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Resumen

El desarrollo de técnicas holograficas ha revolucionado la investigacion cientifica y tec-
noldgica al permitir el andlisis preciso y no invasivo de una amplia gama de materiales y
fenémenos. En particular, la holografia digital (HD) es una técnica implementada en numerosos
campos de investigacion debido a su capacidad para realizar comparaciones interferométricas
entre distintos estados de un sistema u objeto. Esta consiste en el registro y la reconstruccién
de mapas de interferencia conocidos como hologramas digitales obtenidos al combinarse dos
haces coherentes de luz: un haz de referencia y un haz objeto que interactda con la muestra
bajo estudio, ya sea siendo reflejado o transmitido por ella. De este modo, la HD ofrece la
posibilidad de registrar informacién tridimensional, contenida en mapas de amplitud y fase de
la luz que permite caracterizar la muestra, tanto de manera cualitativa como cuantitativa. Las
aplicaciones interferométricas de la HD se engloban dentro de la interferometria hologréfica
digital (IHD); a su vez, la aplicacion de la HD en el campo de la microscopia 6ptica (MO)
conforma una técnica poderosa, denominada microscopia hologréfica digital (MHD). La MHD
extiende las capacidades de la MO aprovechando las ventajas inherentes a la HD. Al igual que
en la MO, la resolucién lateral en MHD también esta limitada por difraccién, pero posee una
alta resolucidn axial determinada por el ruido de fase, que puede alcanzar valores cercanos a los
5 nm. Por lo tanto, las técnicas hologréficas permiten detectar deformaciones, desplazamientos
y variaciones locales en el indice de refraccion del objeto bajo estudio a pequeiia escala y con
muy buena precision. Asimismo, durante el procesamiento numérico de un tnico holograma, es
posible reconstruir el frente de onda proveniente del objeto en diferentes planos de observacion,
simulando el enfoque mecénico de la MO, pero con una precision significativamente mayor. En
el presente trabajo, se implementaron estas técnicas para el estudio de fendmenos microfluidicos
en materiales porosos nano-estructurados, ampliamente investigados debido, principalmente, a

sus numerosas aplicaciones tecnoldgicas.

Estos materiales presentan propiedades tnicas debidas a su estructura porosa a escala nano-
métrica, con aplicaciones en microfluidica, optofluidica, filtracién, almacenamiento de energia 'y
biotecnologia. Muchas de sus funcionalidades estdn estrechamente relacionadas con la dindmica
de llenado de los poros, del desplazamiento dentro de los poros y de la evaporacién/condensacién

de liquidos desde/hacia los poros, fenémenos dominados en gran parte por fuerzas capilares.

El comportamiento de liquidos en materiales nano-estructurados con un alto grado de
confinamiento espacial no sigue un modelo newtoniano simple, sino que el flujo puede estar
influenciado por efectos de borde, particulas en suspension, tortuosidad y constricciones, etc. Por
esto es que el modelado numérico del flujo se vuelve extremadamente complicado. Sin embargo,
el conocimiento de su comportamiento es necesario para los progresos tanto en el campo de
la investigacidn bdsica o tedrica como en aplicaciones. Por lo tanto, las mediciones rdpidas y
precisas de la fraccion de llenado en el interior de la membrana y de pardmetros microfluidicos

junto con su evolucién temporal juegan un rol crucial e integral en la investigacién bdsica en el
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campo de la microfluidica. Los resultados de este trabajo apuntan a aprovechar las ventajas de
las técnicas hologréficas para una caracterizacion precisa tanto del comportamiento del fluido

en el interior de la estructura como de la propia estructura porosa.

Por otro lado, dado que la reconstruccion holografica genera grandes volimenes de datos, es
fundamental contar con herramientas que permitan extraer la informacién relevante de manera
eficiente. En este sentido, el aprendizaje profundo ha surgido como una solucién innovadora,
al permitir analizar grandes conjuntos de datos y encontrar patrones complejos en ellos. En
este trabajo se implementaron redes neuronales convolucionales para recuperar la informacién
de fase de los hologramas, reducir la dimensionalidad de los datos y extraer caracteristicas
clave del proceso de evaporaciéon de una gota en contacto con la membrana. Asimismo, se
desarrollaron redes neuronales para generar imdgenes de fase sintéticas que permitirdn, en
trabajos futuros, predecir el comportamiento del sistema en funcion de diferentes condiciones
iniciales. Esto tltimo resulta interesante, ya que serd factible desarrollar modelos microfluidicos
y realizar simulaciones para comparar con experimentos, optimizando asi el disefio racional de
dispositivos basados en materiales nano-estructurados.
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Abstract

The development of holographic techniques has revolutionized scientific and technological
research by enabling precise and non-invasive analysis of a wide range of materials and pheno-
mena. In particular, Digital Holography (DH) has been widely implemented across numerous
research fields due to its capability to perform interferometric comparisons between different
states of a system or object. This technique is based on the recording and reconstruction of in-
terference patterns known as digital holograms, which are obtained by combining two coherent
light beams: a reference beam and an object beam that interacts with the sample under study,
either by reflection or transmission. In this way, DH enables the acquisition of three-dimensional
information encoded in the amplitude and phase maps of light, allowing both qualitative and

quantitative characterization of the sample.

Interferometric applications of DH are encompassed within Digital Holographic Interfe-
rometry (DHI). Furthermore, the application of DH in the field of Optical Microscopy (OM)
constitutes a powerful technique known as Digital Holographic Microscopy (DHM). DHM
extends the capabilities of OM by exploiting the inherent advantages of DH. As in conventio-
nal OM, the lateral resolution in DHM is diffraction-limited; however, it exhibits a high axial
resolution determined by phase noise, which can reach values close to 5 nm. Consequently,
holographic techniques enable the detection of deformations, displacements, and local varia-
tions in the refractive index of the object under study at small scales and with high precision.
Moreover, during the numerical processing of a single hologram, it is possible to reconstruct
the object wavefront at different observation planes, effectively simulating mechanical focusing
in OM, but with significantly higher precision.

In the present work, these techniques were implemented to study microfluidic phenomena
in nanostructured porous materials, which have been extensively investigated mainly due to
their numerous technological applications. These materials exhibit unique properties arising
from their nanometer-scale porous structure, with applications in microfluidics, optofluidics,
filtration, energy storage, and biotechnology. Many of their functionalities are closely related
to pore-filling dynamics, fluid transport within the pores, and liquid evaporation/condensation

processes from and into the pores, which are largely governed by capillary forces.

For this reason, the main objective of this work is to achieve a precise measurement of
the filling fraction of a nanostructured porous membrane and of the changes in its optical
thickness during the evaporation process of a fluid in contact with it. Here, the aforementioned
holographic techniques offer a key advantage, as they allow mapping the phase changes of
light as it interacts with the membrane in the presence of a liquid, thus enabling the study of
the underlying fluid-dynamic processes. In particular, the temporal evolution of the membrane
filling fraction around a retracting droplet evaporating into the ambient environment on a porous

silicon membrane was successfully reconstructed. The behavior of liquids in highly confined
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nanostructured materials does not follow a simple Newtonian model; instead, the flow can be
influenced by edge effects, suspended particles, tortuosity, constrictions, and other factors, which
makes numerical modeling extremely challenging. Nevertheless, understanding this behavior is
essential for advances in both fundamental research and technological applications. Therefore,
fast and accurate measurements of the filling fraction inside the membrane, together with
microfluidic parameters and their temporal evolution, play a crucial and integral role in basic
research within the field of microfluidics. The results of this work aim to exploit the advantages
of holographic techniques for the precise characterization of both the fluid behavior within the
porous structure and the structure itself.

On the other hand, since holographic reconstruction generates large volumes of data, it
is essential to have tools that allow the efficient extraction of relevant information. In this
context, deep learning has emerged as an innovative solution, enabling the analysis of large
datasets and the identification of complex patterns. In this work, convolutional neural networks
were implemented to retrieve phase information from holograms, reduce data dimensionality,
and extract key features of the droplet evaporation process in contact with the membrane.
Additionally, neural networks were developed to generate synthetic phase images, which will
enable, in future studies, the prediction of system behavior under different initial conditions. This
approach is particularly promising, as it will allow the development of microfluidic models and
simulations for comparison with experimental results, thereby optimizing the rational design of

devices based on nanostructured materials.
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Capitulo 1

Introduccion

1.1. Motivacion y estado del arte

La evolucién en investigacion cientifica y tecnoldgica en diversas ramas ha impulsado el
desarrollo de técnicas y métodos experimentales cada vez més eficientes y precisos. Entre ellos,
los métodos Opticos constituyen un pilar fundamental debido a su capacidad de proporcionar
informacién detallada sobre objetos y fendmenos. La capacidad de la luz para interactuar de
multiples maneras con los materiales de forma no invasiva, permite que estas técnicas sean

rigurosas y versdtiles, lo cual aumenta su potencial de aplicacion [1-7].

En particular, la holografia digital (HD) es una herramienta muy valiosa en investigacion
debido a su capacidad para recuperar el frente de onda completo (amplitud y fase) de la luz
emanada por un objeto. La informacion de fase puede traducirse a informacién de variaciones
locales de indice de refraccién o de espesor de la muestra. A su vez, su aplicacién en el
ambito de la interferometria da lugar a la denominada interferometria hologréfica digital (IHD)
[8], y adaptdndola al campo de la microscopia 6ptica (MO), conforma una técnica avanzada
conocida como microscopia hologréfica digital (MHD) [7]. La MHD se beneficia de las ventajas
inherentes a la HD, al mismo tiempo que mantiene una resolucion lateral limitada por difraccién
y una alta resolucién axial determinada por el ruido de fase, alcanzando valores cercanos a 5
nm [7]. Al combinar IHD y MHD es posible detectar de forma interferométrica deformaciones,
desplazamientos y variaciones locales en el indice de refraccion [9,10]. De esta manera, la MHD
constituye una técnica poderosa para la cuantificacion precisa de la fase de la luz al interactuar
ésta con objetos microscopicos, tanto opacos como transparentes [11, 12]. El procesamiento
computacional de un tinico holograma permite, en tanto, reconstruir el frente de onda proveniente
del objeto en diferentes planos de observacion, simulando el enfoque mecénico de la MO con

una precision significativamente mayor [7].

La implementacion, tanto de la IHD como de la MHD abarca desde el area de la ciencia de

los materiales condensados [13—16], pasando por la caracterizacién de microorganismos [17] y
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particulas [2], el estudio de fluidos [18-21] hasta el &mbito de las ciencias bioldgicas [22], por
mencionar algunos. En particular, ambas técnicas resultan utiles para el estudio de materiales
micro- o nano-estructurados, los cuales son ampliamente investigados debido, principalmente,
a numerosas aplicaciones tecnoldgicas en las que estdn involucrados [9,23-27]. De hecho, los
materiales nano-porosos son estructuras con actuales y potenciales aplicaciones en microfluidica
[28], optofluidica, membranas de filtrado, nano-reactores, intercambiadores de iones, etc. [29—
31]. Estos materiales poseen estructuras con tamafios menores a la longitud de onda de la luz
visible (> 400 nm) y por lo tanto conforman un medio 6ptico efectivo, cuyas propiedades
pueden ajustarse precisamente con procedimientos de fabricacion controlados. Ademds, la
susceptibilidad 6ptica que presentan al ser embebidos con un fluido los hace particularmente
interesantes, dado que la misma puede ser cuantificada a partir del estudio de la evolucién

temporal del espesor ptico.

Debido a su morfologia nano-porosa, el ingreso de un fluido en este tipo de materiales se
da fundamentalmente por fuerzas capilares y comprender su comportamiento reviste especial
interés, ya que puede estar condicionado por efectos de borde y confinamiento espacial, particulas
en suspension, etc., logrando que el flujo del fluido no siga las leyes newtonianas tipicas
del mundo macroscopico. En el caso mds simple, y bajo la hipétesis de que la evaporacion
pueda despreciarse, la imbibiciéon de un liquido en un medio poroso homogéneo se rige por
el comportamiento del tipo difusivo descripto por Washburn [32] incluso a meso-escala. Sin
embargo, debido al fendmeno de condensacién capilar, los nanoporos atn pueden llenarse de
liquido estando unicamente en contacto con la fase vapor. En consecuencia, en muchos casos
la infiltracién de liquidos en matrices porosas estd dada por un mecanismo que involucra el
transporte de liquido por capilaridad (tanto lateral como longitudinal) y el transporte de vapor
por evaporacion del frente liquido seguido de una condensacién capilar [33].

Comprender la compleja interaccion entre estos procesos y la forma en que determinan el
perfil de fraccion de llenado en el interior de la membrana es importante tanto para el disefio y
la fabricacion de dispositivos, como también para estudios teéricos fundamentales. Por un lado,
en bio-medicina, las membranas nano-estructuradas se utilizan en dispositivos de diagndstico
rdpido, sistemas de liberacién controlada de fairmacos [34,35] y en la filtracién de biomoléculas.
En biotecnologia, se emplean en la separacion y purificacion de compuestos quimicos [36], asi
como en sensores avanzados para detectar contaminantes en agua o aire; en el campo de la
electronica se encuentran en dispositivos de almacenamiento de energia, como baterias y super-
condensadores [37], asi como en pantallas y sensores de alta sensibilidad. Por otro lado, la
dindmica del llenado capilar en estructuras nanoporosas y, en particular, del perfil de la fraccién
de llenado a lo largo del frente de mojado ha sido propuesta como un posible método para

caracterizar la distribucion de tamafios de poro de la estructura [38—40].

En los ultimos afios, se ha dedicado un esfuerzo significativo a la investigacién de los

fendmenos de imbibicién capilar mediante diversos enfoques experimentales, entre los cuales
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se destacan: la condensacion y posterior evaporacion de una gota colocada en las proximidades
de la muestra [41], la deposicidn directa de una gota sobre ella [42—44] y la condensacidn a partir
de un campo de vapor generado en torno a la gota. Para ello, se emplearon técnicas como la
microscopia 6ptica (MO) [33,42], microscopia electrénica de barrido (SEM) [44], porosimetria
elipsométrica ambiental [45], tomografia de coherencia 6ptica [40] e interferometria l4ser [46].

Por otro lado, el estudio de la evaporacion de una gota sésil expuesta al ambiente es un
tema de notable interés cientifico, fundamental para la comprensién de numerosos procesos
fisicos y biologicos, y para el desarrollo de diversas aplicaciones tecnoldgicas. Uno de los
modelos matematicos mas cominmente utilizados para describir la evaporacion de gotas sobre
superficies planas es el modelo limitado por difusion [47]. Si bien éste supone que una gota de
liquido puede modelarse como un casquete esférico y que la superficie no es porosa, atin puede
adaptarse a procesos mas complejos de evaporacion y transferencia de calor no estacionarios,
bajo las condiciones fisicas adecuadas. En una gota sésil, el drea mojada estd delimitada por
la llamada linea de contacto, caracterizada por el dngulo de contacto, el radio de contacto y
la altura de la gota. A medida que la gota se evapora, su geometria se modifica por la pérdida
de masa, lo que da lugar a distintos modos de evaporacidon que corresponden a suposiciones
idealizadas del comportamiento tanto del radio de contacto como del dngulo de contacto. Los
modos extremos mds simples son el modo de radio de contacto constante (RCC), donde la linea
de contacto permanece fija y el dngulo de contacto disminuye hasta cero, y el modo de angulo
de contacto constante (ACC), donde la linea de contacto retrocede manteniendo el dngulo de
contacto fijo mientras el radio de la gota disminuye a cero. Sin embargo, en la prictica, las gotas
pueden evolucionar en modos intermedios o combinados. Por ello, el estudio experimental de

la evolucidn de estos pardmetros es de especial interés.

Es asi que el estudio de la dindmica de secado y evaporacion de gotas expuestas al ambiente
sobre sustratos nanoporosos constituyen un problema complejo, ya que involucra simultdnea-
mente la evaporacion en la interfase liquido—aire y la imbibicién capilar dentro de la red porosa.
Su descripcion requiere conocer tanto la evolucidon temporal de la fraccion de llenado en el
interior de la membrana como la morfologia tridimensional de la gota. En el contexto de este
trabajo, las técnicas hologrificas emergen como candidatas a “soldar” esta problemadtica dual,
al recuperar cuantitativamente el campo 6ptico complejo y reconstruir mapas tridimensionales

de amplitud y fase de manera no invasiva, con alta resolucion espacial y temporal.

Por otro lado, las secuencias de datos registradas suelen abarcar una cantidad numerosa de
hologramas, y, en consecuencia, resulta ttil contar con técnicas que permitan procesar grandes
volimenes de informacién. Una herramienta que evoluciona constantemente es el aprendizaje
profundo de datos [48], inspirado en la estructura y el funcionamiento del cerebro humano.
Este se basa en redes neuronales (RN) artificiales conectadas entre si, que se utilizan para
aprender representaciones jerarquicas de los datos mediante un proceso de entrenamiento que

ajusta los pesos de las conexiones entre las mismas. Las RN se organizan en capas: capas
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iniciales (o de entrada) que reciben los datos, capas ocultas que transforman progresivamente
estos datos a medida que avanzan de una capa a otra, y capas finales (o de salida) que entregan
el resultado. Cada una de las capas ocultas aprende un nivel de abstraccion o una representacion
diferente del dato de entrada. En las primeras capas, lared puede aprender caracteristicas simples
(como bordes en una imagen, por ejemplo). A medida que los datos avanzan por las capas mas
profundas, la red puede combinar esas caracteristicas simples para aprender representaciones

mads complejas y abstractas, como formas o patrones mds complejos [49].

En particular, en los ultimos afios, en holografia se han utilizado técnicas de aprendizaje
supervisado principalmente con fines de clasificacion [50-52] o recuperacion de la fase [53],
desenvolvimiento de fase [54], autofoco [55] o compensacién de aberraciones Opticas [56].
Sin embargo, algunos trabajos dan cuenta del avance de su uso para generar modelos no
supervisados de reconstruccion hologréfica, o de formacién de imdgenes, a partir de modelos
fisicos [56—58]. En este trabajo, se implementan RN convolucionales de tipo autoencoders, para
reducir la dimensionalidad de la informacién obtenida mediante holografia, con el fin de extraer
caracteristicas fundamentales del proceso de secado analizando una cantidad considerablemente
menor de datos. Del mismo modo, en caso de poder representar cada imagen de fase mediante
un conjunto limitado de datos, también seria factible, variando estos valores, generar o simular
imégenes de fase artificiales. En consecuencia, estos avances abren la posibilidad de predecir
el comportamiento de un sistema, a partir de un estado inicial, permitiendo el desarrollo de
modelos microfluidicos o experimentos simulados, para luego compararlos con el experimento

real.

1.2. Objetivos

Objetivo general

Implementar técnicas Opticas no invasivas para el estudio experimental de la dindmica de
evaporacion de gotas sobre medios nanoestructurados y sustratos solidos.
Objetivos especificos

» Desarrollar y aplicar técnicas hologréficas para estudiar y caracterizar fendmenos asociados a la
dindmica de liquidos en contacto con membranas porosas nanoestructuradas de SP, integrando
las técnicas de HD, IHD y MHD.

= Disefiar y optimizar los sistemas experimentales para el registro y la reconstruccién de holo-

gramas digitales.

= Desarrollar un método que permita determinar la evolucién de la fraccion de llenado de
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estructuras porosas en funcién del tiempo y caracterizar el proceso de secado de las mismas.

= Establecer un protocolo para obtener parametros microfluidicos especificos, que permitan

describir el proceso de evaporacion de una gota sobre una superficie.

= Implementar técnicas de aprendizaje profundo para analizar imagenes obtenidas mediante las
técnicas hologréficas y generar imdgenes artificiales que podrian ser de utilidad para realizar

simulaciones controladas y/o corregir modelos tedricos.

1.3. Metodologia

Para alcanzar los objetivos propuestos se unificaron las técnicas HD, IHD y MHD para la
implementacién de un sistema experimental que permita caracterizar procesos microfluidicos

en estructuras micro- o nano-porosas.

1.3.1. Muestras

Existen diversas técnicas de fabricacion de membranas de SP; la mds conocida, empleada
en este trabajo, es mediante anodizado electroquimico de obleas de silicio [59]. Otras técnicas,
menos conocidas, son litografia interferométrica laser (LIL) [60], procesamiento por chispa [61]
y el grabado con haz de iones enfocado (FIB) [62]. La fabricaciéon de las membranas mediante
anodizado electroquimico permite construir secuencias de capas de diferentes porosidades y
espesores al controlar dos parametros: la corriente y el tiempo de anodizado para cada capa
en forma independiente [63]. Esto posibilita construir multicapas a partir de la variacién de la
corriente de anodizado. En particular, para la fabricacion de peliculas delgadas de SP mesopo-
roso se realiza un anodizado electroquimico de obleas de silicio tipo p utilizando una solucién
de 4cido fluorhidrico en etanol y agua. Los espesores y porosidades de las capas porosas se
controlan mediante el disefio de un perfil de corriente-tiempo optimizado a partir de la retroali-
mentacion. Posteriormente, las muestras se caracterizan en base a mediciones del espectro de
reflectancia y transmitancia, junto con técnicas de microscopia Optica convencional, SEM y de
fuerza atomica. Estos andlisis permiten determinar la porosidad, la funcién dieléctrica compleja
y los espesores correspondientes. De esta manera se conocen a priori las caracteristicas fisicas
de las membranas nanoporosas, lo cual permite su posterior contraste con la caracterizacion

realizada mediante la implementacion de técnicas hologréficas.

En este trabajo se utilizaron membranas fabricadas mediante una corriente fija de 20 mA
para obtener una porosidad del 77 % y un tiempo de anodizado de 360 s para generar membranas
de 5 pm de espesor. Un pulso de alta corriente al final del proceso de anodizado permite que la
membrana se despegue del sustrato de silicio cristalino (c-Si). La membrana de SP resultante,

auto sostenida, es depositada sobre un portaobjetos de vidrio para estudios posteriores.
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1.3.2. Aplicacion de las técnicas holograficas al estudio de procesos dina-

micos

Se estudi6 la evaporacion de gotas sésiles de liquidos con diferentes caracteristicas (vis-
cosidad, tension superficial, densidad, etc.) sobre superficies sdlidas (portaobjetos) y porosas
(membranas nanoporosas de silicio), utilizando técnicas holograficas. Para ello, se emple6 un
interferometro de Mach-Zehnder con configuracién fuera de eje y por transmision, iluminado

por un haz laser de He-Ne.

Cuando el haz de luz atraviesa la muestra, modifica su fase. La informacion de fase de la luz
se relaciona con el espesor Optico del objeto de estudio, lo cual permite monitorear la dindmica

de la evaporacion del liquido sobre la superficie correspondiente.

Combinando MHD y IHD, se estudi6 la dindmica de secado de una gota de alcohol isobutilico
sobre una superficie nano-porosa, mediante el mapeo de la fraccion de llenado dentro de la
membrana. En tanto, la HD en combinacién con IHD se implement6 para analizar la evolucién
del dngulo de contacto, el radio, el volumen y la altura de una gota de liquido depositada
sobre un sustrato, durante el proceso de secado. En particular, se trabajé con gotas de agua
destilada y de alcohol isobutilico depositadas sobre dos tipos de sustratos: una membrana de SP

nanoestructurado y un portaobjetos de vidrio.

Dado que cada proceso de secado genera una gran cantidad de hologramas digitales y, por
tanto, una extensa serie temporal de datos, se recurrié al uso de herramientas de inteligencia
artificial para su procesamiento. En particular, se entrené un autoencoder basado en RN para
aprender representaciones comprimidas de las imagenes de fase. Esta estrategia no solo permi-
ti6 reducir la dimensionalidad de los datos, sino también establecer una base para predecir el
comportamiento del liquido durante el secado y generar imdgenes simuladas de otros proce-
sos similares, con el fin de profundizar en la comprensién de los mecanismos microfluidicos

involucrados.

1.4. Organizacion de la tesis

En el Capitulo 2 de este trabajo se exponen los fundamentos tedricos que sustentan la aplica-
cién de las técnicas Opticas utilizadas: HD, MHD e IHD. Se presentan los conceptos basicos para
comprender adecuadamente cada técnica, proporcionando el marco tedrico necesario para el
desarrollo de los capitulos posteriores. Se introduce una descripcion detallada de los principios
fisicos en los que se basan estas metodologias, abordando tanto el fenémeno de la interferencia
como el de la difraccion, esenciales para la formacién y posterior andlisis de los hologramas.
También se detalla el procedimiento de reconstruccion numérica de los hologramas, incluyendo

las herramientas matemdticas necesarias para obtener las imédgenes reconstruidas, definiendo
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los criterios que guiardn el procesamiento y andlisis de los datos.

En el Capitulo 3, se introduce la HD en combinacién con IHD como técnica dptica avanzada
para llevar a cabo la caracterizacion del dngulo y radio de contacto, altura y volumen de una gota
de agua destilada sobre una superficie, a medida que ésta se retrae. Se realiza una descripcion
detallada del montaje experimental disefiado especificamente para esta tarea, incluyendo los
componentes Opticos y electrénicos y el sistema de adquisicién de imdgenes. Asimismo, se
detallan los procedimientos de registro y reconstruccién numérica empleados para la extraccion

de los parametros relevantes.

En el Capitulo 4 se combinan MHD con IHD para estudiar, con alta resolucién espacial y
temporal, la variacion de la fraccion de llenado de un liquido en el interior de una membrana
nano-porosa. Para este estudio, se emplea un dispositivo experimental que introduce modifica-
ciones al sistema del Capitulo 3, optimizando su sensibilidad y maximizando su capacidad de
revelar variaciones sutiles en la distribucidn del liquido. Se describe en detalle el procedimiento
de adquisicion de datos, desde la preparacion de la muestra hasta la captura de los hologramas,
asi como las etapas de procesamiento numérico aplicadas para reconstruir las imdgenes y la ex-
traccion de la informacion interferométrica. Finalmente, se presentan y analizan los resultados,
los cuales permiten evaluar cdmo varia la fraccién de llenado, aportando una comprensién mas

profunda del comportamiento del liquido en un medio nanoestructurado.

En el Capitulo 5 se aborda el andlisis de la informacién registrada experimentalmente
en el Capitulo 4, aplicando técnicas de aprendizaje profundo basadas en RN. Este enfoque
tiene como objetivo explorar nuevas estrategias de procesamiento y extraccion de patrones en
los datos interferométricos obtenidos previamente. Se brinda una descripcion detallada de las
arquitecturas de RN empleadas, incluyendo tanto modelos convolucionales como otras variantes
especializadas en el reconocimiento de caracteristicas espaciales complejas en iméagenes de
fase. Asimismo, se presentan los resultados para cada configuracion de red, analizando su
potencial como herramienta complementaria a las técnicas dpticas convencionales, abriendo
nuevas perspectivas para el procesamiento automatizado de datos en sistemas complejos como

los estudiados en este trabajo.

En el Capitulo 6 se lleva a cabo un andlisis detallado de los resultados del trabajo realizado,
considerando los distintos métodos empleados y evaluando su eficacia en relacion a los objetivos

planteados.

Finalmente, en el Capitulo 7, se presentan las perspectivas a futuro, identificando oportuni-
dades de mejora, aplicaciones potenciales y nuevas lineas de investigacion que podrian derivarse

de estos hallazgos.
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Capitulo 2

Fundamentos Teoricos de la Metrologia
Optica

2.1. Fundamentos opticos

En esta seccidn se presenta la teoria bésica del proceso holografico. Se comenzara con la
definicién de perturbacion optica, entendida como la representacion matemadtica de una onda
de luz que se propaga en el espacio, para continuar con el registro y la reconstruccién de un
holograma digital, siguiendo los fundamentos de la teoria escalar de la difraccién. Se explican
los principios fisicos que permiten codificar la informacién tridimensional de un objeto en un
holograma bidimensional, asi como los métodos empleados para recuperar tanto la amplitud
como la fase del frente de onda a partir de un solo holograma. Estos conceptos son esenciales
para comprender tanto el funcionamiento de los sistemas hologriaficos como su capacidad
para realizar reconstrucciones cuantitativas y precisas de las caracteristicas Opticas del objeto

analizado.

2.1.1. Amplitud compleja de la luz

En la teoria electromagnética la luz se define como una oscilacion electromagnética transver-
sal, cuyos campos eléctrico y magnético oscilan perpendicularmente a la direccién de propaga-
cién de la perturbacion. Los medios de registro usados en holografia responden primordialmente
al campo eléctrico E, por lo que restringiremos nuestra atencién a este campo [64]. Al ser E un
vector, éste puede oscilar en cualquier direccion, siempre que sea perpendicular a la direccién
de propagacion. Por consiguiente, para simplificar el modelado matematico de la propagacién
de la luz, se considera una tinica componente del campo E, lo cual permite tratar la luz como
un fendmeno escalar. Asimismo, se asume que cualquier otra componente de interés puede ana-

lizarse de forma independiente, siguiendo un tratamiento andlogo. Al descartarse la naturaleza
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vectorial del campo eléctrico, resulta factible reemplazar E por una cantidad escalar u(x, y, z, t)
denominada perturbacion optica, permitiendo definir, en el caso mds general, una onda de luz

mediante la siguiente relacién

u(x,y,z,t) =Re{U(x,y, z) exp(iwt)}, (2.

donde w es la frecuencia angular en rad/s, relacionada con la frecuencia v en Hz mediante

w = 2nv. La cantidad U (x, y, z) se denomina amplitud compleja de la luz y estd dada por

U(x,y,z) = a(x,y,z)exp [ig(x,y,2)], 2.

siendo a(x, y, z) la amplitud real de la onda y ¢(x, y, z) la fase espacial. Dado que las frecuen-
cias temporales de la luz son extremadamente altas, no es necesario incluir explicitamente la
dependencia temporal exp(iwt). En cambio, la amplitud compleja U(x, y, z) encapsula toda la
informacion relevante sobre la estructura espacial de las ondas de luz, lo cual es fundamental
para nuestro andlisis. Cada vez que la luz atraviesa o es reflejada por un objeto, tanto su ampli-
tud como su fase pueden verse modificadas. La medicidn de estas variaciones permite obtener
informacion acerca de las propiedades fisicas de la muestra.

2.1.2. Amplitud compleja y fase de ondas planas y esféricas

La Ecuacion (2.1) constituye la forma mds general para describir una perturbacién Optica
en el espacio. Sin embargo, los modelos de ondas planas y esféricas representan idealizaciones
tedricas ampliamente utilizadas en la teoria de propagacién de la luz, por lo que se describen a
continuacion.

Una onda plana linealmente polarizada es aquella cuya fase tiene el mismo valor sobre un
plano normal a la direccion de propagacién en cualquier instante de tiempo (ver Figura 2.1) y
en cualquier punto de ese plano la direccién de E es la misma. De este modo, para una onda
plana se tiene ¢(x,y,z) = K-T+ ¢0, donde K es el vector de propagacién (indica la direccion en
la que viaja la onda plana y tiene magnitud igual al nimero de onda k = 27/A), F es el vector
posicion de algin punto P en el espacio y ¢q la constante de fase o fase inicial de la onda. En
consecuencia, para una onda plana se tiene que K - T = cte. En este caso, T = x£ + yy+2zZ2y
k = kX + kyY + k,Z, conlo cual: K-T= kyx + kyy + k,z define un plano de fase constante. Por
lo tanto, la amplitud compleja de una onda plana de amplitud a estd dada por la expresiéon

U(x,y,z) = aexp [i(ﬁ-?+¢0)]. Q2.

Considerando el sistema coordenado de la Figura 2.2, la Ecuacién (2.3) resulta

cosa cos B +cosy
A LT

U(x,y,z) =a(x,y,z)exp [Zm'( X+

2.

1)

2)

3)

4)
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Figura 2.1: Propagacion de una onda plana: frentes de onda planos (donde la fase es constante).
donde a , By v son los dngulos que forma el vector de onda con los ejes x, y y z respectivamente
y cosa, cos By cosy se conocen como cosenos directores de la onda. Alternativamente, esta

ecuacion puede escribirse en términos de las frecuencias espaciales con las que los sucesivos

frentes de onda interceptan a los planos xy y zy, mediante la expresion

U(x,y,z) = a(x,y,z) exp [2xi(fox + fyy + f:2)]. (2.5)

siempre que se cumpla

1
iR+ =5 (26)

aY

z

Figura 2.2: Direccién de propagacion de la luz dada por los dngulos e, Sy y.

Por otro lado, la amplitud compleja de una onda esférica emitida por una fuente puntual estd
dada por
U= 4 exp(ikr), 2.7)
r

con r la distancia radial desde un punto fuente a un punto de observacion P. De esta relacion se

advierte que la amplitud de la onda decrece conforme la distancia de P al punto fuente aumenta
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y que la fase de la onda es constante cuando r = cte., es decir que los frentes de onda son esferas

centradas en el punto fuente.

Sea un punto fuente ubicado sobre el plano x(yq, de coordenadas (x¢, yo) (ver Figura 2.3);

la distancia radial a un punto P dentro del plano xy, ubicado a una distancia z del plano xyq es

r =22+ (x —x0)2 + (y - yo)*. (2.8)

Cuando la distancia z es mucho mayor que las dimensiones laterales (x — xg) e (y — yo), puede
hacerse r ~ z en el denominador de la Ecuacién (2.7). Sin embargo, esta aproximacién no
resulta adecuada en el argumento de la exponencial, ya que los errores resultantes se multiplican
por el factor k = 27/A, con valores grandes del orden de ~ 107 rad/m, originando errores de
fase considerables. Para este caso, resulta conveniente la aproximacion de Fresnel, en la que se

reemplaza r por los primeros términos de su expansion binomial

_ 2 _ 2 1 _ 2 1 _ 2
;o2 |2 & —x0)® (= yo) vzl 4 L(FEX0) Ly =yo) | (2.9)
72 72 2\ z 2\ z

De esta manera, la amplitud compleja de una onda esférica en el plano xy queda

U(x,y,2) = g exp(ikz) exp {12% [(x = x0)* + (v = y0)?] } (2.10)

De las Ecuaciones (2.3) y (2.7), es evidente que la fase de una onda monocromatica puede
modificarse tanto por el simple hecho de que la luz se propaga en el espacio, o bien debido a
cambios en k = 27/A, esto es, a cambios en la longitud de onda A. Esto dltimo ocurre cuando

la luz atraviesa un medio diferente del vacio.

Xo X
A A
Yo -——gbv} Y
P
(xo, o)
z
'
z
< >

Figura 2.3: Aproximacion de Fresnel de una onda esférica.

En este caso, la velocidad de la luz disminuye y, por lo tanto, la longitud de onda también.
El cambio en la velocidad de propagacion depende del medio y queda cuantificado mediante el

indice de refraccion, n = c/v, con v la velocidad de propagacion en el medio y ¢ la velocidad
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de propagacién en el vacio. En tanto, la longitud de onda A en un medio, se relaciona con la
longitud de onda A en el vacio mediante A = Ap/n. Asi, las expresiones para la fase de la luz

en las Ecuaciones (2.3) y (2.7), se modifican segin

®plana = I’lE ‘T (2.11)

para una onda plana y
Pesterica = nkr (2.12)

para una onda esférica, siendo k = 2m/1 igual al nimero de onda para la luz en el vacio.
En términos generales, el indice de refraccion de cualquier medio transparente se altera ante
cambios de temperatura, concentracion, etc. y, consecuentemente, también lo hace la fase. Al

medir estas alteraciones, es posible medir indirectamente el estado de los objetos bajo estudio.

Estos aspectos pueden compactarse al expresar la fase en términos de una cantidad util

denominada longitud de camino optico, LCO, dada por

LCO = nLCG, (2.13)

con LCG, la longitud de camino geométrico recorrido por la luz, de modo que, ¢ = k LCO

0, en términos generales

d
d(x,y) = /0 n(x,y)dz (2.14)

donde d representa el espesor de la muestra y n(x, y) el indice de refraccion efectivo, que
tiene en cuenta la contribucién de los distintos constituyentes del medio bajo estudio (por
ejemplo, matriz sélida y poros eventualmente ocupados por aire o liquido), promediando las

variaciones microscopicas del indice de refraccién dentro del volumen iluminado.

Cuando el espesor y la porosidad de la muestra, junto con los indices de refraccion efectivos

involucrados, pueden considerarse constantes, la expresion anterior se reduce a

#(x,y) = n(x,y)d (2.15)

2.1.3. Difraccion de la luz

Cuando la luz atraviesa un objeto de transmision (como una placa fotografica, una red de
difraccién o, a nuestros propdsitos, un holograma o una matriz porosa), modifica su amplitud
compleja. En general, los objetos de transmision pueden afectar tanto la amplitud, como la fase
de la luz. La funcién que representa esta alteracion se define como amplitud de transmitancia

t(x,y). Para un objeto de transmision sobre el el plano xy se tiene que (Figura 2.4)

U()(.X,y) :t(x’y)Ui(x’y)’ (216)
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donde U;(x, y) es el campo incidente y Uy(x, y) es el campo inmediatamente después del objeto.

Ay

t(x, y)
Ui(x, y) Uo = t(x, y) *Ui(x, y)

Figura 2.4: Campo generado por la difraccion de la luz en un objeto de transmision.

Si el objeto altera inicamente la fase de la luz se denomina objeto de fase, mientras que si

altera solo su amplitud es un objeto de amplitud.

Para conocer la amplitud compleja a una distancia z = d del objeto es necesario hacer uso
del formalismo matematico propuesto por Sommerfeld en su feoria escalar de la difraccion. Los
fundamentos, aproximaciones y alcances de esta teoria se pueden encontrar con gran detalle
en [64]. En particular, en este trabajo nos enfocaremos en el método de la propagacion del
espectro angular (PEA), que propaga hasta la distancia de interés el espectro del campo en
lugar del propio campo, para luego recuperar el campo propagado mediante una transformada
de Fourier inversa. El formalismo de la PEA permite conocer como cambia la estructura de la
perturbacion Optica a medida que se desplaza por el espacio, habiendo sido difractada por algin

objeto de transmitancia.

2.1.4. Propagacion del espectro angular (PEA)

Consideremos la difraccién por una apertura X en una pantalla opaca, plana e infinita ubicada

en el plano xy de la Figura 2.5. Sobre este plano, ubicado en z = 0, la amplitud del campo es

U(x,y,0) =U(x,y), 2.17)

que puede expresarse en términos de su espectro angular mediante
UG = [ Aathe s exp [2mira + £ fia. @.18)

La Ecuacion (2.18) muestra a U(x, y) como una coleccion infinita de funciones exponencia-

les més simples, ondas planas (Ver Ecuaciones (2.4) y (2.5)), cada una de las cuales tiene una
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—
By
Y

-

Plano de la Plano de la d Plano de
fuente apertura difraccidn

Figura 2.5: Apertura ubicada a una distancia d del plano de observacion.

amplitud Ao (fy, fy), dada por transformada de Fourier de U en el plano xy:

Ao(fx,fy):f[ U(x,y) exp [-2mi(fix + fyy)]dxdy. (2.19)

Las frecuencias fy, f, estdn relacionadas con los cosenos directores definidos en la Seccion
2.1.2 mediante

cosy = V1 — cos? a — cos? . (2.20)

Por lo tanto, en z = 0 la exponencial compleja exp [2711' (fix + fy y)] de la Ecuacion (2.18) puede

considerarse como una onda plana que se propaga segun los cosenos directores: cosa = A fy,
cosf=Afyycosy = y1— (Af) = (1fy)2.

Sea ¥ (£7,7'), la perturbacién en un plano &'’ paralelo al plano xy a una distancia z = d.

Andlogamente, el campo propagado puede expresarse en términos de su espectro angular segin

w(E ') =UEn',z=d)

:‘//ooA Cosa,w,d exp |2ri cosa§,+cos,8n, d(cosa)d cos 3 ’ (2.21)
siendo

De esta manera, los efectos de la propagacion de la perturbacion dptica sobre el espectro

—2m’(cojag’ + Cojﬂ n’)]dg’dn’. (2.22)

angular desde el plano xy al plano &', " quedaran completamente caracterizados al encontrar la
relacién entre A(cos a/A,cos B/1,0) y A(cosa/A,cosB/A,d), los espectros en el plano xy y

en el plano (&', 1), respectivamente. Se puede demostrar [64] que esta relacion es

A(cosa COSﬁ’d) :AO(COSG’ w,o)exp(i%dcoﬁ’)

A7 A A7 A
:Ao(cosa/’cosﬁ
A

(2.23)

2
,O) exp (i%d\/l —cos?a — cosz,B).
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Este resultado muestra que cuando el campo se propaga una distancia z = d del objeto de
transmitancia, surge un cambio en las fases relativas de las distintas componentes del espectro
angular. Entonces, como cada onda plana se propaga con un dngulo particular, cada una recorre
una distancia diferente hasta alcanzar el punto sobre la pantalla de observacién. De esta manera
se introduce un retardo de fase entre las diferentes ondas. Combinando las Ecuaciones (2.21) y
(2.23) resulta

W& 1) = //“’ AO(COSQ’ w,o) exp [izjﬂd\/l —cos?a — COSZ,B]~

A A
[cosa , cosB , cosa  [cospB
~exp[2m( y &+ g n)]d( g )d( g ),
(2.24)

o bien, en forma mds compacta,

y(&,n) = T_I{T{U(x, y)} exp (izjﬂdxfl — cos? @ — cos? ,8)} (2.25)

con ¥ y ¥ ! denotando el operador designado para transformada de Fourier y la Transfor-
mada de Fourier inversa respectivamente.

Finalmente, analicemos la situacién particular en la cual la perturbacién dptica atraviesa
una apertura difractante. Para ello consideremos un campo que incide sobre una apertura X
contenida en una placa opaca ubicada sobre el plano xy. Si la apertura difractante se encuentra
caracterizada mediante una funcién 7 (x, y), el campo inmediatamente detrds de la apertura estara
dado por

Uo(x,y) = U(x,y,0) = 1(x, »)Ui(x, y,0).

El espectro angular correspondiente a este campo es

cosa cospf
a7 a

0] = F A3} = F U5, )5 3)
Propagando este campo hasta una distancia z = d de la apertura resulta

A(cosa’ COSﬁ,d) _ At(cosa’ﬁ,o) exp (z’%ﬂdcosy)

A A A A
5 (2.26)
= F{t(x,y)U;(x,y)} exp (i%d\/l — cos? @ — cos? ,8),
y el campo 6ptico en este plano serd
2
(& n)=F"" {?‘{t(x, y)U;i(x,y)} exp (ijﬂd\/l — cos? @ — cos? ﬁ)} (2.27)

Resulta evidente entonces que la presencia de una apertura difractante produce un ensancha-
miento en el espectro angular de la perturbacion, es decir: mientras mds angosta sea la apertura,

los 6rdenes del espectro detrds de la apertura aparecerdn mas separados.
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2.2. Holografia digital

La holografia es, por excelencia, una técnica que permite registrar y reconstruir el frente de
onda completo de la luz proveniente de un objeto. Presentada por Dennis Gabor en 1947 [65],
nacié como una técnica para mejorar la microscopia electrénica; en particular, los problemas
de distorsioén de imagen y resolucién de los microscopios electronicos que habian permitido

aumentar en 100 veces el poder de resolucion de los mejores microscopios Opticos.

Los principios basicos de la holografia se basan en dos fendmenos de la naturaleza ondula-
toria de la luz: interferencia y difraccion. En esencia, la técnica consiste en un proceso en dos
etapas: en la primera, conocida como “etapa de registro”, un diagrama de interferencia entre un
haz de electrones objeto (onda objeto) y un “fondo coherente” (onda de referencia) se registra
en un soporte adecuado (placa fotografica, en holografia convencional y sensor digital, en holo-
grafia digital). Este patron, denominado holograma, del griego “holos”, que significa “todo”,
contiene informacién tanto de amplitud como de fase de la onda interactuante con el objeto.
En la segunda etapa o “reconstruccion del holograma”, éste se comporta como ‘“un objeto
difractante” que al ser iluminado de manera adecuada difracta la luz de modo que reconstruye

el frente de onda original.

Si bien esta técnica no pudo ser implementada con €xito en sus origenes, la invencion de
la luz laser, altamente coherente y las contribuciones de Yuri Denisyuk (en la antigua Unién
Soviética) y Emmett Leith (en Estados Unidos) abrieron el mundo de la holografia al mundo
real de los objetos tridimensionales y dieron lugar a un gran nimero de aplicaciones cientificas
y tecnoldgicas en dreas muy diversas. Esto le vali6 a Gabor el Premio Nobel de Fisica en
1971 [66].

A modo ilustrativo, en la Figura 2.6 se esquematiza el proceso convencional del método
hologréfico [66]. La primera etapa ilustra el registro del holograma, en la que se registra
la interferencia entre dos ondas coherentes de luz sobre un medio fotosensible: una onda de
referencia Eg que se propaga libremente por el aire y una onda objeto Ep que en su camino se

refleja en la muestra bajo estudio alterando, en consecuencia, su fase.

En tanto, la etapa de reconstruccién del holograma, ilustra la iluminacién de la placa
hologrifica, luego de revelada, con una onda de referencia E que se difracta (Figura 2.6) en
tres ondas bien definidas: un orden cero de difraccion, que atraviesa el holograma sin desviarse
de su trayectoria, y otras dos ondas, que constituyen imdgenes gemelas (o conjugadas), una real
y otra virtual, y reproducen claramente la onda del objeto original tanto en amplitud como en
fase.

En holografia digital (HD), el soporte de registro (placa fotogréafica) se reemplaza por el sen-
sor de una camara digital CCD (charge-coupled device) o CMOS (complementary metal-oxide
semiconductor) [67—72], mientras que la reconstruccién experimental, por una reconstruccion

numérica [73,74], que emula el proceso fisico que realiza la onda de referencia en holografia
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Figura 2.6: Proceso de registro y reconstruccién de un holograma digital.

Proceso de
registro
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convencional mediante algoritmos computacionales, basados en la teoria escalar de la difrac-
cién. Como resultado, se recupera informacién cuantitativa no sélo de amplitud del frente de

onda sino también de su fase a partir de un solo holograma [69, 75].

La reconstruccion numérica ofrece numerosas ventajas adicionales: permite corregir abe-
rraciones y eliminar parcialmente ruidos mediante las técnicas adecuadas de procesamiento,
ademds de reconstruir numéricamente el frente de onda a cualquier distancia (esto es, enfocar
en forma numérica en diferentes planos a partir de un solo holograma), simulando el enfoque

mecanico de un microscopio éptico convencional, pero con mayor control y precision.

Adicionalmente, no es necesario el procesado quimico de revelado de peliculas fotograficas,
las velocidades de adquisicién son mads elevadas, la adquisicién puede realizarse a tiempo real
y la reconstruccién numérica ofrece acceso cuantitativo a las cantidades de interés (amplitud y

fase) permitiendo estudiar al objeto en su totalidad.

2.2.1. Registro de un holograma digital

El requerimiento de coherencia entre los haces que interfieren durante la etapa de registro
exige que ambas ondas se generen a partir de una misma fuente fisica. Este cometido se logra

mediante el uso de interferémetros.

/
DH1

E2

Figura 2.7: Esquema experimental del interferometro Mach—Zehnder con configuracion por transmisién. HL:
haz laser, HR: haz de referencia, HO: haz objeto (ambos inciden sobre el sensor, formando un dngulo 8), DH1:
divisor de haz no polarizante, E1 y E2: espejos, M: muestra; DH2: segundo divisor de haz, CCD: camara

digital.

En particular, en la Figura 2.7 se esquematiza un interferémetro del tipo Mach-Zehnder, con

configuracion fuera de eje, que utiliza un ldser como fuente de luz (HL), til para el registro de
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hologramas de objetos transparentes o translicidos. El haz colimado proveniente de la fuente
incide sobre un cubo divisor de haz (DH1), tras lo cual el 50 % de la luz incidente se transmite
y el 50 % restante se refleja. A continuacidn, la onda plana que recorre el brazo objeto (haz
objeto, HO) se re-direcciona mediante un espejo (E2) y atraviesa la muestra bajo estudio (M)
alcanzando, posteriormente, un segundo divisor de haz (DH2). Por otro lado, la onda que
recorre el brazo de referencia (haz de referencia, HR) se refleja en un espejo (E1), desviando
su trayectoria para incidir sobre DH2. Finalmente, ambos haces se recombinan generando un
patrén complejo de franjas brillantes y oscuras, que es registrado en el sensor digital (CCD o
CMOS) como se muestra en el holograma digital de la Figura 2.8. Las franjas caracteristicas de
un holograma son las portadoras de la informacién completa del frente de onda del objeto.

Figura 2.8: Ejemplo de holograma digital.

En la configuracion fuera de eje u off axis, propuesta por Leith y Upatnieks [76] y empleada
en este trabajo, el haz de referencia usado para el registro del holograma incide sobre el sensor
en una direccién angular 6 diferente del haz objeto. De esta manera, se hace posible separar
espacial y angularmente las tres ondas difractadas (imdgenes gemelas y orden cero) en el
proceso de reconstruccion. El valor de 6 debe ser lo suficientemente grande como para asegurar
la separacion entre las imdgenes real y virtual en el plano de observacién pero, a la vez, no debe
exceder un limite determinado para que la frecuencia espacial del interferograma no supere la

capacidad de resolucién del sensor.

El proceso hologréfico, desde un punto de vista matemaético, se describe a continuacion. En
el plano del holograma xy (plano del sensor), inciden dos ondas, la de referencia, Eg y la del

objeto, E¢p, cuyas amplitudes complejas son

Eg(x,y) = R(x,y) exp [idr(ey | (2.28)
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Eo(x,y) = O(x,y) exp [idory |- (2.29)

Los factores R(x,y) y O(x,y) corresponden a las amplitudes reales de las ondas de referencia
y objeto, respectivamente, mientras que ¢g(x,y) y ¢o(x,y) son sus fases. Al interferir, la
intensidad resultante registrada por el sensor es

In(x,y) = |Eo(x,y) + ER(x,y)|* = |[Eo|* + |Er|* + EREo + ERE}, (2.30)
o bien
In(x,y) = O + |R|* + EREo + ERE}, = |O|* + |R|* + 2|OR| cos [¢r(x,y) — o (x,y)], (2.31)

donde |R|? es la intensidad de la onda de referencia y |O|?, la intensidad de la onda objeto,
mientras que E}, y E;, denotan los conjugados complejos de las ondas de referencia y objeto.
Los dos primeros términos dependen sélo de la intensidad de cada una de las ondas; el tercero

depende de la diferencia de fase entre ellas y, por lo tanto, alberga la informacién de interés.

Ahora bien, el sensor estd compuesto por un nimero finito de fotositos, supongamos sin
pérdida de generalidad M x N fotosensores (chip rectangular). Asi, éste muestrea la sefial
continua bidimensional Iy (x,y) de la Ecuacién (2.31) en una sefial discreta Iy (j,¢) dada

por [11]
M/2  NJ2

. X .
1n(7,0 = In(x.reet( 7,2 ) 30 3 5(x=jAx,y = CAY), 2:32)
j=—M/2¢=—N/2

donde j y € son enteros, L X L es el drea sensible del chipy Ax = L/M y Ay = L/N definen

los intervalos de muestreo en el plano del holograma, esto es, el tamafio del pixel.

2.2.2. Reconstruccion de un holograma digital

Al registrarse, el holograma queda codificado numéricamente como una imagen digital.
Cuche et al. [69] mostraron que la reconstruccion numérica del frente de onda completo puede
alcanzarse “imitando” a nivel numérico la difraccién que naturalmente experimenta la onda de

referencia al atravesar el holograma en holografia convencional.

Si restringimos la atencién a la Ecuacién (2.16), el holograma revelado cobra el rol de la
amplitud de transmitancia. Cuando, en holografia convencional, es iluminado por una onda de
referencia idéntica a la utilizada en la etapa de registro, la luz se difracta. Justo detrds del plano

del holograma se tiene

U(x,y) = Er(x, ) Iu(x,y) < ER(|Eo|* + |ER|*) + EREREo + ERERE}, (2.33)

El primer término representa el orden cero de difraccion, mientras que el segundo y tercero

corresponden a las imdgenes gemelas conjugadas. En particular, el segundo término EREREp =
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|R|?Eo produce una imagen virtual ubicada en la posicién inicial de objeto y resulta una réplica
exacta de la onda objeto. En tanto, el tercer término representa una imagen real ubicada del otro

lado del holograma, tal como se muestra en la Figura 2.6.

Como se menciond, en HD, la etapa de reconstruccion se reproduce a nivel numérico. Con
este fin, se introduce el concepto de haz de referencia digital Rp (j, €), que simula el rol que tiene
el haz de referencia en la reconstruccion holografica convencional. Entonces, al multiplicar el

holograma Iy (j, €) con una onda de referencia Rp(j, ) se obtiene
U(j,0) = Rp(j,O)Iu(j,t) = Rp|RI> + Rp|O|* + RpEREo + RpERE}, (2.34)
Usualmente, por su simpleza experimental, en la etapa de registro, se utiliza una onda plana o

esférica como haz de referencia. Por esto, la estructura matematica del haz de Rp(j, €) responde

a las versiones discretas de las ecuaciones (2.10) y (2.4), asumiendo z=0.

Imagen real
Orden cero

Imagen virtual

Figura 2.9: Reconstruccion del frente de onda: obtencién del orden cero de difraccion y las imagenes gemelas.

La difraccidn que experimenta la luz al atravesar el holograma, se reproduce a nivel numérico
al propagar el campo de la Ecuacién (2.34) mediante los formalismos introducidos en la Seccion
2.1.4; esto es, mediante la propagacion de su Espectro Angular (Ecuacién (2.27)).

La distancia de propagacion, z = d corresponde con la distancia para la formacién de alguna
de las imdgenes gemelas. La distancia (0 mds precisamente, la longitud de camino 6ptico)
entre el objeto y el sensor es, de acuerdo con la Figura 2.5 negativa y enfoca una imagen
virtual, que parece ser emitida por una réplica virtual del objeto ubicada en su posicién original.

Contrariamente, con d positiva, se enfoca la imagen real.

La amplitud compleja del frente de onda reconstruido, en la version discreta de la Ecuacién

(2.27), consiste en una matriz de nimeros complejos
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w(m,n,d) = F XL F{Iu(j,O)Rp(j, )} exp 2 - (A (A (2.35)
T B> 2JEDRS 1 MAx NAy ’ '

m,n
donde m, j pueden tomar valores desde 0 a M — 1y n, £ desde 0 a N — 1. La funcidén exponencial
de esta ecuacion se designa como factor de propagacién. En general, para el cédlculo de las
transformadas de Fourier se emplea el algoritmo DFT (transformada discreta de Fourier). El
método PEA requiere dos transformadas de Fourier; la primera transformada permite el filtrado
en el dominio de frecuencias de manera directa, que puede usarse para remover el orden cero y

una de las imdgenes gemelas [77].

De la Ecuacion (2.35), la amplitud se obtiene mediante
I(m,n,d) = |y (m,n, d)|* (2.36)

y la fase como

(2.37)

d(m,n,d) = atan{lmw(m’n’ ) }

Re[y (m,n,d)]
Estas funciones pueden escalarse convenientemente a niveles de gris para conformar una imagen

de contraste de fase y una de contraste de amplitud.

A modo de ejemplo, en la Figura 2.9 se esquematiza una imagen de constraste de amplitud,
obtenida al propagar el campo mediante difraccion de Fresnel. Se observa que el orden cero y
las imdgenes gemelas se encuentran separadas angularmente, ya que durante la etapa de registro
se emplea la configuracion interferométrica fuera de eje de Leith y Upatnieks.

La Figura 2.10 esquematiza el procedimiento descripto anteriormente para el procesamiento
de un holograma digital.

En (a) se muestra un holograma digital registrado experimentalmente. A continuacién, se

inicia el proceso de reconstruccién numérica.

Sobre el campo resultante se calcula la transformada de Fourier bidimensional (DFT),
obteniéndose asi el espectro angular correspondiente. En la Fig. (b) se presenta la amplitud
de dicho espectro, cuya distribucion permite identificar y seleccionar los distintos érdenes de

difraccién presentes.

En particular, se distinguen el orden cero y los 6rdenes +1 asociados a las imdgenes gemelas.
Asimismo, pueden observarse contribuciones de menor intensidad generadas por interferencias

pardsitas producidas durante el registro hologréfico.

Con el objetivo de conservar tinicamente uno de los érdenes laterales (por ejemplo, el orden
—1) y suprimir tanto el orden cero (que introduce un término de intensidad no deseado) como
los restantes 6rdenes espurios, se realiza un filtrado en el dominio espectral. Este procedimiento
consiste en multiplicar el espectro del campo por una mdscara numérica adecuadamente di-

sefada. Dado que el orden de difraccién seleccionado presenta una forma aproximadamente
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(a) Holograma digital (b) Espectro angular

DFT

(d) Intensidad del campo reconstruido (c) Filtrado espectral y demodulacion

(d) Fase (envuelta) del campo reconstruido (e) Fase desenvuelta

Figura 2.10: Explicacién del proceso de reconstruccién de un holograma digital mediante el método PEA; (a)
holograma digital; (b) médulo del espectro angular y 6érdenes de difraccién; (c) filtrado y demodulacién del

espectro angular; (d) imigenes de contraste de amplitud y de fase envuelta; (e) imagen de fase desenvuelta.
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puntual en el dominio de Fourier, se emplea un filtro circular, tal como se ilustra en (c). El
disefo de dicha méscara se lleva a cabo de manera semiautomatica, a partir de la inspeccion de
la amplitud espectral, lo que permite determinar su posicion y radio de forma tal que se preserve

la informacion util minimizando la incorporacion de componentes no deseadas.

Una vez aislado el orden de interés, se procede a su centrado en el dominio de Fourier. Esta
operacion es equivalente a una demodulacién espacial, ya que elimina la componente de fase
lineal asociada al dngulo fuera de eje con el que incide el haz de referencia durante el registro.
Desde el punto de vista fisico, este procedimiento implica la remocién de la aberracion tipo tilt

introducida por la configuracion interferométrica empleada.

Posteriormente, se aplica el método PEA para propagar el campo complejo del objeto a
una distancia d, segun se explicé en la seccién anterior. Como resultado, se obtienen tanto una

imagen de contraste de amplitud como una imagen de contraste de fase, mostradas en (d).

Finalmente, dado que la fase se calcula a partir del argumento del campo complejo re-
construido —Ilo cual implica el uso de la funcién arcotangente—, el mapa de fase obtenido
se encuentra envuelto en el intervalo (-, 7]. Con el fin de recuperar la distribucién de fase
continua, se aplica un algoritmo de desenvolvimiento basado en mapas de calidad, obteniéndose

asi el mapa de fase desenvuelto final que se muestra en (e).

2.3. Microscopia holografica digital

Una de las aplicaciones mds sobresalientes de la HD consiste en adosar al dispositivo ex-
perimental un objetivo de microscopio con el fin de magnificar la informacién del objeto bajo
estudio. La combinacién entre HD y microscopia, conforman la denominada microscopia holo-
gréfica digital (MHD), que amplia significativamente las capacidades de observacion y andlisis,
proporcionando una herramienta poderosa para el estudio de objetos microscépicos. La MHD
se ha implementado en diversos campos de investigacion, incluyendo biomedicina, procesos
en tiempo real, biologia, seguimiento de particulas en 3D, geologia, medicina, farmacologia,

peliculas delgadas de liquido a escala nanométrica, entre otros [2,22,78-89].

Frente a técnicas de microscopia Optica convencional, la MHD destaca por su capacidad de
recuperar la informacién cuantitativa de fase del frente de onda reflejado o transmitido por el
objeto microscopico. La informacién de fase puede ser traducida a variaciones de espesor y/o

indice de refraccion del objeto.

El dispositivo experimental para implementar esta técnica en la caracterizacion de objetos
transparentes o translicidos, consiste basicamente en un interferometro de Mach-Zehnder, que
introduce los elementos dpticos necesarios para amplificar la informacién. En este dispositivo,
cuyo esquema se ilustra en la Figura 2.11, un haz de luz ldser (HL) incide sobre un divisor
de haz (DHI), generdndose un haz de referencia (HR) y un haz objeto (HO). La onda que
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HL

Figura 2.11: Esquema experimental del microscopio holografico digital, que consiste en un interferémetro
del tipo Mach—Zehnder con configuracién por transmisién. HL: haz laser, HR: haz de referencia, HO: haz
objeto (nuevamente, debido a la configuracion fuera de eje, ambos inciden sobre el sensor, formando un dngulo
0) DH1 y DH2: divisores de haz no polarizantes, E1 y E2: espejos, M: muestra, OM1 y OM2: objetivos de

microscopio, CCD: cdmara digital.

recorre el brazo objeto, atraviesa la muestra bajo estudio (M) y posteriormente es colectada y
magnificada por un objetivo de microscopio (OM1). A su vez, la onda que recorre el brazo de
referencia incide sobre otro objetivo de microscopio (OM2). Este segundo objetivo se coloca
para compensar la curvatura que introduce OM1 en el frente de onda y aliviar el efecto de la

aberracion esférica [11], por lo cual es de idénticas caracteristicas que OM1.

El interferémetro incorpora en el brazo objeto una platina de microscopio que permite
desplazar la muestra de manera lateral (para el recorrido de campos) y axial (para el movimiento
de la muestra a lo largo del eje 6ptico). Asimismo, cuenta con un soporte vertical que incorpora
un riel para variar la altura de la cdmara, y enfocar la muestra en diferentes planos. Por su parte,
los objetivos de microscopio (OM) del dispositivo se enroscan en soportes, por lo que pueden
ser intercambiados con facilidad, segin sea conveniente, para visualizar muestras a diferentes
escalas.

Luego de atravesar los OM, las ondas objeto y de referencia se recombinan en un segundo
cubo divisor de haz (DH2), e interfieren en el espacio de salida. Al igual que en la HD, la

interferencia se registra en el plano del sensor de una camara digital.

El plano del holograma Ox (es decir, el plano del sensor) se ubica entre el plano del OM
y el plano imagen, Ox;, a una distancia d de la imagen. Esta situacion puede considerarse

como equivalente a una configuracion holografica sin 6ptica de magnificacién [11] con una
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onda objeto emergente directamente de la imagen magnificada y no del objeto en si mismo (ver
Figura 2.12).

Lareconstruccion numérica del holograma implica la propagacién, mediante el método PEA,
del frente de onda desde el plano del holograma hasta el plano imagen ubicado a una distancia
d del sensor, utilizando el mismo procedimiento descripto para HD. El campo complejo nos
permite acceder a la informacion de amplitud y fase mediante las Ecuaciones (2.36) y (2.37).

Xn

x
f A=

d IMAGEN
OBJETO i s

Figura 2.12: Esquema del brazo objeto del microscopio (imagen modificada de Cuche E. [11].)

2.4. Interferometria holografica digital

La integracién de la HD y la MHD con interferometria posibilita el anélisis de procesos
dindmicos, en los que ciertas caracteristicas fisicas del objeto de estudio varian a lo largo del
tiempo. Esto se logra capturando una secuencia temporal de hologramas registrados a intervalos
regulares y comparando los estados sucesivos mediante técnicas apropiadas. En este trabajo,

esto se lleva adelante mediante un procesamiento simple que se describe a continuacion.

Consideremos un proceso en el cual las propiedades Opticas de una muestra de estudio
cambien en el tiempo. Tomemos, sin pérdida de generalidad, dos estados, uno de referencia,
estado j, correspondiente al instante 7;; y un estado posterior, estado j + 1, correspondiente al
instante 7,4, separados por un intervalo temporal Az. Para cada uno de ellos se registra y se

reconstruye un holograma, obteniéndose las amplitudes complejas ¢/ y ¥ 41,

u; = 1o (2.38)

Wiv1 = L€, (2.39)

siendo /; e I;41 las amplitudes y ¢; y ¢;4+1 las fases en los estados j y j + 1, respectivamente.
Al multiplicar punto a punto el campo reconstrudido de un estado con el conjugado del otro

l//J.+1¢;‘f — j+]ei¢j+1(]jei¢j)* — [j+]]jei(¢j+1—¢j)_ (2.40)
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se obtiene de manera directa la diferencia de fase entre ambos instantes considerados (¢; y #;+1)

Ajrij=dj+1 — @) (2.41)

Este procedimiento se repite para cada par de estados sucesivos. Asi, a partir de N hologramas, se
generan N —1 mapas de diferencias de fase, que dan cuenta de la evolucién entre estados sucesivos
de las propiedades Opticas de la muestra bajo estudio. Dado que los estados consecutivos
presentan pequefias variaciones en la fase, los mapas de diferencia de fase A¢; ; no exhiben
saltos médulo 27, lo que simplifica su interpretacion y evita la necesidad de algoritmos de
desenvolvimiento de fase. Luego, para conocer el cambio de fase experimentado por la muestra
desde un estado de referencia ¢y a un estado 7; no consecutivo, basta con sumar estas pequefias

variaciones de fase

k
b= o= ) Abje. (2.42)

i=0
Por otro lado, es posible recuperar la fase continua en cualquier instante y, por lo tanto,
reconstruir el proceso dindmico completo, desenvolviendo inicamente la fase del estado de
referencia tg, ¢, y acumulando luego las diferencias de fase sucesivas. En consecuencia, la fase
en cada instante puede expresarse como la suma de la fase inicial desenvuelta y las variaciones
incrementales correspondientes, obteniéndose una secuencia de mapas desenvueltos ¢; para

instantes posteriores t = fo + kAt,con k =0,1,2,...,N — 1, tal que

k
bk =do+ ) Apjr . (2.43)
i=0

Esto es, si se toma la fase inicial desenvuelta ¢o y se quiere conocer la fase desenvuelta en el

instante posterior ¢ basta con calcular la suma

¢1 = do + Ad1p. (2.44)

Del mismo modo, para conocer la fase desenvuelta en un instante #;, basta con calcular

$2 = o+ Ad1o + Ad21, (2.45)

y asi sucesivamente. Al procesar la informacién de esta manera, se reduce considerablemente
el costo computacional, permitiendo recuperar el mapa de fase real (desenvuelta) en cualquier
instante de tiempo, a lo largo de toda la secuencia, sin la necesidad de desenvolver cada fase
individualmente. Esta fase, a su vez, se encuentra Opticamente relacionada con la longitud de
camino optico (LCO) en cada zona de la muestra. Cabe destacar que este procedimiento es vélido
unicamente si las diferencias de fase entre hologramas sucesivos permanecen acotadas dentro
del intervalo |-, 7] (es decir, que los cambios de fase entre cuadros consecutivos sean menores
a 2m en modulo). En caso contrario, se produciria envolvimiento de fase, lo que introduciria

discontinuidades y errores acumulativos en la reconstruccion temporal de la fase desenvuelta.
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2.5. Pruebas preliminares

2.5.1. Muestras

Con el objetivo de establecer un protocolo adecuado para la disposicion de la muestra bajo
estudio en la platina del interferémetro, se llevaron a cabo pruebas preliminares. Inicialmente,
una membrana de SP de 5 pm de espesor se colocé entre dos ldminas de polimero, formando
una estructura tipo “sandwich” para dejar expuesta al ambiente solo una pequena region circular
de la muestra. Esta configuraciéon permite el ingreso de liquido tanto desde la parte superior

como desde la parte inferior de la membrana, como se muestra en la Figura 2.13.

N

Film
polimérico

Membrana
- nanoporosa de .
silicio
Film
polimérico
C——

Figura 2.13: Membrana de SP colocada entre dos films poliméricos, con un orificio que deja su centro expuesto

Vista superior

al entorno.

En primer lugar, se inspeccion6 la muestra seca (sin liquido sobre ella) con el objetivo de
identificar las franjas de interferencia en el holograma. Sin embargo, no se observaron franjas
definidas, sino un patrén de lineas entrecruzadas probablemente causado por la deformacion de

la membrana en la zona central.

Luego, para inspeccionar el proceso de secado de una gota de liquido sobre la muestra, se
registraron secuencias de hologramas utilizando alcohol isobutilico al 70 %. Este analisis reveld
cambios graduales en los hologramas, evidenciando los procesos microfluidicos en el interior
de la membrana a medida que el liquido ingresaba capilarmente en los poros. Sin embargo, la

significativa distorsion en las franjas de interferencia dificult6 la extraccidon de informacion util.

Ademas, el polimero (film) también ingresa de forma paulatina y por fuerzas capilares en
los poros de la membrana, lo que hace que las muestras tengan una vida util determinada para
efectuar las mediciones de interés en este trabajo.

Ante estos inconvenientes, se decidié emplear membranas autosostenidas de silicio, cuya
fabricacion se describe en la siguiente seccion.
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2.5.2. Fabricacion de membranas autosostenidas de SP

Se siguieron los procesos establecidos en estudios previos [90]. El disefio de la respuesta
Optica de estas muestras requiere calibrar la porosidad y el espesor en funcién de los parametros
de fabricacién, como la densidad de corriente, el tiempo de anodizado, la concentracién del

electrolito y la temperatura, entre otros.

Para el desarrollo de este trabajo, las membranas de SP se generaron mediante un proceso
de anodizado electroquimico de obleas de silicio cristalino tipo p (c-Si) con orientacién [100]
y resistividad de 1-5 m€2 cm en un reactor circular de teflén como el que se esquematiza en la
Figura 2.14. Las caracteristicas y el funcionamiento de este dispositivo se explican en detalle
en [90].

Solucion

Multimetro

Fuente de
corriente

Acero
inoxidable

Figura 2.14: Esquema del reactor circular (Figura modificada de Cencha L. G. [90]) empleado para la
fabricacion de membranas de Silicio poroso. Este dispositivo cuenta con cierre magnético; el sustrato de silicio
(que funciona como 4anodo) se coloca sobre una placa de acero inoxidable que hace de contacto. Por otro
lado, se utiliza un alambre de platino como cédtodo. Asimismo, se esquematiza el circuito fuente-voltimetro

empleado para establecer el perfil de corrientes deseado y medir el voltaje durante todo el proceso.

El perfil de corriente elegido para el anodizado permite determinar el perfil de porosidad a
lo largo de la membrana. Debido a que en este trabajo se emplea un esquema holografico por
transmision resulta necesario que las muestras a estudiar sean transparentes o translicidas y, por
lo tanto, se opta por emplear membranas “autosostenidas” de SP. Las membranas autosostenidas
se separan del sustrato de silicio cristalino mediante la aplicacién de pulso de mayor corriente
(mayor a la corriente critica), lo que genera una ultima capa con una porosidad extrema que
permite luego desprenderla con relativa facilidad. Esta membrana se transfiere posteriormente
a otro sustrato transparente (un portaobjeto), al cual queda adherida naturalmente y lista para

ser estudiada en el microscopio hologrifico.

Para la fabricaciéon de las membranas utilizadas en este trabajo se utilizé una solucién
electrolitica de acido fluorhidrico y etanol [1 HF (50 %):2 EtOH]. La corriente establecida
durante la fabricacion fue de 20 mA y el tiempo de anodizado de 360 s. Como resultado, se

obtuvieron membranas con una porosidad del 77 % y 5 pm de espesor (Figura 2.15).

En la Figura 2.16 se presentan imdgenes de microscopia electrénica de barrido, tanto en

una vista superior como en una vista lateral, de muestras similares a las estudiadas en este
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Esquema de
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Figura 2.15: Obtencion de una membrana autosostenida de SP. Partiendo de una membrana de SP generada
bajo condiciones controladas (corriente y tiempo de anodizado determinados por el operador), se emplea un
pulso de corriente para separar la membrana porosa del silicio cristalino de base. Una vez desprendida esta
membrana, se la deposita sobre un portaobjetos, al cual queda firmemente adherida, obteniéndose asi una

membrana autosostenida.

trabajo [40].

2.5.3. Dispositivo experimental

Con respecto al dispositivo experimental empleado para el estudio de las muestras, inicial-
mente se trabajé con un microscopio holografico digital en configuracién por reflexion, basado
en un interferémetro de Michelson, como el que se esquematiza en la Figura 2.17. En esta
disposicion, el haz proveniente de la fuente coherente se divide en un haz de referencia y un
haz objeto, este dltimo dirigido hacia la muestra y posteriormente recombinado con el haz de

referencia en el plano del sensor.

A modo ilustrativo, en la Figura 2.18 se presenta un holograma correspondiente al proceso
de evaporacion de una gota de agua depositada sobre una membrana de silicio poroso (SP),
registrado con esta configuracion interferométrica. Si bien en la imagen se pueden distinguir
con claridad las franjas de interferencia asociadas al fendmeno de interés, también se evidencian
franjas circulares de mayor espaciamiento alrededor de la regién que aparentan corresponder a
la gota en retraccion. Estas franjas mds gruesas no se corresponden con el borde fisico de la gota
ni con ninguna otra estructura identificable del sistema, lo cual representa un comportamiento

no esperado desde el punto de vista del proceso microfluidico bajo estudio.
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Figura 2.16: Imagenes obtenidas mediante microscopia SEM de una muestra de SP fabricada con una densidad
de corriente de 19 mA/cm?. A la izquierda se presenta la vista superior de la superficie, mientras que a la

derecha se muestra una seccidn transversal, ambas acompafiadas de sus respectivas escalas.

Los espectros de estos hologramas muestran 6rdenes adicionales en el dominio de Fourier que
no pueden atribuirse al fenémeno de evaporacion. Posiblemente, las franjas circulares observadas
se relacionan con multiples reflexiones en el sistema multi-capa, ya que el haz objeto no provien
de una Unica interfaz, sino que estd compuesto por distintas contribuciones coherentes generadas
en las discontinuidades de indice de refraccion del sistema aire—agua-silicio poroso—silicio
cristalino. En consecuencia, en el plano de deteccién se registran simultdneamente —entre otras

posibles contribuciones— las siguientes interferencias entre el haz de referencia y:

el haz objeto reflejado en la interfaz aire—silicio poroso.
» el haz objeto reflejado sobre la superficie del liquido.

» ¢l haz objeto que atraviesa la gota, se difracta, se refleja en la interfaz silicio poroso-agua y

regresa al aire luego de atravesar nuevamente la gota.

= el haz objeto reflejado en la interfaz silicio poroso—silicio cristalino.

A modo ilustrativo, en la Figura 2.19 se representan esquematicamente los haces objeto

generados en los cuatro casos mencionados.

La superposicién simultdnea de estas multiples contribuciones coherentes genera una estruc-
tura interferométrica compleja, dificultando la separacién espectral de la informacion asociada

exclusivamente al proceso microfluidico de interés.
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Estos resultados motivaron la reconfiguracién del sistema experimental, optando por una
alternativa en transmision, en la cual se suprimen las reflexiones miiltiples caracteristicas de
la geometria en reflexion. Bajo esta nueva disposicion resulta factible aislar adecuadamente
el término interferométrico relevante y, en consecuencia, identificar de manera inequivoca la

informacién contenida en los hologramas correspondientes al fendmeno estudiado.

Figura 2.17: Esquema del microscopio holografico digital con configuracion por reflexién. Consiste en un
interferémetro del tipo Michelson, donde HL: haz ldser, FE: filtro, DH: divisor de haz, HR: haz de referencia,
HO: haz objeto, E: espejo, M: muestra, CCD: camara digital.

Con base en los fundamentos establecidos en este capitulo, en los capitulos sucesivos
se describe la implementacion de las técnicas hologriaficas mencionadas para el estudio y
caracterizacion del proceso de evaporacién de una gota de liquido depositada sobre un sustrato.
A diferencia de los métodos tradicionales, las técnicas 6pticas aqui utilizadas permiten obtener
un mapa completo del proceso, lo que compite ventajosamente con otras técnicas empleadas

usualmente para estos analisis.



Pruebas preliminares 34

Figura 2.18: Ejemplo de holograma obtenido mediante microscopia holografica digital con configuracién por

reflexion.

Figura 2.19: Representacion de las muiltiples reflexiones que tienen lugar durante el registro hologrifico,

generando informacion superpuesta en el holograma resultante.



Capitulo 3

Estudio de la retraccion de una gota sobre
superficies solidas y nano-porosas mediante
holografia digital

3.1. Fundamentos microfluidicos

Entre todos los procesos microfluidicos que intervienen al colocar una gota de liquido
sobre una membrana nano-porosa, enfocaremos la atencién en el fenémeno de evaporacion. A
pesar de su aparente simplicidad, éste constituye un problema complejo y multifacético de gran
interés cientifico. La evaporacion juega un papel crucial en muchas aplicaciones tecnoldgicas e
industriales, tales como el secado por pulverizacion, la inyeccion de combustible en motores de
combustidn, el control de la deposicion de particulas sobre superficies solidas, el enfriamiento
rapido mediante intercambio de calor gota a gota, asi como en procesos naturales como la lluvia,
la niebla, el rocio, la formacién de nieve y estimaciones meteoroldgicas [47,91-100]. En las

ultimas décadas se han estudiado diversos aspectos del problema [101-107].

Si bien las gotas suelen modelarse como esféricas, la fijacion o pinning y desfijacion
(depinning) de la linea de contacto entre la gota y el sustrato durante el proceso de evaporacion
pueden generar morfologias no esféricas con lineas de contacto irregulares. Asimismo, se ha
descubierto que la dindmica de la linea de contacto, el dngulo de contacto y cambios locales en

la curvatura de la gota afectan significativamente el proceso de evaporacion [102, 108].

En este capitulo nos enfocaremos en el estudio de la retracciéon de una gota sésil de agua
destilada expuesta al ambiente depositada sobre dos tipos de sustratos: un sustrato sélido (por-

taobjetos de vidrio) y una membrana de SP.
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3.1.1. Parametros microfluidicos

La evolucién de la forma de una gota generalmente se deduce a partir de su visualizacién
directa [109], luego de ser depositada sobre un sustrato. Cuando la gota es suficientemente
pequeia y la tension superficial predomina sobre la gravedad adopta una forma de casquete
esférico. La forma del casquete puede caracterizarse por cuatro pardmetros: la altura (h), el
radio de contacto (r.), el radio del casquete esférico (R,) y el angulo de contacto (6) respecto

al sustrato, como se muestra en la Figura 3.1.

Entre las técnicas experimentales habitualmente empleadas para la determinacién de estos
parametros se encuentran la goniometria 6ptica [109] y la técnica de sombra (shadowgraphy), que
recurren a imdgenes laterales y frontales de la gota, respectivamente, para realizar estimaciones
geométricas de los pardmetros de interés. No obstante, en el caso de la goniometria el dngulo
de contacto se mide tnicamente en dos posiciones, lo que limita su aplicabilidad cuando la
gota no presenta simetria axial. Asimismo, el radio de contacto se obtiene como la proyeccion
horizontal del perfil lateral, lo que introduce una fuente adicional de error cuando la huella real
de la gota se desvia de una geometria circular. De hecho, a partir de una imagen de perfil lateral,
la identificacién precisa de la linea de contacto entre la gota y la superficie resulta compleja y

poco robusta.

Otra técnica util es la microscopia confocal [110, 111], con la principal ventaja de posibilitar
la determinacion del dngulo de contacto a lo largo de toda la periferia de la gota, abarcando tanto
angulos pequefios (30°) como valores intermedios y elevados (entre 30° y 90°). Sin embargo,
su primordial limitacién estd asociada a la resolucién temporal, restringida por la velocidad
de adquisicién de datos durante procesos dindmicos. En particular, las tasas de adquisicién de
cuadros por segundo imponen un tiempo minimo necesario para la reconstruccion tridimensional
de la gota, que puede resultar mayor que la escala temporal caracteristica de la evaporacion.
Adicionalmente, la microscopia confocal requiere el uso de particulas fluorescentes o colorantes

para la visualizacién de los fendmenos microfluidicos bajo estudio.

Existen otros registros en la literatura, en los que se proponen métodos diversos para abordar
el estudio de estos procesos. Por ejemplo, Allain et al. [112] desarrollaron un método basado
en reflexion y refraccion, especialmente adecuado para la medicién de dngulos de contacto
pequeiios. No obstante, la técnica es aplicable inicamente a liquidos y superficies que presen-
tan un determinado grado de reflectancia. Gatapova [113], por su parte, empled una técnica
interferométrica basada en sombras y andlisis de imdgenes para estudiar las etapas finales de la
evaporacion de una gota. En este caso, a partir del perfil de altura obtenido y bajo la suposicién
de una geometria esférica, el dngulo de contacto se determina mediante la tangente al perfil

circular en la regién proxima a la superficie solida.

A pesar de estos avances y diversidad de técnicas, la holografia, en contraste, destaca al

permitir recuperar cuantitativamente el campo 6ptico complejo y reconstruir la morfologia
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tridimensional completa de la gota a partir de una tnica adquisicion. Esta capacidad posibilita
medir de forma no invasiva y con alta resolucion espacial y temporal los pardmetros de interés,
constituyendo una ventaja significativa para el estudio de procesos dindmicos rapidos como la
evaporacion tanto de gotas de pequeiio volumen y para el anélisis de gotas no axisimétricas, sin
perturbar el sistema bajo estudio.

En este capitulo se presenta una propuesta experimental basada en HD e IHD para estudiar
la retraccion de una gota sésil expuesta al ambiente tanto sobre sustratos porosos como no
porosos. La informacion de la fase de la luz que interactia con la muestra, puede convertirse en
mapas cuantitativos de altura y, a partir de ellos, determinar magnitudes fisicas relevantes como

el volumen de la gota, el radio de contacto y el dngulo de contacto.

angulo de
contacto 6™ A
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Figura 3.1: Cuando la gota es suficientemente pequeia y la tension superficial predomina sobre la gravedad
adopta forma de casquete esférico, que puede caracterizarse por cuatro pardmetros: altura (h), radio de contacto

(r¢), radio de la esfera que forma el casquete (R.) y dngulo de contacto (6) respecto al sustrato.

3.1.2. Modos de evaporacion

Cuando una gota de liquido se coloca sobre un sustrato sélido y plano, ésta se evapora
siguiendo distintos comportamientos que pueden caracterizarse mediante la definicién de modos
de evaporacion [93, 114—-116]. Estos modos describen la evolucién temporal de parametros
geométricos tales como el dngulo de contacto, el radio de contacto, la altura y la posicién de
la linea de contacto entre la gota y la superficie (también denominada linea de contorno). Los

casos extremos mas simples corresponden a:

= radio de contacto constante (RCC): se observa tipicamente en sustratos rugosos y se carac-
teriza por una linea de contacto fija, de manera que el radio de contacto permanezca fijo en un
valor inicial (r. = ro) a medida que el dngulo de contacto decrece a cero. El tiempo de vida de

una gota que se evapora en este modo es frcc.-

= angulo de contacto constante (ACC): se observa, por lo general, en sustratos lisos; en este

caso, la linea de contacto se retrae, de manera que el radio de contacto decrece a cero mientras
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el dngulo de contacto permanece fijo en un valor inicial (6 = 6). El tiempo de vida de una

gota que se evapora en este modo es facc.

Si bien ambos pueden ocurrir de forma individual, como las superficies reales nunca son
perfectamente lisas, en la practica las gotas se retraen en modos mixtos, que consisten en

combinaciones de los modos extremos. Los modos mixtos mas comunes son

» adherencia-deslizamiento (MAD): consiste en una retraccion en el modo RCC, seguida por una
retraccion en el modo ACC [97, 117-123]. Durante el modo RCC, r. = rg y 8 decrece desde
6y hasta que alcanza un valor critico de retraccion para 6 = 6* (con 0 < 6* < 6)), en el cual
la linea de contacto se “destraba” y posteriormente comienza la retraccion en el modo ACC,
donde 8 = 6 y r. decrece a cero. El tiempo para el cual ocurre este desprendimiento es ¢ = t*

y el tiempo de vida de una gota que se evapora en este modo es t = f\aD.

» adherencia-salto (MAS): consiste en varios modos RCC (tedricamente infinitos), separados por
modos ACC rapidos (tedricamente instantdneos) [108, 124—128]. En el n-ésimo modo RCC
(n=1,2,...)elradio r. = r., y 0 decrece desde un valor critico maximo, 6 = Opnsx(= 6o),
hasta alcanzar un valor critico minimo 6 = 6,;, (con 0 < Gy < Omix, donde la linea de contacto
se destraba. En el n-ésimo modo ACC, la linea de contacto salta instantaneamente hacia adentro,
desde r. = r., hastar, = r. 41 (< rc) y €l angulo de contacto salta instantdneamente desde
0 = Oy hasta 8 = O4¢. Los tiempos a los cuales los n-€simos modos ocurren se denotan por
toeconn=1,2,...yty =0,y el tiempo de vida de una gota que se evapora en el modo MAS

€St = IvAS-

La diferencia entre ambos modos es la retraccion mas rdpida de la linea de contacto, en
comparacion con la reduccion de la altura de la gota, en el modo MAS, lo cual resulta en un

cambio abrupto en la forma de la gota luego del salto de la linea de contacto [129].

A modo ilustrativo, en la Figura 3.2 se muestra la evolucién de una gota que se evapora en

los dos modos extremos y dos modos mixtos descriptos previamente.

3.2. Determinacion de parametros mediante HD

La caracterizacion de la evoluciéon de los pardmetros de interés; esto es, dngulo de con-
tacto, radio de contacto, altura, volumen y linea de contorno, es posible mediante el registro
y posterior reconstruccion de una secuencia temporal de hologramas. En particular, la fase,
convenientemente escalada, contiene la informacién cuantitativa necesaria para estos fines y,
ademads, proporciona imdgenes de alto contraste que facilitan la segmentacion de la linea de
contorno. En lo que sigue, se describen los procedimientos disefiados para la extraccion y el

andlisis de dichos parametros.
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Figura 3.2: Esquemas de la evolucion de la superficie libre A(r, ), el radio de contacto r.(f) y el angulo de
contacto 6(¢) para gotas en los modos de evaporacién (a) RCC, (b) ACC, (c) MAD y (d) MAS. Las lineas
discontinuas en los paneles (c) y (d) corresponden al instante r = ¢*, en el que la gota se desprende en el
modo MAD y a los instantes t = ¢, conn = 1,2, ... en los que la gota se desprende y salta en el modo MAS,

respectivamente (Figura modificada de Wilson S. K. [91]).
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3.2.1. Determinacion de la alturay el volumen de la gota a partir de mapas

de fase

Cuando la luz atraviesa una muestra translicida, se modifica la LCO y, en consecuencia,
la fase del frente de onda, de acuerdo con la Ecuacién (2.14). Esta relacion directa entre fase
y espesor optico permite utilizar los mapas de fase reconstruidos para obtener informacién
cuantitativa sobre la morfologia de la muestra. En particular, la altura y el volumen de la gota

en funcién del tiempo pueden determinarse a partir de los mapas de fase continua.

Considerando la Figura 3.3 y la Ecuacion (2.14), el retardo total de fase experimentado por
la luz en la direccién z puede expresarse como la suma de las contribuciones 6pticas del medio
liquido y del sustrato. Para un punto arbitrario de una gota depositada sobre la membrana de SP
(Figura ??), dicho retardo est4 dado por

bij = k [hi,j(nagua — Maire) + Mgire + hpnp + hSPnSP]- 3.D

Mientras que, para una gota depositada sobre un portaobjetos de vidrio ((Figura ??)), la

expresion correspondiente resulta
bij = k [hi,j (nagua - naire) + hngire + hpnp] (3.2)

donde h; ; denota la altura local de la gota en el punto (7, j), & la altura mdxima de la
gota, i, el espesor del portaobjetos, y hgsp el espesor de la membrana. Por su parte, n,gua, Maire
y n, corresponden a los indices de refraccién del agua destilada, del aire y del portaobjetos,

respectivamente; mientras, nsp representa el indice de refraccién efectivo del SP.

Las cantidades h, najre, hp, np, hsp y nsp son valores constantes, por lo que la contribucion
a partir del segundo término en las Ecuaciones (3.1) y (3.2) representa s6lo un retardo de fase

constante que, a los fines précticos, puede despreciarse.

De esta manera, la altura de la gota en cada punto (i, j) por sobre la muestra es

A bij

2n (”agua — Naire) .

hij = (3.3)
Con lo cual los mapas de fase quedan convenientemente escalados en mapas de espesor.
Resulta, asi, directa la extraccion de la altura mdxima de la gota para cada instante de tiempo

mediante
/l ¢max

S Tmax (3.4
2n (nagua — Naire) )

hmax =

Por su parte, el volumen V de la gota en cada instante de tiempo ¢ se puede estimar sumando
volimenes elementales
AV = h,',ijAy, (35)
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V= Z AV = Z hi ;AxAy, (3.6)
i,J iJ

siendo Ax y Ay las dimensiones laterales de cada pixel en la imagen.

aire 0@ o
aire
Nagua h
-~ i Naga " Wy
nSp hSP - 1)
hyp Np hp Np

Figura 3.3: Esquema de un haz que atraviesa una gota de agua destilada de altura maxima % sobre a) una
membrana de SP y b) un portaobjetos de vidrio. El retardo de fase experimentado por la luz se debe a la
suma de los caminos 6pticos recorridos en los distintos medios atravesados. h: altura mdxima de la gota; h; ;:
altura de la gota en el punto (i, j); h,: espesor del portaobjetos; hsp: altura de la membrana; nagua, Maire Y
n, corresponden a los indices de refraccion del agua destilada, del aire y del portaobjetos, respectivamente,

mientras que ngp representa el indice de refraccion efectivo del SP.

3.2.2. Determinacion del angulo de contacto y radio de contacto de la gota

a partir de mapas de fase

Como se menciond, durante el proceso de evaporacidén una gota no siempre mantiene una
geometria esférica y axisimétrica. Esto se debe principalmente a que distintos sectores de la
linea de contacto presentan comportamientos dindmicos diferentes: mientras algunas regiones
se desplazan, otras permanecen ancladas. La dindmica de la linea de contacto, la mojabilidad
del sustrato y la curvatura local de la interfase a lo largo de la linea de contacto trifdsica influyen
de manera significativa en el proceso de evaporacién de una gota sésil. En consecuencia, la
caracterizacion del dngulo de contacto local a lo largo del tiempo resulta fundamental para

comprender y predecir su dindmica de evaporacion.

Los mapas de espesor obtenidos mediante HD ofrecen una representacion morfolégica 3D
de la gota, por lo que permiten una determinacion instantdnea del 4ngulo de contacto a lo largo

de toda la periferia de la linea de contacto de una gota en evaporacion. A modo de ejemplo, en la
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Figura 3.4 se muestra el mapa de fase desenvuelta de una gota de agua sobre SP para un instante
arbitrario del proceso (en vista 2D y 3D). Aunque se observa una simetria aproximadamente
esférica, se evidencian ligeras desviaciones respecto de esta forma ideal. La determinacion del
angulo de contacto y del radio de contacto (Ver Figura 3.1) para cada instante puede realizarse
definiendo un centro aproximado de la gota y calculando los valores de 6 y r. en cada direccién
angular dentro del intervalo 0° y 360°. Este procedimiento involucra la determinacién manual
del dngulo de contacto a partir de la pendiente local en cada direccidn de la interfase liquido—aire
en la linea de contacto trifdsica.

Una alternativa eficiente, propuesta en este trabajo, aprovecha la simetria del objeto de
estudio al aplicar una transformada polar a la imagen. Esto permite parametrizar los mapas de
espesor en coordenadas polares (r, @) y extraer directamente la dependencia angular de ambos

parametros, () y r.(a@) a lo largo de toda la periferia de manera automatica.
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Figura 3.4: Mapa de fase desenvuelta de la gota sobre la membrana de SP: (a) vista en 2D y (b) vista en 3D.

La transformada polar constituye una herramienta matemaética de amplio uso en el andlisis y
procesamiento de imagenes [ 1 30], especialmente en contextos donde resulta necesario identificar
relaciones de escala y rotacion entre distintos conjuntos de datos. Se basa en un cambio de
coordenadas de cartesianas (x, y) a polares (r, @), dado por x = rcos(a) e y = rsin(a). De
esta manera, las coordenadas polares quedan definidas a partir de las siguientes relaciones:

r=vx2+y?2 (3.7)

@ = arctan (%) (3.8)

A modo de ejemplo, en la Figura 3.5 (izquierda) se presenta una imagen en el dominio
cartesiano (x, y) que contiene un anillo concéntrico y una cruz de ejes ortogonales. Al realizar
la transformada polar de esta imagen, se obtiene su representacion en el dominio (7, @) (derecha),

donde el eje vertical ha sido invertido para situar el origen (» = 0) en la parte superior y, de
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esta manera, facilitar la lectura de la estructura desde el centro hacia afuera (es decir, de arriba

hacia abajo).

De acuerdo a este mapeo, el anillo se transforma en una franja horizontal continua, debido
a que su radio r es constante para todo dngulo a; mientras que las lineas rectas de la cruz
(originalmente verticales y horizontales) se convierten en cuatro lineas verticales distribuidas
uniformemente a 0°, 90°, 180° y 270°, representando las direcciones angulares predominantes

de la estructura.
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Figura 3.5: Transformacién de coordenadas cartesianas a polares; izquierda: Imagen original en el dominio
cartesiano (x, y) que contiene un anillo concéntrico y una cruz de ejes ortogonales; derecha: Representacion
en el dominio polar (6, r), donde el eje vertical ha sido invertido para situar el origen (r = 0) en la parte

superior.

Teniendo en cuenta estas consideraciones, para cada instante de tiempo la determinacién del
angulo de contacto, 8(«a), y el radio de contacto r.(a), con a € [0,360°) involucra el siguiente

procedimiento aplicado a cada holograma registrado:

= Obtener el mapa de fase desenvuelto ¢.

» Convertir los valores de fase, ¢;;, a valores de altura h; ; para cada posicion (i, j) sobre la gota

segun la Ecuacién (3.3).

= Realizar la transformacién de coordenadas de cartesianas (x, y) a polares (r, @) mediante las
Ecuaciones 3.7 y 3.8. De esta forma, el mapa de espesores pasa de describirse como A(x, y) a
h(r,a).

» Extraer el dngulo de contacto, (), a partir del maximo valor del médulo del gradiente radial

)

del perfil de altura mediante

Oh(r,a)
or

angulo de contacto(f) = max {atan (
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donde el maximo corresponde a un pico caracteristico de |dh/dr| en la region sefialada por
una linea verde en la Figura 3.6. Este criterio se adopta siguiendo la metodologia propuesta
por Mohammad Asl et al. [109]. En dicho enfoque, el mdximo de |0/ /dr | se asocia a la linea
de contacto de las tres fases, donde coinciden las fases liquida, gaseosa (aire) y s6lida (sustrato
o portaobjetos). En esta region, el gradiente del perfil de altura pasa de valores cercanos a
cero (correspondientes al drea exterior a la gota) a experimentar un incremento abrupto al
ingresar en ella, hasta alcanzar un valor extremo. Este maximo identifica la zona de mayor
variacion de pendiente del perfil, vinculada al punto de inflexion de la curvatura superficial y,
por consiguiente, a la posicién en la que se define el dngulo de contacto de la gota sobre la

superficie.

» Extraer el radio de contacto, r. (@), como la anchura medida al nivel 1/3 de la altura maxima
hmax (). Esta definicion sigue un criterio andlogo al conocido FWHM (del inglés Full Width
at Half Maximum), cominmente utilizado como pardmetro de ancho de curva. Asi

re(a) = r(%hmax(a)),
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Figura 3.6: Descripcion del procedimiento empleado para la determinacién del 4ngulo de contacto que forma
una gota sobre un sustrato a @ = 0, empleando HD. En cada caso, las barras de color de la derecha codifican

la informacion de fase y altura de la gota.
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La metodologia propuesta permite realizar un anélisis integral del comportamiento dindmico y
la evolucion morfoldgica de la gota en todas direcciones. Para ejemplificar, en la Figura 3.6 se
sintetiza el procedimiento para la determinacion del dngulo de contacto y el radio de contacto
a a = 0. Siguiendo este procedimiento para cada instante del proceso, es posible conocer los
valores que estos pardmetros van adquiriendo, a medida que la gota se evapora para cualquier

direccién polar a.

3.3. Implementacion de la HD al estudio del secado de una

gota de agua destilada de agua sobre SP

Para el registro de los hologramas digitales, se emplea un interferémetro hologréfico digital,
como el mostrado en la Figura 2.7. La fuente de iluminacion es un laser de He-Ne (1 = 632,8
nm) no polarizado (Melles Griot, 3 mW) colimado mediante un filtro espacial (FE). Como se
explicé previamente, el haz incide sobre DH1, generando dos haces, HR y HO. El haz HO,
atraviesa la muestra (colocada sobre una platina de posicionamiento con control de traslacion
lateral y axial) y posteriormente se recombina con HR, generando el holograma digital que se
registra en el sensor de una cimara CCD (JAI CV-M50 monocromadtica). La matriz del sensor
mide 6,45mm x 4,84mm, y contiene 768 (H) px x 572 (V) px (caracteristicas de fébrica), lo
cual da una distancia entre pixeles adyacentes de Ax = 8,39 pm en la direccién horizontal y

de Ay = 8,46 pm en la direccién vertical. Asimismo, la velocidad de cuadro (fotogramas por
segundo) del CCD es de hasta 25 Hz.

3.3.1. Procedimiento experimental

Empleando una micropipeta Boeco (0.5-10 pL) se deposité una gota de ~ 0,6 pL de agua
destilada sobre la membrana de SP. Luego, se esperaron algunos minutos hasta observar la
retraccion de la gota, momento a partir del cual se inici6 el registro de hologramas digitales
cada 100 ms. Aunque el secado completo demora aproximadamente 1 h, en este estudio sélo se

consideran estadios finales de la evaporacion.

Una vez registrada la secuencia de hologramas, se procedio a la reconstruccion numérica, de
acuerdo con lo explicado en la Seccién 2.2.2, cuyo esquema se sintetiza en la Figura 2.10. Para
el andlisis de la informacion de fase, se sigui6 el procedimiento descrito en la Seccién 2.4: en
primer lugar, se obtuvo un mapa de fase continua mediante un algoritmo de desenvolvimiento
de fase [131] y, posteriormente, los mapas sucesivos se calcularon acumulando las diferencias
de fase entre hologramas consecutivos, lo que permitié reconstruir la evolucién temporal de la
fase.

Debido a las limitaciones de almacenamiento de la cimara CCD, el proceso de secado de
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la gota se registré en dos intervalos de 14 s. Entre ambos intervalos existe un lapso temporal
sin adquisicion de hologramas. No obstante, aun bajo esta condicion, los resultados obtenidos
muestran una clara consistencia y reproducen el comportamiento esperado durante la retraccién

de la gota.

3.3.2. Resultados
Lineas de contorno y radio equivalente

Como primer paso, se realiz6 un andlisis cualitativo del comportamiento de la gota con
el fin de comprender la dindmica de retraccién y su evolucién temporal. Este andlisis permite
identificar las caracteristicas generales del proceso, asi como reconocer posibles tendencias o
particularidades que luego podrén ser evaluadas con mayor precision mediante un tratamiento

cuantitativo.

Para ello, se obtuvieron las lineas de contorno en cada instante mediante técnicas de proce-
samiento digital de imdgenes y se analiz6 su evolucién durante la retraccion. Estos contornos
delimitan la huella de la gota sobre el sustrato y constituyen un indicador indirecto de la variacién

de los radios de contacto en distintas direcciones.

A modo ilustrativo, la Figura 3.7(a) muestra la evolucién de algunos de estos contornos en el
intervalo temporal analizado, lo que proporciona una primera apreciacion visual de la dindmica

del fendmeno.
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(a) Gota de agua sobre SP. (b) Gota de agua sobre portaobjetos de vidrio.

Figura 3.7: Evolucién de las lineas de contorno obtenidas para distintos tiempos durante el proceso de secado

de una gota de agua destilada sobre: (a)la membrana de SP y (b) el portaobjetos de vidrio.

La barra temporal ubicada a la derecha indica la progresion del tiempo mediante un pseudo-

coloreado: los primeros instantes se representan en tonos azulados, donde la gota presenta una
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forma aproximadamente circular, mientras que, a medida que avanza el secado, los contornos

adoptan tonalidades verdosas y luego amarillas.

Durante la retraccién se observan deformaciones del borde y, en algunos casos, entre-
cruzamientos de los contornos. Estos comportamientos pueden atribuirse a irregularidades o
impurezas de la membrana, que dificultan el desplazamiento uniforme de la linea de contacto
y generan fijaciones locales (“pinning’”) en ciertas regiones, mientras otras avanzan con mayor
libertad.

A partir de las lineas de contorno es posible determinar de forma cuantitativa las dimensiones
de la gota en cada instante. En particular, se observa en la figura que la gota presenta inicialmente
un didmetro aproximado de D = (2158 +4) pm, a partir del cual comienza a retraerse de forma
irregular sobre la membrana. Para cada contorno, el drea encerrada puede aproximarse al drea
de un circulo. Esta analogia permite definir un radio del circulo equivalente, r., obtenido al
igualar la silueta proyectada de la gota en 2D con la de un circulo de igual superficie

Feq = A|Ag/T. (3.9)

donde A, es el drea encerrada por la linea de contorno. Este pardmetro, particularmente util
para describir morfologias irregulares, se define como una magnitud escalar que resume la
geometria global de la gota y simplifica el andlisis de su evolucion durante la retraccion, ya que
condensa la complejidad observada en las lineas de contorno (Figura 3.7) en una Unica cantidad

directamente comparable entre distintos instantes.

Aplicando el procedimiento descrito, se obtuvo la evolucion del radio equivalente para una
gota de agua destilada depositada sobre SP, cuya variacién se presenta en la Figura 3.8(a). Ini-
cialmente, el radio permanece pricticamente constante durante el primer intervalo registrado;
sin embargo, luego de aproximadamente 25 s comienza a disminuir. No obstante, este decreci-
miento es gradual y acotado: a lo largo de los 40 s que dura el proceso de retraccidn, el radio

equivalente se reduce desde aproximadamente 975 pm hasta cerca de 800 pm.

Esta pequefia disminucién del radio equivalente podria ser consistente con un régimen de
evaporacion del tipo RCC (radio de contacto constante), en el cual la dindmica del sistema se
manifiesta principalmente a través de cambios en el dngulo de contacto. Un andlisis especifico
de dicho angulo serd necesario para confirmar este comportamiento; no obstante, la tendencia

observada del radio equivalente concuerda cualitativamente con lo esperado para este régimen.

Altura maxima y volumen

Los mapas de espesor se obtuvieron en cada instante mediante la Ecuacién (3.3). En la
Figura 3.9 se muestra la evolucion temporal del perfil de espesor correspondiente a un corte

horizontal que atraviesa el centro de la gota. Se observa que a medida que la gota se evapora la



Implementacion de la HD al estudio del secado de una gota de agua destilada de agua sobre SP 48

1000

9o e}
=1 ur
o o
j
. :‘-l i
Yol

Radio equivalente (pm)
2]
v
=)

800

Q L 10 15 20 25 30 35
Tiempo (s)

(a) Gota de agua sobre SP.

40

500

400

w
=]
=)

Radio equivalente (um)
S
=3

,_.
=)
=)

0 5 10 15 20 25 30 35
Tiempo (s)

(b) Gota de agua sobre portaobjetos de vidrio.

Figura 3.8: Variacion temporal del radio equivalente durante el proceso de retraccién de una gota de agua

destilada depositada sobre diferentes sustratos: (a) membrana SP y (b) portaobjetos de vidrio. Las bandas

sombreadas representan la incertidumbre asociada a la determinacion de las lineas de contorno.

altura mdxima de la gota decrece progresivamente; en tanto, el radio de la gota en contacto con

el sustrato no experimenta variaciones significativas, en concordancia con los valores del radio

equivalente calculados. De manera consistente, el dngulo de contacto disminuye gradualmente

con el tiempo, lo que indica una predominancia del modo de evaporacién de RCC, tal como se

habia sefialado previamente.
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Figura 3.9: Variacién temporal de un perfil de altura de la gota durante el proceso de retraccion.

La evolucion temporal de altura maxima, Ay, se obtiene mediante la Ecuacién(3.4) y se

presenta en la Figura 3.10(a). Se observa una disminucion progresiva de la altura de la gota a

medida que avanza el proceso de evaporacion. La gréfica de la altura mdxima incluye el intervalo

de incertidumbre correspondiente, el cual se indica mediante un sombreado tenue alrededor de
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Figura 3.10: Variacién temporal de la altura maxima de una gota de agua durante el proceso de evaporacion
sobre diferentes sustratos: (a) membrana SP y (b) portaobjetos de vidrio. Las regiones sombreadas representan

la incertidumbre asociada a la medicion.

Por otro lado, a partir de la Ecuacién (3.6), se calcula la variacion de volumen de liquido.
Los resultados se muestran en la Figura 3.11(a), donde se aprecia la disminucion progresiva de
este pardmetro a medida que avanza la evaporacion.
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Figura 3.11: Variacién temporal del volumen de una gota de agua destilada durante el proceso de evaporacién
sobre diferentes sustratos: (a) membrana nanoporosa SP y (b) portaobjetos de vidrio. Las bandas sombreadas

representan la incertidumbre asociada a la determinacion del volumen.

Radio y angulo de contacto

Para analizar la evolucién del radio y del dngulo de contacto, se aplica el procedimiento
descrito en la Seccién 3.2.2 a cada uno de los mapas de fase obtenidos mediante HD. La
combinacion del método holografico con la transformacién polar permite obtener una caracteri-
zacion azimutal completa de la morfologia de la interfase liquido—solido—aire y de su evoluciéon
temporal, sin restringirse a una tnica direccion de observacion.
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La Figura 3.12 ilustra el proceso de retracciéon de una gota de agua destilada sobre la
superficie de SP. Se muestran los mapas de espesor obtenidos mediante HD en tres instantes
(0s, 14,8 s 'y 37,8 s). De estas imagenes resulta evidente que la zona de membrana con mayor
LCO (y por lo tanto, con mayor altura) va disminuyendo a medida que avanza la retraccion del
frente de contacto. En la fila inferior se incluyen las transformaciones polares correspondientes,

que permiten visualizar la distribucion radial de la altura en funcién del angulo polar.

Al aplicar las Ecuaciones 3.7 y 3.8 a los perfiles obtenidos mediante la transformada polar
h(r,a), se determinan los valores del dngulo de contacto, 6#(«), y radio de contacto, r.(a),
para cada direccion angular y en cada instante de tiempo. A modo de ejemplo, la Figura
3.13 presenta los resultados correspondientes a tres direcciones polares particulares (0°, 135°
y 255°). Se observan diferentes comportamientos locales de retraccién a lo largo de la linea
de contacto. Segutin la direccion considerada, el radio puede permanecer aproximadamente
constante, disminuir o incluso aumentar; un comportamiento similar se registra para el dngulo
de contacto. Estas variaciones indican que, si bien el comportamiento promedio es compatible
con un modo RCC, la dindmica resulta espacialmente heterogénea.

En conjunto, estos resultados evidencian la complejidad del proceso de evaporacién de una
gota de agua depositada sobre una estructura nanoporosa y destacan la capacidad del método

propuesto para caracterizar con precision su evolucion espacial y temporal.

3.4. Implementacion de la HD al estudio del secado de una

gota de agua sobre vidrio

De manera andloga al caso anterior, se empleé el mismo procedimiento experimental, pero

depositando la gota sobre un portaobjetos de vidrio como sustrato.

3.4.1. Resultados

Lineas de contorno y radio equivalente

La Figura 3.7(b) ilustra la dindmica de secado mediante las lineas de contorno asociadas
a la evaporacion de la gota sobre la superficie del portaobjetos. A diferencia del caso sobre la
membrana porosa, la retraccion resulta mds regular, lo que se atribuye al cardcter no poroso del
sustrato. Las lineas de contorno se desplazan de forma ordenada hacia el interior, con escaso
entrecruzamiento, y la gota conserva una geometria aproximadamente circular durante la mayor

parte del proceso.

La evolucion temporal del radio equivalente se muestra en la Figura 3.8(b). Del grafico se

advierte que el radio de contacto se mantiene practicamente constante durante los primeros 20 s

50
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Figura 3.13: Radios y dngulos de contacto para una gota colocada sobre una muestra de SP en diferentes
direcciones polares (0°, 135° y 255°).



Implementacion de la HD al estudio del secado de una gota de agua sobre vidrio

53

del secado. En el tramo final, en cambio, disminuye de manera marcada hasta valores cercanos

a CEro.

Este comportamiento sugiere un cambio en el modo de evaporacién: inicialmente, seria
compatible con un régimen de radio de contacto constante (RCC), mientras que, tras los 20 s, la
retraccion progresiva del radio indicaria una transicion hacia un régimen de dngulo de contacto

aproximadamente constante (ACC).

No obstante, para establecer conclusiones firmes es necesario analizar en detalle la evolucién
del dngulo de contacto. Aun asi, el radio equivalente proporciona una primera descripcién

cualitativa del comportamiento global de la gota durante el secado.

Altura maxima y volumen

La evolucién temporal de la altura médxima de la gota se muestra en la Figura 3.10(b).
Durante los primeros 20 s del proceso, este parametro presenta pequefas fluctuaciones dentro
de un intervalo acotado; posteriormente, comienza a disminuir de forma marcada, acompafando

la etapa final de evaporacion.

En tanto, la 3.11(b) presenta la evolucién temporal del volumen de liquido en un tramo avan-
zado del proceso, cuando el liquido remanente es escaso. Si bien la curva exhibe fluctuaciones
e incluso aumentos locales, estas variaciones no se interpretan como incrementos fisicos reales
del volumen, sino como artefactos asociados al procedimiento de reconstruccién y al célculo
volumétrico. Dado que el volumen se obtiene integrando mapas de altura derivados de la fase
desenvuelta, pequefias perturbaciones residuales o errores numéricos pueden amplificarse, es-
pecialmente cuando el espesor de la gota es muy bajo. En consecuencia, el cédlculo se vuelve

mas sensible al ruido experimental y puede generar oscilaciones espurias.

Radio y angulo de contacto

De manera andloga, la Figura 3.14 muestra la evolucion de los pardmetros de interés para

tres direcciones polares (las mismas que se emplearon en la seccion 3.3.2).

A diferencia del caso sobre el sustrato nanoporoso, el comportamiento global resulta mar-
cadamente mds uniforme y presenta una menor variabilidad entre direcciones. Esta regularidad

se refleja tanto en el dngulo como en el radio de contacto.

Durante la etapa inicial del intervalo analizado, el &ngulo de contacto se mantiene aproxima-
damente constante en torno a 1°, en concordancia con el hecho de que los estados considerados
corresponden a los instantes finales de la evaporacion. En los ultimos segundos, el dngulo dis-
minuye progresivamente hasta valores cercanos a 0°, indicando la inminente desaparicion de la

gota.

Por su parte, el radio de contacto permanece del orden de 400 pm durante los primeros 20 s
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Figura 3.14: Variacion temporal del dngulo y el radio de contacto, para tres direcciones polares determinadas,

durante el proceso de evaporacion.
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y luego decrece de forma abrupta hasta aproximadamente 150 jpm. Resulta notable que, aun ante
posibles irregularidades del portaobjetos o inhomogeneidades locales, las distintas direcciones
analizadas exhiben tendencias similares. Este comportamiento contrasta con el observado sobre

el sustrato nanoporoso, donde se registran diferencias significativas entre distintas direcciones.
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Capitulo 4

Estudio del secado de una gota de alcohol
isobutilico sobre una membrana de silicio
nanoporoso

Los resultados presentados en este capitulo han sido publicados en Journal of Applied Physics bajo
el titulo: “Filling fraction measurement around a drying drop onto nanoporous silicon using digital

holographic microscopy” [132].

En medios altamente confinados espacialmente, como las membranas nanoporosas, la con-
densacion capilar y evaporacién de un liquido no sélo son de interés fundamental, sino que
ademds constituyen la base de una de las técnicas mas utilizadas para la caracterizacion de ma-
teriales porosos: las isotermas de sorcion [38]. En estos sistemas tipicamente se observan dos
regimenes de adsorcidn: el régimen de pelicula, en el cual las moléculas se condensan formando
una capa sobre las paredes del poro de manera reversible (entre adsorcién y desorcion), y el
régimen de condensacion capilar, donde se forman puentes liquidos con meniscos concavos
que llenan progresivamente el interior del poro. La presion a la que ocurre esta transicion esta

determinada por el radio de curvatura del menisco, y por tanto, por el tamaifio del poro.

En sistemas reales, donde los didmetros de poro varian significativamente, esta transicién
no se produce de forma abrupta, sino que aparece suavizada en la isoterma, lo cual refleja
la distribucién de tamaios de poro (ya que los poros mds pequeflos condensan o evaporan a
diferentes presiones en comparacion a los mds grandes). En este contexto, se ha propuesto re-
cientemente que el estudio de los frentes de avance del liquido dentro de la red porosa representa
una alternativa prometedora para caracterizar dicha distribucion de tamafios, especialmente en

materiales como el silicio mesoporoso.

Bajo este enfoque, en este capitulo se propone una metodologia innovadora para la caracte-
rizacion del llenado de poros de una membrana nanoporosa mediante el uso de MHD e IHD.



Procesos microfluidicos

58

Esta combinacién de técnicas permite obtener un mapa bidimensional cuantitativo de la fraccién
de llenado de una membrana de silicio poroso en torno a una gota en proceso de secado, asi
como su evolucién temporal, de manera no destructiva. La metodologia propuesta contribuye

al estudio de los procesos fluidodindmicos involucrados.

La aplicacion de la MHD en el drea de la fluidodindmica ha sido relativamente limitada;
se destaca su utilizacion para el seguimiento tridimensional de trayectorias de particulas traza-
doras en el interior de gotas confinadas, el seguimiento lagrangiano de particulas y su tasa de

evaporacion en un flujo turbulento [133, 134].

Entre las aplicaciones mads recientes de la técnica se destacan la observacién de ondas
capilares en la superficie de gotas sometidas a excitacién actstica [135] y la medicién del
angulo de contacto instantdneo durante la evaporacién de una gota [109]. Esta altima aplicacion
es especialmente interesante, ya que permite obtener, de manera no invasiva y en tiempo real,
informacién clave sobre la evolucién del dngulo de contacto con alta resolucién temporal y
espacial. No obstante, hasta donde se tiene conocimiento, en este trabajo se presenta la primera
implementacion exitosa de técnicas holograficas para determinar cuantitativamente la fraccion
de llenado de una membrana de SP y para distinguir de forma efectiva las distintas zonas
formadas alrededor de la gota, en un escenario de evaporacion.

4.1. Procesos microfluidicos

Cuando una gota se pone en contacto con una membrana de SP se desencadenan diferentes
procesos microfluidicos [32, 46, 136—149], debido a una combinacién de factores fisicos y
estructurales del sistema. De hecho, el SP suele presentar una estructura altamente intrincada, con
poros mayormente alineados verticalmente pero muy irregulares e interconectados lateralmente
que exhiben constricciones y conductos tortuosos. Debido a su particular estructura se suele

definir al SP como una “esponja” de silicio [150].

A escalas nanométricas la capilaridad domina la dindmica de los liquidos: las fuerzas
capilares inducen la imbibicién del fluido hacia el interior de los poros, de modo que la
direccién de avance del liquido (longitudinal o lateral) queda determinada por el gradiente
de presion capilar y la conectividad entre poros. Asimismo, la gota expuesta al ambiente se
encuentra en constante evaporacion. Esto crea un gradiente de presion de vapor alrededor de
la gota, afectando los procesos dentro de los poros; de esta manera, la evaporacion transforma
los poros en reservorios dindmicos, de los cuales el liquido entra (ya sea por contacto directo
o por condensacién) y sale (por evaporaciéon). En efecto, el campo de vapor generado por la
evaporacion puede difundir hacia regiones mas frias o de menor presion parcial, donde se
condensa dentro de los poros cercanos, generando imbibicidn sin contacto directo con la gota.

Estos fendémenos amplian la zona afectada por la gota, incluso en regiones que no estin en
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contacto directo con ella.

La competencia constante entre todos estos procesos genera un balance dindmico y complejo
en la membrana porosa. En definitiva, los procesos microfluidicos que intervienen al colocar

una gota de liquido sobre la membrana pueden sintetizarse en (ver Figura 4.1):

= imbibicion capilar directa (longitudinal): ocurre cuando el liquido penetra a lo largo de la
direccién de los poros, justo por debajo de la gota (es decir, en la zona de contacto directo entre
la gota y la membrana). Este es un proceso réapido que llena completamente los poros mientras

la gota permanece en contacto con ellos [46, 151].

= imbibicion capilar lateral: el liquido avanza transversalmente a la orientacion de los poros,
desde la region situada debajo de la gota hacia las zonas adyacentes de la membrana. Este
mecanismo es posible solo si los poros estdn interconectados dentro de la estructura del
material —como sucede en el SP— y es considerablemente mds lento que la imbibicion
longitudinal [141, 149].

= imbibicion capilar por condensacion: el llenado de los poros ocurre por condensacién del
vapor generado alrededor de la gota. La combinacién de esta condensacién con la imbibicién
lateral contribuye a aumentar la fraccién de llenado de los poros en la vecindad de la gota
[142,145].

= evaporacion desde los poros: los poros parcial o totalmente llenos que estin expuestos al
ambiente actian como reservorios de liquido, alimentando el campo de vapor mediante eva-
poracion. Este proceso reduce la fracciéon de llenado de los poros circundantes, en contraste

con la condensacién y la imbibicién lateral [147].

El comportamiento combinado de estos mecanismos es complejo y su comprension resulta
esencial para describir la dindmica de imbibicién y evaporacién en sistemas porosos. En este
contexto, el presente trabajo demuestra experimentalmente que es posible mapear bidimensio-
nalmente el perfil de fraccion de llenado en membranas de SP en torno a la gota mediante MHD,
proporcionando una herramienta cuantitativa y versatil para el estudio de procesos microfluidi-

COS.

Se adopta el escenario general ilustrado en la Figura 4.1, en el cual el equilibrio entre
imbibicion, condensacion y evaporacion da lugar a la formacién de diferentes zonas bien
definidas alrededor de la gota.
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Figura 4.1: Representacion esquematica de una gota depositada sobre la membrana de SP: diferentes procesos
como la imbibicién directa (longitudinal) y lateral, la condensacién desde el ambiente y la evaporacién hacia

el mismo ocurren simultdineamente debido a una combinacién de factores fisicos y estructurales del sistema.

4.2. Fraccion de llenado en el interior de una membrana po-

rosa

Se han propuesto diversos modelos para predecir las propiedades pticas de este material.
Entre ellos, el modelo de Looyenga [152] resulta ser topolégicamente el mds adecuado para
materiales porosos, y es el que se utiliza en este trabajo para describir el indice de refraccion
del medio efectivo. Este modelo considera una mezcla aleatoria, homogénea e isotrépica de
dos 0 mds componentes, para la cual puede derivarse una expresion explicita para calcular la
permitividad efectiva e, lo cual permite, a su vez, estimar el indice de refraccion efectivo ner en
cada zona iluminada de la muestra. Para el caso de una mezcla compuesta por tres fases: silicio
cristalino (c-Si), aire y un liquido, si se desprecia la absorcion Optica, el indice de refraccién
Net = /€t se puede expresar como una funcién lineal que depende de las propiedades pticas

de cada uno de los tres medios [149]

et = 1si(1 = p) + Nairep (1 = ) + miigp f, 4.1)

donde 7s;, Maire Y Miq corresponden al indice de refraccion del silicio, del aire y del liquido,
respectivamente; p es la porosidad de la membrana y f es la fraccién de llenado de la misma.
Esta fraccion de llenado se refiere a la fracciéon de volumen de los poros de la membrana que
estd ocupado por el liquido. Légicamente f = 1 cuando los poros estin completamente llenos
de liquido y f = 0 (cuando los poros estdn completamente llenos de aire; para cualquier caso
intermedio f = f(x,y) para cada posicion (x, y) sobre la membrana (ver Figura 4.2). Por lo
tanto, la penetracion de un liquido en el interior de una estructura porosa por accion capilar

genera variaciones en ner y, en consecuencia, en la LCO de la membrana como funcién de la
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posicion. De hecho, la LCO a lo largo de la direccion de los poros (siendo ésta la direcciéon
z, como muestra la Figura 4.1) en cierta posicion (x,y) sobre el plano de la muestra puede

expresarse, segun se vio en el Capitulo 2 (Ecuacién 2.13)

d
LCO(x,y) = /0 Nef(x, y)dz = 1e¢(x, y)d, 4.2)

donde d es el espesor fisico de la membrana de SP; se asume que tanto el espesor como
la porosidad en la membrana son uniformes y que los valores para los indices de refraccién
considerados son constantes. De esta manera, r7.f y LCO son funciones de la fraccion de llenado
f y por lo tanto de la posicién (x, y) a lo largo de la muestra [149].

L N
f=1 f=fxy) f=0

Figura 4.2: Fraccién de llenado en el interior de una membrana nano-porosa en contacto con una gota de
liquido. Se considera que f = 1 en la zona de SP-liquido y f = 0 en la zona de SP-aire, mientras que, en una

zona intermedia en la cual coexistan SP-liquido-aire, f = f(x, y).

Por su parte, la fase reconstruida de un holograma se relaciona con la LCO segtin la Ecuacién
2.15, de manera que

2
(x,y) = fLCO(x,y). (4.3)

Asi, usando las Ecuaciones (4.1)—(4.3) la LCO en funcién de (x, y) y de la fraccion de llenado

puede expresarse como

LCO(x, y, f) = {nsi(1 = p) + naiep[1 — f(x, )] + miqp £ (x, y) }d. 4.4

Cabe resaltar que la fraccion de llenado puede obtenerse directamente a partir de esta expresion,
utilizando la informacién de LCO cuando la membrana se encuentra completamente llena, es
decir cuando LCO(x, y, 1), y completamente vacia, es decir cuando LCO(x, y, 0). Esto resulta

en
_ LCO(x,y, f) = LCO(x, y,0)

~ LCO(x,,1) —-LCO(x, y, f)

f(x,y) (4.5)
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En sintesis, al medir LCO(x, y, f) se obtiene el perfil de fraccion de llenado en la membrana de
SP, sin necesidad de conocer los demés pardmetros involucrados en la Ecuacién (4.4). Esto pone
de manifiesto la potencialidad de las técnicas hologréficas aplicadas a procesos microfluidicos,
ya que permite medir la fraccion de llenado en diferentes muestras independientemente de sus

parametros morfolégicos y de manera no invasiva.

4.3. Magnitudes microfluidicas

Como se menciond en el Capitulo anterior, la geometria de una gota de liquido depositada
sobre una superficie sélida puede caracterizarse mediante diversos pardmetros microfluidicos
(h, rc R,y 60). Estos parametros no son independientes, sino que se encuentran vinculados a
través del volumen del casquete esférico que modela la gota, V. ¢, en cada instante de tiempo.
De hecho, bajo la aproximacién de casquete esférico, las relaciones geométricas entre estos

pardmetros pueden expresarse como [47]:

re = R.sinf (4.6)
3V,
Re =y o (4.7)
(2 —3cosf + cos’ 0)

nr2(2—3c039+cos30
esf = 3 .

(4.8)

sin’ 6

Por otra parte, la altura del casquete esférico respecto de la superficie s6lida de soporte también
puede expresarse en funcion del radio de curvatura y del dngulo de contacto, o bien en términos
del radio de contacto, segtn:

Nimax = Re(1 = cos 0) 4.9)
= rotan (g) (4.10)

Estas expresiones constituyen un marco geométrico de referencia bajo la aproximacion de
casquete esférico, permitiendo describir de manera global la gota a través de un conjunto reduci-
do de pardmetros. Si bien esta descripcion no captura necesariamente todas las particularidades

de la forma real, resulta util para el andlisis e interpretacion de los fendmenos estudiados.

4.4. Modelo limitado por difusion

Una gota de liquido se evapora cuando la atmdsfera que la rodea no esta saturada con el vapor

de dicho liquido. Sin embargo, una gota muy pequefia puede evaporarse incluso en condiciones
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de vapor saturado debido al aumento de la presion de vapor dentro de la misma, lo cual surge
de la curvatura de su superficie (efecto Kelvin). El fendmeno de evaporaciéon de una gota es
extremadamente complejo bajo condiciones naturales: es basicamente una operacion simultdnea
de transferencia de calor y masa, en la cual el calor necesario para la evaporacion se transfiere
por conduccién y conveccion desde el aire caliente hacia la superficie de la gota, mientras que

el vapor se transfiere por difusién y conveccion de vuelta al aire [47].

Con el objeto de modelar la evaporacién de una gota, es fundamental identificar los me-
canismos principales que controlan la evaporacion, desde la superficie libre de la gota hacia
la atmdsfera que la rodea. La evaporacion puede estar controlada por diferentes mecanismos
fisicos; los procesos que limitan la tasa de evaporacién pueden ser [153]: el transporte difusivo
de vapor hacia el ambiente, la transicion de fase en la superficie libre de la gota, el transporte
de calor a través de la misma, la conduccidén de calor a través del sustrato o una combinacidn de
ellos. Por lo tanto, para intentar explicar este proceso, es necesario considerar una serie de hi-
poétesis simplificadoras utilizando un modelo altamente idealizado de la evaporacién. Para ello,
se considerard que la evaporacion de gotas y la transferencia de calor son “cuasi-estacionarias”,
donde la tasa de evaporacion en cualquier momento del proceso es igual a la tasa de evaporaciéon
en un proceso estacionario, con las condiciones de contorno que se obtienen en ese momento.
Esto forma la base de las ecuaciones empleadas para modelar la evaporacion, que pueden ser
utilizadas en procesos mds complejos de evaporacion y transferencia de calor no estacionarios

siempre que sea necesario.

La evaporacion de una gota al ambiente ha sido considerada desde la época de Maxwell
principalmente como un proceso controlado por difusion [92], y el modelo propuesto mds simple

es el modelo limitado por difusion, el cual se detalla a continuacion.

A medida que una gota se evapora la pérdida de masa induce variaciones en su geometria,
por lo cual puede decirse que su volumen V() decrece desde un valor inicial Vjy (en # = 0) hasta
0. En estas condiciones, el modelo limitado por difusién, que describe la evaporaciéon de una
pequeia gota aislada de liquido axisimétrica con superficie libre z = h(r, t) sobre un sustrato
plano z = 0 en una atmésfera tranquila, donde (r, ¢, z) son las coordenadas polares cilindricas
usuales, con origen en el sustrato y en el centro de la gota (ver Figura 3.1). Las hipotesis del
modelo establecen que la atmoésfera en la superficie libre de la gota estd saturada con vapor
y la evaporacion de la gota estd controlada por la difusién del vapor desde su valor constante
y saturado, denotado por cg,, en la superficie libre de la gota hasta su valor constante en el

ambiente, denotado por ¢ (< Cgar).

Dado que la escala de tiempo difusiva L?/D (donde L es una escala de longitud caracteristica
en la atmosferay D es el coeficiente de difusion del vapor en la atmdsfera) tipicamente es mucho
mads corta que la vida util de la gota, se puede asumir que la difusién es cuasi-estdtica. Bajo
esta hipdtesis, el problema de determinar la concentracién de vapor en la atmésfera, c(r, z, 1),
se reduce a resolver la ecuacién de Laplace V¢ = 0, considerando que ¢ = ¢ en la superficie
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libre de la gota (z = h), que no hay condicion de flujo dc/dz = 0 en la parte no mojada del
sustrato (z = 0) y que ¢ — ¢ lejos de la gota (z — o0). De esta manera, se asume que la tasa

de evaporacion se debe a la difusién a través de la interfaz liquido-vapor [154], segtin
dV D
/ Ve-ds, (“.11)

donde p es la densidad del liquido. Supomendo que el gradiente de concentracion es radial hacia
afuera e igual a (¢ — Csat) /R, la tasa de evaporacién se puede expresar como
dv

— = —-1hy, 4.12
m 0 (4.12)

siendo A la altura maxima del casquete en un instante inicial y A = 27D (Coo — Csat) /0-

Para el caso en que los cambios en el dngulo de contacto sean relativamente lentos en

comparacion con el radio de contacto se tiene que

24 sin* 6

2 _ 2

=r; - t 4.13
¢ =i m(1—cosf)(2+cosh)’ “4.13)

donde r; es una constante de integracion.

4.4.1. El microscopio holografico digital

Para la implementacién de la MHD se utiliza el prototipo por transmisién esquematizado en
la Figura 4.3, desarrollado en el Grupo de Optica Laser de la Universidad Nacional de Salta [77].

Este consiste en un interferémetro de Mach-Zehnder, con configuracién fuera de eje, de
caracteristicas muy similares a las del interferémetro descripto en el Capitulo 3. Sin embargo,
la diferencia fundamental radica en que, una vez que el haz de referencia se refleja sobre el
espejo El, éste es colectado por un objetivo de microscopio OM1 de aumento 4X y apertura
numérica 0,10. Por otro lado, el haz objeto, luego de atravesar el DH1 se refleja en el espejo
E2, atraviesa la muestra (colocada sobre la platina de microscopio adosada al interferémetro) e
ingresa a un objetivo OM2 (de caracteristicas idénticas al OM1) que amplifica la informacién.
Luego, tanto la onda objeto como la de referencia se recombinan en el divisor de haz DH2 e
interfieren para generar un holograma en el medio de registro; éste consiste en el mismo sensor

CCD mencionado en el capitulo anterior.

La platina del microscopio posee tornillos para desplazar la muestra tanto en forma lateral
como axial (mediante su movimiento a lo largo del eje 6ptico) lo cual permite enfocar la imagen

sobre el plano del holograma.

4.4.2. Registro de los hologramas

Para el registro de hologramas en esta experiencia, la disposicién de la muestra es idéntica

a la establecida en el Capitulo 3 (muestra autosostenida sobre portaobjetos). A continuacion,
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Figura 4.3: Esquema experimental del interferémetro Mach—Zehnder fuera de eje en la configuraciéon de
transmision. HL: haz laser, FE: filtro espacial, HR: haz de referencia, HO: haz objeto, DH1: divisor de haz no
polarizante, E1 y E2: espejos, DH2: segundo divisor de haz, M: muestra, CCD: cdmara CCD. OM1: objetivo
de microscopio 4x con apertura numérica (NA) de 0,10 para amplificacién de la imagen de la muestra, OM2:

segundo objetivo para compensacion de la curvatura del haz objeto.

se utiliza una micro-pipeta para depositar una gota de 2 pL de alcohol isobutilico sobre la
membrana. La eleccion de este liquido se debe a que el objetivo experimental consiste en
estudiar la evaporacién de un liquido sobre una membrana de SP. En este sentido, el uso
de alcohol permite asegurar un proceso de evaporacion relativamente rapido, reduciendo los

tiempos de adquisicién de datos.

Una vez depositada la gota, se espera unos minutos hasta observar el inicio del proceso
de evaporacion, evidenciado por el retroceso del borde de la gota. A partir de ese momento,
se registra una secuencia de hologramas sucesivos. En este caso, el intervalo temporal entre

cuadros es de 100 ms.

4.4.3. Reconstruccion de los hologramas

A partir de la secuencia de hologramas digitales adquiridos se debe reconstruir la informacién
sobre el fendmeno microfluidico en estudio. Para esto es necesario procesar numéricamente cada
holograma a partir de los métodos descriptos en el Capitulo 2. Asi se obtienen los campos 6pticos
complejos () representados por matrices, cuyos elementos permiten conocer punto a punto la
amplitud y fase de la onda transmitida a través de la muestra en funcién del tiempo. Segun se

indic6 en el Capitulo 2, los mapas de amplitud (/) y fase (¢) se obtienen a partir del campo
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optico () haciendo

I(m,n,d) = |¢(m,n,d)|? (4.14)

_Im{y(m,n,d)}
olm.n.d) = 2w mm.d)}’

(4.15)

siendo (m,n) los elementos de matriz del campo Optico reconstruido y d la distancia de

reconstruccion. Estas matrices corresponden a un instante determinado de tiempo.

Debe tenerse en cuenta que en el cédigo implementado para la obtencion de la fase se utiliza
la funcién arcotangente, que provee la fase del campo 6ptico en su forma “envuelta” médulo
2r. Por lo tanto, la fase debe “desenvolverse” para obtener su distribucién continua a lo largo y

ancho del campo 6ptico.

4.5. Estudio de la fraccion de llenado en el interior de una

membrana nano-porosa

4.5.1. Analisis cualitativo

Para analizar la evaporacion de una gota de liquido sobre una membrana de SP se calcula la

diferencia entre fases envueltas sucesivas que, segun se describié en el Capitulo 2, es

Adiv1i = Giv1 — ¢ (4.16)

Estas diferencias permiten eliminar aberraciones que aparecen en los mapas de fase envuelta
debido a los elementos Opticos del microscopio (tipicamente constantes). A partir de la secuencia
obtenida se realiza una primera observacion cualitativa del proceso de retraccion de la gota. En
la Figura 4.5 se muestran algunas imédgenes de diferencia de fase obtenidas durante el proceso
de retraccién/evaporacion de la gota.

En la secuencia se evidencian distintas regiones alrededor de la gota, que dan cuenta del
retardo de fase que sufre la luz al atravesar zonas con distinta fraccién de llenado (y, por lo tanto,
con distinto espesor Optico) en el interior de la membrana. Estas zonas se desplazan conforme
la gota se retrae y, de acuerdo a la fraccién de llenado que presenta la membrana en cada una,

se las denomina de la siguiente manera:

= zona de gota: region de la membrana en la que todos los poros estdn completamente llenos de
liquido y ademas hay liquido sobre su superficie;

» zona de anillo: region donde los poros estdn llenos de liquido, pero no hay liquido por encima
de ellos.
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= zona de decaimiento: la fraccion de llenado decae a medida que aumenta la distancia respecto
a la gota.

= zona seca: region en la que todos los poros estdn completamente vacios (llenos de aire).

Considerando una vista lateral de la membrana, la definiciéon de estas zonas varia segun la

fraccion de llenado como se muestra en la Figura 4.4.

frac. de llenado

posicion

Figura 4.4: Definiciéon de zonas en la membrana. En funcién a la fraccién de llenado correspondiente, las

diferentes regiones alrededor de la gota se denominan: zona de anillo, zona de decaimiento y zona seca.

4.5.2. Analisis microfluidico

La técnica de MHD permite una interpretacion mds precisa de los procesos microfluidicos
que tienen lugar durante la evaporacion y retraccion de la gota, posibilitando identificar y carac-
terizar las distintas regiones de la membrana. En primer lugar, los poros ubicados directamente
debajo de la gota permanecen completamente saturados de liquido debido a la imbibicién capilar
por contacto directo; el liquido es absorbido por la estructura porosa como consecuencia de las
fuerzas capilares. Ademas, alrededor del borde de la gota se forma una region caracteristica
conocida como anillo. En esta zona los poros también se encuentran completamente llenos de
liquido, tal como ocurre justo bajo la gota. Sin embargo, a diferencia de esta dltima, el ancho del
anillo estd gobernado por el equilibrio dindmico entre la imbibicién lateral desde la zona de gota
y las tasas de condensacion y evaporacion del liquido hacia y desde el ambiente circundante.

Mientras la tasa de condensacién local supera a la de evaporacidn, los poros en esta region
permanecen llenos. Por el contrario, cuando la evaporacion se torna dominante, comienza a
observarse una modificacion en el comportamiento del sistema. De hecho, mds alld de la zona
de anillo, la dindmica del fluido se invierte: la evaporacién supera a la condensacion, lo que
provoca una disminucién progresiva en la fraccién de llenado de los poros a medida que aumenta

la distancia radial desde el centro de la gota.

Esta transicion da lugar a la zona de decaimiento, cuyos poros yacen parcialmente llenos y
la cantidad de liquido decrece de forma gradual, reflejando un equilibrio desplazado hacia la
pérdida de fluido por evaporacion. Finalmente, en la region mds alejada de la gota, los poros se

encuentran totalmente vacios (es decir, llenos de aire), conformando la denominada zona seca.
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Estos fenémenos han sido previamente estudiados en diversos trabajos [141, 148, 155]. No
obstante, como se ha mencionado anteriormente, la interaccion entre los procesos de conden-
sacion, evaporacion e imbibicidn capilar ain no se comprende completamente. Se requieren
investigaciones adicionales para clarificar como estas dindmicas interrelacionadas influyen en la
formacion y evolucién de las zonas identificadas, asi como para optimizar la caracterizacioén y
el control de estos sistemas microfluidicos. En este contexto, durante la redaccion de la presente
Tesis, Trosseille, et al. quienes investigaban la imbibicién acoplada y la evaporacion de gotas
depositadas sobre una capa nanoporosa, han publicado en arXiv un articulo [156] en el cual se
cita el trabajo presentado en este Capitulo, destacando la técnica empleada como un enfoque
relevante para avanzar en la comprension de los procesos acoplados que rigen la dindmica de

gotas en superficies nanoporosas.

4.5.3. Analisis cuantitativo. Obtencion de la fraccion de llenado

La evolucion temporal de la fraccion de llenado puede inferirse a partir de la evolucion de las
sucesivas variaciones de la fase. A medida que la gota se retrae y el liquido se evapora se espera
que la fase decrezca ya que la LCO decrece para menor fracciéon de llenado de los poros. Para
cuantificar este fendmeno, se trabaja con los mapas obtenidos de diferencia de fase definidos en
la Ecuacién (4.13) de la seccién anterior.

Figura 4.5: Perfil fijo y delimitacién de zonas con distinta fraccién de llenado.

Se selecciona un perfil fijo de observacién, inicialmente ubicado sobre el primer borde de
la gota (ver linea blanca discontinua en la Figura 4.5) que corresponde aproximadamente al
frente de retraccion de la gota. A continuacion se calcula sobre este perfil la variacion de fase
acumulada en el tiempo ¢(¢) — ¢o. En la Figura 4.6 se presenta la evolucion temporal de esta
variacién en un punto especifico del perfil considerado (indicado con un punto blanco en la
Figura 4.5).

Segtn se observa, a medida que la gota se evapora y se retrae, la fase acumulada disminuye
hasta alcanzar un valor constante, lo cual sugiere que la zona de anillo comienza a atravesar el
perfil de observacion. A continuacidn, la fase acumulada decrece nuevamente, indicando que la
zona de decaimiento atraviesa dicho perfil. Este comportamiento decreciente persiste hasta que

la zona seca alcanza el perfil, estableciéndose nuevamente un valor constante de fase acumulada.
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Figura 4.6: Variacion de fase acumulada, relativa a la fase inicial ¢, en un punto fijo en el perfil de observacién
(punto blanco en cada imagen de diferencia de fase). La curva sigue la variacién de la fraccién de llenado
esperada, en el interior de la membrana, a medida que las diferentes regiones (gota, anillo, decaimiento y seca)

atraviesan el perfil de observacion.

Resulta interesante observar que, mientras la linea de contacto retrocede, el anillo se desplaza
hacia el interior, manteniendo su ancho, principalmente en la etapa inicial, cuando el radio de la
gota es relativamente grande. Esto se debe a que la velocidad necesaria para alcanzar el anillo
en estado estacionario (es decir, en equilibrio entre imbibicién, condensacién y evaporacion)
es muy alta en comparaciéon con la velocidad de retraccion de la linea de contacto (= 66
pm/s; ver Figura 4.9). Ademds, se ha reportado previamente que gotas sésiles depositadas sobre
superficies mesoporosas inclinadas se deslizan a velocidades relativamente altas (superiores a
1 mm/s) manteniendo el anillo que las rodea [147].

Para ver mds en detalle la informacién obtenida se reconstruye el primer holograma de
la secuencia registrada y se extrae y desenvuelve el mapa de fase inicial, ¢9. Tomando como
referencia esta fase se reconstruye la secuencia de mapas de fase durante la evaporacion de
la gota de alcohol sobre el SP, de acuerdo con la Ecuacién 2.43 de la Seccién 2.4. A modo
ilustrativo, la Figura 4.7 muestra la distribucién de la fraccién de llenado en cada punto de la
membrana, en el instante inicial registrado, luego de convertir los valores de fase a fraccion de
llenado segun la Ecuacion (4.5).

Para la conversion a fraccion de llenado se toman como referencia los valores de A(x, y, f)
en la zona de anillo del primer holograma (donde f = 1) y de la zona seca del altimo holograma

(donde f = 0). Esta representacion en 3D resalta claramente las diferentes regiones: la gota
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Figura 4.7: Distribucion de la fraccion de llenado f sobre la membrana para un instante inicial registrado del
proceso de secado de una gota de alcohol isobutilico. Segtin se observa, f = 1 en la zona de gota, en la zona

de anilloy f < 1 en la zona de decaimiento.

en colores de rojo a amarillo-verdoso (donde f > 1, l6gicamente), el anillo en color verde-
azulado (donde f ~ 1) y el decaimiento en colores de verde a azul (donde f < 1). Ademads,
las Figuras 4.8 (b)—(d) evidencian la evolucion del proceso de evaporacion a lo largo de tres
perfiles indicados con lineas punteadas en la Figura 4.8 (a); en ellas se observa la variacion de la
fraccion de llenado en funcidn de la posicion en instantes determinados (¢g a #4). Las Figuras 4.8
(e)—(g) permiten apreciar la evolucion completa de f a lo largo de cada perfil, donde el tiempo
avanza en la direccidn vertical; la direccion horizontal corresponde a la posicién y f se codifica
usando el mismo mapa de colores que el de la Figura 4.8 (a). En estas imagenes también pueden

identificarse las distintas regiones mencionadas.

4.5.4. Velocidad de retraccion

Otra caracteristica dindmica de interés en el proceso de evaporacion es la velocidad de retrac-
cién de la gota sobre la membrana de SP. Esta velocidad estd influenciada por las caracteristicas
estructurales de la muestra, como la porosidad y rugosidad. Por otro lado, las propiedades fi-
sicas del liquido, como su densidad, tensién superficial, viscosidad y las fuerzas de cohesion
intermolecular, juegan un papel crucial en la velocidad de retraccion. Esto es particularmente
importante en aplicaciones donde las interacciones entre liquidos y superficies nanométricas son
criticas, como recubrimiento de superficies, secado de materiales o purificacion de liquidos. En
estas aplicaciones la dindmica de gotas sobre superficies influye en la eficiencia del proceso; la
comprension de la velocidad de retraccion ayuda a predecir y controlar estos procesos. Por otra

parte, en aplicaciones como filtracidn, deteccién quimica o dispositivos biomédicos, conocer
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Figura 4.8: Fraccion de llenado en la membrana de SP, durante el proceso de secado de una gota de alcohol
isobutilico. (a) Seleccién de tres perfiles (en lineas punteadas roja, negra y azul) para analizar la evolucion del
proceso de secado; (b)-(d) Evolucion temporal de la retraccion de la gota a lo largo de los perfiles marcados

con lineas punteadas en (a), en instantes especificos 7q a #4.

de qué manera se retrae una gota de liquido puede servir como parimetro para optimizar el
diseiio de membranas que repelan o absorban liquidos de manera eficiente. Por lo tanto, estudiar
la velocidad de retraccion proporciona informacién fundamental sobre las propiedades de la
superficie, la dindmica de fluidos y la interaccién liquido-sélido, lo cual tiene implicaciones en

el desarrollo y optimizacién de tecnologias basadas en membranas nano-porosas.

En virtud de lo anterior, se propone determinar la velocidad de retraccién de la gota en
funcion del tiempo a partir de la informacién de las Figuras 4.8 (e)—(g). Al seguir el inicio
de la zona de decaimiento (es decir, el final del anillo) donde f = 0,75, se obtuvieron los
resultados de posicidn en funcién del tiempo para cada perfil, mostrados en la Figura 4.9.
Los puntos experimentales revelan rapideces de retraccion casi constantes (en promedio), con
valores similares entre perfiles. Mediante un ajuste lineal para cada uno de ellos (lineas sélidas),
se determinaron los valores correspondientes de velocidad de retraccidn (vye), asi como la
velocidad promedio global, cuyo resultado fue: vprom = (66 + 6) pm/s. Las lineas punteadas

representan los intervalos de confianza del 95 %.

Es importante destacar que una velocidad de retraccion constante de la gota implica una
equivalencia entre la curva de variacién de fase acumulada de la Figura 4.6 y las curvas de
fraccidn de llenado iniciales de las Figuras 4.8(b)—(d), dependiendo del punto elegido a lo largo

del perfil de observacion fijo (Figura 4.5).

4.5.5. Calculo y anadlisis del 4ngulo de contacto

Como se indicé previamente, para gotas suficientemente pequeias, tales que la forma se-
miesférica impuesta por fuerzas interfaciales no se vea afectada por la gravedad, el volumen

de la gota sésil esta relacionado con el dngulo de contacto 6 y el radio de contacto r. segtin
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Figura 4.9: Gréfica de posicién vs tiempo para cada perfil de la Figura 4.8, donde f = 0,75. La linea sélida

corresponde a la Figura 4.8 (f), la linea discontinua corresponde a la Figura 4.8 (e) y la linea con puntos

y lineas discontinuas, a la Figura 4.8 (g). La rapidez de retraccion de la gota se obtuvo mediante un ajuste

lineal, resultando una rapidez de retraccion casi constante de v .o, = (66+6) pm/s. Las regiones sombreadas

alrededor de cada ajuste lineal corresponden a los niveles de confianza del 95 %.
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la Ecuacioén (4.8). Durante la evaporacion el volumen decrece en funcién del tiempo desde un
volumen inicial V}, hasta llegar a 0, y la evolucién temporal V(#) estd dada por 6(t) y r.(¢), que

dependen de la dindmica de evaporacion.

En particular, al depositar una gota de alcohol isobutilico sobre la membrana, ésta se esparce
rapidamente, generando un dngulo de contacto muy pequefio [157]. De hecho, realizando una
estimacién aproximada, si en la Ecuacion (4.8) se asume 6 = 0,1° se obtiene un radio de contacto
r. > 10 mm para un volumen inicial Vy = 2 pL. El valor establecido para 6, fue obtenido en
nuestros experimentos como se muestra en la Figura 4.10. A partir de la informacién de fase, se

estimé un dngulo de contacto 6y = 0,13° + 0,04° con limites de error del 95 Y.
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Figura 4.10: Evolucién temporal del perfil de la Figura 4.8 (c): a la izquierda se observa la variacién de la
altura de la gota; las lineas punteadas sirven como guia e indican los dngulos de contacto inicial y final durante
los primeros hologramas de la secuencia. A la derecha se muestra la variacién del dngulo de contacto para
una gota de alcohol isobutilico. En este caso, la linea punteada indica el valor medio del angulo de contacto,

mientras que, las lineas discontinuas punteadas, los limites de error del 95 %.

La cinética del secado de las gotas en evaporacion (dV /dr) se evalia siguiendo lo establecido
por el modelo limitado por difusién (ver Seccién 4.4), donde se derivo la relacion (4.13). Este
resultado tedrico establecido por el modelo de evaporacion segun el modo ACC presenta una
aparente contradiccion con los resultados obtenidos en este trabajo, ya que la ecuacion indica
que el radio al cuadrado, es decir, el drea de la base de la gota, decrece de forma lineal con el
tiempo y no con el radio de contacto, como lo sugieren los datos experimentales en la Figura
4.9.

Sin embargo, esta discrepancia puede resolverse facilmente teniendo en cuenta que el des-
plazamiento explorado de la linea de contacto (Ar = 0,5 mm) es mucho menor que el radio de
contacto de la gota (rop > 10 mm), segtin se estimé anteriormente). En esta situacion limite, por
lo tanto, el incremento de r2 (Ar?) puede reescribirse como:

r(z) - rz(t) = [ro—r(t)][ro + r(t)] = 2Ar(t)rg 4.17)
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Por supuesto, la segunda similaridad en la ecuacién anterior es vdlida mientras Ar < ry. De
esta manera, el resultado relevante consiste en que, para los intervalos relativamente pequefios

donde se midi6 el desplazamiento de la linea de contacto, se puede expresar:

Ar = —vpromt (4.18)

lo cual concuerda efectivamente con los resultados reportados en la Figura 4.9.

4.5.6. Conclusiones

Estos resultados demuestran la eficacia de la técnica MHD para estudiar el comportamiento
dindmico de una gota sésil en contacto con una membrana de SP. Fue posible identificar tres
zonas bien definidas alrededor de la gota: 1a zona de anillo, la zona de decaimiento y la zona seca.
Estas regiones reflejan distintas fracciones de llenado en la membrana, desde completamente
llena de liquido hasta completamente seca. La formacion de estas zonas se atribuye al interjuego
entre los procesos de imbibicién capilar, evaporacién y condensaciéon del liquido. En este
contexto, la MHD permite realizar una evaluacién cuantitativa y no invasiva de la evolucién de
la fraccion de llenado en cada una de estas zonas, lo cual representa una contribucién relevante

de la presente tesis.

Los resultados experimentales son consistentes con modelos tedricos para la evaporacion de
gotas sésiles bajo distintos regimenes de secado y aportan informacion valiosa sobre pardmetros
relevantes del proceso. La informacién detallada obtenida mediante esta técnica ofrece una
base sdlida para validar modelos de dindmica de fluidos que describen la evolucién de gotas
sobre medios porosos, considerando la evaporacién, condensacién y la imbibicién capilar en
estructuras parcialmente llenas, como ocurre en la regién de decaimiento. Esta zona de llenado
intermedio posee un gran potencial para diversas aplicaciones en las que se requiere un control
preciso de la distribucién de masa dentro de estructuras porosas. Este control posibilita, por
ejemplo, la mezcla localizada de distintas sustancias para inducir reacciones quimicas o generar

patrones de llenado predeterminados.

En este sentido, la técnica propuesta se perfila como una herramienta de diagndstico esencial
y no invasiva, con gran potencial en el desarrollo de tecnologias emergentes que involucran el

transporte y manipulacion de fluidos en medios nanoporosos.



Capitulo 5

Analisis de imagenes mediante series
temporales

En este Capitulo se presentan algunos conceptos fundamentales relacionados con redes
neuronales artificiales, que constituyen una de las herramientas empleadas para el andlisis de
imégenes obtenidas durante el proceso microfluidico de secado de una gota. En particular, se
consideran imdgenes adquiridas mediante MHD (como las presentadas en el Cap 4). En este
contexto, se desarrollan y entrenan redes neuronales con el objetivo de reducir la dimensiona-
lidad de dichas imédgenes, preservando sus caracteristicas mds relevantes. Asimismo, se estudia
la capacidad de estos modelos para reconstruir las imdgenes originales a partir de la informa-
cién comprimida y para generar imdgenes simuladas de forma artificial. Si bien el desarrollo
presentado se aplica especificamente a imdgenes obtenidas mediante MHD, la versatilidad del
enfoque sugiere que la metodologia propuesta puede extenderse potencialmente al andlisis de

otros tipos de imdgenes obtenidas en el contexto del proceso microfluidico.

5.1. Redes neuronales

A mediados del siglo XX el aprendizaje automético surgié como un subcampo de la inteli-
gencia artificial (IA), centrado en el desarrollo de algoritmos computacionales que aprenden de
los datos para realizar predicciones. Existen tres tipos de aprendizaje automaético: supervisado,

no supervisado'y por refuerzo.

El aprendizaje no-supervisado puede emplearse con diferentes fines. En particular, resulta
sumamente dtil al momento de reducir la dimensionalidad para la compresion de los datos. A
menudo, trabajamos con datos de alta dimensionalidad, donde cada observacién viene con un
gran nimero de mediciones, lo que puede presentar un desafio tanto para el espacio de almace-
namiento limitado, como para el rendimiento computacional de los algoritmos de aprendizaje

automadtico. La reduccién de dimensionalidad no supervisada es un enfoque comtinmente utili-
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zado en el preprocesamiento de caracteristicas para eliminar el ruido de los datos y comprimirlos
en un subespacio de menor dimension mientras se conserva la mayor parte de la informacién
relevante.

Dentro del aprendizaje automadtico, el aprendizaje profundo o deep learning constituye un
subcampo centrado en el entrenamiento de redes neuronales artificiales con multiples capas
capaces de aprender representaciones jerarquicas de los datos [158]. Los modelos mads repre-
sentativos del aprendizaje profundo son las redes neuronales feed-forward (FFNN) profundas,

cuyo objetivo es aproximar una funcién f*.

Por ejemplo, en un clasificador, y = f*(x) mapea una entrada x a una categoria y. Una
FFNN define un mapeo y = f(x;6) y aprende el valor de los pardmetros 6 que resultan
en la mejor aproximacién de la funcién. Estos modelos se llaman feed-forward porque la
informacion fluye a través de la funcidn que se estd evaluando desde x, pasando por los cdlculos
intermedios utilizados para definir f, y finalmente llegando a la salida y. No hay conexiones de

retroalimentacion en las que las salidas del modelo se retroalimenten en si mismas.

Las FFNN se llaman redes porque generalmente estdn compuestas por muchas funciones
diferentes. Por ejemplo, podriamos tener tres funciones £, £y &) conectadas en una ca-
dena, formando f(x) = f®(f@ (M (x))) . Estas estructuras en cadena son las mds utilizadas
en NN. En este caso, f(!) es la primera capa de la red, f® es la segunda capa, y asi sucesiva-
mente. La longitud total de la cadena da la profundidad del modelo. Es de esta terminologia de
donde surge el nombre “aprendizaje profundo” (deep-learning). La capa final de una FFNN se

denomina capa de salida.

Durante el entrenamiento de la red se especifica directamente lo que la capa de salida debe
arrojar para cada punto de entrada x; debe producir un valor cercano a y. El comportamiento de
las demds capas no estd especificado directamente por los datos de entrenamiento. El algoritmo
de aprendizaje debe decidir como usar esas capas para implementar mejor una aproximacion a
v, pero los datos de entrenamiento no indican lo que cada capa individual debe hacer. Debido
a que los datos de entrenamiento no muestran la salida deseada para cada una de estas capas,
éstas se llaman capas ocultas (hidden layers).

5.2. Redes neuronales convolucionales

Dentro de las FFNN, las redes neuronales convolucionales (CNN) son un ejemplo clave
de aplicacion exitosa del conocimiento del cerebro a problemas de aprendizaje automatico.
Estas pueden aprender automaticamente las caracteristicas, a partir de datos en bruto, que son
mads utiles para una tarea particular. Por esta razén, es comun considerar las capas de las CNN
como extractores de caracteristicas: las capas ocultas iniciales (las que estdn justo después de la

capa de entrada) extraen caracteristicas de bajo nivel de los datos en bruto, y las capas ocultas
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posteriores utilizan estas caracteristicas para predecir un valor objetivo continuo o una etiqueta

de clase.

Ciertos tipos de NN multicapa, y en particular, las CNN profundas, construyen una jerarquia
de caracteristicas al combinar las caracteristicas de bajo nivel en formas de capas para formar
caracteristicas de alto nivel. Por ejemplo, si estamos trabajando con imagenes, las caracteristicas
de bajo nivel como los bordes se extraen de las primeras capas. Estas se combinan para formar
caracteristicas de alto nivel que pueden, a continuacién, adoptar formas mas complejas como los

contornos generales de diferentes objetos (p. €j. edificios, animales u otros objetos tipicos [159]).

Segin se observa en la Figura 5.1, una CNN genera uno o mds mapas de caracteristicas
(features) a partir de una imagen de entrada mediante la aplicacién de filtros convolucionales
[160].

Imagen de entrada Mapa de caractermsticas
(features)

——n

Figura 5.1: Obtencion de un mapa de caracteristicas (features) de una imagen de entrada empleando una red

neuronal.

Esta ventana local se conoce como campo receptivo local. Las CNN suelen funcionar muy
bien en tareas relacionadas con imédgenes, y esto se debe en gran parte a que un solo elemento
en el mapa de features estd conectado solo a una pequefia ventana de pixeles (como muestra
la Figura 5.1); por otro lado, en lugar de aprender un conjunto de pesos diferentes para cada
ubicacién en la imagen, una CNN utiliza el mismo conjunto de pesos para las diferentes regiones
o “ventanas” de la imagen a medida que se mueve a través de ella. De esta manera, las CNN usan
filtros (o kernels) que se aplican a diferentes areas de la imagen, pero siempre con los mismos

parametros.

5.2.1. Convolucion

Para comprender en qué consiste una CNN, analizaremos el caso mds sencillo de convolucién
discreta, en 1D y luego extenderemos los conceptos a 2D. Una convolucién discreta entre dos
vectores, X y w se denota por y = x * w, donde x es el vector que contiene la informacién de

entrada (a veces llamada serial) y w es el filtro o kernel. Entonces, la convolucién se define
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matematicamente de la siguiente manera

y=Xxw — y[i]:Zx[i—k]w[k]. (5.1)

Los corchetes [...] se usan para denotar el indice de los elementos de un vector. El indice i
recorre cada elemento del vector de salida y. El hecho de que la suma recorra los indices de —oco a
oo parece extrafio, principalmente porque en las aplicaciones de aprendizaje automdtico siempre
se trabaja con vectores de caracteristicas finitas. Por lo tanto, para calcular correctamente la
suma de la ecuacion anterior se agrega un ndmero finito de ceros a X. Este proceso se conoce
como zero-padding o simplemente padding. El nimero de ceros agregados en cada lado se
denota por p.

Si se considera que x y w tienen n y m elementos, respectivamente, con m < n, aplicando

un padding p, la manera de calcular la convolucion correspondiente pasa a ser

[

m—

y=X+W — y[i]:ZxP[i+m—k]w[k]. (5.2)
k=0

Estos conceptos pueden extenderse a 2D ficilmente. Para ello consideremos como entrada
una matriz X, x,, y una matriz kernel W, x,, donde m; < ny y my < ny. Entonces, la matriz

de convolucion Y = X = W se define como

[0

Y=X+W — Y[ij]= Z Z X[i — ki, ] — ka]W[ky, ka]. (5.3)
ki=—00

— kz:—OO

La Figura 5.2 muestra la convolucién 2D de una matriz de entrada de tamafio 8 X 8 utilizando
un kernel de tamafio 3 X 3. La matriz de entrada se rellena con ceros utilizando p = 1. Como

resultado, la salida de la convolucién 2D tendrad un tamaiio de 8 X 8.

T
Kernel (3x3)

Matriz de Matriz de
entrada (8x8) Padding (p = 1) salida (8x8)

Figura 5.2: Ejemplo ilustrativo de un proceso de convolucion entre una matriz de 8 X 8 y un filtro de 3 x 3.
La imagen de salida tiene un tamafo de 8 X 8.
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5.2.2. Autoencoder

Aunque las CNN son principalmente usadas en aprendizaje supervisado también se pueden
adaptar a ciertas tareas de aprendizaje no supervisado, como en autoencoders (AE) convolucio-
nales. Los AE son NN que aprenden a comprimir y reconstruir los datos de entrada. En el caso
de los AE convolucionales, las CNN se utilizan para aprender una representacion comprimida
(codificacion) de las imdgenes de entrada sin necesidad de etiquetas. Estos modelos pueden
usarse para tareas como la reduccién de dimensionalidad o la deteccién de anomalias. Estas
redes estdn disefiadas para no aprender a copiar perfectamente. Generalmente, se les imponen
restricciones que les permiten copiar solo de manera aproximada y solo los datos de entrada que
se asemejan a los datos de entrenamiento. Debido a que el modelo se ve obligado a priorizar

qué aspectos de la entrada deben ser copiados, suele aprender propiedades utiles de los datos.

Los AE estdn compuestos por dos redes concatenadas: una codificadora y una decodificadora.
La red codificadora [161] recibe un vector de caracteristicas de entrada de dimensién d que
llamaremos x € R? y lo codifica en un vector z € R°. En otras palabras, el rol del codificador
es aprender a modelar la funcién z = f(x), siendo f el codificador. El vector codificado z
se conoce como vector latente o representacion latente de las caracteristicas. Tipicamente, la
dimensionalidad de z es menor que la de la informacién de entrada (e < d). Por lo tanto,
podemos decir que el codificador actia como una funcién de compresion de datos. Luego, el
decodificador g descomprime la informacién de z, donde podemos pensar en el decodificador

como una funcién § = g(z). Una arquitectura simple de AE se muestra en la Figura 5.3.

Espacio Salida
latente deseada
P CODIFICADOR Z Y
Espacio de
entrada L
. o Pérdida
DECODIFICADOR y (Loss)
Prediccion

Figura 5.3: Esquema del funcionamiento de un autoencoder.

El espacio latente z representa una versiéon comprimida de la informacién de entrada,
contenida en un espacio de dimension n. También se dice que el espacio latente estd formado
por n caracteristicas (o features) y captura las caracteristicas mds importantes de los datos de
entrada, eliminando redundancias. Este es un punto clave, porque es donde el AE “aprende” a

representar los datos de manera eficiente.

Por su parte, el decodificador toma la representacion comprimida y genera una reconstruc-
cién aproximada ¥, tratando de asemejarse al dato original x. Este paso busca descomprimir z
al espacio de salida. Por ultimo, la funcién de pérdida representa el error entre el dato deseado

y y la prediccion §. Una funcién comun para calcular la pérdida en AE es el error cuadratico

79
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medio (MSE). El objetivo del modelo es minimizar esta pérdida durante el entrenamiento.

En la Figura 5.4 se esquematiza el funcionamiento general de un AE, donde la dimen-
sionalidad de la informacion de entrada se reduce mediante un codificador, de manera que el
espacio latente consiste en n caracteristicas [162]. A continuacidn, a partir de un decodificador
se reconstruye la informacién contenida en el espacio latente, recuperando en gran medida
las caracteristicas fundamentales de la informacién de entrada como se muestra en la imagen
(informacion de salida).

n features

Figura 5.4: Funcionamiento de un autoencoder.

Dentro del codificador, el uso de un kernel permite extraer, a través de la convolucidn,
caracteristicas relevantes de una imagen (lineas verticales, horizontales, bordes o formas més
complejas). Por cada filtro utilizado se obtiene una imagen diferente. Por lo tanto, como en las
CNN se pretende obtener multiples caracteristicas de una imagen, se utilizan multiples kernels.
Es por eso que resulta necesario apilar las multiples imédgenes resultantes provenientes de la
convolucién con mdltiples kernels, lo cual se denomina stacking.

Entonces, si, por ejemplo, una imagen de entrada de 6 X 6 ingresa a un codificador y se
usan 10 kernels de 3 x 3 para extraer las caracteristicas fundamentales (Figura 5.5), por cada
kernel utilizado la imagen resultante serd de 4 X 4. Se dice que el volumen resultante presenta
4 filas, 4 columnas y una profundidad de 10. Esto muestra que la dimensionalidad de la imagen
de entrada se reduce, mientras que, dependiendo de la cantidad de kernels utilizados, el nimero
de imégenes resultantes que la representan aumenta.

5.2.3. Perceptron multicapa

A veces resulta ttil conectar multiples neuronas individuales a una NN, lo cual genera un
tipo especial de red completamente conectada conocida como perceptron multicapa (MLP). Es
una de las arquitecturas més bdsicas y fundamentales en el aprendizaje profundo. En general,
un MLP se compone de la siguiente manera:
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lag|Ea
FEHFE
FER AR
Imagen = =
original

10 Filtros

Volumen
resultante

de entrada y 10 filtros, lo cual genera 10 imédgenes de salida.

Figura 5.5: Implementacion de stacking, considerando que se lleva a cabo la convolucién entre la informacion

= capa de entrada: es la primera capa de la red y recibe los datos de entrada. En general cada

neurona en esta capa representa una caracteristica del dato de entrada. A modo de ejemplo, si
trabajamos con imagenes de 28 X 28 pixeles, la capa de entrada tendrd 784 neuronas (una por
cada pixel).

capas ocultas: son las capas intermedias entre la entrada y la salida. Estas capas realizan
la mayor parte del procesamiento de los datos mediante transformaciones no lineales. Cada
neurona en estas capas aplica una funcién matematica llamada funcion de activaciéon (como
ReLU, sigmoide o tanh) a una combinacién lineal de los valores de las neuronas anteriores.
Mais capas ocultas permiten a la red aprender relaciones mds complejas, pero también pueden

aumentar el riesgo de sobreajuste si no se controla bien.
capa de salida: es la dltima capa y genera la prediccion final.

conexiones (pesos y sesgos): cada conexion entre neuronas tiene un peso asociado que se

ajusta durante el entrenamiento. Ademads, cada neurona tiene un término de sesgo (bias) que

se suma para aumentar la flexibilidad del modelo.

En la Figura 5.6 se muestra un esquema simplificado de un MLP de 2 capas. Se observa que,
luego de los datos de entrada, el perceptrén tiene una capa oculta y una capa de salida. Las
unidades en la capa oculta estdn completamente conectadas a las caracteristicas de entrada y la

capa de salida estd completamente conectada a la capa oculta.

En general, el funcionamiento de un MLP puede resumirse como sigue: (1) los datos que
ingresan a la capa de entrada se propagan hacia adelante, mientras (2) cada neurona calcula una
combinacion lineal de los valores de las neuronas previas y aplica una funcién de activacion;
(3) en la capa de salida se genera la prediccion final; (4) se calcula la pérdida (diferencia entre la
prediccion y el valor real) y (5) posteriormente, mediante algin algoritmo de backpropagation

(retropropagacion) y optimizadores se ajustan los pesos y sesgos para minimizar la pérdida.
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Capade Capa Capade
entrada oculta salida

Entrada 1
\
Entrada 2
E— ‘ Q——»‘—b Salida
Entrada 3 /
—>

Figura 5.6: Esquema ilustrativo de un perceptrén multicapa de dos capas.

En el contexto de esta Tesis, las CNN y los MLP se emplean para analizar las imagenes
obtenidas mediante técnicas hologréficas, aprovechando su capacidad para extraer, de forma au-
tomatica, caracteristicas relevantes que podrian ser dificilmente identificables, asi como también

aprender patrones especificos asociados a los fendmenos 6pticos y microfluidicos estudiados.

5.3. Procesamiento de la informacion

5.3.1. AE para reduccion de dimensionalidad

En esta seccion se realiza el procesamiento de imagenes obtenidas mediante MHD utilizando
herramientas de aprendizaje profundo (en particular, CNN) con el objetivo de reducir la dimen-
sionalidad de la informacién de entrada [163]. Para ello, se crean AE [164] mediante CNN,
para las cuales los datos de entrada consisten en imdgenes de fase y diferencia de fase obtenidas
mediante MHD, durante el proceso dindmico de secado de una gota de liquido. El objetivo de
dichas CNN es incorporar o aprender caracteristicas de las imagenes mediante operaciones de
convolucién entre cada imagen y kernels (o filtros). En esta etapa, se reduce la dimensionalidad
de la informacion de entrada y se aumenta el nimero de kernels, cuyos pardmetros van variando
a medida que transcurre el entrenamiento. Como resultado se obtiene un espacio latente, que
contiene las caracteristicas de las imdgenes analizadas. Esto permite representar la informacién
de entrada de forma comprimida utilizando una cantidad significativamente menor de datos.
Posteriormente, con el objeto de verificar que el espacio latente represente de manera fiable la
informacién de entrada se reconstruye la informacién a partir de las caracteristicas (features),
mediante un decodificador que consiste en otra red de una o varias capas, llevando a cabo un

proceso inverso al del codificador.
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5.3.2. Entrenamiento con imagenes de diferencia de fase

Previo a la creaciéon de las CNN se acondicionaron las imdgenes, reduciendo de forma
manual sus dimensiones de 572 x 768 a 140 x 140 de manera de reducir el trabajo a realizar por
el AE. A continuacidn, se creé un AE que consiste en un codificador con 3 CNN, de manera que
mediante la convolucion de la imagen con filtros de 3 X 3 reduce la informacién de una imagen
a 10 features, con lo cual se obtiene un espacio latente de dimension 10. Luego, mediante un

decodificador con 3 capas de CNN se lleva a cabo la reconstruccion de cada imagen.

Tras un entrenamiento de mds de 1000 iteraciones o épocas sobre el conjunto de imagenes
los resultados muestran inicialmente una notable similitud entre la informacién de entrada y la
de salida. Esto se aprecia en la Figura 5.7, donde (a) corresponde a la informacién de entrada
conformada por una imagen de diferencia de fase obtenida en el Capitulo 4, y (b) muestra
la imagen reconstruida utilizando las caracteristicas del espacio latente y el decodificador.
Cabe destacar que la imagen de entrada elegida en este caso no forma parte del conjunto
de entrenamiento, lo cual pone en evidencia que la red puede aplicarse a un conjunto de
datos similares de manera efectiva. Asimismo, en (¢) se muestra la diferencia (o error) entre
ambas imdgenes, la original y la obtenida mediante el modelo entrenado. De esta manera, la
dimensionalidad del problema se reduce de 19.600 variables (correspondientes a imdgenes de
140 x 140 pixeles) a s6lo 10 caracteristicas del espacio latente. Esta compresién constituye un
resultado significativo, ya que permite trabajar con un conjunto de pardmetros considerablemente

mads reducido, lo que se traduce en una disminucién del costo computacional.

a) Diferencia de fase b) Diferencia de fase c) Diferencia entre a)
(Original) (Modelo) y b)
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Figura 5.7: Entrenamiento del modelo con imédgenes de diferencia de fase; a) Imagen de diferencia de fases
obtenida mediante procesamiento numérico; b) Imagen de diferencia de fases obtenida por el modelo; c)

diferencia entre ambas imégenes.

Para cuantificar la diferencia entre las predicciones del modelo y los valores reales esperados,
se utiliz6 la funcidn de pérdida MSELoss, ampliamente conocida por ser una de las mas comunes

en tareas de regresion. La grafica de la Figura 5.8 muestra el valor de la pérdida (que indica
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cuanto se estdn desviando las predicciones del modelo de los valores reales) en funcién de
las épocas. Un valor mds bajo de la funcion corresponde a un mejor desempeio. Por lo tanto,
analizando la variacién de la funcidn, se observa que, al inicio, la pérdida es alta (alrededor
de 0,0090), lo cual sugiere que el modelo empieza con predicciones inexactas. A medida que
aumenta el nimero de épocas, la pérdida disminuye gradualmente, mostrando que el modelo
mejora en el ajuste de los datos. En las dltimas épocas (cerca de la 500), la curva se estabiliza
en un valor cercano a 0,0078, lo que indica que el modelo ha convergido y su aprendizaje
no mejora significativamente con mds iteraciones. Tras el entrenamiento, el error obtenido del

0,78 %, pone en evidencia la efectividad del modelo en la tarea designada.

1
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0.0088 -
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Figura 5.8: Variacién de la funcién de pérdida vs épocas de entrenamiento.

5.3.3. Entrenamiento de una red neuronal que derive

Por otro lado, se emplearon AE para predecir la variacion de fase de la luz que atraviesa
la muestra a medida que la gota se retrae. Para ello, se utilizaron imigenes de fase como
informacién de entrada a la red, de modo que ésta generara como salida imagenes de diferencia
de fase para el instante inmediato posterior, que aproximan la derivada temporal de la fase. Los
resultados preliminares muestran un alto grado de similitud entre las imdgenes experimentales

y aquellas predichas por el algoritmo.

La arquitectura de la red utilizada en este modelo consistid, al igual que en el caso anterior,

en un encoder y un decoder, cada uno compuesto por tres capas convolucionales. Sin embargo,
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en este caso, el espacio latente se defini6é con 50 caracteristicas (features).

En la Figura 5.9 se observa el resultado del entrenamiento de esta red: en a) se muestra la
imagen de fase que ingresa al AE; la diferencia de fase mostrada en b) se obtuvo mediante el
procesamiento numérico de la informacidn, descripto en el Capitulo 4; mientras que en c) se
muestra la diferencia de fase que arroja el AE, luego del entrenamiento de la red. Finalmente,
en d) se muestra la diferencia entre ambas imédgenes, la imagen de diferencia de fase original y
la reconstruida por la red neuronal que deriva.

a) Fase envuelta b) Diferencia de fase c) Diferencia de fase
(imagen de entrada) (imagen original) (modelo)

d) Diferencia entre b) y ¢)
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Figura 5.9: Funcionamiento de una red que deriva: a) Imagen de fase original que ingresa al autoencoder;
b) diferencia de fase obtenida mediante el procesamiento numérico de la informacidn; c) diferencia de fase
obtenida a partir del entrenamiento del autoencoder; d) diferencia entre las imdgenes de diferencia de fase

original y la obtenida mediante el modelo.

De este modo se construyé una CNN que permite recuperar informacién de variacién de

fase en el tiempo, a partir de una tnica imagen de fase obtenida mediante métodos dpticos.

En la Figura 5.10 se grafica la variacién de la funcién de pérdida vs. el nimero de épocas
transcurridas durante el entrenamiento de la CNN que deriva. Se observa que, para una cantidad
de 1000 iteraciones, la pérdida se estabiliza en valores bajos (0,001), lo que indica que el modelo
ha convergido y ya no estd aprendiendo significativamente mds. Se concluye entonces que el
entrenamiento es efectivo, ya que la pérdida disminuye de manera constante y no hay signos
evidentes de sobreajuste (overfitting), el cual se observaria como un aumento de la pérdida en

las dltimas épocas.

5.4. MLP para simular imagenes de diferencia de fase

Por dltimo, se investigd la posibilidad de generar imagenes de forma artificial con el prop6sito
de emplearlas en situaciones donde no se disponga de resultados experimentales, utilizando los

modelos de CNN previamente entrenados.

Como paso inicial, se realizé un andlisis de componentes principales (PCA) sobre las 50

features que codificaban lainformacion de fase (para el caso explicado en la seccion precedente),
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Figura 5.10: Funcién de pérdida para el entrenamiento de una red que derive.

con el objetivo de reducir atin mds la dimensionalidad del espacio latente. En la Figura 5.11
se muestra la razon de la varianza total que se capta al considerar un nimero determinado de
componentes principales, es decir, cuanta informacién podemos representar segin la cantidad
de variables que deseemos utilizar. El eje x representa la cantidad de componentes principales
seleccionados, mientras que el eje y indica la fraccién de la varianza total de los datos que
se retiene al considerar un determinado nimero de componentes. Entonces se observa que
alrededor de 10 componentes explican casi el 95 % de la varianza total, lo cual sugiere que es
posible reducir la dimensionalidad de 50 features a solo 10 sin perder informacién significativa.
Posterior a este nimero de componentes se observa una zona plana (>20 componentes) que
indica que, partir de este punto, agregar mas componentes apenas contribuye a capturar mas
varianza. Se concluye entonces que el uso de 10 componentes principales conserva la mayor parte
de la informacién original, optimizando el rendimiento del modelo sin introducir demasiadas

dimensiones innecesarias.

A continuacidn, se creé un AE mediante el uso de una red con encoder y decoder, formados

cada uno por un MLP de 3 capas. El funcionamiento del AE consiste en lo siguiente:

1. se entrena al encoder para que reciba las 50 features como entrada, los reduzca a 10 y luego

los reconstruya, retornando a un espacio de 50 dimensiones.

2. se verifica que la informacién reconstruida a partir de 10 caracteristicas represente de forma

fidedigna la informacién obtenida con 50 features.

3. se utiliza este codificador junto con el decodificador del modelo CNN de la seccién anterior

para generar imdgenes que representen diferencias de fase, empleando 10 nimeros aleatorios.

A modo de ejemplo, en las Figuras 5.12 y 5.13 se presentan dos imdgenes de diferencia de
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Figura 5.11: Resultado del andlisis de componentes principales; la cantidad inicial de features que confornaban
el espacio latente del autoencoder puede reducirse a 10, de manera que se represente el 95 % de la informacion
contenida en las 50 features iniciales.

fase generadas artificialmente a partir de 10 caracteristicas (features) seleccionadas al azar. En
la primera se observa una region de anillo en retraccion, seguida por una zona seca sobre la
membrana. En la segunda imagen simulada, en cambio, predomina la regién correspondiente a

la gota, seguida por el borde en retraccion.
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Figura 5.12: Imagen 1 simulada de forma artificial mediante el modelo de CNN.

A partir de los resultados se concluye que las NN tienen un gran potencial para analizar
imdgenes del fendmeno 6ptico estudiado. Si bien el rendimiento podria optimizarse con un
mayor entrenamiento o mejoras en los modelos, los resultados alcanzados en este trabajo han

sido satisfactorios.
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Figura 5.13: Imagen 2 simulada de forma artificial mediante el modelo de CNN.

Este hallazgo es particularmente relevante en el &mbito Optico, ya que sugiere la existencia
de una relacién entre las caracteristicas extraidas por la red y el fenémeno microfluidico en
estudio. Profundizar en esta relacién podria permitir, en el futuro, simular la retraccién de una
gota de liquido, controlar pardmetros y trasladar estos conocimientos al trabajo experimental.



Capitulo 6
Conclusiones

En el presente trabajo se implementaron técnicas dpticas no invasivas para el estudio ex-
perimental de la dindmica de fluidos depositados sobre distintos tipos de sustratos sélidos. En
particular, se aprovecharon las ventajas que ofrecen las técnicas holograficas para el andlisis de
procesos dindmicos, aplicindose HD, MHD e IHD de manera combinada. Estas metodologias
permitieron investigar el proceso de evaporacion y retraccion de gotas de distintas sustancias
sobre sustratos porosos nanoestructurados y no porosos, proporcionando informacién tridimen-
sional de alta resolucién espacial y temporal. En este contexto, se llevo a cabo el disefio, la
implementacion y la optimizacion de sistemas experimentales destinados al registro y la recons-
truccion de hologramas digitales, lo que permitié obtener informacién adecuada para el andlisis

detallado de los fendmenos estudiados.

Por un lado, se establecié un protocolo experimental para la obtencion de pardmetros micro-
fluidicos relevantes, orientado a la descripcién y andlisis del proceso de evaporacion de gotas
sobre distintas superficies. En este caso se trabajé con gotas de agua destilada depositadas tanto
sobre un portaobjetos de vidrio como sobre membranas nano-porosas de silicio. Mediante la
implementacién de HD e IHD, se analizaron los procesos de retraccion de la gota en sus estadios
finales, que involucraban volimenes muy pequefios de liquido. A partir de los mapas de fase
reconstruidos, la informacién Optica fue convertida a magnitudes fisicas que permitieron des-
cribir la geometria de la gota sobre el sustrato y determinar distintos pardmetros microfluidicos:
altura mdxima, volumen, radio equivalente, asi como también el dngulo y el radio de contacto

en cada punto perteneciente al borde de la gota.

Ademéds se logré identificar directamente las lineas de contorno de la gota. La informacién
obtenida presentd una precision significativamente superior a la alcanzada mediante las técnicas
convencionales, evidenciando el potencial de las técnicas hologréficas para el estudio de procesos

microfluidicos dinamicos.

Por otra parte, se desarroll6 un método para determinar la evolucién temporal de la fraccién

de llenado en estructuras porosas, permitiendo caracterizar cuantitativamente el proceso de
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secado de las mismas a partir de la informacion de fase reconstruida. Para ello, se implement6
MHD en combinacion con IHD para el estudio del proceso de evaporacion de una gota de
alcohol isobutilico depositada sobre una membrana de silicio poroso nanoestructurado. Este
enfoque permitié observar con un nivel de detalle sin precedentes el borde de la gota durante
su retraccion, identificindose regiones con distinta fraccion de llenado, correspondientes a las

zonas de gota, anillo, decaimiento y seca.

Asimismo, se logré caracterizar de manera cuantitativa la fraccién de llenado en las regio-
nes de anillo y decaimiento en funcion del tiempo y de la posicidn espacial, al convertir la

informacion Optica a informacion microfluidica basada en los modelos considerados.

Por otro lado, se determind la velocidad de retraccion de la gota a partir de las imédgenes de

diferencia de fase que permitian identificar claramente el borde de la gota en retraccion.

Finalmente, se implementaron técnicas de aprendizaje automatizado basadas en redes neu-
ronales convolucionales para el andlisis de las imdgenes obtenidas mediante las técnicas ho-
logréficas mencionadas, con el objetivo de evaluar su capacidad para extraer representaciones
compactas de la informacidn fisica contenida en dichas imagenes. En particular, se emplearon
arquitecturas de tipo autoencoder, compuestas por un encoder encargado de reducir la dimensio-
nalidad de las imdgenes de entrada, un espacio latente de dimensiones reducidas y un decoder
responsable de reconstruir la informacién original. La comparacion entre las imagenes recons-
truidas y las imdgenes experimentales de entrada evidencié una alta similitud, indicando que
el espacio latente obtenido es capaz de capturar las caracteristicas esenciales del proceso fisico

asociado a la evaporacion y el secado de gotas.

Adicionalmente, se explord la capacidad del modelo para generar imagenes de fase sintéticas
a partir de combinaciones controladas de variables en el espacio latente, mediante la integracién
de un perceptrén multicapa al autoencoder previamente entrenado. Los resultados obtenidos
muestran que este enfoque permite reproducir patrones de fase consistentes con los observados
experimentalmente, lo que sugiere que las redes neuronales empleadas pueden constituir una
herramienta complementaria para la simulacion de datos, la exploracion paramétricay el apoyo al
desarrollo y validacién de modelos tedricos, particularmente en situaciones donde la adquisicién

experimental resulta limitada o costosa.



Capitulo 7
Consideraciones futuras

En el presente capitulo se proponen diversas lineas de investigacion y desarrollos futuros que
surgen a partir del trabajo realizado y de las conclusiones obtenidas en esta Tesis Doctoral. El
objetivo general de estas propuestas es profundizar y ampliar el conocimiento en la integracién de
las técnicas holograficas y la microfluidica, asi como también promover el desarrollo de nuevas
aplicaciones experimentales en sistemas de interés cientifico y tecnolégico, particularmente en

escalas micro- y nanométricas.

Las muestras empleadas a lo largo de este trabajo consistieron en membranas nanoporosas
de silicio, fabricadas por investigadores del Instituto de Fisica del Litoral (IFIS). Como posible
extension de este estudio, resulta de interés considerar el uso de membranas de alimina porosa,
ampliamente utilizadas en aplicaciones industriales y que también son desarrolladas en el
instituto mencionado. Estas membranas presentan, en general, una estructura mds regular y un
mayor control geométrico de los poros, lo cual permitiria simplificar la descripcion del transporte
de fluidos en su interior y facilitar el andlisis de los resultados experimentales. De este modo,
la comparacion entre distintos tipos de matrices porosas contribuiria a un entendimiento mds
profundo del comportamiento de liquidos confinados en estructuras nanométricas, permitiendo
evaluar la influencia de la geometria, la distribucion de poros y las propiedades superficiales del

sustrato.

La investigacién experimental orientada al estudio de la fraccién de llenado en el interior
de membranas nanoporosas se llevé a cabo mediante el registro de hologramas utilizando un
interferometro holografico digital del tipo Mach—Zehnder, en configuracion por transmision y
fuera de eje. Si bien esta metodologia permiti6 obtener resultados altamente satisfactorios, una
posible linea de trabajo futura consiste en complementar el estudio mediante la implementacién
de una configuracion interferométrica por reflexiéon. De hecho, durante las etapas iniciales
del desarrollo experimental del presente trabajo se explord este tipo de configuracion; sin
embargo, la presencia de multiples reflexiones en las distintas capas de la membrana dificulté el

desacoplamiento de la informacion asociada al liquido y al sustrato, lo que limit6 la extracciéon
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de datos confiables (como se explicé en el Capitulo 2). No obstante, el anélisis del fendmeno
microfluidico a partir de la luz reflejada en la muestra podria aportar informacién adicional a la
obtenida por transmisidn, especialmente en lo referido a procesos superficiales e interfaciales.
El desarrollo de estrategias Opticas y de procesamiento de datos que permitan aislar dichas
contribuciones constituye, por lo tanto, un desafio relevante para trabajos futuros.

Asimismo, una linea de mejora futura se vincula con la optimizacién de las condiciones de
adquisicion temporal de los datos experimentales. En particular, en algunas de las experiencias
presentadas en esta Tesis, las limitaciones impuestas por el sistema de registro disponible
(principalmente asociadas a la capacidad de almacenamiento y al funcionamiento de la cimara
empleada) hicieron necesario registrar el proceso de evaporaciéon de una gota en intervalos
temporales discontinuos. Si bien esta situacidon no afecta la validez del andlisis realizado en
los intervalos estudiados ni las conclusiones extraidas a partir de ellos, resulta conveniente, en
trabajos futuros, contar con sistemas de adquisicion mds modernos y robustos, que permitan
el registro continuo de procesos dindmicos durante tiempos prolongados. La incorporacién
de cadmaras con mayores capacidades de memoria, tasas de adquisicidon sostenidas y mayor
estabilidad operativa permitiria evitar interrupciones en la adquisicién, mejorar la resolucién
temporal del experimento y acceder a una caracterizacién més completa de la evolucion del

sistema, especialmente en etapas criticas del proceso de evaporacion.

En relacion con el uso de redes neuronales, una linea de investigacion particularmente pro-
metedora consiste en profundizar el desarrollo y entrenamiento de modelos generativos capaces
de mejorar la reconstruccion y generaciéon de imdgenes asociadas a los procesos microflui-
dicos estudiados. En este sentido, el entrenamiento de nuevas arquitecturas que incorporen
mecanismos de discriminacion entre imagenes reales y sintéticas, tales como redes adversarias
generativas (GANSs) u otros enfoques hibridos, permitiria aumentar la fidelidad de las imagenes

generadas y reducir la aparicién de artefactos no fisicos.

Otro punto de especial interés consiste en abordar el andlisis e interpretacion de las features
aprendidas por las redes neuronales en los distintos espacios latentes. El estudio de la corres-
pondencia entre estas representaciones latentes y las propiedades fisicas del sistema —como la
fraccion de llenado, la distribucién de alturas o pardmetros asociados a la dindmica del fluido—
permitiria no s6lo optimizar los modelos de generacion y reconstruccién de imdgenes, Sino
también avanzar hacia un entendimiento mds profundo de los mecanismos fisicos involucrados.
Este enfoque podria sentar las bases para el desarrollo de herramientas de andlisis asistidas por
aprendizaje automatico, capaces de aportar informacion fisica relevante a partir de datos pticos

complejos, consolidando asf la integracion entre 6ptica, microfluidica e inteligencia artificial.
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