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Determinacidn del tamafio de particulas pequefias
por scattering de luz

Determination of the size of small particles by light scattering

Abner Velazco', Abel Gutarra'

" Laboratorio de Materiales Nanoestructurados, Facultad de Ciencias, Universidad Nacional de Ingenierfa, Perd

RESUMEN

En este trabajo se describe el disefio y la construccidn de un sistema para medir la distribucién angular del scattering de luz
de micro esferas dieléctricas suspendidas en agua, usando un ldser como fuente de luz. El trabajo cubre el desarrollo de un
sistema de deteccidn dptico para mejorar la relacién sefial ruido. Reportamos medidas experimentales de scattering de luz
de suspensiones coloidales de esferas de ldtex con didmetros nominales de 0,49 y 1,03 um, y un coeficiente de variacién de
3%. Se utilizaron dos laseres de diferentes longitudes de onda, 632,8 y 532,0 nm, para observar la variacién de la
distribucién angular de scattering. Los resultados experimentales fueron comparados con distribuciones de scattering
angular generadas por la teoria de Mie para determinar el tamafio de particula. Los didmetros obtenidos fueron 0,49 y
0,95 um con una incertidumbre relativa de 6,1y 5,3%, respectivamente.
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ABSTRACT

In this work, we describe the design and construction of a system to measure the angular light scattering distribution from
small dielectric spheres suspended in water, using a laser as the light source. It also covers the development of an optical
detection system to improve the signal-to-noise ratio. We report on the experimental measurements of light scattering
from colloidal suspensions of latex spheres with nominal diameters of 0.49 and 1.03 um and a coefficient of variation of
3%. Two lasers with different wavelengths (632.8 and 532.0 nm) were used to observe the variation of the angular
scattering distribution. The experimental results were then compared with angular scattering distributions generated
from Mie theory, in order to determine the particle size. We obtained diameters of 0.49 and 0.95 um, with a relative
accuracy of 6.1 and 5.3%, respectively.

Keywords: Light scattering, Mie theory, latex microparticles.

1. INTRODUCCION 3]- I. Weiner, M. Rust, y T. D. Donnelly [4], asi como R.

M. Drake y J. E. Gordon, [5] reportaron la construccién

El scattering* describe la interaccion entre la luz y
particulas pequefias, de tamafio similar a la longitud de
onda de la luz. Si se miden las intensidades de la luz
antes y después de la interaccidn, es posible deducir el
tamano de las particulas.

La técnica de light scattering se renueva
continuamente y ha recobrado un fuerte interés debido
a las investigaciones en la fabricacién y caracterizacién
de nanoestructuras inorganicas y biolégicas. Algunas de
sus variantes actuales son, Photon Correlation
Spectroscopy (PCS) y el uso de patrones Speckle [1, 2,

* Usamos el término scattering para referirnos a la interaccién de ra-
diacion electromagnética con particulas metalicas o dieléctricas. El tér-
mino es mas amplio y puede incluir interacciones entre particulas
(Rutherford), o entre radiacién y particula (Compton).

* Correspondencia: Tel: 381-3868; fax: 481-0824;
E-mail: abnervelazco@yahoo.com, agutarra@uni.edu.pe

de un equipo de scattering de luz angular y la obtencién
del tamafio de particula por este método. Otros
articulos como el de J. J. Hermans y S. Levinson [6]
discutieron con mds detalle factores geométricos
importantes en el disefio del equipo.

Un antecedente local es el trabajo realizado por
Joakim Karlsson S. en el Laboratorio de Peliculas
Delgadas de la Facultad de Ciencias, donde se
implementd un equipo para la medida del scattering de
luz en un angulo fijo y se utilizé para determinar el peso
molecular de polimeros y el tamafio de particulas en
suspension [7].
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2.  Fundamento tedrico

Una onda plana, con campo eléctrico E, incide en
las particulas suspendidas en un medio liquido. El
campo E; del scattering se propaga en una direccién 6
que se denomina angulo de scattering, Figura 1.

Para la evaluacién del equipo construido se usaron
particulas esféricas de Iatex, particulas monodispersas
de dimensiones comparables a la longitud de onda de la
luz incidente. Las ecuaciones que permiten calcular el
campo E,, fueron desarrolladas por Mie [8, 9].

Particulas suspendidas en
un medio liquido

o e
Haz de luz
HazdeTnz - P transmitido
e
Campo Eo 8 Angulo de
scattering
Scattering Campo Es
de luz

Figura 1. Un haz de luz incide sobre un grupo de particulas suspendidas
en un medio liquido. El scattering de luz es producido por la
interaccién del campo E, y las particulas. Un haz de scattering y el haz

transmitido forman un plano de scattering, y el dngulo formado por
estos es considerado el dngulo de scattering.

Para la solucidn del problema se deben hacer las
siguientes consideraciones.

(i) Scattering Unico. La distancia media entre
particulas es mayor que la longitud de onda de Ia
luz incidente, esto se consigue para una alta
dilucién del coloide. Con esta condicidn, el campo
total de scattering es la suma de los campos que
producen las particulas individualmente.

(if) Scattering eldstico. Considera el comportamiento
de la molécula como un dipolo inducido que radia
con la misma longitud de onda que la onda
incidente. Como no se produce pérdida de energia
por absorcidn, se la denomina eldstica.

(i) Scattering estdtico. La sefial de scattering es
promediada en un intervalo de tiempo, a diferencia
del scattering dindmico, donde se consideran las
fluctuaciones en la sefial debido al movimiento
Browniano de las particulas.

Bajo estas condiciones, la teoria de Mie calcula los
campos electromagnéticos de scattering fuera de una
particula esférica, sobre la cual incide una onda plana
linealmente polarizada. El campo eléctrico fuera de la
esfera esta dado por,

ES = ZE” (ianﬁeln _bnﬁoln) (1)

n=l

donde,

E, =i"E,(2n+1)/n(n+1) (2)

E, es el campo de la luz incidente y los coeficientes a,,
y bn estdn dados por,

_ pm’ j, (mx)[xjn (x )] i — M, (x)[mxjn (mx)] ' G)
g, (e o ()] = g2 (e o, )]

n

!

gy, (] g, (i )]
(e ()] = e (om, ()]

jn(x) es la funcién de Bessel, hg)(x) la funcién de
Hankel de primera especie. N,,, y My,p, SOn los arménicos

b

n

esféricos, donde las letras e y o se refieren a las series par
o impar de los arménicos [10]. Es importante resaltar que
estas funciones dependen del dngulo de scattering 6.

Debido a que las particulas en estudio no presentan
propiedades magnéticas, podemos considerar que, = p,.

El pardmetro de tamafo x y el indice de refraccién
relativo m estdn dados por

27Nd

x="2 (5)
Nl

"N ()

donde N, y N son los indices de refraccidn de la
particula y del medio, respectivamente, d representa el
didmetro de la particula.

La conexidn entre el modelo tedrico expresado
por la ecuacién (1) y las intensidades medidas, se
establece por la siguiente ecuacidn,

— 2
La | _ 5 )
I E,

inc

donde I, representa la intensidad de scattering e
linc 12 intensidad incidente.

El cociente de intensidades se obtiene
experimentalmente con el sistema construido y el lado
derecho de la ecuacién contiene implicito el tamafio
promedio “d” de la particula. Sin embargo el proceso
de despeje es muy complicado. El procedimiento
empleado consiste en medir las Intensidades I ./linc
para diferentes angulos de scattering 0 y comparar la
grafica obtenida con la curva tedrica generada segun el
modelo representado por el modelo de Mie
(ecuacidnes 1-7).
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3. EXPERIMENTAL
3.1 Implementacién del sistema dptico

El sistema implementado se muestra en la Figura 2.
En el centro de una mesa goniométrica se colocé la
muestra dentro de una celda cilindrica de vidrio de 17
mm de didmetro interior. Se usaron dos laseres, uno de
He-Ne (632,8 nm, 5 mW) y uno de estado sélido Nd YAG
(532,0 nm, 25 mW). La luz de éste Ultimo, ingresa al
circuito Optico por medio de un espejo, que es
removido cuando se usa el laser de He-Ne. Los dos
haces fueron linealmente polarizados perpendicular al
plano de scattering y modulados con un chopper éptico
para reducir la relacién sefal/ruido por medio de un
amplificador Lock-in.

Se utilizé un divisor de haz (DH) para obtener un
haz de referencia que permita reducir fluctuaciones de
intensidad de luz. Esta sefial es detectada por el
fotodiodo F1.

La Apertura 1, cercana a la muestra, reduce el drea
de la seccidn transversal del haz. El scattering de luz
generado por la muestra atraviesa otra apertura,
Apertura 2, de igual didametro que la anterior, colocada
a mitad de camino entre el centro de la mesa y otro
fotodiodo F2.

Esta ultima apertura y el fotodiodo F2, fueron
montados sobre el brazo de la mesa goniométrica. La
mesa goniométrica permite tomar medidas de
scattering de luz a diferentes angulos con una
incertidumbre de *+ 0,05°. Debido a que el tamafio del
area activa del fotodiodo introduce una incertidumbre
mayor a la del gonidmetro, las mediciones se realizaron
tomando dngulos de scattering cada 1°. Con el Lock-in
se tomaron datos de la relacion entre las sefiales de los
fotodiodos F1 y F2 para cada posicion angular, y
promediados para un intervalo entre 15-25 s. La
transmisién de datos del Lock-in a la PC se hizo por el
puerto serial utilizando un software escrito en el
lenguaje LabView (National Instruments)
proporcionado por el fabricante del Lock -in.

Amplificador

Léaser Espejo
A=16328nm removible ﬁ DH

I

Chopper Ketiocsi

co Apertura
P
D ceida (" i ')
Y

Laser ?\_l_/

A=532nm
AN
Qe
- ~/
Fotodiodo F2

8

Fotodiodo F1

Figura 2. Esquema del montaje experimental para la medicién de
scattering de luz angular con dos longitudes de onda. El haz de luz ldser
incide sobre el divisor de haz (DH), el haz transmitido es medido por el
fotodiodo F1 como sefial de referencia y el haz reflejado en 90° incide
sobre la celda que contiene la muestra. El scattering es medido por el
fotodiodo F2. Se usa un amplificador Lock-in para aumentar el valor de
la relacién sefal ruido.

Debido a la forma cilindrica de la celda, el haz de
luz laser que incide sobre su superficie se refracta
alrededor del haz transmitido. Para evitar realizar
mediciones del haz refractado, las medidas de
scattering fueron realizadas en el intervalo de 20°a 90°.

3.2 Sistema de deteccién de luz

La sefial de scattering, medida por el fotodiodo F2,

se convirtid a voltaje con un amplificador operacional
Analog Devices AD795, con un valor de desviacién de
voltaje de entrada, Vs, de 100 pV y un valor de
desviacion de corriente de entrada, I, de 0.1 pA. Ver
Figura 3. El fotodiodo fue conectado en modo
fotovoltaico [11, 12, 13], sin voltaje de polarizacién, para
evitar la corriente en oscuro [13] en la sefial medida.
La fotocorriente producida en F2, genera una caida de
potencial en la resistencia R, igual al voltaje de salida
del amplificador operacional. El condensador C,
paralelo a esta resistencia, elimina oscilaciones
generadas por capacitancias parasitas a la salida del
circuito.

P:)uf

Figura 3. Fotodiodo conectado en modo fotovoltaico a un amplificador
operacional como convertidor corriente-voltaje. La fotocorriente
genera una caida de potencial en la resistencia R,, esta caida de

potencial es igual al voltaje de salida del amplificador operacional. El
condensador C, es utilizado para eliminar oscilaciones debido a

capacitancias pardsitas a la salida del circuito.

El valor de C, es elegido de modo que la frecuencia
de oscilacién debido a la capacitancia pardsita no esté
dentro del ancho de banda del circuito. El ancho de
banda del circuito de amplificacién fue de 796 Hz (con
R, =100MQYy C, = 2pF).

3.3 Preparacion de la muestra

Se utilizaron suspensiones de microesferas de
poliestireno (Ted Pella, Inc.) con un indice de refraccién
de 1,59, densidad de 1,05 g/cm3, con didmetros
nominales de 0,49 y 1,03 pm segun el fabricante. Las
microesferas se dispersaron en agua ultra pura con
diluciones del orden de ~10° particulas/ml para evitar el
scattering multiple.
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4. RESULTADOS Y DISCUSIONES

Las curvas de scattering tedricas fueron generadas
por el software MiePlot v4.3 [14]. Este programa de
acceso libre evalta las ecuaciones de Mie y presenta el
grafico log(lsct/linc) Vs 6.

4.1 Curvas de scattering experimentales y tedricas

En las Figuras 4 y 5 se observan las curvas de
scattering tedrica y experimental para las microesferas
de 1,03 y 0,49 um de didmetro nominal para el Iaser de
632,8 nm.
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Figura 4. Curva tedrica y experimental de scattering angular para
esferas de poliestireno de 1,03 um de didmetro obtenidas para un
A =632,8 nm, con un pardmetro de tamano x = 6,8
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Figura 5. Curva tedrica y experimental de scattering angular para
esferas de poliestireno de 0,49 um de didmetro obtenidas para un
A =632,8 nm con un pardmetro de tamafo x = 3,2

En las Figuras 6 y 7. se observan las curvas de
scattering tedrica y experimental para las microesferas
de 1,03y 0,49 um de didmetro para el ldser de 532 nm.
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Figura 6. Curva teérica y experimental de scattering angular para
esferas de poliestireno de 1,03 um de didmetro obtenidas para un
A =532,0 nm con un pardmetro de tamano x = 8,1
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Figura 7. Curva tedrica y experimental de scattering angular para
esferas de poliestireno de 0,49 um de didmetro obtenidas para un
A =532,0 nm con un pardmetro de tamano x = 3,9

De las Figuras 4, 5, 6 y 7, se puede observar que al
aumentar el parametro de tamafo, disminuyendo la
longitud de onda, las posiciones de los minimos y
maximos caracteristicos de estas curvas se desplazan
en la direccidn en la que disminuye el angulo de
scattering.

Para observar de forma experimental el cambio en
las curvas de scattering con la concentracién y hallar la
concentracion de trabajo adecuada, se prepararon
muestras de las microesferas de 1,03 um de didmetro
de diferentes concentraciones y se realizaron las
medidas de scattering para el laser de 632,8 nm. En Ia
Figura 8. se pueden observar las curvas de scattering
para diferentes concentraciones, donde
C1>€2>C3>c4>C5>C6>c7>c8>c9. Se puede observar que a
concentraciones altas, el perfil de la curva se suaviza
debido al scattering miltiple entre las particulas. En las
mediciones posteriores se utilizé la concentracién c4
debido a la mejor definicién de los minimos de
intensidad.
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Figura 8. Curvas de scattering experimentales para muestras de
diferentes concentraciones correspondientes a las particulas de
poliestireno de 1,03 um didmetro y longitud de onda de 632,8 nm. Se
muestran curvas para nueve concentraciones diferentes, donde
€1>€2>C3>C4>C5>c6>C7>c8>C9; con c4~10° particulas/ml.

4.2 Medicién del tamaiio de particulas por
microscopia electrénica de transmisién

Para verificar la forma y tamafio de las particulas
indicadas por el fabricante, se utilizé un microscopio
electrénico por transmisién (JEOL 3000) y el software
libre ImageJ para estimar su didmetro promedio. La
micrografia se aprecia en la Fig. 9.

a)

Figura 9. Imdgenes obtenidas por microscopia electrénica de
transmision correspondientes a las particulas de poliestireno de
a) 1,03 umy b) 0,49 um.

Los didmetros promedio obtenidos por
microscopia fueron 1,16 + 0,04 pm para las microesferas
de 1,03 pmy 0,52 * 0.03 ym para las microesferas de
0,49 gm. La incertidumbre en el didametro promedio
corresponde a la desviacién estandar.

Determinacion del tamaio de particulas desconocidas
por comparacién entre las curvas de scattering
experimentales y tedricas

Las posiciones angulares de los minimos
caracteristicos de las curvas de scattering fueron
utilizadas para tener una aproximacion del tamafio de
las microesferas. Se utilizaron dos curvas tedricas cuyos

angulos de minima intensidad se asemejen a las de las
curvas experimentales. El proceso se puede describir de
la siguiente manera.

(i) Se grafica la curva de scattering experimental de
las particulas de tamafio desconocido. Se ubica el
angulo que corresponde a un minimo 6,.

(ii) Se grafican dos curvas tedricas cuyos minimos 6, y
0, cumplan la condicién 6, < 6, < 0,. La variable
independiente para estas curvas tedricas son los
didmetros promedios d, y d,.

(iii) Sevariand,y d, de modo que el intervalo A= 6, — 6,
sea lo mas pequeifo posible cumpliendo Ia
condicion ().

En la Fig. 10 se aplica el método para el caso de
las microesferas de 1,03 um de didmetro nominal, con
A = 632,8 nm, que presenta dos minimos de intensidad
en el rango de medicidn, los valores mds pequefios de
AO que se obtuvieron fueron A0, = 5° y AO, = 7°, entre
los cuales se encuentra el primer y segundo minimo de
la curva experimental, respectivamente. Las curvas
tedricas generadas para obtener estos valores de AO
corresponden a microesferas de d, = 0,9y d, =1 um de
didmetro, por lo que el didametro experimental hallado
fue de 0.95 um con una incertidumbre relativa de 5,3%.

En la Fig. 11 se aplica el procedimiento para las
microesferas de 0,49 um de diametro nominal, con
A = 632,8 nm, que presenta un solo minimo de
intensidad en el rango de medicién, el menor A6
obtenido fue A6, ~ 8°, donde se encuentra el Unico
minimo de la curva experimental. Las curvas tedricas
generadas para obtener este valor de A6 corresponden
a microesferas de d, = 0,46 y d, = 0,52 um de didmetro,
por lo que el didmetro experimental hallado fue de 0,49
um con una incertidumbre relativa de 6,1%.
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Figura 10. Comparacién entre la curva experimental de las microesferas

de 1,03 um de didmetro nominal y dos curvas tedricas para microesferas

de 0,9 y 1um de didmetro. Las posiciones angulares de los minimos de la

curva experimental se encuentran en los intervalos A8 generados por
estas curvas tedricas, A0, & 5° y A, = 7°
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Figura 11. Comparacion entre la curva experimental de las
microesferas de 0,49 um de didmetro nominal y curvas tedricas para
microesferas de 0,46 y 0,52 um de didmetro. La posicién angular del

minimo de la curva experimental se encuentra en el intervalo A9, ~ 8°
generado por estas curvas tedricas.

5. CONCLUSIONES

Se construyd un sistema Sptico para la medicién
del scattering de luz producido por particulas
dieléctricas en medio acuoso, con didametros del orden
de 1 um. Las mediciones mostraron buena repetibilidad
y alta relacién sefial ruido para un intervalo angular de
medicidn entre 20°y 90°.

A partir de la posicién de los minimos de intensidad
de las curvas de scattering, se propuso una técnica
sencilla para obtener el tamafio de particulas esféricas,
comparando los minimos de intensidad caracteristicos
de las curvas experimentales y tedricas. El didametro
obtenido para la muestra de 0,49 pm de didametro
nominal fue de 0,49 um con una incertidumbre relativa
de 6,1%. Para las muestras de 1,03 ym de didmetro
nominal, el didametro obtenido fue de 0,95 ym con una
incertidumbre relativa de 5,3%.
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