, a partir del andlisis realizado, teniendo como medios,
aire-matriz-matriz+particulas.

Como muestra la figura 5.4, este es el sistema que se tiene, y es un sistema de 3
medios, donde r§, y r{,, corresponden a las amplitudes de reflexién entre la interfaz aire-
matriz, el medio 1 no necesariamente es aire, en nuestro experimento serd vidrio-matriz,
y dadas por las férmulas de Fresnel ecuaciones (2.17 y 2.19), para nuestro caso la matriz
serd agua; y ro, v rfoh corresponden a las amplitudes de reflexion para los medios 2 y
3, que es matriz-matriz+particulas, donde r; y 7, corresponde a las aproximaciones, que
son las ecuaciones (5.24-5.25) y (5.28-5.29). Por ejemplo para la aproximacién Heurisitica

(Teoh,HHA), S€ tiene



Capitulo 5: Modelos Teoricos 49

s __ .8 —i2ak}
Tcoh,HA = THAC ) (541)

V4 _ P —i2ak]!
TeohHA = THA®C z, (5.42)
y de esta manera las expresiones para la aproximacién Heuristica serian
s s i2ak}
T12 + rcoh,HAe i

Ty = 4 (5.43)
S 2.5 2akl’
L= riorion ma€ ="

D D i2ak}
o+ 17 e z
12 HA
coh, (5.44)

Tp = —.
L= r{yrlop ra€eh
Donde 7%, 4 v 77 4 estén dadas por las expresiones (5.24) y (5.25). Para la aproximacién
de Fresnel, obtendriamos las férmulas de Fresnel 3 medios, ocupando las férmulas (5.28)
y (5.29), utilizando la relacién de dispersién de Foldy-Lax[11, 12, 23]. Las ecuaciones
(5.43) y (5.44) formaran parte de las expresiones que se van a programar y obtener

resultados numéricos.

5.3. Modelo de Esparcimiento Coherente ( “Coherent Scat-
tering Model, CSM?”)

Este modelo estd basado en cortes o rebanadas del semi-espacio[24] que contienen a
las particulas dentro de bloques delgados|2]. Lo primero que se realizé en este trabajo[2],
fue considerar una distribucién aleatoria de particulas esféricas en el vacio, contenidas
en un plano con _Td <z < g, como se muestra en la figura 5.5, y considerando un campo

eléctrico incidente

E(7,t) = B,e;elt et (5.45)

donde k' = k; €, + k€, y como podemos ver el vector de onda se encuentra en el plano
yz. En el andlisis que se presentd en la seccién anterior, el plano donde se encuentra el
vector de onda era xz. En consecuencia el campo esparcido debido a esta coleccién de

N particulas esféricas, cuyos centros estén localizados en {7, 7, ..., 7, TN }, €3
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- - — - - — .

N <~
E°(F) = Z/d%’/d%” Go (71!, ') T (r' = Tip, 1" — 7p) - E* ("), (5.46)
p=1

< - =
en lugar de T (', 7") que es el operador de transicién de una esfera se puede utilizar
— e
P (r'" — 7p). Se sabe que T es proporcional a T'[4]. Debido a la geometria del bloque
delgado, es conveniente trabajar en el espacio de Fourier, es decir, en la representacién

de onda plana, y de esta manera escribir que el campo esparcido como

. N <~ A A
;s ! s s (L —KLRL) o o0 s s kiR, iR
E(F)ZWEO;//dkxdkykg.a(ki,k).ee (LR L7 (5.47)

donde ki = kié, + kiey + kie. y kS = [k — (k3)? — (k;)Q]l/Q. El campo esparcido es
la suma de ondas planas propagandose a lo largo del vector Eﬁc siendo la componente
positiva (4), para ondas propagéndose a la derecha, y la componente negativa (—) para

ondas propagandose a la izquierda de la particula.

—d

2

M)

F1GURA 5.7: Sistema diluido de esferas aleatoriamente distribuidas, cuyos centros estdan
dentro del plano.

Dado que nuestro trabajo estd enfocado en la componente coherente del campo ra-
diado, vamos a considerar el promedio configuracional de Es , de la ecuacién (5.47), la
ubicacion de cada particula d3rp sobre el volumen de cada bloque delgado, obteniendo
que

. L d
(E*(M)star = E3e™ 75 2> 2, (5.48)
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- - T = _d
(E*(7))stap = BT 2 < - (5.49)

donde los campos Ef, estdn relacionados con la conductividad no local de la esfera,

Ccomo o o
. B, (1 -k L
E, (1 —kkr inkid
B :i;p(l—ki). AR (5.51)

donde p = %, numero de particulas por unidad de volumen. El campo lejano a su vez

esté relacionado con la diddica de esparcimiento F definida como

(1 —kk). & (},F) = 4n F (B, k) (5.52)
y
s AA — —. A A~
(1 —k"k")- & (K7, kD) = 4n F (", k) (5.53)
obteniendo que,
eikr o ..

Efejano(F) =E, F (ksa kz) : éi7 (554)

r
y utilizando las expresiones (5.17) y (5.18), que nos relacionan el campo lejano con la

matriz S y con la conductividad no local, se obtiene[2] que

kd

B} = —-E,y——r
+ 07608@

5(0)é;. (5.55)

k sin kid

cosf; ki

E° = —E,y

[—(cos 0;é,+sin b;é.)(cos 0;€,—sin 6, ) So(m—20;)+€,€, 51 (m—26;)]-€;,
(5.56)

en donde v = %, y f la fraccién de llenado de volumen. Dependiendo de la po-

larizacion, se tiene que é; = €, para polarizacion s y para polarizacién p que é =

cos 0;é, — sin 6;€.

De esta manera para polarizacién s, los campos esparcidos, tienen la siguiente forma

S(0)é,. (5.57)
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F_sinkd g or — 20,6, (5.58)

ES=_F~— """
- OPYCOSHZ' K

Para el cédlculo de la reflexién coherente lo que se consider6 fue una pila semi-infinita

de bloques delgados de ancho d, como se muestra en la siguiente figura,

A 21 22 Zn Zn+1
i, L e | ] eee
_________________________ N
7
0;
Ei z=nd
: : . - 1
S P fen=(nt+3)d
y[ E E E E
x z fui 515 EZE fui

FiGurA 5.8: Modelo de un semi-espacio de un conjunto semi-infinito de hojas en 2D.

Habra multiple esparcimiento dentro de la pila de hojas delgadas cuando incida una
onda en el semi-espacio. La onda reflejada sera la suma de ondas esparcidas debido a las
hojas delgadas. Para resolver el problema de multiple esparcimiento solo consideraremos
el campo en los planos que se encuentran a medio camino entre las hojas delgadas. El
objetivo en[2] fue calcular los campos entre las hojas en la posicién &, (como se muestra

en la figura 5.8). Los campos en esa posicién se escriben como

y se puede escribir como:
E, = (Efé; + E;é")elkarthiy) (5.60)

donde é; corresponde a la polarizacién de la onda incidente y é, corresponde a la po-
larizacién de la onda reflejada. Ademds E;" es la amplitud de campo que se propaga
hacia la derecha y E, es la amplitud del campo que se propaga hacia la izquierda. Para
escribir el campo en cualquier plano, estard dado por la suma del campo incidente y el

campo esparcido para todas los planos.
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Bf = B+ Y (BEy, + aB/,_)e*n=zm)d (5.61)
m=0
y n
Ey = > (BE; + B, )e R Enmmmid, (5.62)
m=0

siendo E! la amplitud del campo incidente evaluado en &,. Ademés o y 3 son los

coeficientes de esparcimiento, y estan dados por:

K

o= eiS(O), (5.63)

B= 5 (r — 20)) (5.64)
- PYCOSHZ‘ 1\ 1) .

y para polarizacion p (TM), lo tnico que cambia es Si(m — 26;) — Sa(w — 26;). Para
obtener los coeficeintes de reflexién, consideremos el caso diluido, donde kid < 1, las
ecuaciones (5.61) y (5.62) se pueden escribir en forma integral[2]. Considerando el caso

para z > 0 se propone como solucién:

E*(2) = B, én, (5.65)

E™(2) = rps Epet®s 0. (5.66)

El coeficiente 75 es el coeficiente de reflexién del semi-espacio. De tal manera que tene-

mos las siguientes expresiones realizando la integral de la ecuacién (5.61):

: kgf _ ki o
Ths = i 3 = a), (5.67)

y para la ecuacién (5.62):

—_— B (5.68)

ik + K+ )

Y utilizando estas dos tltimas expresiones, tenemos que la relaciéon de dispersién para

el sistema que se resolvié en[2], es
kel = [(k)? = 2ikla — 8% — o?])V/2, (5.69)

y si sustituimos (5.63), (5.64) y (5.66) en (5.68), se obtienen las amplitudes de reflexién

para cada una de las polarizaciones.
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Teniendo para polarizacion s,

T’Zs _ ’)/Sl(ﬂ' — 2(92) i :
i cos 0;{cos 0; + [cos? 0; + 2ivS(0) + (v2/ cos? 0;)(SZ(m — 26;) — S2(0))]z} — v5(0)
(5.70)
y para polarizacién p,
Tp _ ’}/52(71' — 292) .
i cos 0;{cos 0; + [cos? 0; + 2ivS(0) + (v2/ cos? 0;)(S3(m — 26;) — 52(0))]%} - zg’g(i))

Como se senald al inicio de la seccion estos cdlculos corresponden a particulas in-
mersas en aire, ahora si consideramos que las particulas estdn inmersas en una matriz
homogénea, por ejemplo agua, debemos de hacer cambios en las férmulas ya presenta-
das, como son k — n,,k y 6; — 0,,, donde 0,, es el angulo de refraccién en la matriz,

definido por la ley de Snell (sin 8, = (n1/n,;,)sinf;) con ny, 0 el indice de refraccién y

2
m

el ngulo del medio incidente, ademés de la relacién k& = k[ngf —n2, sin6,,]2, y ny, es
el indice de refraccién de la matriz. En el articulo[2] se propuso utilizar las férmulas de
los tres medios utilizando como coeficiente de reflexion ro3 a los coeficientes de reflexién

del semi-espacio, ecuaciones (5.70) y (5.71), de tal forma que tenemos:

s s ,i2akT'n
r. — 7’12—|-7”h86 = (5 72)
s 1 5 .8 Li2akTn,’ ’
+?”127”h56 z
p P _i2akT'n
L (5.73)

rp = A
P 1+ r1i727,28622ak;"nm ’

y es asi como calcularemos las amplitudes de reflexiéon utilizando el CSM. Por lo tanto
los modelos que vamos a utilizar en este trabajo,s seran los siguientes modelos:

= Fresnel 2 medios

= Fresnel 3 medios

» Heuristico

= Coherent Scattering Model, CSM

y seran estos los modelos que se utilizaran para la comparacién con los resultados expe-

rimentales.
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5.4. Resultados numéricos

En esta seccién presentaremos resultados de célculos numéricos de las amplitudes de
reflexion para los diferentes modelos, dicha curvas se realizaron en Wolfram Mathematica
9, el programa se puede ver en el Apéndice C. La geometria que tenemos y que vamos
a simular es la que se presenté en la figura 5.4, y es la geometria que describird de la
mejor manera al sistema experimental, que consiste en un sistema de interfaces: vidrio-
agua-agua-+particulas. Los valores del indice de refraccion fueron obtenidos a partir de
tablas[14]. En el Apéndice B se muestran las gréficas de los indices de refraccién de las
particulas que se utilizaron en este trabajo. El indice de refraccién del BK7 (prisma)
es de 1.5149 a una longitud de onda de 638 nm. El indice de refraccién del agua es
de 1.3315 a 638 nm, y el indice de refraccién de cada una de las particulas que se
presentaran se mencionan en cada una de las graficas. Con estos indices de refraccién
el dngulo critico para la interfaz BK7-agua es de 61.5 grados. Los resultados numéricos
que se presentaran son alrededor del angulo critico. Nos interesa esta zona debido a
que hay una fuerte variacién en la reflectividad en un intervalo pequeno de angulos. Es
importante sefialar que no podemos anticipar que en esta zona los modelos van a diferir.
Debido a la geometria que tenemos nos enfocaremos en presentar las férmulas de los
tres medios utilizando cada una de las aproximaciones presentadas al final de la seccién
anterior. Fresnel 3 medios, Heuristica y Coherent Scattering Model y de aqui en adelante

solo usaremos CSM para referirnos a este modelo.

5.4.1. Latex (Polimetil-Metacrilato, PMMA), de 120nm de didmetro

Vamos a comenzar con el valor absoluto al cuadrado de las amplitudes de reflexién
(coeficiente de reflexién) hechas para latex de 120 nm. Primero vamos a mostrar gréficas
como funcién del dangulo de incidencia de 0 a 90 grados, estas curvas nos van a mostrar
un panorama en general del comportamiento de los diferentes modelos, y nos van a
proporcionar ciertas zonas de posible interés. En estas curvas tedricas vamos a utilizar
parametros similares a los del experimento que se disené para realizar la comparacién

entre teoria-experimento.
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(a)Polarizacion p (b) Polarizacién p
1.0[ =60 nm 1.0 r=60 nm
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F1GURA 5.9: Suspension coloidal a dos fracciones de volumen a una longitud de onda
de 638 nm, con polarizacion p.

Se eligié esta longitud de onda, 638 nm, debido a que es el laser que se tiene en el labo-
ratorio. Las letras BK 7 se refieren al material con el cual estd hecho el prisma y que es
el medio de incidencia. El indice de refraccién para el ldtex que se manejo en esta grafica
se obtuvo de tablas[14]. De la figura 5.9 tenemos que en la polarizacién p, observamos
el dngulo de Brewster en todos los modelos que se estan utilizando. Las diferencias que
podrian existir en los modelos, en este caso no se nota un cambio significativo a pesar de
que tenemos fracciones de llenado altas. El corrimiento y la suavizacién en las curvas de
reflectancia que se observa respecto a la referencia (BK7/Agua), se debe a la presencia

de las particulas de latex.

Ahora los resultados numéricos de la reflectancia se van a presentar en una escala
logaritmica, y esto es debido a que queremos observar que sucede a angulos bajos, y
en base a las curvas anteriores, observamos que la intensidad es muy pequena, por lo
que medir en esa zona seria dificil ya que las intensidades no son muy altas, pero es
bueno mostrar estas graficas para poder observar si en realidad seria adecuado medir en

angulos bajos. Los resultados se muestran en la siguiente figura.
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(a)Polarizacion p (b) Polarizacién p
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F1GURA 5.10: Suspension coloidal a distintas fracciones de volumen a una longitud de
onda de 638 nm y polarizacion p, en una escala logaritmica base 10.

Lo que podemos observar en base a esta grafica es que de nuevo para fracciones de
volumen pequenas no vamos a observar diferencia alguna entre los modelos y ademds
ahora tenemos un problema adicional ya que tenemos intensidades muy bajas. El minimo
que se presenta en la figura 5.10 hace referencia al angulo de Brewster que observamos

en la figura 5.9.

Ahora vamos a mostrar inicamente la zona alrededor del dngulo critico a fracciones
de volumen altas. En la figura 5.11 se muestran curvas de reflectancia a dos longitudes de
onda. En el experimento se trabajé ademas del laser de 638 nm con un laser de 405 nm
béasicamente porque son los instrumentos que contamos en el laboratorio para iluminar.
Como podemos observar es bastante complicado diferenciar las teorias en esta zona de
angulo critico, a menos que tengamos una fraccion de llenado volumétrica muy alta. Nos
tenemos que preguntar qué sucede en otra zona angular, es decir, nos alejamos de la

zona de angulo critico y veamos que comportamiento es el que vamos a observar.
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(b) Polarizacién p

(a) Polarizacion p
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FiGurA 5.11: Suspension coloidal a diferentes fracciones de volumen a dos longitudes
de onda: a) y b) a 638 nm y ¢) y d) a 405 todas a polarizacidn p.

En base a la figura 5.12 existen diferencias con respecto a la curva de referencia. La
diferencias entre modelos son minimas pero si se logra diferenciar los comportamientos
de cada uno de los modelos. Con esto podemos decir, que si logramos medir en esta
zona vamos poder distinguir entre modelo tedricos y que modelo se ajusta mejor al

experimento.
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(a) Polarizacién p (b) Polarizacion p
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FiGUurA 5.12: Suspension coloidal a dos fracciones de volumen a una longitud de onda
de 638 nm, polarizacion p. En una escala angular fuera del angulo critico

5.4.2. Latex (PMMA), de 520nm de didmetro

En esta seccidon presentaremos tnicamente las curvas en las dos zonas angulares de
interés, que son la de angulo critico y fuera del angulo critico. No presentaremos como
en la seccién anterior la escala angular de 0-90 grados debido a que no se observan
diferencias notorias entre los modelos. Comenzamos con las graficas cerca del dngulo

critico.

Con base en la figura 5.13 es muy claro que Fresnel 2 medios ya tiene un comporta-
miento completamente diferente comparado con los nuevos modelos tedricos. Va a ser
importante la comparacién con las mediciones con este tamano de particulas, y veremos
cual de todos los modelos se ajusta mejor al experimento. La diferencia entre Fresnel 2
medios y los modelos Fresnel 3 medios, Heuristico y CSM, es més notoria cuando usamos
una longitud de onda de 405 nm. Es importante senalar que los modelos de Fresnel 3
medios, Heuristico y el CSM se comportan de una manera muy interesante, y es que
las curvas entre los angulos 58 a 60 grados van por arriba de la curva de referencia,
comparada con Fresnel 2 medios, que va por debajo de la curva de referencia. Va ha ser
importante la comparacién de estas curvas con las experimentales para observar si estas
diferencias se observan en el experimento y saber cudl de modelo se ajusta de la mejor

manera al experimento.
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(a)Polarizaciéon p (b) Polarizacion p
0 =250 mm ‘ M =260 mm ‘
=638 nm =638 nm
0815 ¥ 7 777777777777777777777 08 ILatex
-n:1,4887
a_
Loe B e S L
S
od S — ] A S S
3 1 -— BK7/Agua ‘ / — BK7/Agua
| —— Fresnel 2m | | — Fresnel 2m
0.2 ----memmremee g A e T ——Fresnel3m | {02t R — Fresnel3m |...
: ‘ Heuristico ‘ ‘ - Heuristico
— (M — CSM
0 B | T 0 H H H
58 60 62 64 66 58 60 62 64 %6
0i(deg) 0;(deg)
(c) Polarizacion p (d) Polarizacién p
10 r=260 nm ‘ ‘ 19 =260 nm ‘ //,,
=405 nm =405 nm §
f=6% f=9.11% ‘
0.8 = 0.8
n=1.5051
o a
208 S L B B
e oo ——— 3 e
3 3 —— BK7/Agua — BK7/Agua
/ ; — Fresnel 2m — Fresnel 2m
02— S SRR s —— Fresnel3m | — Fresnel3m | -
‘ ‘ — Heuristico 'Heuristico
‘ — CSM ‘ ; — CSM
| | T 0 I | i
O ) 62 64 6 58 60 62 64 66
0i(deg) 6:(deg)

F1GurA 5.13: Suspension coloidal a diferentes fracciones de volumen a dos longitudes
de onda: a) y b) a 638 nm. y c) y d) a 405 nm. todas con polarizacidn p.

Ahora observemos la zona angular fuera del angulo critico. En la figura 5.14 se observa
que si existen diferencias entre los modelos, lo cual es muy importante, dado el objetivo
de nuestro trabajo serd la descripcién del experimento empleando los modelos en estudio.

Necesitamos realizar las comparaciones y ver que es lo que sucede.
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(a)Polarizacion p (b) Polarizacion p
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FiGUurA 5.14: Suspension coloidal a dos fracciones de volumen a una longitud de onda
de 638 nm, polarizacion p.

5.4.3. Didxido de Titanio, de 400 nm. de diametro

Sigamos en la misma direccién que hemos venido haciendo, y mostremos las curvas de
reflectancia como funcion del angulo de incidencia en la regién del angulo critico para ver
el comportamiento que tienen los modelos al considerar una nueva suspensién coloidal.
Considerando dos fracciones de volumen y el indice de refraccién obtenido de tablas[14].

Veamos las diferencias entre los modelos tedricos en la regién del angulo critico:

(a)Polarizacion p (b) Polarizacién p
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FiGurA 5.15: Suspension coloidal a dos fracciones de volumen a una longitud de onda
de 638 nm, polarizacion p.

Lo que podemos observar es que a muy bajas fracciones de llenado (figura 5.15a),
Fresnel 2 medios se separa de los modelos de Fresnel 3 medios, Heuristico y CSM, pero
no tenemos diferencias importantes entre estos modelos. Lo mismo sucede en la figura
5.15b, distinguiendosé ligeras diferencias entre los modelos. Serd complicado distinguir
estas diferencias en el experimento. Es importante senalar que aqui se calcularon curvas

tedricas para el caso monodisperso. Sabemos que las suspensiones de diéxido de titanio
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tienen una distribucién de tamanos. Mas adelante realizaremos el caso polidisperso (dis-
tribucién de tamanos) y veremos las diferencias con respecto a la figura 5.15. Por dltimo

mostraremos algunas curvas de reflectancia para suspensiones coloidales de Cobre.

5.4.4. Cobre, de 500 nm. de diametro

Los resultados numeéricos en la zona del &ngulo critico para el cobre tomando el indice

de refraccién de 0.29486+3.48761 que se obtuvo de tablas[14].

(a) Polarizacion p (b) Polarizacién p
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FIGURA 5.16: Suspension coloidal a dos fracciones de volumen distintas a una longitud
de onda de 638 nm, polarizacion p.

En la figura 5.16a no se ven diferencias entre los modelos, excepto con Fresnel 2
medios, pero la diferencia es minima, de acuerdo a la figura 5.16b las diferencias son
notables y Fresnel 2 medios se observa con un comportamiento muy diferente, teniendo
en cuenta que es una fraccién de volumen alta. No mostraremos la regién ligeramente

fuera del dngulo critico ya que para concentraciones bajas no se notaron diferencias.

5.5. Espectros de reflectividad

A continuacién mostraremos espectros de reflectividad fijando el 4ngulo de incidencia.
Las gréaficas que se mostraran a continuacién son a un angulo de incidencia de 61 grados.

Para particulas de latex de 120 y 520 nm de didmetro, tenemos:
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FIGURA 5.17: FEspectros de reflexidn para ldtex de dos tipos de tamanos (120 y 520
nm,), variando la longitud de onda incidente y dejamos fijo el dngulo de incidencia de
61 grados con polarizacion p.

De acuerdo a la figura 5.17 tenemos que las amplitudes mayores de reflexién estan
en 400 nm y esta longitud de onda serd la que ocuparemos en nuestros experimentos.
La otra longitud de onda que se ocupara sera la de 638 nm y de acuerdo a la figura
5.17b no se tiene una amplitud de reflexién como la de 405 nm. Lo importante es que
las diferencias entre modelos nos es muy grande excepto con Fresnel 2 medios. Ahora

para el caso para del diéxido de titanio y del cobre tenemos:

—
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6= 61grados|
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CSM
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\
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F1GURA 5.18: Espectros de reflexion para didzido de titanio y cobre de 405 nm y 500
nm de didmetro, variando la longitud de onda incidente y dejamos fijo el dngulo de
incidencia de 61 grados con polarizacion p.

En la figura 5.18a muestra ligeras diferencias a distintas longitudes de onda. De acuer-
do a esta gréfica lo adecuado seria iluminar la muestra con una la longitud de onda de
500 nm por el maximo de reflectividad. Para la figura 5.18b no hay muchas diferencias
entre modelos tedricos pero lo adecuado seria medir a otra longitud de onda diferente.

Nosotros utilizaremos las longitudes de onda de 405 nm y 638 nm para todos nuestros

experimentos.
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Hasta el momento podemos observar en base a las curvas tedricas las suspensiones
coloidales de latex y diéxido de titanio es un poco complicado observar diferencias entre
los modelos (Fresnel 3 medios, Heuristico y CSM), y al momento de compararlos con el
experimento sera un poco dificil distinguir las diferencias, mientras que para el cobre,
existen diferencias entre modelos pero a fracciones de volumen altas. El problema que
tenemos con estas muestras sera la preparacién de estas suspensiones, que mas adelante
se mencionara la forma como se elaboraron estas suspensiones de cobre. Se obtendran
conclusiones hasta que se tenga una comparaciéon con el experimento. Ahora veamos el

caso polidisperso.

5.6. Caso Polidisperso

En esta ultima seccién nos enfocaremos a realizar el caso polidisperso[16], es decir,
las curvas que hemos realizado hasta el momento es considerando que las particulas
son monodispersas, lo que es posible para las particulas de litex (PMMA), pero lo
que sucede es que las particulas en particular las de Diéxido de Titanio, resultan en
la préctica ser polidispersas. Me refiero a monodisperso y polidisperso, a la propiedad
que tienen las soluciones coloidales respecto a su tamano, es decir, las particulas de
PMMA, se venden como particulas de un mismo tamano, mientras que las particulas
polidispersas son aquellas que su tamano de particula es diferente, es decir, siguen una
distribucién de tamanos teniendo como radio méas probable un determinado valor. En
general el tamano de particula la proporciona el fabricante, y este tamano de particula
es el que ocupamos para realizar nuestras curvas tedricas. Pero ahora sabemos que
las particulas de Diéxido de Titanio no tienen un mismo tamafio pero conocemos el
radio m&s probable de nuestras muestras, es por ello que haremos modificaciones en
los programas introduciendo una distribucion log normal para realizar el cdlculo de las
curvas de reflectividad pero ahora utilizando un caso polidisperso. Se han realizado con
anterioridad este tipo de correcciones a los modelos[16], pero ahora generalizaremos para

todos los modelos de nuestro estudio.

Sabemos que la densidad del nimero de particulas p(a) puede escribirse como p(a) =
prn(a), donde pr es la densidad de nidmero total de particulas, independiente de su
radio y n(a) es la funcién de distribucién de tamano, que para nuestro caso sera una
distribucién log normal, que es una distribucién de probabilidad de una variable aleatoria
cuyo logaritmo estd normalmente distribuido. Es decir, si a es una variables aleatoria

con una distribucién normal, entonces la e® tiene una distribucion log normal.

1 In® &
o ) (5.74)

n(a) = av2rlno P [_21n2 o
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donde a, es el radio més probable, o es el ancho de la distribucién, a es el radio. Lo que
necesitamos es definir la fraccion de volumen la cual va a depender del radio, es decir,
dependerd de la distribuciéon que acabamos de mostrar, para ello definimos la fraccién

de volumen como

f= /000 gwa?’p(a)da, (5.75)

pero sustituyendo esta densidad de nimero de particulas, utilizando al distribucién log

normal, tenemos

f=T /Oo 2 exp [ L e ]g (5.76)
= — a X — a. .
3 V2rlno Jo P 2In%o

Para calcular esta integral lo que debemos hacer es un cambio de variable, tomando

u = In 2=, teniendo ahora como expresiéon
o

4m  adpr % gyl 1
- —_— n2o ( ; >0, 5.77
!/ 3 \/27‘(’1110’/00 e “ Y In?o ( )

tenemos que el resultado de la integracién es

4ral 9In’ o
f=—"prexp-—5—], (5.78)
y de esta forma obtener la densidad del niimero total de particulas como
T PR
Pr="1 exp | 2(3 Ino)?], (5.79)

o

siendo ahora f la fracciéon de volumen conocida, es decir, es la fracciéon de volumen que

uno mide en el experimento (ver capitulo 7). Recordando que f = pV, = ,047%“3, donde
p es la densidad de nidmero y V), es el volumen de una particula esférica. Por lo tanto,
en nuestros programas donde tengamos la fraccién de llenado f, vamos a utilizar la

ecuaciéon anterior, y sustituirla por

4m 1 >, In® -
= —pr—— a®exp|— ° lda. 5.80
! BPT\/ﬂlna/o pl 21n20] ( )

Veamos a donde tendriamos que hacer las modificaciones. En el cdlculo del Coherent
Scattering Model de acuerdo a las ecuaciones (5.63) y (5.64) tenemos los siguientes

productos
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7Sq(0) = m = oy, (5.81)

o 3f51a(71' — 2(91)

vS1g(m —26;) = k) = Quo, (5.82)

_ 3fSaa(m—20) _

’)/SQCL(’ZT — 201) 2(]{ a>3 = a3, (5.83)

donde el subindice a nos indica que depende del radio. Donde as corresponde a la
polarizacién s y ag corresponde a la polarizacion p. Por lo que tendremos que cambiar

ahora a las siguientes expresiones

exp,—+(3Ino)? 00 n?2 o
a) = 3/ 7he / Sa(0) exp [-—=]da, (5.84)
V8m(kaao)3Ino Jo a 2In“ o

exp,—=(3Ino)? © g Y3 In?2 &
a) = 3/ e 2 / Sla( i) exp [——=]da, (5.85)
V8m(ksa,)3Inao Jo a 2In“ o
_1 2 2
3 fexp (B3Ino) %G9 (1 — 20; In® &
a = [Tre / (m ) exp [— ——*]da. (5.86)
V8m(koao)3Ino Jo a 21ln“ o

Estas integrales necesariamente se tienen que resolver por métodos numeéricos, es
por ello que necesitamos definir los limites de integracién para realizar la integracién
numérica. Si nos fijamos en la ecuacién (5.74), y vemos en que valores esta exponencial
es muy pequena, nosotros proponemos que en el valor de 3 es donde la funcién n(a) se

hace muy pequena (n(a) = 0), teniendo el siguiente calculo

2 .a
In® a2

V2Ino ’

4 _ exptVv18lnao,

o

obteniendo asi los limites inferior y superior

a; = a,o V18, (5.87)
as = apo V18, (5.88)
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Estos limites son indispensables para realizar la integracién. Utilizaremos el método
del Trapecio para calcular estas integrales. Nos falta hacer lo mismo con el modelo
Heuristico y de acuerdo a las expresiones (5.24) y (5.25) en especifico a los factores
de los elementos de matriz S, se realiza una integral de n(a)S(argumento) donde el
argumento de S depende de las ecuaciones (5.24) y (5.25), obteniendo las siguientes

integrales que le llamaremos (;

. _1 2 2
Gi Ferp (3Ino) % g (() In? &
g, = S e / ) - o |da, (5.89)
V87 (keay)3 Ino Jo a 2In“ o
foo Soq(m—0;—6;) exp [—ln2 aio]da
By =L ¢ 2o (5.90)
I S2a(0i=0t) o [—ln 2 ]da
0 a p 2In ¢
foo S1a(m—0;—6;) exp [—ln2 aio]da
By = L= e —, (5.91)
I S1a(0i=0t) o [—ln 2 ]da
0 a p 2In%¢o

y es asi como sustituimos estas expresiones para hacer el caso Heuristico polidisperso.
El objetivo de este procedimiento es sustituir nuestro parametro fraccion de volumen,
que antes era una constante, ahora por una expresiéon dependiente del radio, y del ancho

de la distribucién log normal.

Mostraremos dos curvas respecto a esta seccion solo como comparativo, la prime-
ra grafica que mostraremos serd curvas de reflectividad para los modelos que estamos

haciendo.

Por ultimo solo por mostrar la diferencia entre considerar un caso polidisperso y un

monodisperso, en el caso del CSM.

Como podemos observar en la primera grafica hay diferencias entre los modelos y
sera muy sencillo identificar qué modelo es el que esta describiendo mejor al experimento,
mientras que esa ultima grafica es claro que hay diferencias entre considerar el caso
monodisperso y polidisperso. Podemos pensar que el caso polidisperso esta por debajo del
monodisperso debido a que el tamano de la particula varia y al considerar la distribucién
de tamanos hace que se tenga un tamaino mayor que el radio promedio que se ocupa para
el caso monodisperso. Veremos que para el caso de Diéxido de Titanio, cual es el caso que
describe mejor a nuestro experimento, es decir, si al considerar un caso monodisperso
nos ajustaria a nuestras mediciones o si el caso polidisperso que en principio deberia
tener un ajuste mucho mejor al experimento es el que nos describe mejor los resultados

experimentales.
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FIGURA 5.19: Modelos en el caso polidisperso. Donde o es el ancho de la distribucion
log normal, este pardmetro se propone.
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F1aUurA 5.20: Modelo del CSM, utilizando el caso monodisperso y polidisperso. Con o
el ancho de la distribucion.



Capitulo 6

Diseno experimental

En el siguiente capitulo describiremos el diseno del dispositivo experimental con el
cual se realizaron los experimentos para medir reflectancia de suspensiones coloidales
en configuracién de reflexién interna, explicando cada uno de los elementos épticos que
se ocuparon y su uso. Ademds de detallarse la manera de como se calibra el sistema y
la forma en como debemos de normalizar nuestros resultados. También explicamos la
preparacién de las suspensiones coloidales, mencionando cémo se determina la fracciéon de
llenado volumétrica para cada una de las suspensiones coloidales. Primero explicaremos

brevemente en que consiste la técnica de una refractémetro de Abbe.

6.1. Refractometro de Abbe

El refractémetro de Abbe consiste de dos prismas, un prisma que ilumina y otro que
refracta. Los prismas estdn hechos de un vidrio con un indice de refraccién alto. El
refractometro esta disenado para usarse con muestras que tengan indices de refraccién
menores al de los prismas. La fuente de luz se proyecta a través del prisma de iluminacién,
la superficie inferior es rugosa, es decir, es esmerilado de manera que cada punto en esta
superficie se puede considerar como la generacion de ondas de luz que viajan en todas
direcciones. Un observador colocado en la parte trasera del prisma de refraccién y viendo
hacia la muestra observaria una region iluminada y otra oscura, como se muestra en la

figura 6.1. El diagrama de este refractémetro es el siguiente

69
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. Zona iluminada
Telescopio

Sombra del borde
vista a través del telescopio

Prisma de medicién
Muestra
Prisma iluminado

Fuente de luz

F1GURA 6.1: Diagrama de un refractometro de Abbe.

Nos interesa medir curvas de reflectividad del haz coherente para coloides turbios[25,
26] alrededor del dngulo critico en una configuracién por reflexién interna, dado que
los modelos que se pondran a prueba con el experimento se obtuvieron considerando el
campo coherente[27] e ignorando el campo difuso. En la siguiente seccién mostraremos

el dispositivo que se disend para realizar los experimentos en configuracion interna.

6.2. Dispositivo experimental

FEl dispositivo experimental consiste de un prisma-semicircular, fabricado de un vidrio
BKT7. Por otra parte se ocuparon dos lentes, la lente 1 (ver figura 6.2) tiene una distancia
focal de 6cm. Esta distancia focal se escogié para que tuviéramos enfocada la luz en
el centro del contenedor (esta distancia fue arbitraria, era la lente que se tenia en el
laboratorio). La lente 2 tiene una distancia focal de 3.5 cm. La eleccién de esta distancia
focal fue la misma razén que la lente 1 y ademas fuera facil de alinear en el espacio fisico

del arreglo experimental.
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Prisma-Semicircular

FIGURA 6.2: Arreglo experimental.

La lente 1 nos ayuda a enfocar la luz incidente en la base del prisma-semicircular justo
en el centro del contenedor. El prisma plano-concavo nos ayuda a eliminar la curvatura
del prisma semicircular. La lente 2 se utiliza para transformar una distribucién angular
de la intensidad de la luz reflejada en una distribucién espacial de la intensidad en el
plano focal de la lente 2. El plano focal de la lente 2 se ilustra en la figura 6.3. La
camara CCD se coloca en el plano focal de la lente, de tal manera que los rayos de
luz que viajan haciendo un angulo con el eje 6ptico de la lente se enfocan en el mismo
punto en el plano focal. Lo que obtenemos con esta alineacién entre lente 2 y CCD, es

transformar distribuciones angulares de intensidad en distribuciones espaciales.

.. f !

Plano Focal
Lt e de lalente

F1cURrRA 6.3: Plano focal de la lente 2 y la alineacion de la cdmara CCD en el plano
focal de la lente.
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Un elemento importante es el que llamamos difusor dindmico (ver figura 6.4). Nos
ayuda a eliminar el "moteado” (speckle) para obtener una imagen muy limpia, es decir,
estamos eliminando los efectos de interferencia aleatoria al realizar los experimentos de
reflectancia. También utilizamos un polarizador, el cual nos ayuda a elegir una polari-
zacién del haz incidente, ya sea polarizacién s (perpendicular al plano de incidencia) o
polarizacién p (paralelo al plano de incidencia). La forma de elegir dicha polarizacién
es en base a la graduacién de dicho polarizador. Mas adelante mencionaremos como
determinamos el eje de polarizacién. El prisma plano-céncavo nos ayuda a eliminar la
interfaz curva que ve la luz al salir del prisma-semicircular. El problema que se elimina
es el “desenfoque” al medir la luz que se refleja. Colocar este prisma plano-céoncavo nos
ayuda a quitar este desenfoque, y la lente 2 como ya se menciond transforma la distri-
bucién angular en una distribucién espacial sobre el area efectiva de la cAmara CCD. La
cémara utilizada es una CCD modelo 1545M de la marca Thorlabs®), el drea sensible de
esta camara es de 6.6 mm?. Més adelante se explicara de que manera estamos realizando
el andlisis de la imagen para obtener las curvas de reflectividad que se compararan con
las predichas por las distintas teorias que consideramos. Por ultimo el contenedor que
se utilizd, esta fabricado de dos piezas, la primera es un cilindro de acero con rosca. La
segunda pieza es una tapa que se ocup6 para cerrar el contenedor. Esta pieza fue fabri-
cada de teflon. El cilindro de acero fue pegado con pegamento epdxico a la cara plana
del prisma-semicircular y con la tapa se cierra el contenedor. El montaje dispositivo es

el que se muestra en la siguiente figura.

Prisma-Semicircular

FI1GURA 6.4: Dispositivo experimental incluyendo todos los elementos dpticos.



Capitulo 6: Disefio experimental 73

6.3. Alineacion del sistema

En esta seccién presentaremos la forma de alinear nuestro sistema. Tenemos que men-
cionar que el laser con el que vamos a alinear el sistema tinicamente lo utilizaremos para
dicha alineacién, con este laser no se realizardn las mediciones. El ldser con el cual lle-
varemos acabo las mediciones de reflectancia serd alineado alrededor del angulo critico
para el agua. El ldser en incidencia normal se utiliza para medir luz difusa como se hace
en[5]. Esta parte es fundamental, debido a que la exactitud de todos nuestros resultados
dependen de esta alineaciéon. Una mala alineacién seria la principal fuente de error en
nuestros resultados.

Lo primero que se debe hacer es localizar el centro de la platina en donde se estd mon-
tando el sistema prisma-semicircular. Este centro lo obtenemos con la ayuda de una
plomada y desplazando angularmente el sistema cada 10 grados para asegurar que el
centro de la platina no se mueve con respecto a nuestra referencia (la plomada). Una
vez que se localizo el centro de giro, lo que hacemos es colocar el conjunto de prismas
en la base de la montura, haciendo coincidir el eje de giro con el centro de la cara plana
del prisma-semicircular. Una vez hecho estos pasos, lo que sigue es alinear el prisma-
semicircular. Poniendo el prisma-semicircular paralelo al plano de la mesa éptica. El
procedimiento que hicimos fue colocar el ldser de manera que el haz incida en el centro

y normal a la cara circular del prisma, como se muestra en la siguiente figura.

FIGURA 6.5: Incidencia normal del ldser al prisma.
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Una vez colocado el laser y alineado el prisma con respecto a la altura, del tal manera
que el haz laser incida en el centro del prisma, lo que debemos hacer es ajustar la posicién
del léser ajustando su posicién lineal y angular de éste. La mejor manera de hacer esta
calibracién es desplazando angularmente el prisma 90 grados respecto a su eje de giro,
de tal manera que el haz laser roce la base del prisma (la parte plana del prisma), como

se muestra en la siguiente figura.

Movimiento
lineal

I
Movimiento
angular

FIGURA 6.6: Prisma desplazado 90° respecto a su eje de giro.

Si después de girar el prisma 90 grados el ldser no roza la base del prisma debemos
desplazar lateralmente el laser para conseguirlo. Estos dos movimientos se deben realizar
encontrando que se vea justo como en la figura 6.6, observando que el haz laser incidente
viaje paralelo a la base del prisma. La alineacién del sistema de prismas es modificado
con la ayuda de una platina la cual cuenta con unos tornillos niveladores, los cuales se
moveran de tal manera que el sistema de prismas sea paralelo al plano de la mesa 6ptica
y la luz se mantenga como se ve en la figura 6.6.

Después de realizar esta alineacion, podemos regresar a su posicion inicial, como se
muestra en la figura 6.5. Lo siguiente que debemos de realizar para tener el sistema
completamente alineado es colocar la camara CCD en la posiciéon angular deseada. En
nuestro caso viendo alrededor del angulo critico del agua. Como se ha mencionado las
mediciones seran alrededor del angulo critico para el agua dado que nuestras muestras
coloidales tienen como medio matriz el agua. Para alinear la CCD al sistema de prismas
lo que debemos hacer es desplazar angularmente el sistema alrededor de 61 grados, dado
que para la longitud de onda de 638 nm, el dngulo critico del agua esta en 61.5 grados.
Esta rotacion nos sirve como referencia, no es necesario colocar el sistema justo en el
angulo critico exacto. Una vez que se gird el sistema, lo que prosigue es hacer incidir el
haz laser y ver el haz reflejado. Es importante senalar que no se esta utilizando agua, el
haz reflejado que estamos observando en este procedimiento es el que se genera debido
a las interfaces vidrio-aire. Con ayuda de una hoja colocada en la pared realizamos una
marca donde vemos el haz reflejado. Como ya mencionamos, la geometria semicircular
del prisma dificulta las mediciones, es por ello que utilizamos un prisma-plano-céncavo
mas pequeno para que de esta manera el haz salga del prisma a través de una interfaz

plana por una superficie plana, como se muestra en la figura 6.7. Colocamos el prisma
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plano-céncavo de tal manera que la marca que hicimos en el papel inicialmente y después
de colocar el prisma plano-céncavo se mantenga en la misma posicion. Las variaciones
son bastante perceptibles y podemos modificar la posicién de este prisma de tal manera
que veamos siempre el mismo el haz reflejado en la misma posicién. La lente 2 se debe
alinear con la cdmara CCD como se muestra en la figura 6.3. La alineacion de la lente
2 y la cdmara CCD se realiza utilizando el programa de LabView. Para poner la CCD
a la distancia focal de la lente 2 se observa la imagen en el programa que esté enfocada.
Realizado este procedimiento colocamos la camara CCD, y como ya sabemos que el haz
reflejado esta en cierta posicién lo que debemos hacer es colocar la CCD de tal manera
que quede en uno de los extremos de la cadmara, esto es debido a que nosotros podemos
medir a partir de la posicién la cual fue girado el sistema y sabemos que podemos hacer
una mediciéon alrededor de 7 grados, colocamos el haz reflejado de tal manera que se
pudo medir ligeramente atrds de los 61 grados y que tengamos suficiente espacio angular
para medir corrimientos del dngulo critico de 61.5 grados en adelante, es por ello que
ajustamos la posicion de la CCD alrededor de 59 y nos obtendriamos mediciones hasta

un corrimiento en el angulo critico de 65 grados.

FIGURA 6.7: Alineacion del prisma plano-céncavo.
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Ya que se tiene el sistema alineado, falta colocar el laser que vamos a usar para
realizar nuestras mediciones de reflectividad. Por dltimo vamos ha alinear el laser realizar
las mediciones de reflectividad. Lo que debemos hacer es rotar el sistema 61 grados
pero en direccion contraria, es decir, menos 61 grados, de esta manera sabremos que
iluminaremos en la zona que nos interesa, que vuelve a ser la del angulo critico, ya que
nosotros queremos iluminar el centro del contenedor, lo tinico que debemos hacer es
colocar el laser de tal manera que podemos ver claramente como iluminamos el centro
del contenedor. Nos ayudamos de una suspensiéon de diéxido de titanio, muy diluida,
y colocamos un poco de esta soluciéon en la cara plana del contenedor, esto es para
“ensuciar’la cara y ver si el haz incidente estd iluminando solo el centro del contenedor
o alguna otra zona no deseada como algin borde del contenedor. El laser fue montando en
una platina y sobre un goniémetro los cuales nos ayudan a mover el laser de tal manera
que iluminemos el centro del contenedor. La platina nos ayuda a tener movimientos
lineales micrométricos y el goniémetro en movimientos angulares de un grado. Ya fijado
el laser en la posicién donde solo iluminamos el centro del contenedor, lo que debemos
hacer ahora es ajustar la lente que llamamos 1, regresando el sistema a cero grados, su
posicién inicial. Lo que debemos hacer es fijar esta lente en su montura correspondiente.
Para ello sabemos que la distancia focal de la lente es de 6 cm, y a esta distancia del
centro del contenedor, colocamos la lente. La pregunta es ; Cémo sabemos que la posiciéon
es la adecuada?, esto se resuelve de la misma manera “ensuciando”la superficie plana del
contenedor, de manera que uno puede ver la zona que se esta iluminando. Desplazamos
la lente 1 hasta que enfocamos el haz laser incidente en el centro de nuestro contenedor.
La platina que desplaza angularmente todo el sistema, esta controlada por un programa
que se realiz6 en LabView. La distribucién de la luz sobre la CCD se lee con este
mismo programa y despliega la “imagen® en la pantalla de la computadora. Lo tnico
que resta es colocar el difusor dindmico, la posiciéon de esta componente no afecta el
arreglo experimental. Solo debemos asegurarnos que no obstruya la luz y que su eje de
rotacién este paralelo al haz laser. De igual forma se coloca el polarizador paralelo al

laser y al difusor dinamico.

El difusor dindmico consiste en un motor variable controlado por un circuito conec-
tado a una bateria de 9 V que gira una pantalla circular traslicida que esparce la luz
transmitida. El difusor se construyo, utilizando un ventilador de computadora. Las as-
pas del ventilador fueron cortadas y sobre el eje de giro se colocaron circulos de papel
albanene. De esta manera quitdmos la interferencia aleatoria (“moteado” o en inglés

speckle) que nos afecta en las mediciones. El difusor dindmico es de la siguiente forma.
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Circulos de albanene

v \

*i | ‘ f Motor de Ventilador Haz laser
F1GURA 6.8: Difusor dindmico.

Una vez colocadas todas las componentes se tiene el siguiente arreglo experimental.

0

F1GURA 6.9: Diseno del dispositivo experimental para medir curvas de reflectancia.

A lo largo de esta seccién mostramos la manera de alinear nuestro sistema para que
se realizaran mediciones alrededor del dngulo critico, pero como ya lo mencionamos en
los modelos tedricos, también nos interesa otro intervalo angular de medicién, antes
del dngulo critico, debido a que entre 50 y 60 grados, los modelos tedricos se separan
y muestran diferencias entre si. La manera en la que procedemos es exactamente la
misma que acabamos de explicar. La modificacién serda mover el angulo de iluminacién,
alrededor de 54 grados. También debemos mover la lente 2 junto con la caAmara CCD
al dngulo de visién especular respecto al angulo de incidencia. Alineamos el sistema

siguiendo el mismo procedimiento descrito anteriormente.
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6.4. Escala angular

En esta seccién vamos a explicar la manera de construir la escala angular que vamos

a utilizar en las curvas de reflectividad. Para ello necesitamos el siguiente diagramas:

B .
0, o
F1GURA 6.10: Desplazamiento angular.
Con ayuda de la ley de Snell, tenemos que,
np sin o = n, sin 3, (6.1)

donde n), es el indice de refraccién del prisma semicilindrico (BK7), n, es el indice de
refraccion del aire, y a y 8 son los dngulos que se muestran en la figura 6.10. Utilizando

la ecuacién (6.1) tenemos que,

ny, cos ado = n, cos fdf. (6.2)

Para desplazamientos angulares finitos pero suficientemente pequenos podemos escribir,

Ao~ 150 A g (6.3)

np COS &Y

Debido a que no conocemos el angulo 5 y queremos conocer Ac, necesitamos colocar

Ap en términos de variables conocidas.
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FIGURA 6.11: Lente de distancia focal (Dy) de 35mm y longitud efectiva de la cdmara
CCD.

Partiendo de la figura 6.11, tenemos que,

Leep
— i
Y= 5D, (64)
y
L
_ -1 ~#CCD
~ = tan 24D, (6.5)

donde Leep es la longitud efectiva de la CCD en el plano de incidencia, y Dy es la
distancia focal de la lente. El eje Xcop se muestra en la figura 6.13. X p es la distancia
al eje Optico sobre el plano de la CCD (plano focal, como se definié en la figura 6.3).
Ahora si suponemos una refraccién muy pequena en la interfaz prisma plano-céncavo y

aire, podemos escribir la ecuacién (6.3) como,

1
Aa ~ —Af. (6.6)
p

Retomando la ecuacién (6.5), tenemos que
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1 AXcep
AB = 2tan~! /=22, 6.7
5= 2tan”! 275 (6.7)
La expresion necesaria para construir nuestra escala angular es,
2 AX,
Aa = = tan~! =292 (6.8)
np 2D f

la resolucién que se puede alcanzar, (Aa)pin, dependerd del ancho de cada pixel (AXecoD)min,
el cual se conoce a partir del fabricante y es de 5.2um. Dado el argumento de la ecuacién
(6.8), podemos hacer un desarrollo en series de Taylor para tener una aproximacién y
una funcién mas sencilla a programar, quedandonos a primer orden. Lo que obtenemos

es

AX,
Aa ~ =2C€C0 (6.9)
npDy
en términos de la resolucion tenemos
(AXCCD)min
A =~ 6.10
(A)min nyD; ( )

Siendo esta la aproximacién a orden lineal que usamos en el programa para calcular la
escala angular de los perfiles de reflectividad. Esta aproximacién lineal es un incremento
angular que sirve para generar la escala angular. En el programa que controla el dispo-
sitivo de medicidén se le asigna un valor inicial de la escala angular, es decir, proponemos
un angulo en el cual va a iniciar la escala angular. Utilizando la ecuacién (6.10) obten-
dremos los valores de los incrementos a la escala angular y de esta manera tendremos
la escala angular de las mediciones. La ecuacién (6.10) depende de los valores del indice
de refraccion del prisma y en nuestro caso varian porque usamos dos longitudes de onda
de 405 nm y 638 nm, teniendo como valores de indice de refracciéon de 1.5302 y 1.5149
respectivamente, ya que la distancia focal Dy y el ancho de pixel (AXccp)min, son va-
lores fijos. Asi obtendremos la escala angular. Por ejemplo si la escala angular comienza
en 58 grados, tendremos que llegar a 65 grados con incrementos dados por la ecuacién
(6.10).

6.5. Preparacion de muestras

En esta seccién vamos a explicar la manera de preparar las dispersiones coloidales
con las que se trabajaron. Las suspensiones son de latex (PMMA, polimetilmetacrilato)

de dos diferentes tamafos, de diéxido de titanio, y por ultimo suspensiones coloidales
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de cobre. Estas tltimas llevan un procedimiento distinto para su fabricacion y se usaron
dos medios matriz diferentes. Para el latex y el diéxido de titanio se ocupé solo agua
como medio matriz y para las de cobre se ocupé agua y alcohol isopropilico como medio
matriz.

Empezaremos explicando como se calcula el porcentaje de fraccion volumétrico. Esta
variable es de suma importancia para el calculo numérico y la comparacién con el expe-
rimento. Vamos a comenzar explicando como se calcula tedricamente el valor nominal
de la fraccién de llenado volumétrica durante la fabricacién de las muestras y posterior-
mente como se determina experimentalmente el valor conseguido. Lo que necesitamos

saber es la expresion para el porcentaje en fraccién de llenado volumétrica, f, que es

Vi

%f= 2
of VH2O +V;;

(6.11)

donde V), es el volumen de las particulas y Vi,o es el volumen del agua. El fabricante
que nos proporciond las muestras de latex y didéxido de titanio, vienen suspendidas en
agua. Lo que nosotros hicimos fueron muestras a partir de estas suspensiones que le
llamaremos suspensiones madres. Necesitamos una variacién de la expresién (6.11) para

considerar el porcentaje en sélidos que tiene la muestra madre, tenemos que,

Vinp

%f =—-"2_
of Vi,o + Vi

(6.12)

donde

» Viup, es el volumen de la muestra pura.
= V,,, es el volumen de la muestra que nos da el fabricante.

= VH,0, es el volumen de agua que nosotros queremos agregar.

debido a que desconocemos V;,, vamos a sustituir este volumen por variables conocidas.

Tenemos que

Vi

Vmp:Fmp*Vm:m*
Ho P

Vin. (6.13)

Donde Fy,, es la fraccién de llenado de la muestra pura, V), es el volumen de las particulas
y recordemos que la densidad mésica es, p = 77, donde m es la masa y V' es el volumen,
y si se conoce el porcentaje en sélidos, que es %w = ]\n}[—;, donde M7 es la masa total
(particulas més agua) y m, es la masa de las particulas, tenemos que la fraccién de

llenado de la muestra pura es,
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mp Tow
Fp=—"2— = L : 6.14
" my Mo AW (1Y) (6.14)
Pp pT}}LZO Pr

Obtenemos que la fraccién de llenado volumétrica con las variables conocidas como

S
p
of ZO—;”Jr(f— o) ¥ Vm 6.15)
Y Vet Vo '

Con esta expresién vamos a calcular las fracciones de llenado volumétricas tedricas, dado

que ya conocemos todas las variables, donde

= %uw, es el porcentaje en sélidos de la muestra madre, este dato es proporcionado

por el fabricante.

= pp, es la densidad de las particulas a usar, ese dato se conoce de tablas.

Vin, es el volumen de la muestra madre que nosotros queremos agregar.

= VH,0, es el volumen de agua que nosotros queremos agregar.

Como ya se mencioné la férmula (6.15) que se ocupé para calcular las fracciones de
volumen, pero debido a que se utilizan probetas para medir los volimenes las incerti-
dumbres son relativamente grandes (> 5 %), por lo que se debe comprobar esta fraccién
de volumen experimentalmente y tener una fraccién de volumen mas exacta. Esta ltima
serd con la que se trabajard para las comparaciones teoria vs experimento. La forma de
medir esta fraccién de volumen experimental se describe a continuacién.

Primero explicaré como se preparan las muestras y posteriormente explicaré como se
mide experimentalmente la fraccion de llenado volumétrica. Se prepara agua con un sur-
factante denominado “Dispers 17 al 4 % en peso respecto al agua, para preparar coloides
de Diéxido de Titanio. Para preparar coloides de PMMA (létex) se utiliza otro surfac-
tante denominado SDS (del ingles “Sodium Dodecyl Sulfate”) al 2 % en peso respecto al
agua. Los surfactantes también llamados tensoactivos, se le agregan al agua para evitar
que las particulas se aglomeren. Estos tensoactivos no alteran las mediciones aprecia-
blemente, es decir, no alteran notoriamente el indice de refraccién del agua ni tampoco
el de las particulas del coloide. Se recomienda preparar suficiente volumen de agua con
tensoactivo (500 ml. o 1 litro de agua), para que todas las muestras se hagan a partir de
esta mezcla. Este fue nuestro caso, y fue la manera de asegurarnos que el medio matriz

fuese el mismo para todas las muestras del mismo tipo.

Ya que agregamos el tensoactivo al agua, lo que debemos hacer es mezclarlos utili-

zando un agitador de iméan (conocido como “mosca”) y una parrilla agitadora, la cual
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sera utilizada para homogeneizar nuestro medio matriz. El proceso de agitacién es alre-
dedor de 15 minutos. Una vez que se tiene el agua con el tensoactivo, lo que debemos
hacer es utilizar la férmula (6.15) para calcular la fraccién de volumen deseada. Lo que
se calcula con la férmula (6.15) es el volumen de la muestra madre (V},,), ya que nosotros
proponemos la fraccién de volumen que queremos y el agua que deseamos agregar. Des-
pejamos V,,, de la férmula (6.15) y obtenemos el valor que necesitamos. Dicho volumen
se mide con probetas graduadas en mililitros. Una vez que se conoce el volumen V,, se
agrega este volumen al volumen del agua con surfactante en un contenedor. Para mezclar
estos volimenes lo que hacemos es utilizar un bano de ultrasonido modelo Branson 200,
que genera pulsos continuos por 5 minutos, la muestra estd lista al exponerla al ultraso-
nido alrededor de 15 minutos. En la secciéon de resultados, mostraremos que al exponer
nuestras muestras ya sea de PMMA o Diéxido de Titanio, 10 minutos al ultrasonido es
mas que suficiente ya que se observa que no hay variaciones de sus propiedades en el

tiempo.

Para realizar suspensiones coloidales de particulas de cobre lo que debemos hacer
es ligeramente diferente a lo que ya mencionamos, ya que no se suspenden si ocupamos
Unicamente nuestro medio matriz, agua més tensoactivo. La elaboracion de estas suspen-
siones es la siguiente: Utilizando la férmula (6.11), es como vamos a conocer el volumen
de las particulas (V). Nosotros proponemos la fraccién de llenado volumétrico (%f) y
el volumen de agua (Vp,0) y despejando de (6.11) obtenemos el volumen de particulas.
Es importante sefialar que las particulas de cobre que utilizamos estan inicialmente en
polvo, por lo que debemos utilizar guantes de latex y mascarillas para prevenir cualquier
tipo de contacto directo con los polvos, ya sea en el cuerpo o en las vias respiratorias.
Una vez que se calculé el volumen a agregar de las particulas de cobre, lo que debemos
hacer es agregarle alcohol isopropilico. La cantidad no importa, solo la queremos para
tratar inicialmente las particulas. En este trabajo utilizamos 20 ml. Posteriormente so-
nicamos la muestra con un sonicador (en nuestro caso marca QSénica), para suspender
las particulas en el alcohol. Debemos de sumergir la punta del sonicador una cierta dis-
tancia minima (aproximadamente 5 cm. de la punta del sonicador). Con es volumen de
alcohol, cubriamos las necesidades para utilizar el sonicador. Sonicamos alrededor de 15

veces, con las siguientes caracteristicas:

= Amplitud 30 %.
= Pulso de 3 segundos.

= Tiempo encendido de 20 segundos.
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Ya que hicimos esto, lo que prosigue es evaporar el alcohol isopropilico. El alcohol se
evapora alrededor de 2 dias dejando la muestra cubierta por un filtro. Ya que se eva-
poré el alcohol, volvemos a tener el polvo de cobre, y ahora le agregamos el volumen de
agua previamente calculado mas el tensoactivo necesario para la muestra con la fraccién
de volumen deseada. Se vuelve a realizar el mismo procedimiento con el sonicador para
suspender las particulas en agua. El tensoactivo que se utilizé para estas particulas fue
“SDS”, de igual manera al 2% en peso. Se intenté suspender las nanoparticulas agregan-
do simplemente el agua mas el tensoactivo al polvo original, pero lo que observamos fue
que no se conseguia mezclar los polvos y el medio matriz. Las nanoparticulas de cobre
tienden a no mezclarse con el agua, pero al agregarles alcohol y después evaporarlo,

veiamos que las nanoparticulas se suspendian en el medio matriz mas facilmente.

Por 1iltimo para hacer la medicion experimental de la fraccién de llenado volumétrica,
lo que debemos hacer es medir la fraccién de peso del cobre, utilizando una balanza
analitica y un portaobjetos. Suponiendo que la densidad maésica de las particulas es la
del material correspondiente obtenemos la fraccién de peso y luego calculamos la fraccion
de llenado volumétrica. Vamos a colocar el portaobjetos sobre la balanza y la colocamos
en ceros. Una vez realizado este procedimiento lo que debemos hacer es agregar cierta
cantidad del coloide preparado. Se agrega una cantidad pequena (por ejemplo 5 ml.) al
portaobjetos que se coloca en la balanza y se registra el valor que nos da la balanza. Ese
valor serd la masa inicial. Después esperamos hasta que se evapore la muestra y queden
solo las nanoparticulas, (ya sea de PMMA, diéxido de titanio o cobre). Es facil de saber
cuando registrar el valor correspondiente, ya que este valor no cambia en el tiempo. Esta
seria la masa final, y con ello tenemos todo para calcular el volumen de las particulas,

utilizando que,

final

m

Vi = . 6.16
- (6.16)

La fraccién de volumen que ocupan las particulas en la muestra se obtiene como,

%f:“/;"

1

% 100, (6.17)

donde V; es el volumen inicial. Todas las muestras que se midieron, pasaron por este
mismo procedimiento, de cdlculo y medicién experimental, para la determinacién exacta

de la fraccién de llenado volumétrica.

En las siguientes figuras mostramos algunas imagenes de las muestras preparadas.
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FIGURA 6.12: Coloides de Ldatex (PMMA) de 120 nm de didmetro a distintas concen-
traciones.

FIGURA 6.13: Coloides de Ldatex (PMMA) de 513 nm de didmetro a distintas concen-
traciones.
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F1GURA 6.14: Coloides de Dioxido de Titanio de 402 nm de didmetro a distintas con-
centraciones.

FIGURA 6.15: Coloides de Cobre de 500 nm de didmetro a distintas concentraciones.

6.6. Caracterizacion del estado de polarizacién de la luz

Primero presentaremos una parte fundamental para nuestro experimento y que utili-

zaremos para la caracterizacion del polarizador.

6.6.1. ;Cdémo obtenemos las curvas de reflectividad experimentales?

Lo que hicimos para obtener las curvas de reflectividad fue: Considerar la reflexién

de la interface vidrio-aire, teniendo reflexion total interna. Después agregamos agua al



Capitulo 6: Diseno experimental 87

contenedor y medimos la intensidad de luz reflejada de la interface vidrio-agua. Con los
datos que nos genera el programa de LabView, hacemos la siguiente operacion:
_ Ividrio—agua (618)

Tagua = Vi >
vidrio—aire

y asi obtenemos nuestra curva de reflectividad para cada una de las muestras, sustitu-
yendo Lyidrio—agua POT lvidrio—muestra ¥ siempre dividiremos todas las mediciones por la
intensidad entre la interfaz vidrio-aire. Llamamos a este procedimiento “normalizacién
de las curvas”. Ademas esta normalizacién nos corrige por las pérdidas debidas a las
otras multiples interfaces que encuentra la luz en su recorrido desde la fuente hasta el

detector.

Debido a que nuestro interés esta en la comparacién de modelos con el experimento,
necesitamos conocer la polarizacion de la luz que incide en la interfaz prisma-muestra.
En principio el laser que ocupamos no estd polarizado y necesitamos un polarizador para
polarizar la luz incidente. Es necesario determinar el eje de polarizacion del polarizador,

como se muestra en la siguiente figura:

Eje del polarizador

A,
[ T

.

1

FI1GURA 6.16: Luz polarizada al pasar por el polarizador.
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Lo primero que hicimos fue graduar nuestro polarizador para tener una escala con la
cual determinar la polarizacién del haz incidente a nuestro dispositivo. La manera de
graduar nuestro polarizador, fue dividir el perimetro cada 10 grados. El didmetro del

polarizador es de 5 cm. Para tener precisién en nuestras divisiones lo que hicimos fue:

= Trazamos una linea a lo largo del didmetro y se divide en la mitad de partes en la
que se vaya a dividir la circunferencia. En nuestro caso se divide en 18 partes ya

que nosotros queremos dividir la circunferencia en 36 partes iguales.

= Utilizando un compés con un apertura del tamaiio del didmetro se trazan dos arcos
haciendo centro en A y en B respectivamente y obtendremos una interseccién en

un punto V, como se ve en la figura 6.19.

= Trazamos una recta del punto V y que pase por la primera linea que se trazé sobre

la linea del didmetro AB.

= Por 1ltimo la longitud de arco AC es 3—16 de la circunferencia. De esta manera

podremos dividir la circunferencia en 36 partes iguales, repitiendo el punto anterior.

Veamos el diagrama de lo que acabamos de mencionar.

FIGURA 6.17: Graduacion del polarizador.
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Una forma maés sencilla para graduar nuestro polarizador, seria calcular el perimetro
del polarizador y después dividir este perimetro entre 36 partes iguales. Estas dos formas
se utilizaron para comprobar la separacion entre las divisiones. Ya que tenemos nuestro
polarizador graduado lo que hicimos fue alinearlo como se mencioné en la secciéon de
alineacién del sistema. Luego procedimos a realizar las pruebas para ver cual era el eje

de polarizacién. Lo que hicimos fue lo siguiente:

= Sin colocar muestra, registramos la intensidad maxima, que corresponde a la polari-
zacion s, de luz reflejada para diferentes angulos de rotacién de nuestro polarizador.
La intensidad méxima se observa utilizando el programa de LabView y observando
en que punto del polarizador tenemos la intensidad mayor con respecto al angulo
de rotacion del polarizador. Este procedimiento se realizé en las 36 divisiones, es
decir, fuimos girando el polarizador cada 10 grados. Hay que senalar que nosotros
colocamos una escala arbitraria senalando nuestro cero y asi sucesivamente hasta

llegar a 360 grados. La polarizacion p estara en el minimo de intensidad.

= Luego agregamos agua al contenedor y volvemos a realizar las mediciones cada 10
grados. Se repite este procedimiento con el agua, ya que compararemos las curvas
de reflectividad experimentales del agua con las curvas tedricas y aseguramos que
efectivamente el maximo y minimo de intensidades corresponden a las polarizacio-
nes p y s respectivamente. Para que se pueda comparar los datos experimentales

con las curvas tedricas tenemos que usar la relacién (6.18).

= Para las curvas tedricas utilizamos la formula de Fresnel 2 medios como se acostum-
bra usar en los libros de texto[6]. Realizando la comparacién entre curva tedrica y
experimental observamos si existe un ajuste entre ambas curvas, dependiendo de
la polarizacién y asi concluimos en qué posicién angular del polarizador tenemos

polarizacién s y p.

Veamos un ejemplo de lo que acabamos de mencionar, comparando la curva tedrica y el
experimento. Solo mostramos la polarizacién p, pero el comportamiento es el mismo en

la polarizacién s.
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F1GURA 6.18: Curva tedrica y experimental, considerando BK7-Agua con polarizacion

p.

Debemos senalar que este mismo procedimiento se realizo en todas las mediciones. La

curva de la figura 6.20 es una curva de calibracién, y nos proporciona informacién valiosa

sobre nuestro sistema. Por ejemplo, si por alguna razén el sistema ya no estd alineado o

estan sucias algunas de las componentes como el prisma o alguna lente, se percibiria en

esta curva y nos indicaria que debemos ajustar el sistema.

La referencia que tenemos para dngulos més bajos (entre 55 y 61 grados), se obtuvo

de la misma manera que obtuvimos la calibracién en la zona del dngulo critico.
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FicUrA 6.19: Curva tedrica y experimental, considerando BK'7-Agua, en una region
angular ligeramente fuera del dngulo critico con polarizacion p.

6.7. Mediciones de curvas de reflexion para las diferentes

suspensiones coloidales

Lo que vamos a presentar en esta seccion seran los resultados experimentales de cada
una de las muestras coloidales que se prepararon. Mostrando por separado las muestras
para diferentes tamanos en el caso de latex, las muestras de diéxido de titanio y las de
cobre. Ademaés vamos a mostrar algunas graficas experimentales en donde estuvimos re-
gistrando cada una de las muestras en el tiempo,con el objetivo de mostrar la estabilidad

de las muestras.

6.7.1. Resultados de Latex de 120 nm de didmetro, alrededor del angu-

lo critico

Mostraremos las curvas de reflectividad contra dangulo de incidencia para latex de 120
nm de didmetro. Presentaremos solo los resultados que se obtuvieron a una longitud
de onda de 405 nm. Ponemos todas las graficas en una sola figura de tal manera que
podemos ver directamente como cambian al aumentar la fraccién de llenado volumétrico

de particulas.
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F1cURA 6.20: Curvas experimentales a diferentes fracciones de llenado, para un mismo
tamano de particula, con polarizacion p.

También incluimos en la figura, la curva de referencia con agua tridestilada. Vemos
que al aumentar la concentracién de particulas, tenemos un corrimiento y lo podemos
interpreta como un angulo critico. Tenemos que mencionar que en este trabajo nosotros
haremos una extensién de la definicién de dngulo critico y definiremos el dngulo critico
como el punto de inflexién de la curva. El angulo critico que tenemos para las interfaces
BK7-Agua, es de 61.035, utilizando como indice de refracciéon para el BK7 de 1.5302 y
para el agua de 1.3388, el valor que nos arroja el experimento es exactamente el que
estamos mencionando, claramente el corrimiento en este angulo es notable al aumentar

la fraccién de volumen hasta 25 %.

Monitoreamos por 30 minutos la curva de reflectancia para una muestra al 15% en
fraccién de volumen. Solo mostraremos hasta 20 minutos debido a que no hubo diferencia

en 30 minutos.
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FI1GURA 6.21: Curvas experimentales midiendo la muestra a lo largo de 20 minutos.

En base a la figura 6.23 se observa que la estabilidad de la muestra es muy alta,
es decir, no hay cambios significativos a lo largo de 20 minutos. Como ya se dijo se
observé la muestra durante 30 minutos y no se observé diferencia alguna. Senalemos
que la obtencién de datos no nos toma arriba de 2 minutos. Este tiempo de 2 minutos
es considerando desde que se toma la referencia del aire, después al agregar el agua al
contenedor y por ultimo la del coloide, midiendo las intensidades reflejadas para cada
una de las suspensiones agregadas al contenedor (para agregar el coloide se extrajo el
agua del contenedor y después se agregd el coloide). Veamos que sucede con una fraccién

de volumen ligeramente mayor.
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FicURA 6.22: Curvas experimentales midiendo la muestra a lo largo de 20 minutos.

Volvemos a tener el mismo resultado que en el anterior, es decir, no tendremos modifi-
cacion de la muestra a lo largo de 20 minutos, a pesar de que se consider6 una fraccién de
volumen mayor. Estos resultados nos dan confianza en las siguientes mediciones. Veamos

ahora que sucede con las particulas de latex mas grandes que son de 513 nm.

6.7.2. Resultados de Latex de 513 nm de didmetro, alrededor del angu-

lo critico

Al igual que en la subsecciéon anterior, vamos a mostrar los resultados de algunas
de las fracciones de llenado volumétrico para este tipo de particulas, y de igual forma
vamos a tener nuestra referencia o curva de calibracién para ver el comportamiento que

estd ocurriendo respecto a la reflexion del Vidrio-Agua.
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F1aURrA 6.23: Curvas experimentales a diferentes fracciones de llenado, para un mismo
tamano de particula con polarizacion s.

Si comparamos la figura 6.22 con la figura 6.25, lo que podemos observar es que
el tamanio de particula influye notoriamente en el comportamiento cualitativo de las
curvas. En la figura 6.25 para una fracciéon de llenado del 2% vemos que el angulo
critico estd muy alejado del de la curva para el agua (de referencia), mientras que en la

figura 6.22 la fraccién de llenado de 3.5 % estd més cerca del de la curva de referencia.

Ahora mostraremos la estabilidad de estas suspensiones coloidales. Comenzaremos

mostrando curvas para la fraccién de llenado del 9.11 %
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1.01 =260 nm e b
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FiGuraA 6.24: Curvas experimentales midiendo la muestra a lo largo de 20 minutos,
con polarizacion s.

Como podemos observar en la figura 6.26 la curva permanece préacticamente igual
durante 20 minutos. Por lo que la estabilidad es suficientemente buena para los experi-
mentos realizados. Ahora para una fraccién de llenado mayor se muestra en la siguiente

figura.

r=260 nm
A=405 nm
f=20%

0.9

— Latex inicial
— Latex 10min
— Latex 20min

59 60 61 63 64 65

62
0; (deg )

FiGurA 6.25: Curvas experimentales midiendo la muestra a lo largo de 20 minutos,
con polarizacion s.
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Los resultados sobre la estabilidad de las muestras de latex, no dejan lugar a duda

respecto si las particulas se estan asentando.

6.7.3. Resultados de Didxido de Titanio de 405 nm de diametro, alre-

dedor del angulo critico

Ahora presentaremos los resultados obtenidos para el diéxido de titanio

.01 r=502nm
N\ =638 nm
0.9 {Tio3
0.8
07
=
0.6
0.5
— BK7/Agua
04
/ — £=0.5%
e —f=1%
0.3 f=1.2%
60 61 63 64 65

62
0; (deg )

F1GURA 6.26: Clurvas experimentales a dos diferentes fracciones de llenado, para un
mismo tamano, con polarizacion s.
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Debemos senalar que solo presentamos tres fracciones de llenado distintas debido a
que la turbidez de esta suspensiones es muy grande. Se intentaron realizar mediciones a
concentraciones mas altas pero el corrimiento en el dngulo critico estd fuera de la escala

angular con la cual estabamos midiendo.

Ahora el monitoreo de una de las fracciones de llenado, de nuevo monitoreada 20

minutos,
1.0
r=202. nm
=638 nm
f =0.9%
0.8 >
206
sH
&~
0.4
o ) — TiO2 inicial
P — Ti02 5 min.
0.2 W‘/J ——Ti02 10min.
) TiO2 15 min.
— Ti02 20 min.
0.0
60 61 62 64 65 66

0:(deg)

FicuraA 6.27: Curvas experimentales midiendo la muestra a lo largo de 20 minutos,
con polarizacion p.

Como se puede apreciar, la curva varia muy ligeramente entre 15 y 20 minutos después
de iniciada la medicién. Las variaciones no son considerables y dado que las mediciones
no tardan mas de 2 minutos, podemos decir de igual forma que las suspensiones de

dioxido de titanio son estables para los propdsitos de nuestras mediciones.

6.7.4. Resultados de Cobre de 500 nm de diametro, cerca del angulo

critico

Por tltimo mostraremos las mediciones que se hicieron utilizando particulas de cobre
de 500 nm de didmetro, utilizando agua como matriz o medio homogéneo. Veamos los

primeros resultados que obtuvimos,
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1.0
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A\ =638 hm
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0.4
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FiGurA 6.28: Curvas experimentales a dos diferentes fracciones de llenado, para un
mismo tamano y polarizacion s.

De nuevo nos volvemos a limitar a bajas concentraciones como con el diéxido de
titanio, ya que la turbidez crece rapidamente con la cantidad de particulas y ademas
hay absorcién por la parte imaginaria del indice de refraccion de las particulas de cobre.
Pero podremos observar la separacién que hay entre los modelos. Por tltimo mostraremos

la estabilidad de una de las muestras, como se muestra en la siguiente figura.

1.0 r=250 nm

N\ =638 nm

—— Cobre inicial
— Cobre 3min
— Caobre 6min
Cobre 12min
— Cobre 15min
— Cobre 18min

59 60 1 6 64 65
° 0; (d%ag ) o3

FIGURA 6.29: Curvas experimentales midiendo la muestra a lo largo de 18 minutos.
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En este caso el monitoreo fue mas continuo, es decir, los intervalos de tiempos fueron
menores, debido a que nosotros suponiamos que los cambios iban a notarse en poco
tiempo, la sorpresa que tuvimos en esta muestra es que se mantuvo estable alrededor de
18 minutos, después de este tiempo se pierde la estabilidad, pero para nuestros propdsitos

podemos decir que las muestras fabricadas son bastante confiables.

6.7.5. Mediciones fuera del angulo critico

Ahora vamos a presentar los resultados que se obtuvieron en el intervalo de dngulos
de incidencia entre 55 y 61 grados. Se escogié este intervalo angular debido que las
curvas tedricas muestran cambios significativos y a la vez todavia es posible medir con
nuestro dispositivo sin mucha dificultad. Vamos a presentar una serie de resultados que

se obtuvieron con cada una de las muestras de latex y diéxido de titanio.

0.4l [r=60 nm ///
M\ =638 nm

0.35} {—BK7/Agua
— £=2.96%

0.3 |— f=3.5%

= f=15%

= | |—f=17.88%

0250 |—f=24%

0.2
0.15
0.1
55 56 57 58 59 60 61
0;(deg)

FiGURA 6.30: Curvas experimentales fuera del dngulo critico.

Como podemos ver en la figura 6.32 para latex de 120 nm, las curvas estan por debajo
de la curva de referencia. En la figura mostramos solo algunas de las fracciones de llenado

con las que trabajamos.
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Veamos en la siguiente figura que sucede con las particulas de ldtex méas grandes a

diferentes fracciones de volumen.

0.6 r=260 nm "
A\ =638 nm
0.5} |=—BK7/Agua
— f=3.5%
— f=6%
4 f=9.11%

59 60 61

55 56 57

58
0;(deg)
F1GURA 6.31: Curvas experimentales fuera del dngulo critico.
En este caso las curvas van por encima de la curva de referencia para angulos menores

a 60 grados. Por tultimo los resultados con diéxido de titanio se muestran en la figura

6.34.

7

0.6 r=200 nm
A\ =638 nm
0.5t — BK7/Agua
—f=0.5%
— {=0.7%
4 f=0.95%

59 60 61

55 56 57

58
Qi(deg)

FigurA 6.32: Curvas experimentales fuera del dngulo critico.
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Los resultados presentados en este capitulo muestran claramente que las curvas de
reflectividad se ven afectadas notoriamente por la presencia de las particulas en suspen-
sién. Observamos corrimientos del angulo critico respecto a nuestra curva de referencia.
Falta comparar las curvas experimentales con las predichas por los modelos tedricos y

asi discernir que teoria es mas adecuada en cada caso.



Capitulo 7

Comparacion Teoria-Experimento

En este capitulo mostraremos las predicciones de los modelos tedricos (Fresnel 3 me-
dios, Heuristico y CSM), y los compararemos con los resultados experimentales que se
mostraron en el capitulo anterior. A partir de este comparativo concluiremos que modelo
describe mejor al experimento. El primer comparativo es con respecto a las muestras de

latex de 120 nm de didmetro.

7.1. Latex (PMMA), de 120 nm de diametro

Las gréficas que a continuacion presentamos son a una longitud de onda de 405 nm.
En base a la figura 7.1 es claro que las curvas de reflectividad evidencia la presencia
de particulas. Las curvas experimentales se recorren a la derecha respecto a la curva
de referencia que es la linea naranja punteada y al aumentar la fraccién de volumen el
corrimiento es mayor. En base a las graficas 7.1a y 7.1b, que son fracciones de volumen
pequenas tenemos un comportamiento similar entre los modelos, todos describen al
experimento de manera adecuada y no hay diferencia si usamos Fresnel 2 medios o
alguno de los otros modelos. Al aumentar la fraccién de volumen (graficas 7.1c-7.1e) el
comportamiento de la férmula de Fresnel 2 medios empieza a despegarse de la curva
experimental. En la figura 7.1c se observa que el modelo Heuristico describe de la mejor
manera al experimentos, el modelo CSM se separa ligeramente del experimento. En
las graficas restantes los modelos Heuristico, CSM y Fresnel 3 medios, se separan muy
poco y son los que mejor se ajustan a la curva experimental. Podemos considerar que
Fresnel 2 medios es una buena aproximacion para particulas pequenas, pero debemos
tener en cuenta que existen estos nuevos modelos que nos dardn una mejor descripcién

del experimento inclusive para fracciones de volumen muy grandes, que es el caso de la

103
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grafica 7.1e. La fraccién de volumen es muy grande pero los modelos atn la describen

adecuadamente.
(@) Polarizacién s (b) Polarizacién s
: ! 1.0 =60 nm’ T p——
=405nm i

— Fresnel 2m
— Fresnel 3m — Fresnel 3m
— Heurfstico_ | — Heuristico
CsM CsMm
‘ ‘ ‘ | [ Experimento ‘ ‘ ‘ | |~ Experimento
0 59 60 61 62 63 64 65 0 59 60 61 62 63 64 65
0;(grados) 0;(grados)
(c) Polarizacién p (d) Polarizacion s
10r=60nm | ‘ ; : ‘ 107 Tr=60nm, el
=405 nm| =405nm
f=12% |

7777777777 —Fresnel2m | — Fresnel 2m
— Fresnel 3m — Fresnel 3m
—Hedristico_ . |
csm :
: : : \ |—Experimento : ; ; ! [ Experimentg
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e)Polarizacién s

r=60nm
=405 nm
f=24.1%

— Fresnel 2m
— Fresnel 3m

0.a DS — — Heuristico
= ‘ csM
o : : : : — Experimento|
59 60 61 62 63 64 65
0;(grados)

Figura 7.1: Comparativo entre teoria y experimento, para diferentes fracciones de lle-
nado. La curva naranja punteada en cada una de las grdficas corresponde a la referencia
del agua.

Ahora mostraremos en la siguiente figura la regién angular fuera del dngulo critico,
para la misma suspensién coloidal de latex de 120 nm. En base a la figura 7.2 podemos

observar que para esta suspension coloidal el modelo Heuristico es el que describe mejor
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al experimento. Estas diferencias se observan muy claro en 7.2c, 7.2d y 7.2e. Para bajas

concentraciones (7.2a y 7.2b) no se distinguen las diferencias entre modelos.

(a)Polarizacion p

(b) Polarizacion p
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F1cURrRA 7.2: Comparativo entre teoria y experimento para diferentes fracciones de lle-
nado en la region angular fuera del dngulo critico. La linea punteada naranja en 7.2aq
y 7.2b son la referencia del agua.
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7.2. Latex (PMMA), de 513 nm de diametro

Las curvas que a continuacién presentaremos son para particulas con un radio de 260
nm. El fabricante nos indicé el tamano de las particulas. Por lo general la incertidumbre
que se tiene en estos casos es del orden de 5% respecto al tamano de la particula. Las
curvas tedricas que se realizaron fueron con un tamaifio un poco mayor. Como ya se men-
ciono los resultados numeéricos se realizaron con un radio de 260 nm, que es ligeramente
mayor que el radio que corresponde al tamano que el fabricante nos proporcioné (de 513
nm de didmetro). El radio de la particula estd dentro de la incertidumbre esperada y
resulta un mejor ajuste de la teoria con el experimento. Como se observa en la figura
7.3. Si ocupamos el radio de 256.5 nm que corresponde al tamafio que nos indicé el

fabricante tendriamos mayores diferencias entre experimento y teoria.

(a)Polarizacion s (b) Polarizacion s
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~_0.6 B
04 — Fresnel 2m —Fresnel 2m
— Fresnel 3m —Fresnel 3m
— —— Heuristico % — Heuristico
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F1aURrRA 7.3: Comparativo entre teoria y experimento para diferentes fracciones de lle-
nado. La curva naranja punteada en cada una de las grdficas corresponde a la referencia
del agua.

De acuerdo a las figuras 7.3a y 7.3b, que corresponden a bajas concentraciones, ob-
servamos que la diferencia de los modelos de Fresnel 3 medios, Heuristico y CSM se
diferencian ligeramente de la curva de Fresnel 2 medios. En las figuras 7.3c y 7.3d se

observan cambios considerables respecto a Fresnel 2 medios, Fresnel 3 medios, Heuristico
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y CSM describen adecuadamente al experimento. En las siguientes graficas mostraremos

los resultados fuera del angulo critico.

(a)Polarizacion p (b) Polarizacion p
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F1cUrA 7.4: Comparativo entre teoria y experimento para diferentes fracciones de lle-
nado en la region angular fuera del dngulo critico, con polarizacion p.

En base a la figura 7.4 se observa que los modelos Fresnel 3 medios, Heuristico y CSM
se comportan de igual forma que el experimento. Esto es inicamente a fracciones de
volumen bajas (menores al 6 %) como lo muestra la figura 7.4a. Lo importante es que
Fresnel 2 medios se separa considerablemente de la curva experimental y los modelos
Fresnel 3 medios, Heuristico y CSM se comportan en este caso como la curva expe-
rimental. En la figura 7.4b sucede el mismo comportamiento pero no podemos tener
alguna diferencia entre los modelos que se estan proponiendo. Mientras que en la figura
7.4c el experimento se diferencia de los modelos tedricos. Podriamos decir que para este
tamano de particulas y fracciones de volumen mayores al 6 % y en esta zona angular, no

es adecuado medir curvas de reflectancia.
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7.3. Diéxido de Titanio, de 405 nm. de diametro

En esta seccion vamos a mostrar los resultados para el Diéxido de Titanio, pero en este
caso vamos a considerar dos casos para los modelos Fresnel 3 medios, Heuristicos y CSM,
el caso monodisperso y polidisperso. Aqui se tienen muy pocos resultados debido a la
alta turbidez de las muestra. No pudimos realizar mediciones para fracciones de volumen
altas, como se mencioné anteriormente. El radio que ocupamos para el comparativo fue
de 202 nm. La diferencia era nula si ocupabamos 202.5 nm. o 202 nm. Para el caso

monodisperso se muestra a continuacién.

a) Polarizacion s b) Polarizacion s
1.
o =202 nm =T e
=405 nm =405 nm /
0gl [=078% | f=1% /
’ [Dioxido,de Titanio 08 7 Diéxido de Titanio
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~ 06 ~ 06 /
0.4 0.4]
—Fresnel 2m —Fresnel 2m
— Fresnel 3m —Fresnel 3m
— Heuristico — Heuristico
02 i 02 CsMm
— Experimento — Experimento
0 0
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F1GURA 7.5: Comparativo entre teoria y experimento. La curva naranja punteada es la
referencia del agua, para polarizacion s.

En base a la figura 7.5 los modelos tedricos se comportan de igual manera y no se
diferencia entre el Fresnel 3 medios, Heuristico y CSM, excepto Fresnel 2 medios que
muestra diferencias con el experimento, es importante que ninguno de los modelos tedri-
cos describe adecuadamente al experimento. Necesitamos analizar que sucede en el caso
polidisperso. En el capitulo se mostraron diferencias entre los modelos tedricos cuando
realizamos el caso monodisperso y polidisperso (figura 5.20). Para el caso polidisperso

lo que se obtuvo se muestra en la figura 7.6.

a)Polarizacién s (b)Polarizacién s
10 fo=202nm R e —
=13 =13
=405 nm ;4'05 nm
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« 0.6
N
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CSM 0.2 (&)
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FiGuraA 7.6: Comparativo entre modelos polidispersos y experimento. La curva naranja
punteada es la referencia del agua, para polarizacion s. Donde o es el ancho de la
distribucion log-normal y T, es el radio mds probable proporcionado por el fabricante.
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En base a la figura 7.6 se tiene una descripcién del experimento utilizando el CSM,
es un comportamiento idéntico, entre experimento y modelo teérico. Por lo tanto para
este tipo de particulas y estas fracciones de volumen podemos decir que el CSM nos
describira al experimento de la mejor manera. Recordemos al lector que los célculos con
modelos polidispersos fueron hechos con una distribucién log-normal y asumiendo un

ancho de la distribucién, o, de 1.3.

Ahora veamos que es lo que sucede para el Diéxido de Titanio en la zona angular
fuera del angulo critico. En base a la figura 7.7a se observa que el modelo teérico que
mejor se ajusta al experimento es el CSM. Pero con las limitaciones de que no es ajuste
perfecto. Solo podemos decir que es una buena aproximacién al comportamiento de la
reflectividad en el intervalo de angulos de incidencia considerados y para esta fraccién de
volumen del 0.5 %. Ahora si aumentamos la fraccién de volumen casi al doble obtenemos
las graficas que se muestran en la figura 7.7b. Los comportamientos son muy diferentes

y no se puede concluir respecto a estas graficas.

a) Polarizacién p b) Polarizacion p
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03 CSM
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0.1
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Figura 7.7: Comparativo entre teoria y experimento, para diferentes fracciones de
llenado en la region angular fuera del dngulo critico, con polarizacion p.
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7.4. Cobre, de 500 nm. de diametro

Veamos que sucede con las particulas de cobre, de nuevo aqui solo se obtuvimos pocos
resultados, por la misma razén que con el Diéxido de Titanio, pero adicionalmente las
suspensiones no son estables por mucho tiempo. La siguiente figura muestra las curvas
para suspensiones de particulas de cobre con un didmetro de 500 nm y una fraccién de
volumen del 0.9 %.

(a) Polarizaciéon p (b) Polarizacion p
10 =250 nm 1.01 =250 nm
=638 nm| =638 nm
f=0.09% f=0.2%
0.8 0.8
n =0.2944+3.4877 i ~ n =0.2944+3.4877 i
206
— Fresnel 2m 04 — Fresnel 2m
— Fresnel 3m — Fresnel 3m
— Heuristico — Heuristico
Csm 02 TsM
— Experimento — Experimento|
59 60 61 62 63 64 65 59 60 61 62 63 64 65
0;(grados) 0;(grados)

FiGura 7.8: Comparativo entre teoria y experimento, para diferentes fracciones de
llenado. La curva naranja punteada es la referencia del agua, para polarizacion p.

De acuerdo a la figura 7.8a tenemos que a la fraccién de llenado de 0.09 % la curva de
Fresnel 2 medios se separa ligeramente de la curva experimental y de los modelos Fresnel
3 medios, Heuristico y CSM. Las teorias se pegan a la curva experimental bastante bien.
Es necesario senalar que la parte compleja del indice de refraccién es muy alta, el cual
se obtuvo de tablas[14] y el tamano de las particulas de cobre es grande. La figura 7.8b
se presenta un ligera diferencia con Fresnel 2 medios. Pero en ambas figuras se tiene una
descripcién adecuada de la curva de reflectancia experimental por los modelos Fresnel 3
medios, Heuristico y CSM. Los resultados que se acaban de presentar se calcularon con el
modelo monodisperso suponiendo el radio promedio proporcionado por el fabricante. Se
explord usar el caso polidisperso, es decir, con una distribucién de tamanos log-normal
utilizando un ancho o <1.3 pero a las concentraciones que se utilizaron en este caso, las

diferencias con el caso monodisperso no eran apreciables.

Ahora presentamos la zona angular fuera del angulo critico para suspensiones coloida-
les de cobre. Las fracciones de volumen no coinciden con las fracciones que se tenian con
anterioridad. El motivo del porque no se tiene la misma fraccién de volumen es la ines-
tabilidad de estas suspensiones en el tiempo. Estas mediciones se realizaron tres meses
después de las que se presentaron en la figura 7.8. Cuando se realizd este experimento
se volvid a sonicar la muestra como se presenté en el capitulo 6 y se volvié a medir la

fraccion de volumen. Obteniendo los siguientes resultados.
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(a)Polarizacion p (b) Polarizacion p
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FiGura 7.9: Comparativo entre teoria y experimento, para diferentes fracciones de
llenado fuera del dngulo critico, con polarizacion p.

El modelo tedrico de las curvas tedricas en las figuras 7.9a y 7.9b que se ajusta de la
mejor forma es el CSM. La diferencia entre los modelos es més evidente a la fraccién de
volumen del 3%. En estas muestras no se realizaron las pruebas de estabilidad.

Todos los experimentos que se han mostrado de particulas de cobre son suspendidas
en agua. Se fabricaron suspensiones de cobre cambiando la matriz. La matriz que se
ocup6 fue el alcohol isopropilico en lugar de agua. No presentamos resultados en es-
ta matriz. El motivo es que observamos formaciones de cimulos muy grandes, de las
particulas de cobre y esto nos darian resultados erréneos, debido a que estariamos ob-
servando particulas mucho muy grandes. Solo mostraremos una fotografia tomada con

un microscopio éptico, en donde observamos estos ciimulos.

FiGUrA 7.10: Muestra de cobre suspendida en alcohol, colocada en un portaobjetos y
vista en un microscopio optico.
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La manera de determinar el tamano de los camulos formados, fue en base a la siguiente

escala:

0 20 &0 60 80 100

boforf g

FIGURA 7.11: FEscala utilizada para determinar el tamano en el microscopio éptico,
cada marca corresponden a 2um.

Con lo que podemos decir que el cimulo més grande que se observa es alrededor
de unos 20 pm. Se hicieron varias fotografias en distintos lugares y los cimulos de ese

tamano siempre estaban presentes.

7.5. Latex (PMMA), de 513 nm de didmetro, con la escala

angular total

Por ultimo mostraremos, algunas gréficas, juntando las dos zonas angulares en las
cuales se realizaron mediciones. Esto se realizdé para observar que tan confiables son
nuestras muestras y nuestro instrumento de medicion, es decir, con esto mostraremos
que las muestras son estables en el tiempo (las de latex de 513 nm). Las mediciones en el
angulo critico y fuera del angulo critico se hicieron mucho tiempo después. Las primeras
mediciones fueron alrededor del dngulo critico y después de 3 meses se modificé el siste-
ma para medir fuera del angulo critico. Con estos resultados podremos considerar que
el sistema de medicién es lo suficientemente reproducible y que las muestras de latex
guardan el mismo comportamiento en el tiempo. Los resultados que se obtuvieron se

presentan a continuacién.
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(a) Polarizacion p (b) Polarizacion p

1.0 [r=260 nm
=638 nm
f=1.9%

f=4%

1.0f [r=260 nm
=638 nm

n=1.4887

‘Tpl2

0.6

0.4 0.4

n=1.4887

—Fresnel 2m —Fresnel 2m
—Fresnel 3m — Fresnel 3m
0.2 —Heuristico 0.2 ~—Heuristico
CSM csM
— Experimento — Experimento
0 56 58 60 62 64 0 56 58 60 62 64
0;(deg) 0:(deg)
(c) Polarizacion p
1.0f |r=260 nm
=638 nm
f=6 %
0.8

n=1.4887

0.4

—Fresnel 2m
— Fresnel 3m
0.2 —Heuristico
CSM
— Experimento
0 56 58 60 62 64
0;(deg)

FIGURA 7.12: Escala angular total en donde realizamos las mediciones, donde la flecha
roja indica a donde termina una medicion y donde inicia la otra medicion.

En base a la figura 7.12 tenemos que en los tres casos que presentamos las suspen-

siones coloidales de latex guardan el mismo comportamiento durante el tiempo. Por lo

tanto las muestras son altamente estables. Por otro lado, una alineacién adecuada en el

dispositivo experimental nos proporciona una reproducibilidad en el experimento. Como

se muestra en esta figura las variaciones que existen entre una medicién fuera del angulo

critico y alrededor del angulo critico son minimas, casi nulas. Por lo tanto el dispositivo

experimental es confiable para mediciones de curvas de reflectancia a diferentes zonas

angulares.
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7.6.
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Predicciones teoricas

Las siguientes figuras muestran los espectros de reflectividad para suspensiones coloi-

dales de oro y plata, fijando los angulos de incidencia de la fuente de luz. Nos enfocaremos

en los dngulos de incidencia de 58 y 59 grados. Los espectros abarcan de 400 a 800 nm
en longitudes de onda.

(a) Polarizacion p

(b) Polarizacién p

\

Oro
0,=59 grados

— Fresnel 2m : : — Fresnel 2m
0.07[ "= Fresnel3m |~ N Tt B Fresn.el.?;m : !
— Heuristico | ! o.15} [ Heuristico | LTS A
csM 3 ‘ : CsM : : ‘
oogt —="—— — o N | : ‘
400 500 600 700 800 400 500 600 700
A(nm)

800
A(nm)

FIGURA 7.13: Espectro de reflectividad del oro a un dngulo de incidencia fijo de: (a)
58 grados y (b) 59 grados.

En la figura 7.13 se observa la resonancia plasmonica del oro, que esta alrededor de 550
nm. Lo interesante son las diferencias que se observan entre los modelos (figura 7.13a),

y si fuera posible realizar estas mediciones podriamos diferenciar qué modelo describe
de la mejor manera el experimento.

(a) Polarizacion p

(b) Polarizacion p

‘TP |2

" |[="Fresnel2m
| |7 Fresnel 3m
| |7 Heuristico

rp?

! |~ Fresnel 2m
. |7 Fresnel 3m
~|—Heuristico |-

700 500 500 700 300 b
A(nm)

560 660 760
A(nm)
FIGURA 7.14: Espectro de reflectividad de la plata a un dngulo de incidencia fijo de:

800

(a) 58 grados y (b) 59 grados.
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En base a la figura 7.14 podemos ver que existen diferencias entre los modelos. Si
fuera posible medir estos espectros de reflectancia para suspensiones de plata podriamos
diferenciar que modelo se ajusta al experimento. Estos son resultados numéricos son
interesantes y que podria ser trabajo a futuro modificando el disefio experimental, ilu-
minando la muestra con una fuente de luz blanca y sustituyendo la camara CCD por un
espectofotometro. Este método de medicién seria otra forma de distinguir qué modelo

describe mejor al experimento.

Utilizando el dispositivo experimental se obtuvieron algunos resultados que son de

interés, y que vamos a mostar en el Apéndice A.
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Conclusiones

Nuestro objetivo fue diferenciar las teorias que fueron presentadas en los trabajos[2, 3],
comparando sus predicciones con datos experimentales, y analizar cuél o cudles de estos
modelos describen mejor el experimento y en que casos. Ademads queriamos mostrar que
Fresnel 2 medios, no es suficiente para calcular con precision la reflectividad de un coloide
cuando se trata de suspensiones de particulas con tamanos del orden de la longitud de
onda. Para conseguir el objetivo de esta tesis se desarrollo un dispositivo experimental
que permite medir de manera precisa y rapida curvas de reflectividad de suspensiones
coloidales. Nuestro diseno experimental resulté ser adecuado para medir reflectividad en
configuracién de reflexién interna alrededor del angulo critico de suspensiones coloidales.
La ventana angular que se puede medir es de 7 grados. Este intervalo fue suficiente
para obtener datos experimentales y discernir que teorias son mas adecuadas en cada
caso. Mostramos que la reproducibilidad de nuestro sistema de medicién es muy alta.
La fabricacidon de suspensiones coloidales a partir de una muestra “madre”, se pudo
realizar sin mayores dificultades. Mostramos que las propiedades épticas de las muestras

se mantienen estables por largos periodos de tiempo.

Las conclusiones son para los dos intervalos de angulos de incidencia, de 59 a 65 y
de 55 a 61 grados. En base al capitulo 7 lo primero que concluimos es que los modelos
tedricos analizados: Fresnel 2 medios, Fresnel 3 medios, Heuristico y el CSM, para el caso
de particulas de latex de 120 nm. de didmetro coinciden para fracciones de volumen
menores a 10% (Figura 7.1). Para fracciones de volumen al 12% se pueden apreciar
diferencias entre los distintos modelos. En particular la férmula de Fresnel 2 medios
tiene un comportamiento diferente a la del experimento. La diferencia entre experimento
y este modelo difieren en un 10% aproximadamente. El modelo Heuristico muestra
claramente un comportamiento mas cercano al experimento. El modelo del CSM es

una buena aproximacion, pero existen ligeras diferencias entre teoria y experimento, la
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diferencia entre experimento y modelo es alrededor del 2 %. Podemos concluir que para
particulas de latex pequenias y considerando fracciones de volumen desde muy bajas
a muy altas, del 3% al 24 % respectivamente, el modelo Heuristico es el modelo mds
preciso, mostrando un comportamiento igual que el experimento. Fresnel 2 medios es
atil para bajas concentraciones y particulas pequenas de latex. Este comportamiento
que se acaba de mencionar, también se observa en el intervalo de angulo de incidencia
entre 55 a 61 grados (Figura 7.2), donde el modelo Heuristico se ajusta de la mejor

manera al experimento y separandose de los demés modelos teoricos.

Al considerar particulas de ldtex més grandes con didmetro de 513 nm., los resultados
son mas interesantes. Observando la figura 7.3, el comportamiento de Fresnel 2 medios
no es 1til para la descripciéon a bajas concentraciones. El CSM y el modelo Heuristico
son los que mejor se ajustan al experimento pero a fracciones de volumen alrededor del
2 %. Para fracciones de llenado mayores (figuras 7.3c y 7.3d), observamos que existe una
ligera diferencia entre el CSM, el Heuristico y el experimento, la diferencia es menor al
1%. En este caso la teorfa que mejor se ajusta al experimento es el CSM. Es importante
mencionar que Fresnel 2 medios es notoriamente menos preciso en este caso que los otros
modelos. La zona fuera del dangulo critico no nos ayuda en este caso a diferencias las

teorias. Existen diferencias considerables entre el experimento y la teoria.

Para el caso de reflectividad de suspensiones de diéxido de titanio, utilizamos suspen-
siones polidispersas con una distribucién de tamanos de tipo log-normal relativamente
anchas (el pardmetro de anchura de 1.3 a 1.4). Presentamos calculos con los modelos
correspondientes a sistemas monodispersos y polidisperos. En el caso monodisperso se
supuso el radio de todas las particulas como el radio méas probable (figura 7.5). Podemos
observar que ningun modelo tedrico se ajusta bien al experimento en este caso. Pero
al considerar el caso polidisperso (figura 7.6) es muy interesante el comportamiento de
los modelos tedricos. Es claro que ahora el CSM se ajusta bastante bien al experimento
mientras que los otros modelos no. El CSM en este caso describe mejor la curva expe-
rimental que el modelo Heuristico y Fresnel 3 medios. Las diferencias que existen entre
el CSM y el Heuristico son muy claras en el punto de inflexiéon de la curva. Por lo tanto
es importante considerar la distribuciéon de tamafios para describir de la mejor manera
las curvas de reflectividad de este tipo de suspensiones coloidales. Fresnel 2 medios en
este caso difiere muy notoriamente del experimento. Lo que implica que se incurririan en
errores importantes si usdramos Fresnel 2 medios para interpretar las curvas de reflecti-
vidad de suspensiones de didéxido de titanio con el objetivo de inferir las propiedades de

las particulas en suspension.

Por ltimo para el caso del Cobre, pudimos observar (figura 7.8) nuevamente que
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Fresnel 2 medios no se ajusta bien a los datos experimentales para este tipo de suspen-
siones coloidales. El tamano de las particulas es cercano a una longitud de onda y existe
absorcién debido a la parte imaginaria del indice de refraccién del cobre. Los modelos
teodricos Fresnel 3 medios, Heuristico y CSM se comportan muy bien al experimento
con diferencias relativas menores al 0.5 %. Por lo tanto se puede utilizar alguno de estos
modelos tedricos y describir el experimento con precisién, al menos para concentraciones

muy bajas (por debajo del 0.5%).

En resumen, disefiamos un dispositivo experimental capaz de medir curvas de reflec-
tividad de diferentes tipos de suspensiones coloidales en una configuracién de reflexién
interna de una manera rapida y eficiente. Encontramos que el modelo Heuristico es muy
preciso para particulas pequenas de latex con didmetros del orden de un % de longitud
de onda y las fracciones de volumen bajas (menores al 3 %) y altas (hasta un 24 %). Con
Fresnel 3 medios se tiene el mismo comportamiento que el modelo Heuristico. E1 CSM
tiene ligeras diferencias al modelo Heuristico y al Fresnel 3 medios, la diferencia entre
modelos es menor al 1% para fracciones de llenado altas (mayores al 10 %). Por lo tanto
seria de igual manera una buena aproximacién. Para particulas grandes con didmetros
del orden de una longitud de onda el CSM reproduce con mayor precisién las curvas
experimentales pero el el Heuristico no es una mala aproximacién. Cuando tenemos una
suspension coloidal polidispersa con particulas altamente esparcidoras de luz, como es
el caso del didxido de titanio, el CSM es el modelo que describe con mayor precision el

experimento.

Fresnel 2 medios predice las curvas de reflectividad con precisiéon Unicamente para
particulas de ldtex de 120 nm de didmetro y bajas densidades (menores al 10 %). Para
particulas de latex con didmetros comparables con la longitud de onda Fresnel 2 medios
ofrece una aproximacién razonable para predecir el punto de inflexion de la curva de
reflectividad para fracciones de llenado hasta del 23 %. A partir de este punto de inflexién
se puede obtener una aproximacion de la parte real del indice de refraccién, como se

puede observar en el apéndice A.

Por lo tanto los modelos Heuristico y CSM se complementan para describir la reflec-
tividad de coloides turbios. En general para particulas pequenas el Heuristico es mas

preciso y para particulas altamente esparcidoras de luz el CSM es mas preciso.






Apéndice A

Obtencién de la parte real del
indice de refraccién a partir del

punto de inflexién:

En este apéndice, se evalud el error relativo al obtener la parte real del incremento del
indice de refraccién efectivo si utilizamos el punto de inflexion de la curva de reflectividad
como un angulo critico. Es decir si obtenemos la parte real del indice de refraccion

efectivo experimental (ni? ) a partir de la siguiente férmula:
77,2?3 = NBKT sin ngp' (Al)

El indice de refraccion efectivo tedrico se puede obtener de la formula de Van de Hulst,

3if

n';?o = ng(l + ﬁ

*S4(0)), (A.2)

donde = = k,n,,a es el pardmetro de tamano, siendo k, el vector de onda incidente, n,,
el indice de refraccién del medio y a el radio de la particula. S,(0) es el elemento de
matriz de esparcimiento en la direccion de incidencia, y se calcula utilizando la ecuacién
(4.107). Tomando la parte real de esta expresiéon obtenemos la parte real del indice de

refraccion efectivo tedrico (n’5").

De las curvas de reflectividad presentadas en el capitulo 6 obtuvimos el punto de
inflexién y calculamos nZ?p con la ecuacién (A.1). Por otro lado calculamos la parte real
del indice de refraccién tedrico con la ecuacién (A.2). En las siguientes tablas presen-
tamos los indices de refraccién efectivos tedricos y experimentales para cada una de las

suspensiones coloidales con las que trabajamos.
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Lo que obtuvimos para Latex de 120 nm de didmetro es:

Fraccién de volumen ntee ng P Diferencia
+£0.05( %) 40.0001 | +£0.0005 | relativa en LR.
3.46 1.3442 1.3448 0.000446
15.35 1.3645 1.3622 0.001686
17.88 1.3696 1.3692 0.000292
24.09 1.3816 1.3777 0.002823

Ahora para las particulas de Latex de 513 nm de didmetro tenemos:

Fraccion de volumen ng‘;;o ni}‘p Diferencia
+0.04( %) +0.0001 | £0.0005 | relativa en I.R.
3.46 1.3371 1.3365 0.000448
5.94 1.3411 1.3416 0.000373
9.11 1.34596 | 1.34604 0.00005943
23.28 1.3676 1.3685 0.023744
Para Didéxido de Titanio de 405 nm de didmetro es
Fraccién de volumen ntee ng P Diferencia
+0.01( %) +0.0001 | £0.0005 | relativa en I.R.
0.50 1.3384 | 1.33751 0.000665
0.70 1.33803 | 1.34105 0.00226
0.948 1.33823 | 1.3427 0.00334

Para suspension coloidal de Cobre de 500 nm de didmetro es

Fraccion de volumen ng‘}o ni’f(p Diferencia
+0.05( %) +0.0001 | £0.0005 | relativa en I.R.
0.09 1.33156 | 1.3355 0.00296
0.19 1.33164 | 1.3358 0.00312

Enseguida presentamos la diferencia del incremento relativo al indice de refraccién (es
i Anes — €TP teo
decir, Tf>7 donde An.y = Nep — N

Estas diferencias se obtuvieron a partir de la pendiente de la grafica de n versus f, donde

es la diferencia entre los indices de refraccién.

n es el indice de refraccion teérico o experimental que se presenté en las primeras tablas

y f es la fraccion de volumen que se presenté en las tablas anteriores. Obtuvimos los
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siguientes resultados.

Para particulas de latex de 120 nm suspendidas en agua,

(Anep/Af) | (Anes/Af)e P Diferencia Diferencia del
tedrico-experimental | incremento relativo( %)
0.00159 0.00155 0.0002 2.58

Para particulas de latex de 513 nm suspendidas en agua,

(Anep/Af) | (Anes/Af)eP Diferencia Diferencia del
tedrico-experimental | incremento relativo( %)
0.00156 0.00162 0.00006 3.704

Para particulas de diéxido de titanio de 405 nm suspendidas en agua

(Anes/Af) | (Anep/Af)e P Diferencia Diferencia del
tedrico-experimental | incremento relativo( %)
8+10~* 66«10~ 0.0058 87.87

Para particulas de cobre de 500 nm suspendidas en agua

(Ancs/Af) | (Anep/Af)eP Diferencia Diferencia del
tedrico-experimental | incremento relativo( %)
7.273%10~% 27x1074 0.000197 73.063

Los errores que se reportaron para el diéxido de titanio y para el cobre son debidos a

que estas suspensiones coloidales son altamente esparcidoras de luz, mientras que las

suspensiones de latex no lo son. Por lo tanto se puede concluir que si utilizamos el indice

de refraccién propuesto por Van de Hulst obtendremos una muy buena aproximacion de

la parte real del indice de refraccién para suspensiones de latex. Para el caso de diéxido

de titanio y cobre no podemos realizar estas aproximaciones en la parte real del indice

refraccién.






Apéndice B

Indice de refraccion a diferentes

longitudes de onda

La siguiente grafica muestra la parte real e imaginaria del indice de refraccién de latex,
PMMA, que fueron una de las particulas que se utilizaron en los resultados numéricos

y en el experimento.

1.5
— |R.Real
— LR.Imaginario
1.0
&g
~
0.5
0.0
400 500 600 700 800

A(nm)

FIGURA B.1: Parte real e imaginaria del indice de refraccion (IL.R.) del ldtex.

En este trabajo nos fijamos en el I.R. a dos longitudes de onda, a 405 nm y a 638 nm.
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A continuacion la gréafica del I.R. del diéxido de titanio.
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FIiqura B.2: Parte real e imaginaria del indice de refraccién (I.R.) del didzido de
titanio.

Por ultimo la grafica del indice de refraccién para el Cobre.
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F1GURA B.3: Parte real e imaginaria del indice de refraccion (I.R.) para el cobre.

Con estas graficas se obtuvieron cada uno de los indices de refraccion utilizados du-

rante el desarrollo de este trabajo.



Apéndice C

Programa en Wolfram

Mathematica 9

Lo que presentaremos en este apéndice es el programa que ocupamos para calcular
nuestros modelos. Con este programa fue como hicimos las curvas tedricas, que presen-

tamos en nuestro analisis.

(*PARAMETROS A UTILIZAR¥)
A = 638; (*longitud de onda en nm*)
nl = 1,5149; (*indice del medio 1 VIDRIO BK7*)
n2 = 1,3315; (*Indice del medio 2 AGUA*)
n3 = 1,4887; (*fndice de refraccién de las particulas*)
KO0 = 27; (*nimero de onda el en vacio*)
K1 = KO0 *nl; (*nimero de onda del medio*)
K2 = KO0 * n2; (*ntimero de onda de la particula*)
radio = 250; (*radio de la particula en nm*)
m = 13,

n2’
fv = 0,002; (*FILLING FRACTION*)

(*PARAMETROS DE TAMANO¥*)
g[radio_]:=KOradio
ql[radio_]:=K1lradio
q2[radio_]:=K2radio
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(*Para truncar la serie*)
Mayor|[radio_]:=Max|g[radio], Abs[q1[radio]], Abs[q2[radio]]];
UT|radio_]:=Ceiling [Abs[Mayor[radio]] + 4,05(Mayor[radio])% + 2] ;

Print[“La serie termina en ”, UT[radio]];

(*Ricatti — Besseldeprimertipo, juntoconsuderivada*)

P[n., p_]:=p\/%BesselJ [n+ 3, p]
¥Prima[n_, p_|:=Evaluate[D[¢[n, o], p]];

(*Ricatti — Hankel, juntoconsuderivada*)

€[, p:=tln, o] + Ip, /75 BesselY [n+ 3, 0]
£Prima[n_, p_]:=Evaluate[D[¢[n, o], o]];

(*Definiendo funciones de polinomios asociados de Legendre*)
pi[0, 6_]:=0;
pi[l, 6]:=1;
pi[2, 6_]:=3Cos[0];
pi[n_, 8.]:= (2;77—11) Cos[8]pifn — 1,6] (%) piln — 2, 6);
7[n-, 8_]:=nCos|f]pi[n, 8] — (n + 1)pi[n — 1, 6];

(*COEFICIENTES DE DISPERSION*)

an[n_, radio_|:=

Evaluate[(m[n, mq2[radio]|yPrima[n, g2[radio]] — ¥[n, g2[radio]|®yPrima[n, mq2[radio]]) /
(my[n, mq2[radio]]¢Prima[n, q2[radio]] — £[n, g2[radio]]yPrima[n, mq2[radio]])];

bn[n_, radio_]:=

Evaluate[(y[n, mq2[radio]]yPrima[n, g2[radio]] — my[n, g2[radio]|yPrima[n, mq2[radio]])/
(¥[n, mq2[radio]|¢Prima[n, g2[radio]] — m&[n, g2[radio]]yPrima[n, mq2[radio]])];

(*AMPLITUDES DE DISPERSION*)

(*En la direccién de incidencia tengo*)
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SO[radio_]:=S0[radio] = %E}g{radio] (2n + 1)(an[n, radio] + bn[n, radio]);
(*0 distinto de cero*)

S1[radio-, #_]:=S1[radio, §] = ZUT[radio] (fgﬁ) (bn[n, radio]r[n, 8] + an[n, radio|pi[n, 6]);

n=1
S2[radio_, §_]:=S2[radio, 8] = Eﬂmﬂm} (nz(:‘l—‘_';};) (an[n, radio]7[n, 6] + bn[n, radio]pi[n, 6]);
Blradio.]:=B[radio] = gpsgioys;

k1z[0_]:=k1z[f] = KOn1Cos[6)]; (*kz en el medio 1*)

k2z[0_]:=k2z[6] = K01/n22 — n12Sin[0]2; (*kz en el medio 2*)
k3z[radio._, _]:=k3z[radio, §] = KOn2,/ (1 — BLSin[6]2 + Blradio] SO[radjo]) . (*FOLDY-LAX¥)

wl]:=w[f] = RSB, (+ — noSin[ge[6]]2)

1— (223 )sin[6]2
alradio_, 0_]:=a(radio, 6] = k3z[radio, §] @

Kon2 i
B[radio_]:=p[radio] = \/n2% + B[radio]SO[radio];
EE|[radio_, §_]:=EE[radio, §] = e!2radiok22(6],

(*ARGUMENTO PARA EL COHERENT SCATTERING*)
tetat[6_]:=tetat[d] = ArcSin [21Sin[d]] ; (*=6t*)
(*ARGUMENTOS PARA LAS AMPLITUDES EN EL COHERENT SCATTERING MODEL¥*)

COHarg|0_|:=COHarg[f] = ArcCos [%ﬁl@i - 1] ; (*4ngulo de incidencia en el medio 2*)

v[radio_]:=~[radio] = W;"m‘m)g;
(*ARGUMENTOS PARA LAS AMPLITUDES EN LA APROXIMACION HEURfSTICA*)

arg2HEU[radio_, #_]:=arg2HEU|[radio, ] = ArcCos ["’ 05:;3??0,0 ] ; (*ArcCos(kr.kt) = (m — 6i — 6t)*)

arglHEU[radio_, §_]:=arglHEU|[radio, §] = ArcCos [W] ; (*ki.kt = cos(6i — 6t)*)
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AH[radio_, _]:=AH][radio, §] = g—g%%; (*amplitud para polzarizacién P*)

AlH][radio_, .]:=A1H[radio, 0] = g—i%{%ﬂ; (*amplitud para polzarizacién S*)

(*ARGUMENTOS PARA LAS AMPLITUDES EN LA APROXIMACION DE FRESNEL*)
ipuntotFR[radio_, §_]:=ipuntotFR[radio, 0] = W; (*ki.kt*)
rpuntotFR[radio_, #_]:=rpuntotFR[radio, 0] = W; (*kr.kt*)

(*FORMULASDEFRESNELDEDOSMEDIOS, VIDRIO — AGUA*)

r12s[.]:=r12s[6] = {424 (*POLARIZACION $*)

z _m? Z 2
r12p[8]:=r12p[d] = %nj,ﬁ—g (*POLARIZACION P*)
n2

R12S[0_]:=Abs[r12s[0]]> (*COEFICIENTEDEREFLEXION, POLARIZACIONS*)
R12P[0_]:=Abs[r12p[f]]? (*COEFICIENTEDEREFLEXION, POLARIZACIONP*)

(*COEFICIENTEDEREFLEXI()NP, APROX.FRESNEL¥*)

r23pFR[radio_, §_]:=r23pFR|radio, §] = (Eﬂ—gg&%) (%ﬁ%%) ;

(*COEFICIENTEDEREFLEXI()NS , APROX.FRESNEL*)
r23sFR[radio_, §_]:=r23sFR|[radio, 0] = (%{g}%%) ;

(*COEFICIENTEDEREFLEXIONPARAPOLARIZACION P, HEURISTICO*)
r23pH[radio-, §_]:=r23pH][radio, §] = AH][radio, 6] (%ﬁ%) ;

(*COEFICIENTEDEREFLEXIONPARAPOLARIZACIONS, HEURISTICO¥*)

r23sH[radio_, _]:=r23sH[radio, §] = A1H|[radio, 6] (W) ;
(*COEFICIENTEDEREFLEXIONP, COHERENTSCATTERINGAPPROX.*)

kefS[radio_, 0_]:=
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kefS[radio, 6] =

2, o : . 7[radio]? . 12 . )2,
(Cos[tetat[ﬂ]] + 2i[radio]SO[radio] — (m) + (SO[radio]? — S1[radio, (COHarg[f])] )) ,
kefP[radio_, 0_]:=
kefP[radio, 8] =

9 . . . 7[radio)? 1412 : 2 1/2 .
(Cos[tetat[ﬂ]] + 2i[radio]SO[radio] — (m) + (SO[radio]? — S2[radio, (COHarg[f])] )) ,

(*COEFICIENTEDEREFLEXIONS , COHERENTSCATTERINGCOMPLETE¥*)
r23scompCS|radio_, 0_]:=
r23scompCS|radio, 0] = (y[radio|S1[radio, (COHarg[6])])/
(¢Cos[tetat[0]](Cos[tetat[d]] + kefS[radio, §]) — ~y[radio]SO[radio])
(*COEFICIENTEDEREFLEXIONP, COHERENTSCATTERINGCOMPLETE¥)
r23pcompCS|radio_, 6_]:=
r23pcompCS|radio, 8] = (y[radio]S2[radio, (COHarg|6)])])/
(¢Cos[tetat[0]](Cos[tetat[d]] + kefP[radio, 8]) — ~y[radio]SO[radio]);

(*% % % % % % % % % % % % FRESNEL 2 MEDIOS % % % % % % % % % % % % % % % %*)

neff[radio_|:=neff[radio] = n2 (1 + E[";‘%iolSO[ra.dio]) ;

epsilon[radio_]:=epsilon[radio] = (neff[radio])?;

keffz[radio_, 6_]:=keffz[radio, 6] = K0+/neff[radio]? — n12Sin[6]2; (*kz en el medio 2*)

ampP[radio_, 0_]:=
: n1? : n1? C
ampP[radio, §] = ((klz[o] — coarkefiz[radio, o]) / (klz[e] + see keffz[radio, 0])) ;
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ampSiradio_, 6_J:=ampSiradio, 6] = ({qzfffziefdiod) ;

F2MS|[radio_, f_]:=F2MS|radio, §] = (Abs[ampS|radio, 0]])?;

F2MP/[radio_, _]:=F2MP|radio, ] = (Abs[ampP[radio, §]])?;

(*F()RMULA DE 3 MEDIOS PARA LAS APROXIMACIONES*)
(*COEFICIENTEDEREFLEXION, APROX.FRESNEL*)

r123PFR|radio_, 0_]:=
r123PFR[radio, 6] = Abs|(r12p[6] + r23pFR[radio, f]EE[radio, §]) /(1 + r12p[6]r23pFR[radio, ] EE[radio, 6])]?;

(*COEFIC]ENTEDEREFLEXI()N, APROX.FRESNEL*)

r123SFR[radio-, §_]:=
r123SFR][radio, §] = Abs[(r12s[f] + r23sFR[radio, §]EE[radio, 8]) /(1 + r12s[f]r23sFR[radio, §]EE[radio, 6])]?;

(*COEFICIENTEDEREFLEXIONS, HEURISTICO*)

r123PH[radio_, 0_]:=
r123PH|radio, 6] = Abs[(r12p[6] + r23pH][radio, §]EE[radio, 6]) /(1 + r12p[f]r23pH|[radio, 6] EE[radio, ])]?;

(*COEFICIENTEDEREFLEXION P, HEURISTICO*)

r123SH[radio_, §_]:=
r123SH[radio, 8] = Abs[(r12s[f] + r23sH|[radio, §]EE[radio, 8]) /(1 + r12s[f]r23sH|[radio, §]EE[radio, 6]))?;

(*COEFICIENTEDEBEFLEXI()NP, COHERENTSCATTERINGCOMPLETE*)
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r123PcompCS[radio-, §_]:=
r123PcompCS[radio, §] =
Abs[(r12p[f] + r23pcompCS|radio, ] EE[radio, 6])/(1 + r12p[f]r23pcompCS[radio, §]EE[radio, ])]?;

(*COEFICIENTEDEREFLEXIONS’ , COHERENTSCATTERINGCOMPLETE¥*)
r123ScompCSradio_, §_]:=

r123ScompCS[radio, 8] =
Abs[(r12s[6] + r23scompCS[radio, §|EE[radio, 8]) /(1 + r12s[f]r23scompCS|radio, ] EE[radio, 6])]?;
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