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@Resumen:

Procedimiento y sistema para la estimacién de la
distribucién del tamafio de particulas en medios
heterogéneos a partir del campo éptico complejo.
Procedimiento y sistema para estimar la distribucion
del tamafio de las particulas combinando la
informacién sobre moédulo y fase del campo
electromagnético esparcido. La deteccién de la sefial
esparcida hacia delante se realiza con medios
capaces de obtener la informacion del médulo y la
fase del campo eléctrico. A partir de estas medidas es
posible derivar directamente el coeficiente de
extincion y el indice de refraccién. La distribucién de
tamafio se calcula entonces mediante un método
iterativo de Twomey, donde el factor para cada
iteracion esta modificado de manera que incluye
informacion sobre el coeficiente de extincion y el
indice de refraccion.
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DESCRIPCION

Procedimiento y sistema para la estimacion de la distribuciéon del tamafio de particulas en

medios heterogéneos a partir del campo 6ptico complejo

SECTOR DE LA TECNICA

La invencion pertenece al sector del estudio de sistemas de particulas y en especial en
agregados, aerosoles, emulsiones, polvos y suspensiones.

Mas en particular, la presente invencion se refiere a un procedimiento para la estimacion de
la distribucion del tamafio de multiples particulas a partir de la deteccion coherente de la luz
esparcida hacia adelante.

ESTADO DE LA TECNICA

Existe la necesidad de comprender la naturaleza de los sistemas de particulas en numerosos
campos, desde la farmacologia a la ciencia de materiales. Con diferencia, la caracteristica
mas importante de las muestras de particulas es la distribucion del tamafio. Esta caracteristica

determina la calidad, la seguridad y el rendimiento del producto final.

El proceso de estimacion de la distribucion del tamafio de particulas (DTP) generalmente se

organiza en los siguientes pasos:

(i) Preparacion: procesamiento de muestras, configuracion de instrumentos, calibracion

y alineamiento, instalacion del sistema de entrega de muestras.

(i) Medicion: iluminar la muestra con una sefial y medir la intensidad de la luz esparcida
hacia adelante por la muestra para compararla con la intensidad sin muestra y de ahi

derivar el coeficiente de extinciéon de la muestra.

(iii) Analisis directo: determinar el efecto del esparcimiento de la luz provocado por las
particulas de la muestra bajo prueba sobre el coeficiente de extinciéon, asumiendo
parametros especificos para las particulas (forma, indice de refraccion, concentracion,

etc.).
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(iv) Andlisis inverso: determinar las caracteristicas desconocidas de la muestra utilizando
los resultados del analisis directo y los datos de medicion correspondientes. Un paso
esencial de esta etapa es el andlisis del contenido de informacion de las ecuaciones a
invertir. Un analisis inverso generalmente se complementa con informacién a priori sobre

la solucién de interés.

(v) Estadisticas y anadlisis de datos: comprender los datos de célculo, obtener la
distribucion del tamafio de las particulas utilizando una variedad de modelos

(numero/volumen/masa).

Para la modelizacién del coeficiente de extincion 7(v) de la muestra en el paso de andlisis

directo (ii) es comun utilizar la siguiente expresion:

N o]
1) = 3 [ D?Quue, DIFD)dD M
0

Donde N, es la cantidad total de particulas por unidad de volumen, D es el didmetro de las

particulas, v es la frecuencia del campo electromagnético empleado en la medida, f(D) es la

DTP normalizada del medio y Q,.,.(v, D) es el factor de eficiencia de extincion para una sola

particula esférica, dado por la teoria de Mie.

Para obtener la DTP es necesario invertir la ecuacion anterior que, tras la adecuada

discretizacion de la integral, puede expresarse en forma de sistema de ecuaciones lineales:
T=Kf (2)

Sin embargo, la obtencién de la solucién f mediante la inversion de la matriz K no es posible,
ya gque estos sistemas suelen presentar un mal condicionamiento, es decir, pequefios cambios
en los valores de sus elementos generan soluciones radicalmente diferentes. Para la
adecuada solucién de este tipo de problema es necesario aplicar técnicas de inversion

regularizada.

Un método conocido para la inversion de la distribucion de tamafio de particulas a partir de
medidas de extincion, (paso iv) es el método de Twomey. Este corresponde a la categoria de
métodos iterativos que obtienen una estimacion de la solucién tras la repetida multiplicacion

de la solucion previa por un cierto factor partiendo desde una soluciéon de prueba inicial. En
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concreto, la solucion iterativa de la distribucion para un diametro D; segin el método de
Twomey tiene la siguiente forma:
N
) =50 ]!

Texp (Vi) ) ]}
—1|W;
( o) '

Tcalc (Vi; Dj)
Zi Tcalc(vi: Dj)

3)
Wij =

El factor multiplicativo en cada iteracién depende, por un lado, del cociente entre la extincion
®

medida (t,,,¢45) Y 12 calculada (7,

) con el modelo de Mie (ecuacién 1) empleando la solucién
de la iteracion previa (f,). Por otro lado, este cociente esta pesado por una funcion (W;;)
calculada previamente a partir del modelo de Mie (ecuacion 1) y cuya funcién es regular la
contribucién de cada tamafio de particula proporcionalmente a su contribucion en el valor de
los parametros Opticos. El factor iterativo finalmente se obtiene como el producto de las
cantidades anteriores para cada frecuencia, v;.

Una ventaja de este tipo de métodos iterativos es que aseguran que la solucién tenga un valor
positivo. Ademas, permiten trabajar con cantidades experimentales cuya descripcion

matematica no esté relacionada linealmente con la distribucion de tamafios de particula.

Puesto que conocer la distribucion del tamafio de particulas es critico en muchas aplicaciones,
es deseable disponer de un método que consiga una mayor precision en el calculo de dicha

distribucion.

RESUMEN DE LA INVENCION

La presente invencién parte de la superacién del prejuicio técnico de que la estimacion de la
distribucién de tamafios de particula de un medio heterogéneo a partir de la informacién sobre
intensidad de la sefal dispersada ofrece los mismos resultados que la estimacion a partir de
la informacién de fase y que la agregacion de estas dos es redundante. Por el contrario, se
ha encontrado que una modificacion del método de Twomey para la resolucién del problema
inverso a partir de la luz esparcida hacia delante permite incorporar tanto la informacion de
fase como la del médulo del campo para obtener la distribucion de tamafos de particula de

forma mas precisa.

La invencién proporciona un procedimiento y sistema para estimar la distribuciéon del tamafio

de las particulas combinando pues la informacion del moédulo y fase del campo

4
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electromagnético esparcido. Para ello, la deteccion de la sefial esparcida hacia delante se
debe realizar con medios capaces de obtener la informacion del modulo y fase del campo
eléctrico. A partir de estas medidas es posible derivar directamente el coeficiente de extincién

y el indice de refraccion.

BREVE DESCRIPCION DE LAS FIGURAS

Con objeto de ayudar a una mejor comprension de las caracteristicas de la invencion y para
complementar esta descripcién, se acompafian como parte integrante de la misma las

siguientes figuras, cuyo caracter es ilustrativo y no limitativo:

La Figura 1 muestra los elementos esenciales de la invencion.
Las Figuras 2a-2d muestran resultados experimentales comparando la distribucion obtenida
mediante el procedimiento del estado de la técnica y aquella obtenida mediante el

procedimiento de la invencién.

DESCRIPCION DETALLADA

El procedimiento para la estimacion de la distribucion del tamafio de multiples particulas de la

invencidn comprende los siguientes pasos:

- lluminar la muestra con una fuente de radiacion que incluya distintas frecuencias (Fig.
1);

- detectar una porcion de radiacion esparcida hacia adelante mediante un detector
capaz de obtener el campo Optico complejo, es decir, capaz de extraer la informacién
tanto del médulo como de la fase del campo electromagnético;

- medir tanto el efecto del medio heterogéneo en el campo complejo (campo muestra)
como el campo en ausencia de dicho medio (campo referencia), es decir, medir el
campo electromagnético de la luz esparcida hacia adelante por la muestra para
compararla con el campo sin muestra

- calcular la transmision, T, a través de la muestra como el valor absoluto del cociente
de los médulos de los campos muestra y referencia. Calcular la diferencia de fase A¢

como la resta de las fases de los campos muestra y referencia;
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derivar los parametros opticos del medio heterogéneo bajo prueba (n.,,, indice de
refraccion y z.,,, extincion) a partir de la informacion experimental de transmision y de

la diferencia de fase calculadas anteriormente mediante las siguientes férmulas:

cAg
Mexp =1 2mvd
2 (4)
o — —Eln (nex?’—+1)|T|
exp =Ty 4y,

donde d es el espesor de la muestra, v la frecuencia y ¢ la velocidad de la luz en el
vacio;

modelizar los parametros opticos de la muestra heterogénea, para lo que puede
emplearse la teoria de Waterman-Truell para medios con grandes cantidades de
particulas, que tiene en cuenta el esparcimiento multiple de la luz, cuyo efecto es
notable a partir de pequefias fracciones volumétrica de particulas (>1%). Esta teoria

permite calcular el indice de refraccion y la extincion con la siguiente formula:

2 2
Neare = Re | Mmeq J(l + 2”1\’0(3(0))) B <27TN0(S(n))>

ik3 ik3

med med

2 2
o v \/<1+2nNo§S(0))> _(an0§s<n)>>
C

lkmed lkmed

(®)

donde Re(-)y Im(:) hacen referencia a tomar la parte real e imaginaria del nimero

complejo en el paréntesis. (S(0/m)) son las amplitudes de Mie para angulos 0 y  para

21

- vV -y . .
. =—nNn
una sola particula. k.4 - Mimed €S la constante de propagacion del medio matriz

(es decir, sin tener en cuenta el efecto de las particulas agregadas) y n,,.4 €l indice
de refraccién de dicho medio. El simbolo () indica un promedio de las amplitudes S
pesadas con la DTP del medio;

obtener la distribucién del tamafio de las particulas a partir de los parametros épticos
mediante un nuevo algoritmo basado en la modificacién del método de Twomey para
incorporar al factor la contribucién de las medidas de indice de refraccién ademas de
las del coeficiente de extincion:

e (Tf;f(w) _ 1) Wi+ (1—a) (n(e;c)p(:)) - 1> VV;}” (6)

Tealc (vi) LR

N

a0) = 50| |

i=1

®

calc €S el indice

donde n.,, es el indice de refraccion medido experimentalmente y n

de refraccion calculado usando la ecuacion 5 con la DTP de la iteracion p. W son los
6
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pesos calculados mediante la ecuacion. 3y W} es el analogo empleando el indice de

refraccion

wn = ncalc(Vi:Dj)
ij v . . N
Zincalc(vi'Dj)

- el pardmetro a representa un equilibrio entre la importancia que tiene la extincion o el

(7)

indice de refraccion en la inversion. Este parametro se elegird como aquel que
produzca una distribuciébn de tamafios cuyos pardmetros Opticos calculados se
asemejan mas a los experimentales. Para ello se elige « como aquel que produce un

minimo de la métrica ERM, donde ERM es

ERM = l Z |Texp (vy) — Tcalc(vi)l n Z |nexp(vi) - ncalc(Vi)l 8)
M - Texp (Vi) ; Nexp(vy)

- esta métrica se basa en determinar el error relativo medio (ERM) que es la suma de la
media de los residuos relativos de la extincion y el indice de refraccidbn. Se ha
determinado que los valores minimos de esta métrica corresponden con valores de «
gue se encuentran proximos a los valores 6ptimos de forma que puede considerarse
un buen indicador para determinar a sin mas informacion que las medidas
experimentales. En caso de que el valor de ERM no presente un minimo muy
pronunciado, es posible promediar las soluciones en un rango de valores de a
alrededor del minimo. Se ha observado que un rango 0.25 proporciona una estimacion
robusta de la verdadera DTP en la mayoria de los casos.

Resultados experimentales:

La técnica propuesta para la obtencion del tamafio de particulas ha sido validada
experimentalmente. En las figuras 2a y 2b se muestran pardmetros Opticos de muestras
granuladas hechas a partir de polvo de PTFE y microesferas de vidrio. La fraccién de volumen
acumulada de las esferas es de 5%. La figura 2c muestra los resultados de inversion de la
DTP utilizando el método de Twomey original (linea punteada) y utilizando el método
propuesto (linea continua) junto a la DTP dada por el fabricante. En la figura 2d se muestra el
valor de la métrica utilizada para determinar el valor del parametro a.

En las Figuras 2a y 2b se pueden observar los parametros 6pticos medidos (negro) asi como
los calculados a partir del modelo de esparcimiento de la luz (7,4, ) Usando como entrada

la DTP invertida. Los resultados de la inversion empleando tanto el método de Twomey

7
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tradicional que sélo tiene en cuenta la extincion (linea punteada) como el método propuesto
aunando informacion de extincion e indice de refraccion (linea continua) se muestran en la
inferior junto a la DTP dada por el fabricante. En la Fig. 2d se muestran los valores de ERM
obtenidos con varios parametros a y la posicién del minimo empleado en las inversiones.

El método propuesto consigue disminuir la desviacién respecto a la DTP tabulada
consiguiendo un error menor que el método de Twomey. Concretamente, la mejora resulta de
un 32.6%.

Esta validacién experimental se ha efectuado en el infrarrojo lejano empleando un instrumento
de Espectroscopia de Terahercios en Dominio Temporal que permite obtener el coeficiente
de extincion y el indice de refraccion de muestras en la banda de 0.2 a 1.6 THz. Un experto
entenderd que sistemas que empleen antenas y detectores de RF o microondas,
interferdbmetros espectrales de baja coherencia e interferometros con fuentes coherentes
sintonizables también son capaces de proporcionar la informacién sobre médulo y fase del
campo electromagnético esparcido en sus correspondientes rangos espectrales de operacion
y por lo tanto son también aptos para su uso en el presente procedimiento.

A la vista de esta descripcion y figuras, el experto en la materia podra entender que la
invencién ha sido descrita segun algunas realizaciones preferentes de la misma, pero que
multiples variaciones pueden ser introducidas en dichas realizaciones preferentes, sin exceder

el objeto de la invencién tal y como ha sido reivindicada.
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REIVINDICACIONES

1. Procedimiento para el calculo de la estimacion de la distribucion del tamafio de

particulas en medios heterogéneos, donde el procedimiento comprende los pasos de:
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a) iluminar el medio con una fuente de radiacion a distintas frecuencias;

b) medir la luz esparcida hacia adelante por el medio mediante un detector capaz de
obtener el campo Optico complejo para compararla con la sefial sin medio;

c) calcular la transmision, T, a través del medio como el valor absoluto del cociente de
los mddulos de los campos con medio y sin medio y calcular la diferencia de fase A¢p
como la resta de las fases de dichos campos muestra y referencia

d) derivar el indice de refraccion n,,, y el coeficiente de extincion z,,,, del medio
heterogéneo a partir de la informacion experimental de transmision y de la diferencia

de fase calculadas anteriormente mediante las siguientes férmulas:

cAp
Mexp =1 2mvd
2
. ——El (nexp+1) 7|
&P d gy

donde d es el espesor de la muestra, v la frecuencia y c la velocidad de la luz en el
vacio;

e) modelizar los parametros Opticos del medio heterogéneo empleando la teoria de
Waterman-Truell para medios con grandes cantidades de particulas para obtener los
valores del indice de refraccion n.,;. y €l coeficiente de extincion t.4;

f) obtener la distribucién del tamafio de las particulas mediante el método iterativo de
Twomey, donde el factor para cada iteracion esta modificado segun la siguiente

expresion:

N

fo+1(D;) = £o(Dy) {1_[

i=1

Tex (Vi) T Ney (Vi) n
e (r“”p W) 1) AR (n“”p W) 1) W””

calc calc

»)

calc €S €l indice

donde n.,, es el indice de refraccion medido experimentalmente y n
de refraccion calculado con la DTP de la iteracion p, W;; son los pesos calculados
mediante la ecuacion. 3 'y W;; es el analogo empleando el indice de refraccion
n ncalc(vi' Dj)
Yincac(vi, D})
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y donde el parametro a se elige como aquel que produce un minimo de la métrica
ERM, donde ERM es

1 |Tex (Vi) - Tcalc(vi)l |nex (Vi) - ncalc(Vi)|
ERM = - (Z u ¢ Z L

Texp (Vi) nexp(vi)

2. Sistema para llevar a cabo el procedimiento de la reivindicacion 1 que comprende: una
fuente de radiacion con distintas frecuencias, un detector capaz de obtener el campo éptico

complejo y un procesador provisto de medios de programa para realizar los pasos c-f.

3.  Sistema segun la reivindicacién 2 caracterizado por que el detector es un espectroscopio
de terahercios en dominio temporal, un detector de RF o microondas, un interferébmetro

espectral de baja coherencia o un interferémetro con fuentes coherentes sintonizables.

4. Producto de programa de ordenador que comprende instrucciones para llevar a
cabo los pasos c-f de la reivindicacion 1.

5. Medio legible por ordenador que comprende almacenado el programa capaz de
llevar a cabo los pasos c-f de la reivindicacion 1.

10
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