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Resumen

En este trabajo se estudiaron las diferentes limitaciones que aparecen en la concentra-
cion de energia en un sistema sonoluminiscente.
Esta concentracion de energia esta asociada a la obtencion de altas temperaturas y la
emision de luz a partir de la compresion violenta de una burbuja en un campo de presion
variable (sonoluminiscencia).
En una primera etapa se validoé experimentalmente un modelo numérico que incluye los
fenomenos fisicos mas relevantes en sonoluminiscencia. Utilizando agua como fluido de
trabajo se encontré que el modelo representa correctamente la evolucion temporal de la
burbuja en todo el espacio de fases estudiado. Ademas, el modelo reprodujo correctamente
la posicion en diagrama de fases donde aparecen las inestabilidades de forma, difusiva y
de posicion, asi como también la disociacion de los distintos gases presentes en la burbuja.
Esto dltimo indica que las temperaturas calculadas dentro de la burbuja en este rango son
correctas. Teniendo en cuenta que el modelo numérico no utiliza parametros de ajuste,
el acuerdo con los datos experimentales es de una precision sin precedentes. Este modelo
fue utilizado en el resto del trabajo como predictor de las diferentes inestabilidades que
limitan las maximas temperaturas que pueden obtenerse.
Utilizando agua como fluido de trabajo se encontré que la limitacion en la obtencion de
compresiones mas violentas esté asociada a la aparicion de la inestabilidad de Rayleigh-
Taylor. Esta inestabilidad produce la fragmentaciéon de la burbuja en la fase de compresion.
Estos fragmentos luego se disuelven de forma que la burbuja desaparece del sistema. En
este caso las temperaturas maximas alcanzadas pr edichas por el modelo numérico alcan-
zan valores de ~ 50000/
Por otro lado, se estudié el sistema que utiliza acido sulfirico como fluido de trabajo,
en el cual se obtienen intensidades de luz emitida hasta 100 veces mayor que en agua.
Determinamos que la maxima concentraciéon de energia esta limitada en este caso por la
inestabilidad de posiciéon. Utilizando luego una excitaciéon multiarmoénica fuimos capaces
de extender el espacio de fases accesible y lograr de esta manera un aumento de hasta
cuatro veces en la intensidad de luz emitida. Ademas, el uso de mas de un armoénico per-
mitio6 fijar espacialmente la burbuja por primera vez es acido sulftrico.
De esta manera se consiguié experimentalmente el sistema sonoluminiscente de mayor
brillo hasta la fecha. Sin embargo, la gran intensidad de luz emitida proviene del hecho
de obtener una burbuja sonoluminiscente més grande que se encuentra caliente por mas
tiempo y no por un incremento de la temperatura maxima alcanzada. Esto se traduce en
una temperatura méaxima obtenible incluso aiin menor que en agua de ~ 30000K.
Por tltimo, se estudi6 el sistema denominado “martillo liquido”. En el se pueden explorar
regiones del espacio de fases que en sonoluminiscencia realizada en un resonador son in-
accesibles.
De esta manera se obtuvieron pulsos de luz individuales hasta tres ordenes de magnitud
mas intensos que en acido sulfarico. Sin embargo, pudo determinarse que (nuevamente)
el incremento de intensidad no se condice con un aumento de la temperatura méxima. Se
propone finalmente en este tipo de sistemas una manera de superar esta limitacion.
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Abstract

In this work we investigate the energy concentration limitations in a sonoluminescent
system.
The energy concentration is related with the generation of high temperatures and the
light emission driving the violent compression of a bubble in a oscillatory sound field
(Sonoluminiscence).
In the first part of the work, a numerical model that includes the most relevant physical
phenomena in sonoluminiscence was validated. Using water as working fluid we found
that the model correctly represent the temporal evolution of the bubble in the studied
phase space. Besides, the model correctly reproduces the phase diagram position of the
instabilities of shape, diffusion and position. Moreover, the dissociation of the different
gases inside the bubble were reproduced in good agreement with the experimental data.
In particular, this last fact indicates the correct prediction of the bubble maximum tempe-
rature. Taking into account that the model has not free parameters, the whole agreement
with the experimental data has not precedent. The numerical model was used during the
rest of the work as a predictor of the different instabilities which limit the maximum
temperature that can be obtained.
Using water as the working fluid we found that the limitation to reach more violent co-
llapses is associated with the onset of the Rayleigh-Taylor instability. This instability
leads to the bubble fragmentation during the compression phase. These fragments then
dissolve and the bubble disappears. In this case maximum temperatures predicted by the
numerical model reach ~ 50000K.
Moreover, the system using sulphuric acid as fluid work was studied, which produces in-
tensities of emitted light up to 100 times higher than in water. We determined that the
highest energy concentration is limited in this case by the position instability. Adding an
extra harmonic to the pressure excitation we were able to expand the accessible phase
space and thus achieve an increase of up to four times the emitted ligth intensity. Mo-
reover, the use of more than one harmonic spatially fix the bubble for the first time in
sulphuric acid.
In this way we achieved experimentally the brighter sonoluminiscent system up to now.
However, the higher intensity is due to the larger bubble mass and the longer of the light
pulse and not by a maximum temperature increase. The maximum reachable temperature
in this system is even lower than with water (~ 30000K).
Finally, we studied a system called “liquid hammer”. In this system it is possible to explore
phase space regions inaccessible in sonoluminescence driven in a resonator.
Thus we were able to obtain pulses of light three orders of magnitude more intense than in
sulfuric acid. However, we determine that increased intensity is not produced by an increa-
se in the maximum temperature. It is proposed finally a way to overcome this limitation
in these systems.



v



Indice general

1. Introducciéon
1.1. Qué es la sonoluminiscencia, . . . . . . . .. ...
1.2. Trabajos Previos . . . . . . . . .. .
1.3. Objetivos . . . . . . . .

2. Teoria General
2.1. Dinamica de una burbuja en un campo de ultrasonido/. . . . . . . .. . ..
2.1.1. Campo de ultrasonido en un resonador esférico. . . . . . . . . . ..
2.1.2. Oscilaciones radiales. Ecuacion de Rayleigh y Plesset . . . . . . ..
2.1.3. Levitacion acustica de una burbuwja . . . . . ... .00 0L
2.2. Mie Scattering . . . . . . . . ..
2.2.1. Mie Scattering en dos medios . . . . . . .. .. ... L.
2.2.2. Constante dieléctrica del plasma en una burbuja SL/ . . . . . . . ..
2.2.3. Perfil de indice de refracciéon en una burbuja SL . . . . . . . .. ..

3. Método experimental
3.1. Dispositivo base . . . . . . ..o
3.1.1. Configuracion basica, . . . . . . . .. ..o o
3.1.2. Estabilizacion de la temperatura,. . . . . . . ... .0 L.
3.1.3. Creacion de la burbuja, . . . . . . ... ...
3.1.4. Control del tipo y concentracion de los gases disueltos . . . . . . . .
3.2. Medicion del radio en funcion del tiempo . . . . . . . ..o
3.2.1. Mie scattering tradicional . . . . . . ... .00 0L
3.2.2. Método de dos detectores . . . . . ..o
3.2.3. Método de las franjas . . . . . . . ... ... ... ...

4. Validacion del Modelo Numeérico: Disociacion
4.1. Introduccidn . . . . . . . L
4.2. Dispositivo Experimental . . . . . . ..o 000000000
4.3. Resultados/ . . . . . . . . e
4.4. Conclusiones . . . . . . . . . . e e e e

5. Frontera de Extincién en Sonoluminiscencia
5.1. Introduccionl . . . . . ..o
5.2. Dispositivo Experimental . . . . . . .. ..o
5.2.1. Intensidad de SL y tiempo de colapso . . . . . . . ... .. ... ..

\Y

10
12
14
14
16
19

25
25
25
27
28
29
30
30
33
36

39
39
40
41
44



VI

INDICE GENERAL

5.2.2.  Evolucion temporal del radio y presion actstica . . . . . . . . . ..
5.3. Resultados . . . . . . . .
5.4, DIScusion . . ... .. e e e e e
5.0, Conclusiones . . . . . . . . ..

Estabilidad Espacial en Sonoluminiscencia con Acido Sulfarico

6.1. Introduccion . . . . . . . .
6.2. Dispositivo Experimental . . . . . . .. .. ..o 000000
6.3. Resultados . . . . . . . . . .
0.4. DISCUSION . . . . . . .. e e e e e e
6.5. Conclusiones . . . . . . . . . . ..

Sonoluminiscencia Multiarmoénica en Acido Sulfarico

7.1. Introduccidnl . . . . . ..

7.2. Dispositivo Experimental . . . . . . ... o000
7.2.1. Método de las franjas . . . . . . .. ...
7.2.2. Modelo numérico . . . . . .. ..

7.3. Resultados . . . . . . . . e

7.4. Discusionl . . . .. e

7.5. Conclusiones . . . . . . . . . . e

Temperatura de Plasma

8.1. Introduccion/ . . . . . . . ..
8.2. Dispositivo Experimental . . . . . . .. ... 000000000
8.3. Resultados . . . . . . . . ..
8.4. Discusion y Conclusiones . . . . . . . . . ... oo

Generacion de pulsos de alta presion

9.1. Introduccion . . . . . . . . ..
9.2. Dispositivo Experimental . . . . . . .. ... 00000
9.3. Resultados . . . . . . . .
9.4. DIsScusion . . . . . .. e
9.5. Conclusiones/. . . . . . . . . . .

10.Martillo Liquido

10.1. Introduccionl . . . . . . ..
10.1.1. Diferentes maneras de obtener sonoluminiscencia, . . . . . . . . ..
10.2. Dispositivo Experimental . . . . . . . . ... o000
10.3. Modelo para la Dinamica del Martillo| . . . . . . . . ... ... ... ....
10.3.1. Modelo de Cuerpo Rigido . . . . . ... ... ... ... ... ...
10.3.2. Modelo de Burbuja Inferior . . . . .. .. .. ... ... ... ...
10.4. Resultados . . . . . . . . . .
10.4.1. La Burbuja Inferior . . . . . . . ... ...
10.4.2. La Burbuja Superior . . . . . . .. ...
10.4.3. Evolucion Temporal de la Presion . . . . . . .. .. ... ... ...
10.4.4. La Emision de Luz . . . . . . . . . . ... oL

59
59
60
62
66
69

71
71
72
74
74
75
79
81

83
83
84
36
92



INDICE GENERAL VII

10.5. Conclusiones . . . . . . . . . . e 131
11.Conclusiones 133
A. Mie Scattering Multicapa 137

A.l. El Calculo . . . . . . . o 137

A.2. La Implementacion . . . . . .. . ..o 143
B. El fotomultiplicador 145

B.1. La mediciéon del ancho de pulso . . . . . . ... ... 145

B.2. La saturacion del fotomultiplicador| . . . . . . . ... . ... o0 148

C. Laser de colorantes 153



VIII INDICE GENERAL



Capitulo 1

Introduccion

1.1. Qué es la sonoluminiscencia

La sonoluminiscencia (SL) es un fenémeno por el cual se puede concentrar la energia
de un campo de ultrasonido y producir una emisiéon de luz pulsada en el rango visible y
ultravioleta cercano. Esto equivale a concentrar la energia en aproximadamente 12 6rde-
nes de magnitud [I].
Este fendmeno aparece cuando una es burbuja atrapada en un nodo de velocidad y antino-
do de presion en una onda estacionaria de sonido. A medida que se aumenta la amplitud
de la onda de sonido, las oscilaciones de la burbuja crecen en amplitud y para intensidades
lo suficientemente altas, la burbuja colapsa violentamente durante el ciclo de compresion
calentando el gas dentro de la burbuja hasta ionizarlo.
En estas condiciones la burbuja emite un pulso de luz extremadamente breve [2]| (entre
50ps y 300ps ) cuyo espectro de emision abarca todo el visible y ultravioleta cercano [3]
y que se repite para cada uno de los ciclos de la onda de sonido, tipicamente unas 30000
veces por segundo, con una regularidad asombrosa [1] (la variabilidad del tiempo trans-
currido entre pulsos puede ser menor a los 50ps).
En la Figura 1.1/ se muestra la impresionante variedad de escalas de tiempo que presenta
este fenomeno. Aqui puede observarse la presion de ultrasonido medida en la pared del
resonador (curva azul) que posee una forma senoidal con la frecuencia de resonancia de
28kH z. También se muestra la intensidad de luz dispersada al proyectar un haz laser
sobre la burbuja (curva roja) que resulta ser una magnitud proporcional al cuadrado del
radio. Podemos observar como partiendo de su radio de equilibrio (~ 5um), la burbuja se
expande hasta su radio méaximo ( ~ 50um) en escalas de tiempo del orden de los 10 ps.

El colapso posterior acelera la pared de la burbuja a velocidades superiores a la velocidad
del sonido en el gas del interior de la burbuja [4] llegando a un radio minimo de ~ 0,6um
que es comparable a la longitud de onda de la luz visible. En los ultimos instantes an-
tes del colapso se produce una compresion adiabética de los gases dentro de la burbuja
aumentando rapidamente su temperatura. Este colapso resulta en la emisiéon de un pulso
de luz extremadamente corto en la escala de tiempos de los 100ps que se muestra en la
figura como un pico en el momento del colapso.

Por otro lado, las grandes presiones que se generan en el momento del colapso (y en
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Figura 1.1: Escalas de tiempo relacionadas con el fenémeno de sonoluminiscencia. Se
muestran presion de ultrasonido en la pared del resonador, la intensidad de luz dispersada al
proyectar un haz laser sobre la burbuja que resulta ser una magnitud proporcional al cuadrado
del radio y el pulso de luz emitido

menor medida en los rebotes posteriores) producen pulsos de sonido que se suman a la
onda fundamental resultando en una estructura compleja en forma de picos con escalas
de tiempo del orden de los 250ns que se ve en la figura como una especie de “rugosidad”
en la presion medida.

Este violento movimiento de la burbuja se repite para cada ciclo de la onda de sonido
emitiendo alrededor de 2 - 10° fotones por pulso durante varias horas.

Las altas temperaturas alcanzadas en el momento del colapso (superiores a 20000K), asi
como también los pulsos de luz extremadamente cortos y el moderado costo de los equi-
pos necesarios para conseguir sonoluminiscencia han estimulado el uso de este fenémeno
en diferentes areas. También se a propuesto su utilizacién como un pequeno horno para
llevar a cabo reacciones quimicas controladas a muy altas temperatura o como fuente de
luz para calibrar sensores ultrarapidos.

Por 1ltimo, un gran esfuerzo se esta llevando a cabo para comprender los mecanismos de
la emisiéon dentro de la burbuja para tratar de alcanzar temperaturas lo suficientemente
altas como para conseguir fusiéon nuclear.

1.2. Trabajos Previos

A partir del momento en que se obtuvo una burbuja sonoluminiscente estable en 1989
[5], se han podido realizar una gran cantidad de experimentos en pos de la comprension
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del fenémeno. Un excelente review de los principales hallazgos en sonoluminiscencia puede
consultarse en [6]. Desde su comienzo, se ha realizado un gran esfuerzo en comprender las
principales caracteristicas del fenoémeno. Las caracteristicas tan particulares de la emision
de luz (espectro sin lineas, pulsos extremadamente breves, alta repetitividad y estabili-
dad) han sido objeto de estudio desde su comienzo |7, 8, 2].

La region del espacio de fases donde puede obtenerse sonoluminiscencia estable fue estu-
diada en detalle por muchos grupos ya que contiene las respuestas a muchas preguntas
sobre las condiciones dentro de la burbuja (disociacion de gases, reacciones quimicas, etc)
[9, 10} 11, 9]. A partir de estos trabajos se ha logrado un consenso sobre la limitacion en
el diagrama de fases para tamanos grandes de las burbujas (cantidad de gas dentro de la
burbuja). Sin embargo, las mecanismos por los cuales el espacio de fases esta limitado a
altas presiones acusticas (maximas emisiones de luz y temperatura) no se han estudiado
en profundidad. Esta limitaciéon es de crucial importancia para obtener mayores niveles
de concentracion de energia.

A pesar de que ensayaron una gran cantidad de fluidos en sonoluminiscencia durante
mucho tiempo el agua fue el mas adecuado para obtener una burbuja estable e intensa.
Durante el afio 2005 un grupo de Urbana (EEUU) obtuvo sonoluminiscencia en una tnica
burbuja utilizando una solucién concentrada de acido sulfarico [12]. Ellos encontraron
que podian conseguir una burbuja sonoluminiscente mas de dos ordenes de magnitud mas
intensa que la obtenida en agua en condiciones 6éptimas. Ademés, detectaron la presencia
de lineas de emision en el espectro de la luz correspondiente a la transicion de estados
excitados de alta energia (hasta 37,1eV por encima del estado base) [13]|. Esta mayor
intensidad de luz se asoci6é implicitamente con el uso de presiones actsticas relativamente
elevadas de hasta 6 bars, cuatro veces mayor que en un experimento tipico en agua.

Las burbujas sonoluminiscentes obtenidas en este fluido no se encontraban fijas en el
espacio sino que describian pseudo-orbitas alrededor del centro del resonador. Este com-
portamiento se asoci6 a la mayor viscosidad del fluido [14].

Por otro lado, un grupo de Cambridge, Inglaterra logré obtener en 2004 un sistema
sonoluminiscente utilizando como excitacion los pulsos de presion producidos por la deten-
cion brusca de fluido en un tubo (golpe de ariete) [15]. Este tipo de sistemas, denominado
martillo liquido, permite generar burbujas de gran tamano y se las puede excitar a fre-
cuencias mucho menores que en sonoluminiscencia tradicional en resonadores. Utilizando
acido fosfoérico como fluido a una frecuencia de 33Hz obtuvieron pulsos de luz cuatro o6r-
denes de magnitud mas intensos que en sonoluminiscencia en agua. Ellos analizaron una
gran cantidad de fluidos y las caracteristicas temporales de la emision de luz. Sin embargo,
no estudiaron los mecanismos por los cuales se obtenia esta gran cantidad de luz emitida
en cada pulso.

1.3. Objetivos

En este trabajo, estamos interesados en explorar los limites de la concentracion de
energia en un sistema sonoluminiscente.
Para ello estudiaremos las distintas caracteristicas del fenémeno prestando especial aten-
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cion a los mecanismos que producen el aumento de temperatura durante el momento del
colapso.

Es en general muy cierto que un aumento en la presiéon actustica de excitaciéon produce
un aumento en la concentracién de energia, por lo que la limitacién podria ser simple-
mente la magnitud de presion acistica que podemos generar. Sin embargo, aparecen en
este fendmeno diferentes inestabilidades que limitan el incremento de la presion mucho
antes de que sea un problema poder generarlas. Por este motivo, una parte importante del
esfuerzo realizado en este trabajo esta destinado a estudiar las diferentes inestabilidades
que aparecen en las distintas regiones del espacio de fases en sonoluminiscencia.

Inicialmente estudiamos el espacio de fases completo de sonoluminiscencia realizando
un especial esfuerzo en la validacion del modelo numérico desarrollado por la Dra. Puente
en nuestros laboratorios [16]. Los resultados se muestran en el Capitulo 4. Este modelo
numérico se utilizoé luego a través de todo el trabajo para predecir las posiciones de las
diferentes inestabilidades y las méximas temperaturas alcanzadas.

Luego estudiamos la region de méxima presion actistica en un sistema agua-aire en pos de
determinar los fenémenos que limitan la aplicacion de presiones actusticas elevadas. Los
resultados obtenidos son presentados en el Capitulo /5.

En los Capitulos 6 y [7 estudiamos el sistema sonoluminiscente que utiliza acido sul-
farico como fluido de trabajo. En el Capitulo 6/ estudiamos cual es la limitaciéon en con-
centracion de energia cuando se utiliza este tipo de fluido, mientras que en el Capitulo [7
desarrollamos una técnica para fijar espacialmente la burbuja y al mismo tiempo incre-
mentar el espacio de fases accesible.

Debido a que el parametro principal asociado a la concentracion de energia es la tempe-
ratura maxima alcanzada, desarrollamos durante este trabajo una técnica para determinar
en forma directa la temperatura dentro de la burbuja sonoluminiscente. En el Capitulo 8
se exponen los avances logrados en este sentido.

En Capitulos 9 y 10 estudiamos un sistema alternativo al utilizado tipicamente en so-
noluminiscencia basado en el uso de un martillo liquido. Alli investigamos los mecanismos
que dan lugar a la emision de los pulsos de luz mas intensos conocidos. Se estudia ademas
la posibilidad de incrementar la temperatura maxima en este tipo de sistemas.

Por ultimo se resumen las conclusiones en el Capitulo 11.



Capitulo 2

Teoria (General

En este capitulo describiremos los fundamentos tedricos necesarios para el entendi-
miento del fenémeno de sonoluminiscencia. Describiremos la dinamica de una burbuja en
estado sonoluminiscente, como asi también las bases tebricas de las técnicas experimen-
tales utilizadas en este trabajo.

2.1. Dinadmica de una burbuja en un campo de ultraso-
nido

La dindmica de una burbuja esté determinada por las variaciones espaciales y tempo-
rales del campo de presiones al cual estd sometida. Las variaciones espaciales determinan
su movimiento de traslaciéon mientras que las variaciones temporales de la presion inducen
oscilaciones radiales en la burbuja. Si la amplitud de la variaciéon de presiéon es suficien-
temente intensa, las oscilaciones de la burbuja se pueden tornar altamente no lineales y
producir una compresion violenta de los gases que contiene. Durante esta compresion, los
gases pueden calentarse lo suficiente como para producir la emisioén de luz que se observa
en sonoluminiscencia.

2.1.1. Campo de ultrasonido en un resonador esférico

Los dispositivos utilizados para obtener sonoluminiscencia son generalmente resonado-
res cilindricos o esféricos, en los cuales se produce un campo de ultrasonido estacionario.
Para obtener altas intensidades de presion acustica se ajusta la frecuencia de forma tal
que coincida con un modo normal de oscilaciéon del resonador.

En esta seccion estudiaremos cuales son las soluciones estacionarias para el campo de
presiones en un oscilador esférico (que es el tipo de resonador que se utilizé principalmente
en este trabajo). Tendremos en cuenta aqui el efecto de las paredes del resonador sobre
las frecuencias de resonancia.

Si s6lo tomamos en cuenta las soluciones que poseen simetria esférica, la propagacion
del campo de ultrasonido en el fluido estara gobernada por la ecuaciéon de ondas en simetria
esférica [17]

2P 200 109%°®

AT et 2.1
or? + r or c? Ot? (2.1)
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Donde @ es el potencial de la velocidad, r es la distancia al centro del resonador, c es la
velocidad del sonido en el fluido y t es el tiempo. Las soluciones estacionarias para esta
ecuacion que son finitas en todo el dominio tendran entonces la forma

A

o = - sin(mr) cos(emt + ¢) (2.2)

Donde m debe determinarse a partir de las condiciones de borde. La presion y la velocidad
en el fluido estdn relacionadas con el potencial de la velocidad mediante las siguientes
relaciones

0P
P(r.t) = po + Fo (2:3)
u(r,t) = -Vo = _88(71")

Donde pg es la densidad del liquido y P, es la presion estatica. Es importante notar que
en este tipo de soluciones, el centro del resonador seré siempre un antinodo de presion
(M presenta un maximo en r = 0).

El balance de fuerzas en R; (Figura 2.1) impone una condicién para el desplazamiento

en el liquido &. La fuerza de inercia de la cascara debe estar equilibrada con las fuerzas

Figura 2.1: Esquema de una seccién del resonador. Se indican las fuerzas que acttan sobre la
cascara.

debidas a la presion a cada lado del casquete y las fuerzas de tension elasticas debidas a
la deformacion del casquete.
Asumiendo que la céscara es delgada (h = R, — R; < R;), se puede calcular la tension en

la céscara como [18]
E {o=r)
= d 24
066 11—y 7 (2.4)

donde E y v son el médulo de Young y el cociente de Poisson del material de la cascara
respectivamente y 7 es el radio medio de la céascara. De esta manera obtenemos para el
balance de fuerzas en r = R;

—2F (Pregr, — P)

T S 22)

é |T:Ri:
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Donde p, es la densidad de la cascara. El primer término representa el esfuerzo realizado
por la deformacion de la cascara (proporcional al desplazamiento) y el segundo es debido
a las fuerzas de presion a cada lado de la cascara.

A partir de las ecuaciones 2.2 y 2.3 podemos obtener una expresion para la presion y la
velocidad del fluido dentro del resonador. Integrando la velocidad obtenemos el desplaza-
miento y reemplazando estas expresiones en la ecuacion 2.5 obtenemos una expresion para
hallar el valor de m que cumple con la condicién de borde. De esta manera encontramos
que los valores posibles de m son las raices de la siguiente expresion

(meostmmy - SR ) (54 ) - R o

Cabe notar que en el caso en que no se considera la presencia de la cascara (p. = 0y
E = 0), las soluciones para m se reducen a sin(mR;) = 0, es decir, m = 7. En este caso
1

las frecuencias de resonancia se pueden calcular como

fizn cascara _ . .fl (27)

©
2R;

fsin cascara __
1

En la Tabla 2.1 se resumen los parametros tipicos para un resonador de vidrio utilizado
en sonoluminiscencia que contiene agua. Utilizando estos valores, obtenemos para la ex-
presion 2.6/ los valores mostrados en la Figura 2.2l

c[2] polifl hlmm] E[GPa] v pe[3§] Re[mm]
1480 1000 0,8  6-10° 0.171 2500 30

Cuadro 2.1: Valores tipicos para un resonador de vidrio utilizado en sonoluminiscencia.

Los cruces por cero en esta figura determinan los valores de m en la ecuacion 2.2
que satisfacen las condiciones de borde. Las frecuencias de los modos normales se pueden
obtener a partir de los valores de m mediante

cm

fi = o (2.8)
En la Figura 2.3/ se muestran los perfiles de la presion actstica normalizados en funciéon
de la posiciéon para los primeros cuatro modos del resonador. Alli puede observarse que
para el primer modo la presion cambia de signo antes de alcanzar la pared del resonador.
Esto significa que dentro del resonador existirda un nodo de presion atn para el primer
modo de resonancia.

Por otro lado, para el primer modo la presiéon actustica en la pared alcanza aproxima-
damente el 14 % de la presion acustica en el centro del resonador. Esto significa que en
estas condiciones se puede alcanzar una presion en el centro de 7,1atm antes de alcanzar
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Figura 2.2: Expresion 2.6/ en funcién del pardmetro m. Las raices de esta curva determinan los
valores de m en la Ecuacion 2.2/ que satisfacen las condiciones de borde.
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Figura 2.3: Perfil de la presion actuistica para los primeros cuatro modos esféricos de un
resonador tipico (ver Tabla 2.1). Las frecuencias de resonancia son 29723 H z, 55303 H z,
81351 Hz y 107436 H z respectivamente. Se indica en forma esquematica la pared del resonador

una presion de latm en las paredes.

A partir de este valor es probable que se produzca cavitacion en las paredes del resonador
originadas en alguna imperfeccion del material. Esto representa entonces una limitacion
en las méaximas presiones actusticas que pueden alcanzarse. Esta limitacion se reduce uti-
lizando modos de orden mayor o disminuyendo el espesor de las paredes del resonador.
En la Figura 2.4 se muestra la frecuencia de resonancia de los primeros 30 modos nor-
males del resonador. La frecuencia se encuentra normalizada con el valor que tendria si
retiramos las paredes del resonador. En esta figura puede observarse que los primeros
modos presentan una frecuencia mayor a la esperada si no hubiese paredes. Sin embargo,
los modos superiores se ven menos afectados por la presencia de las paredes del resonador.
Es importante notar que debido a que las paredes modifican el espectro de resonancias los
distintos modos ya no poseen una frecuencia que es un miltiplo de la fundamental. Esto
tiene consecuencias importantes en la respuesta del resonador a una excitacién periddica
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Figura 2.4: Frecuencia de resonancia para los primeros 30 modos esféricos Utilizando los
mismos pardmetros que en la Figura 2.2 El valor se normalizé con la frecuencia que tendria el
mismo modo si eliminamos las paredes del resonador.

a la frecuencia del modo fundamental (como lo es la emisién de ultrasonido producido
por una burbuja sonoluminiscente).

Si excitamos al resonador con pulsos periddicos a una frecuencia igual a la fundamental,
las componentes armoénicas de la excitaciéon se encontraran ubicadas en frecuencias que
seran multiplos de la fundamental. Puede ocurrir que alguna de estas componentes ar-
monicas coincida en frecuencia con algin modo normal de oscilacion del resonador (que
no son multiplos de la fundamental). En ese caso, esta componente se acoplard en forma
eficiente al resonador y la respuesta a esta frecuencia se incrementara. Dicho de otra ma-
nera, la respuesta de cada armoénico de la excitacion dependera de la proximidad al modo
normal mas cercano.

En la Figura 2.5 se muestra la diferencia en frecuencia de cada armoénico de la excitacion
fundamental al modo normal mas cercano. Aqui vemos que la diferencia presenta una mo-
dulacién, mostrando una secuencia de minimos a medida que se exploran armonicos de
mayor frecuencia. El primer minimo ocurre en el armoénico 9 que coincide en ese caso con
el modo normal numero 10 del resonador. La frecuencia a la que se repiten los minimos
puede estimarse a partir de la diferencia entre la frecuencia fundamental y la frecuencia
del resonador sin cascara (Ec. 2.8 y 2.7) que es el valor asintotico al que tienden los modos
de alta frecuencia (Fig. 2.4).

J1
fminimos = sin cascara (29>
(fi—fi )
En el caso ejemplificado aqui (Tabla 2.1) resulta fiinimos = 6,6. Este valor coincide

razonablemente bien con la frecuencia de aparicion de los minimos en la Figura 2.5.
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Figura 2.5: Proximidad de los diferentes modos de resonancia a los armoénicos (multiplos) de
la frecuencia fundamental en un resonador tipico en sonoluminiscencia.

2.1.2. Oscilaciones radiales. Ecuacion de Rayleigh y Plesset

En 1917 Rayleigh [19] resolvi6 analiticamente el movimiento de una burbuja para
bajo nimero de Mach y luego en 1949 Plesset [20] complementaria su trabajo para incluir
modificaciones a primer orden en el niimero de Mach. Desde entonces se han realizado
muchos aportes a la descripcion de la dinamica de una burbuja en un campo de ultrasonido
para tener en cuenta la difusion de calor, condensacion, evaporacion, etc. Sin embargo, se
sigue llamando en general como ecuaciéon de Rayleigh-Plesset.

En el transcurso de este trabajo, hemos utilizado una versiéon de esta ecuaciéon desarrollada
durante el trabajo de tesis doctoral de Gabriela Puente [16].

Presentaremos aqui un breve resumen de las caracteristicas principales de esta ecuacion
y los efectos tomados en cuenta en el modelo numérico implementado.

La Ecuacion de Rayleigh-Plesset modificada puede escribirse como

R j . 3. R 2 1 R
(1—+ - )RR+R2<1—+ “ >= <1+>
CL CLPL: 2 3cr, 3CLPL1‘ PLi CL

. - . . . . . : d
mR(l—R-i- m>+m<R— L mR>+ i dps (2.10)
' ' PLi 200 2cLpri CLPL di

pp = ps(eedt) — poo} +

donde R es el radio de la burbuja, ¢y, es la velocidad del sonido del liquido en el infinito
, m es el flujo neto de evaporacion por unidad de area y unidad de tiempo (positivo si el
vapor es entrante),pr; v pr.o son la densidad del liquido en la superficie de la burbuja y
en el infinito respectivamente, pg es la presion del liquido sobre la superficie externa de
la burbuja, p,, es la presion ambiente en el infinito y ps es la componente no constante
de la presion ambiente. Para los casos estudiados en este trabajo corresponde a la presion
de ultrasonido dada por
palt) = Pusin (wt — ¢)

donde P, es la presion de ultrasonido w la frecuencia angular y ¢ es la fase. En el Capitulo
7 se utilizaran ademés otras componentes armoénicas sumadas a la primera con amplitud
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y fase arbitrarias.
La presion pp sobre el liquido en la superficie de la burbuja se puede relacionar con la
presion en el interior de la burbuja a través de

po(t) =)~ 57 = (R ) e (L) 2)

PLi PLi Pt

donde p; y p; son la presion y densidad en el interior de la burbuja, o es la tension
superficial y p es la viscosidad del liquido. Es interesante notar en este punto, que la
viscosidad del liquido aparece en la ecuaciéon de movimiento sélo en la condicién de borde
(la presion dentro de la burbuja).
Finalmente la presion en el interior de la burbuja se puede obtener a partir de una ecuacion
de estado. En este caso utilizaremos la ecuacion de Van der Waals

R,T a

N et (212)

donde v es el volumen molar, 7' la temperatura, R, la constante de los gases y a y b son
las constantes de Van der Waals.
Los diferentes fendémenos fisicos tenidos en cuenta en el modelo son:

¢ Transferencia de calor a través de la interfase liquido-mezcla.

¢ Evaporacion - condensacion y difusion de las particulas de vapor.

¢ Difusion de los gases no condensables en la mezcla y en el liquido.

¢ Variacion de la temperatura del liquido en funcién de la posicion y el tiempo.

& Variaciones térmicas debidas a los procesos endotérmicos (y en algunos casos
exotérmicos) producidas por la disociacion de las moléculas de vapor y gases no
condensables.

Estas ecuaciones diferenciales se resolvieron numéricamente utilizando un algoritmo
Runge-Kutta 4.5 de paso adaptivo. Se encontrd que para los parametros tipicos utili-
zados en sonoluminiscencia la resolucion de 8 ciclos de ultrasonido eran suficientes para
que la evolucion final no dependiese de las condiciones iniciales.

En la Figura 2.6 se muestran los resultados obtenidos utilizando este modelo para una
burbuja de aire de Ry = 5um en agua para distintos valores de P, utilizando una frecuen-
cia de 30kH z.

Alli puede apreciarse la dinamica no lineal del radio de la burbuja a medida que aumen-
tamos la presion acustica. Superado un valor umbral de presion actustica (en este caso
0,9atm) la dindmica presenta un colapso para una fase cercana a 0,4. A medida que la
presién actstica aumenta, el colapso ocurre para fases mayores y se produce con més vio-
lencia. El radio maximo de la burbuja también aumenta rapidamente al superar la presion
umbral alcanzando valores diez veces mas grandes que su radio de equilibrio.
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Figura 2.6: Evolucién temporal de una burbuja de Ry = 5um de aire en agua para distintos

valores de P,. La frecuencia del ultrasonido es en este caso de 30kH z. La escala temporal se

normaliz6 con el periodo y el tiempo igual a cero corresponde al cruce por cero con pendiente
negativa de la presién acistica.

2.1.3. Levitacién acustica de una burbuja

Para que la burbuja permanezca en un punto de equilibrio la suma de todas las fuerzas
que actuan sobre ella debe anularse. En particular, la fuerza boyante tiende a desplazar
a la burbuja siempre hacia arriba y por lo tanto el campo de ultrasonido aplicado deberé
generar entonces una fuerza promedio en sentido descendente.

En esta secciéon consideraremos las fuerzas que actiian sobre una burbuja de gas in-
mersa en un fluido cuyo campo de presiones esta dado por una solucién de la ecuacion
2.2y hallaremos su posicion de equilibrio en el resonador.

Despreciando la fuerza de Baset (o history force), la cual produce oscilaciones de la bur-
buja en forma de orbitas cuasiperiodicas [14] la fuerza total sobre una burbuja puede

calcularse mediante [21]

R 1 d
FT = _‘/(t) (VP(mg) — ,OgZ) — 50& {‘/(t)ur]} - 127T/LUTR(1€) (213)

donde V() es el volumen de la burbuja, P, es la presion actistica dentro del resonador,
p es la densidad del liquido, g la aceleracion de la gravedad, u,. es la velocidad relativa de
la burbuja respecto del liquido, R el radio de la burbuja y i es la viscosidad del fluido.

Los dos tltimos términos en la Ecuacion 2.13, que representan la masa virtual de la
burbuja y la fuerza de arrastre® tienen un efecto muy pequetio sobre la posicion media de

la burbuja [21].

IEsta fuerza de arrastre es 3 veces mayor a la obtenida para una burbuja de radio fijo. Para una
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El término restante se denomina fuerza de Bjerknes y es consecuencia simplemente de
tener un volumen de gas inmerso en un gradiente de presion.

La burbuja ocupara una posicioén de equilibrio si esta fuerza es cero en valor medio durante
un ciclo de ultrasonido completo, es decir

T
0=~ 0/ (VP — pg2) V(1) (2.14)

Por otro lado, la frecuencia natural de oscilaciéon de una burbuja se puede aproximar para
pequenas perturbaciones como [23]

1 20 4,u2]
w=|= 37— =— — —— 2.15
\JR(%/)Z [ T Ry R(%Pl ( )

Donde Ry es el radio de la burbuja sin perturbar a la presion F,. Por otro lado, o, i, p
son la tension superficial, la viscosidad y la densidad del liquido respectivamente y ~ es
el cociente de calores especificos del gas.

Esta frecuencia se conoce como la frecuencia de Minnaert y es valida solo para pequenas
oscilaciones de la burbuja.

Si la burbuja se encuentra sometida entonces a un campo de presion oscilante cuya frecuen-
cia es menor a esta frecuencia de resonancia, (que es el caso que se presenta tipicamente en
sonoluminiscencia) entonces las oscilaciones de la burbuja estardn en fase con la variacion
temporal de la presion, es decir, el tamano de la burbuja se modificara en forma inversa
a la presion en todo momento.

Si la burbuja se encuentra una pequena distancia por encima del centro del resonador,
tendremos que durante la primera mitad del ciclo, cuando la presion es maxima en centro,
la burbuja tendra un tamano pequeno y por lo tanto la fuerza resultante sera también
pequena. En este caso actuara en el mismo sentido que la fuerza boyante (parte izquierda
de la Figura 2.7)

Durante la segunda mitad del ciclo, la presion en el centro serd minima, la burbuja ten-
dra un tamano mayor y por lo tanto la fuerza resultante sera también mas grande. Sin
embargo, en este caso actuard en sentido contrario a la fuerza boyante (parte derecha de
la Figura 2.7).

El resultado neto del campo de ultrasonido en un ciclo completo sera entonces una fuerza
promedio en sentido contrario a la fuerza boyante.

Para calcular la posiciéon de equilibrio debemos hallar en qué punto del resonador esta
fuerza es igual a la fuerza boyante, es decir, para que valor de z se cumple

(V)i — pg)g = —;/V(PO + Z sin(kz) * sin(wt)) * ?R:S(t)dt (2.16)

Esta ecuacion se resolviéo numéricamente utilizando los parametros que normalmente se
utilizan para obtener sonoluminiscencia, y considerando un comportamiento isotérmico

discusiéon completa de este aumento en el drag debido a las oscilaciones de la burbuja puede consultarse
[22]
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Figura 2.7: Esquema de las fuerzas actuantes sobre una burbuja en un campo de ultrasonido a
una frecuencia menor que la frecuencia de resonancia de la burbuja. Durante la primera parte
del ciclo (izquierda) la fuerza es pequena y tiene direccion alejandose del centro. Durante la
segun parte del ciclo (derecha) la fuerza es pmayor (la burbuja es mas grande y tiene direccion
hacia el centro. El promedio en un ciclo es una fuerza resultante hacia el centro.

del gas dentro de la burbuja. (R) = 5um, w = 2 7 * 30kH z, ¢ = 1480m/s, P, = 10° Pa,
o= 1000Kg/m? y p, = 1,3kg/m?.
El valor de z medio obtenido de esta manera es de ~ 200um

2.2. Mie Scattering

2.2.1. Mie Scattering en dos medios

Discutiremos aqui la dispersion de una onda plana de luz por una esfera dieléctrica en
un medio homogéneo, que sera una herramienta fundamental para examinar experimen-
talmente la burbuja. En particular, sera ttil en la determinacion del radio de la burbuja
y en la medicion de la temperatura dentro de la burbuja.

La solucion analitica de este problema fue calculada por Mie en 1908 [24] y presentada
luego en forma compacta por Stratton [25]. La geometria del problema se muestra en la
Figura 2.8l

Para una onda plana incidente desde -z de longitud de onda A\ polarizada en el eje
x sobre una esfera de radio R ubicada en el centro de coordenadas, la intensidad de luz
dispersada se obtiene desarrollando el campo eléctrico incidente en armonicos esféricos
y utilizando las condiciones de contorno apropiadas sobre la superficie de la esfera. La
solucién obtenida de esta forma para la intensidad dispersada esta dada por la serie:

Iy A2

2
To dwrier? [Sal” cos()?

Iy A2

2 .
T Tamag il sine)
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Figura 2.8: Una onda electromagnética plana incide desde —2 sobre una esfera dieléctrica
ubicada en el origen. La onda incidente se toma polarizada en la direccion &

donde Ij es la intensidad incidente, Iy y [y representan la intensidad de luz dispersada
polarizada en la direccion 0 y ¢ respectivamente, donde

2n+1 [ Pl(cos®) e dP?} (cos )]

= nT n 2.1
51 ; n(n+1) _a sin 0 ag | (2.17)
' [ dP! (cos ) P! (cosh)]
= 2n+1 cos cos
_ s b, 1 2.18
52 ; n(n+1) _a do * sinf | (2.18)

y donde P! es el polinomio asociado de Legendre de primera clase, primer orden y de
grado n y donde a,, y b, son los coeficientes del desarrollo en serie que son funciéon de \ |
R y de la constante dieléctrica de ambos medios, llamados coeficientes de Mie.

Esta serie se evalué numéricamente para el caso de una esfera de aire (constante
dieléctrica €4, = 1) inmersa en agua, cuya constante dieléctrica es €,y = 1,78 (n
=1.334). En la Figura 2.9/ se muestran los resultados obtenidos para la dispersion de luz
en funcion del dngulo 6 para distintos tamanos de la burbuja para un haz incidente cuya
longitud de onda se tomé igual a A = 632,8 nm, que es la que corresponde a un laser
He-Ne.

Como puede observarse la intensidad decrece a medida que nos alejamos de la direccion
de incidencia § = 0 (forward scatering). Por otro lado, cuando el tamano de la burbuja es
pequeno (del orden de la longitud de onda), la seccion eficaz diferencial es suave mientras
que para radios mayores presenta fuertes oscilaciones a medida que varia el angulo de
dispersion.

En el Apéndice Al describiremos el célculo de la dispersion de luz para una esfera rodeada
por una sucesion de capas esféricas concéntricas (similar a las capas de una cebolla). Este
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Figura 2.9: Intensidad de luz dispersada en funcién del angulo 8 para dos burbujas de distintos
radios. La longitud de onda de la luz en este caso se tomo igual a 632.8nm (laser He-Ne).

calculo puede utilizarse para calcular la dispersion de luz en un medio cuyo indice de
refraccion varia en forma continua en funcién del radio.

2.2.2. Constante dieléctrica del plasma en una burbuja SL

La compresion casi adiabéatica que se produce en los tltimos momentos del colapso de
una burbuja sonoluminiscente dan como resultado un rapido calentamiento de los gases
que contiene. La produccion de luz en una burbuja sonoluminiscente esta asociada a los
diferentes procesos de emision del plasma que se forma durante esta compresion. Por ello
es importante estudiar las caracteristicas de este plasma en funcion de su temperatura y
densidad. Estas caracteristicas pueden ser utilizadas de hecho para estudiar experimen-
talmente las temperaturas y densidades que se alcanzan durante el colapso de la burbuja.
La caracteristica més importante de un plasma, en el sentido de su determinacién expe-
rimental, es el indice de refraccion.

Para estimar el indice de refraccion de este plasma hemos utilizado los resultados de si-
mulaciones numéricas de la dindmica del sistema. La dindmica de la burbuja prevista
por el modelo numérico nos proporciona informaciéon sobre la temperatura y densidad del
plasma interior.

Para las temperaturas que se alcanzan tipicamente en sonoluminiscencia (decenas de miles
de grados) este plasma esta formado principalmente por atomos en un estado de primera
ionizacién que presentan una ligera tendencia a alejarse del centro [26]. Sin embargo, el
sistema mantiene la neutralidad local en cada punto. La existencia de equilibrio termo-
dindmico local en la burbuja es normalmente aceptado [27] y [28]. Esto es importante
para poder construir un modelo de funcién dieléctrica ya que puede asignarse la misma
temperatura local a los iones y electrones . Asumiendo un modelo sencillo para el plas-
ma dominado por colisiones, la frecuencia de colisiones depende solo de la temperatura
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y concentracion del plasma. En estas condiciones, el indice de refraccion del plasma esta

dado por [29]

w2

2 2 P
=n; — 2.19
= w? + Ve pw ( )

2 . .
donde w, = JXf; es la frecuencia de plasma, N, es la densidad de electrones, e es la carga
. 7 .
del electron y m su masa. El valor de ¢ esta definido como % donde c es la velocidad

de la luz en el vacio. Por ultimo, v.s¢ se asocia con una frecuencia efectiva de colisiéon o
con la velocidad de pérdida de energia de una onda electromagnética que se propaga en
el plasma.

El valor de ny en la Ecuacién 2.19 es el indice de refraccién debido a los atomos neutros
y esta dado por la ecuacion de Clausius -Mossotti [30]

1+ %N()OZEO

a 2.20
1-— %N()CYEO ( )

ny =

donde « es la polarizabilidad atémica.
En el caso de que el medio (gas neutro) no sea diluido, el campo eléctrico local es afectado
por la polarizacion y debe incorporarse una correccion a la Ecuacion 2.19 de la forma [31]

2 2
s 1+ $Noapeg + 5 Neate€o

- 1 1
1-— gN()Oé()EO — gNea/eEO

n (2.21)

donde ahora «aq es la polarizabilidad de los atomos neutros y «,. es la polarizabilidad de
los electrones dada por?

e? -1
o, =
© me \w? + iveprw

La Ecuacion 2.21 se reduce a la Ecuaciéon 2.19 cuando N.o, — 0.
Los valores de o se pueden modelar mediante [31]

e

mep 7\ —w? + ivyw + wj,

donde f, es la intensidad relativa de cada modo de oscilacion (vision clasica de las tran-
siciones atomicas).

Para el argon, se ha medido directamente el valor de o en funcién de la presion y la
longitud de onda incidente [32]. Se pueden utilizar las ecuaciones de los ajustes de esta
referencia como una buena estimacion de los valores de ag. Para el caso del xenon, en
la bibliografia aparecen mediciones en funcion de la densidad solo a 546,1nm [33]. Sin
embargo, la variacion con la longitud de onda es muy pequena y por otro lado estamos
interesados en este trabajo en la longitud de onda de un léser de colorantes cuya longitud
de onda es muy cercana a este valor (590nm).

Resta entonces modelar la v,y para los electrones. Esta frecuencia de colision efectiva se
puede representar como la suma de las distintas contribuciones

Verf = Velectron—ion + Velectron—atomo T Velectron—ion RC

2En esta ecuacién el signo delante de i proviene de la eleccién de la evolucién temporal e?t o e ™"t en

la onda electromagnética. Dependiendo de la bibliografia se puede encontrar uno u otro indistintamente.
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Las primeras dos se refieren a transiciones “free-free” o colisiones de electrones con dtomos
o iones y la ultima es del tipo “free-bond” o de recombinacion.

Cada una de estas cantidades se puede calcular mediante las siguientes expresiones [29].
La frecuencia de colisién entre electrones e iones se puede estimar mediante

21 % 7 62 2 krT % —hl
i =) 2\ &) Nij ] B ksT g (w. T, 2.22
3 zj: < 3 ) Z] <47T60]€BT> < m ) € gff<w7 7]) ( )

Aqui Ni; es el nimero de iones con carga j, Z; es la ionizacion, kg es la constante de
Boltzman, T la temperatura y g¢; es el factor de Gaunt, que representa la correccion
proveniente de la mecanica cuantica sobre esta ecuacion clasica.

La barra sobre el g;; representa el promedio pesado con la velocidad del factor de Gaunt

_hw [e%} _E_
977w, T) =50 [~ gyy(w, E)e 7 dE

Por otro lado, el factor de Gaunt “free-free” se puede calcular a partir de una expresion
analitica que ajusta los valores precisos con un error menor al 0,1 % [34]. En el caso en
que las temperaturas no sean demasiado altas (comparadas con la energia de ionizacion)
los valores de Z; no son muy altos (razonable en el caso de sonoluminiscencia ) y se puede
utilizar la expresion no relativista para el factor de Gaunt dada por

10 10
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1 72R 1 hw \?
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En esta ecuacién R, es la constante de Rydberg (~ 13,6eV). Los 100 coeficientes b;; se
encuentran tabulados en la bibliografia [34].

De la misma manera para la frecuencia de colision entre electrones e iones en el caso de
recombinacion

donde

1 w
27\ 2 7.2 2 ksT\? —7
re=22\=5) Ni ! kT . gm(w. T, j 2.23
’ zJ: <3> Y (47T60/€BT> ( m ) c gfb(w’ .J) ( )

Donde nuevamente la barra sobre el g, representa el promedio pesado con la velocidad
del factor de Gaunt

o0
Tr(w,T) =2z ) Tjgezngfb(n, w,v)

s
Donde v es la velocidad del electrém, z,, = ng,i‘;"T, donde FE;,, es la energia de primera
ionizacion del a&tomo y n* es el menor nivel para el cual E,, < hw.
Esta expresion puede ser simplificada si la energia del fotéon es pequenia comparada con la
energia de ionizacion (~ 15eV para el argén). En este caso el nivel n* es alto comparado
con el estado base y debido a que la densidad de niveles se incrementa réapidamente al
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aumentar n, los niveles discretos mayores a n* pueden ser reemplazados por un espectro
continuo y la sumatoria por una integral. De esta manera la expresion para el g5, se reduce
a
Jhw.
grp(w,T) =emT —1

Por ultimo, para la frecuencia de colisién entre atomos e iones

8v2 . (ksT)?
I/efa = iNa <B) (3CTTkBT + dTT‘) (224)
3 m
donde Cp, = 0,1m72 y drr = —0,6 - 1072°m?2 son cantidades obtenidas empiricamente.

Para hallar la constante dieléctrica resta entonces conocer los valores de densidad
electronica. Para condiciones tipicas en sonoluminiscencia, (grado de ionizacion bajo) la
densidad electronica es igual a la densidad i6nica [26].

La relacion entre la densidad electrénica y la temperatura del gas se puede obtener a
partir de la ecuacion de Saha [35].

3 Eion
a? 2rm.kgT \ 2 e *BT
oo < 2 > N (2.25)

donde « es la fracciéon de atomos ionizados respecto del total.

En la Figura 2.10 se muestran los resultados del célculo de la fraccion de atomos ioniza-
dos utilizando la energia de ionizacion del argon (15,8eV) y del xenén (12,13eV) para la
densidad atomica que resulta de un colapso tipico en sonoluminiscencia (solucion al 85 %
de acido sulfurico, presion actstica de 1,5atm, y un Ry de 4um).

En este caso el radio minimo es ~ 0,49um y la densidad alcanza los 0,94gr /cm?. La mayor
fraccion de atomos ionizados en el caso del xenon refleja la menor energia de ionizacion
respecto del argén. La temperatura predicha por el modelo numérico en estas condiciones
es de casi 12000K . A esta temperatura y densidad, la Ecuacion 2.25 predice una fraccion
de atomos ionizados de 1,3 - 1073 para el xenén y 2,3 - 10~* para el argon.

Utilizando los mismos parametros de la Figura 2.10 se pueden calcular las distintas con-
tribuciones a la frecuencia efectiva de colisiones (Ecuaciones 2.22) 2.23] y 2.24)).

En la Figura 2.11] se muestran las distintas contribuciones para el argéon en funcion de la
temperatura utilizando una longitud de onda incidente de A = 590nm correspondiente a
un laser de colorantes (Rodamina 6G excitada por Nd-Yag).

Aqui puede observarse que la contribucién més importante en el rango de temperaturas
de interés son debidas a la interaccion entre los electrones y los atomos.

2.2.3. Perfil de indice de refracciéon en una burbuja SL

Para obtener el perfil de indice de refraccion dentro de la burbuja se utilizaron los re-
sultados del modelo numérico desarrollado por Garcia Martinez en su tesis de grado [36].
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Figura 2.10: Fraccién de atomos ionizados en funcion de la temperatura para el xenon y el
argoén. Para este calculo se utilizé la densidad total en el momento de maxima compresion en
un colapso tipico en sonoluminiscencia (Rg = 4um y P, = 1,5atm)

Conocidos los perfiles de densidad y temperatura dentro de la burbuja se puede calcular
el indice de refraccién para cada punto (Seccion 2.2.2). En la Figura 2.12 se muestran
los perfiles de temperatura dentro de la burbuja para el caso de utilizar acido sulfarico
a una presion acustica de 2,3atm, con un radio de equilibrio (Ry) de 11um [37]. Alli se
muestran los perfiles de temperatura para cuatro momentos diferentes incluyendo el punto
de méxima temperatura. Se puede observar en esta Figura que la temperatura aumenta
rapidamente a medida que el radio de la burbuja disminuye. En este caso la burbuja al-
canza una temperatura extremadamente alta (120000K) en su punto central.

Las diferentes curvas sin embargo, presentan una similitud en cuanto a dependencia es-
pacial. Para simplificar el calculo de la temperatura dentro de la burbuja se model6 esta
dependencia espacial con una forma funcional sencilla. La Ecuaciéon 2.26 muestra la de-

pendencia utilizada.
T = T {11 — {;] (2.26)

De esta manera podemos ajustar el perfil completo de temperatura conociendo el valor
del radio y la temperatura en el centro de la burbuja. Resta determinar cual es el valor
o6ptimo para n.

Para ello se dibujaron las curvas de la Figura 2.12 normalizadas con el radio y la tempe-
ratura maxima. Los resultados se muestran en la Figura 2.13. En esta Figura se muestra
ademés un par de curvas dadas por la Ecuacion 2.26 para dos valores distintos del para-
metro n. Puede observarse aqui que la dependencia funcional propuesta ajusta muy bien a
los perfiles calculados. El valor del pardmetro n que mejor ajusta al perfil completo varia
entre 2 y 1,8 para temperaturas maximas entre 45000 y 120000 respectivamente.
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Figura 2.11: Distintas contribuciones a la frecuencia efectiva de colisiones en funcion de la
temperatura para el caso de utilizar argén. Para este calculo se utiliz6 la densidad en el
momento de maxima en un colapso tipico en sonoluminiscencia (Ry = 4um y P, = 1,5atm) y
una longitud de onda incidente de A = 590nm.

Por otro lado, para obtener el perfil de densidades dentro de la burbuja, podemos usar
el hecho de que la presiéon dentro de la burbuja seré constante mientras no se produzcan
ondas de choque. Esto es equivalente a [36, 3§]

RR
€p = LPC<<1

p

Donde Ry R son el radio y la aceleracion de la burbuja, + la constante politropica del gas
dentro de la burbuja, P, la presion en el centro de la burbuja y p es la densidad media.
Esto resulta ser cierto para las condiciones normales de sonoluminiscencia.

De esta manera, podemos obtener el perfil de densidades usando el perfil de temperaturas
y la ecuacion de estado para el gas®, esto es

P P
T Ry T i1 - [2]

donde R, es la constante de los gases y P es la presiéon dentro de la burbuja.

Aqui surge un pequeno problema, debido a que el perfil de temperaturas tiende a cero
para r — R la densidad diverge en ese punto. Para solucionar este problema se corrigio
el perfil de temperaturas suméndole la temperatura del liquido (~ 300K).

3Ecuaciones de estado méas complejas deben utilizarse cuando la ionizacién es importante, para tener
en cuenta el incremento de la presion debido al aumento del ntimero de particulas [29].
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Figura 2.12: Perfil de temperaturas dentro de la burbuja en el momento del colapso para una
burbuja en 4cido sulfirico a una presion acistica de 2,3atm y Ry = 11um. Se muestran los
perfiles para 4 tiempos antes del punto de méxima temperatura.

Resta entonces hallar el valor de la presion P. Debido a que la cantidad de dtomos de
gas dentro de la burbuja se mantiene practicamente constante durante toda la evolucion
temporal [39], debe cumplirse que

Ry
R3
Donde p es la densidad media dentro de la burbuja. Para calcular la presion utilizamos la
Ecuacion 2.27 para obtener la densidad media (integrando en el volumen de la burbuja)
y reemplazando en la Ecuacion 2.28 despejamos P. Finalmente, reemplazando el valor de
P en la Ecuacion 2.27 obtenemos

5= po (2.28)

R} 1
Pr) = Pop5s
R3 n T n
F(To/Tinaz) (TZZ + 01— H )

(2.29)

x

donde f(7Ty/Tmaz) €s una funcion suave de Ty /T4 = B dada por

£(8) = i 45 — 2 + 1 — 4/ — Larctan (W) 27%/@]

que varia en forma mondtona entre 3 — %7? ~ 0,64 para B =1y %ﬂ' ~ 2,35 para 3 = 0.
En este trabajo estamos interesados en el limite 7 — 0, es decir, temperaturas centrales
elevadas.

En la Figura [2.14/ se muestran los resultados para el perfil de densidades correspondientes
a las curvas de la Figura 2.12. En esta Figura se normaliz6 la densidad con la densidad del
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Figura 2.13: Perfil de temperaturas normalizado con la temperatura maxima y el radio de la
burbuja. Se muestran ademas las curvas correspondientes a la Ecuacion [2.26 para los valores de
n=18yn=2.

gas a presion y temperatura ambiente. Aqui puede verse que la densidad crece rapidamente
cerca de las paredes de la burbuja donde se encuentra mas fria.

Una vez obtenidos los perfiles de temperatura y densidad, es posible calcular el perfil de
indice de refraccion dentro de la burbuja. Por ultimo, utilizando el programa descrito en
el Apéndice Al se puede obtener la dispersion angular de luz dada por este perfil de indices
de refraccion.
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Figura 2.14: Perfil de densidades normalizadas correspondientes a las curvas de la Figura 2.12.
Se muestran las curvas para cuatro valores de tiempo antes del punto de méaxima compresion.



Capitulo 3

Método experimental

En este capitulo describiremos los dispositivos utilizados y las técnicas experimentales
comunes a los distintos experimentos realizados. Nos centraremos en el dispositivo base
para conseguir una burbuja sonoluminiscente y los sistemas auxiliares comunes a la mayor
parte de los experimentos. Luego, en cada capitulo se describiran las diferencias sobre este
sistema base en el caso particular estudiado.

3.1. Dispositivo base

En esta seccion describiremos el equipo bésico que se utilizdé para crear y mantener

estable una burbuja sonoluminiscente. El dispositivo utilizado para conseguir sonolumi-
niscencia en agua es similar al utilizado en [40]. Describiremos aqui el sistema necesario
para realizar sonoluminiscencia en otros liquidos en general corrosivos ( se realizaron ex-
perimentos con acido sulftrico y acido fosférico concentrado). En este caso el sistema debe
estar completamente construido en vidrio, Teflon o algtin otro material con alta resistencia
quimica.
El fené6meno de sonoluminiscencia es sensible a los diferentes parametros fisicos del fluido
(densidad, viscosidad, etc), que en general dependen de la temperatura. Ademés, depende
del tipo y cantidad de gases disueltos en el fluido utilizado. Por este motivo se discutiran
también los sistemas utilizados para estabilizar la temperatura del sistema y controlar la
cantidad y el tipo de gases disueltos.

3.1.1. Configuracién basica

El dispositivo utilizado para producir sonoluminiscencia consta basicamente de un re-
sonador esférico de vidrio pirex o cuarzo (Figura [3.1) el cual se llena con el fluido de
interés previamente filtrado y desgasado al que se le agrega una cantidad conocida de
algin gas, tipicamente un gas noble o simplemente aire.

Cementados con epoxi a su superficie y colocados en forma diametralmente opuesta, la
esfera tiene dos ceramicos piezoeléctricos (en adelante PZT piezo transductores) que son
los encargados de generar la onda de presion estacionaria dentro del resonador. Estos PZT
poseen la propiedad de deformarse cuando se aplica un voltaje, de modo que al excitarlos
con una onda senoidal oscilan transmitiendo esta vibracién a la pared del resonador. Otro
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pequeno PZT pegado en la superficie del resonador funciona como sensor (micréfono) y
su senal es registrada con un osciloscopio digital. La onda senoidal que excita a los PZT

Osciloscopio
Amplificador I O [oX¢]
| O
Generador P F
***************** ; de ondas o ° o
@J 3 A
Transformador W !
""""""""""" PZT
l — Resonador
Inductancia ° |
variable pzT B Micréfono

Figura 3.1: Dispositivo base utilizado para producir sonoluminiscencia

posee una frecuencia entre los 20kHz y 50kH z (dependiendo del tamano del resonador)
que se ajusta para que coincida con la frecuencia natural de oscilacion de alguno de sus
modos esféricos (Capitulo 2.1.1) La amplitud necesaria para producir sonoluminiscencia
varia desde unas pocas decenas de volts hasta casi 1000 volts dependiendo del modo uti-
lizado y la presion acistica deseada.

Como un generador de ondas normalmente posee una salida del orden de 1 — 10V, es
necesario utilizar una etapa de amplificacion para conseguir las altas tensiones necesarias
para alimentar a los PZT. La etapa de amplificaciéon esta formada por un circuito ampli-
ficador (Power amplifier Radio Shack de 100W) que eleva la tension a unos 70V y por
un circuito resonante RLC que eleva la tension hasta su valor final. La parte capacitiva
de este ultimo circuito esta formada por la propia capacidad de los PZT mientras que la
parte inductiva la forma una inductancia variable de manera la frecuencia de resonancia

del circuito w = \/% coincida con la frecuencia de resonancia del modo normal en el
resonador. De esta manera se alcanzan voltajes de hasta 500V,

En los casos en que se desea una tensiéon mayor, se utiliza ademas un transformador! que
permite alcanzar los 1000V. Para utilizar voltajes superiores se debe poner especial cui-
dado en todas las conexiones ya que facilmente pueden formarse arcos eléctricos a través
del aire.

Debido a que los cambios de temperatura ambiente producen diferentes modificaciones
en los parametros del sistema (velocidad del sonido, tamanio del resonador, etc), también
se modificard la frecuencia de resonancia del sistema. Como el factor de calidad Q% del
sistema es muy alto (~ 300 — 1000), pequenos cambios de temperatura provocan aparta-
mientos de la frecuencia de resonancia suficientes para modificar sensiblemente la presion

!Debido a las frecuencias de trabajo utilizadas, el niicleo del transformador debe ser construido de un
material con muy baja histéresis como por ejemplo el ferrite

2Cociente entre la frecuencia de resonancia f,y el ancho en frecuencia donde la intensidad decrece 3dB
del maximo en f,
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acustica en el centro del resonador.

Para evitar este problema, se implementaron dos técnicas de estabilizacion: Se disen6 un
sitema de control de la temperatura del resonador y se implementé un método de segui-
miento de la frecuencia de resonancia del sistema.

Este ultimo dipositivo aprovecha el hecho de que la fase de la senal medida por el micro-
fono debe ser un valor fijo cuando el sistema se encuentra en resonancia. De esta forma,
sensando la fase del micréfono y modificando la frecuencia para mantener este valor cons-
tante, el sistema permanecera en resonancia. El dipositivo que cumple esta funcion esta
formado por un Lock-In que toma la senal del micr6fono y un integrador que toma la sa-
lida de fase del Lock In y a su vez controla la frecuencia del generador de ondas (Voltage
Controled Oscilator VCO).

El Lock In mide la diferencia de fase con respecto a la referencia tomada del sincronismo
del generador de ondas en el momento en que el sistema se encontraba en resonancia.
El integrador modifica la frecuencia del generador de ondas hasta que la diferencia de
fase es cero, momento en el cual la salida del Lock-In es nula, y el sistema permanece en
resonancia.

Este sistema permite “seguir” la resonancia para cambios de temperatura del orden de
1C, que equivalen a cambios en frecuencia del orden de 50 Hz para nuestro resonador.

3.1.2. Estabilizaciéon de la temperatura

El control de la temperatura es fundamental para garantizar la estabilidad del sistema
y la repetitividad en los experimentos. Por otro lado, la modificacién de la temperatura
permite explorar cambios en las propiedades fisicas del fluido tales como la viscosidad,
presion de vapor y en menor medida la tension superficial o densidad.
El sistema de estabilizaciéon de temperatura consiste basicamente en controlar la tem-
peratura del aire que rodea el resonador. En la Figura [3.2) se muestra un esquema del
dispositivo utilizado. La temperatura del aire se controla por un conjunto refrigerador-
calefactor. El refrigerador corresponde al circuito secundario de un compresor de freon
comercial de 1/2Hp adaptado para tal fin. El fluido dentro del circuito secundario esta
formado por una mezcla de agua y etilienglicol al 30 %. De esta manera se pueden alcanzar
temperaturas de la mezcla de hasta —20C.
Mediante un controlador PID se regula la corriente en el calefactor eléctrico de modo de
mantener la temperatura constante.
El resonador y los equipos de deteccion utilizados (fotodetectores, monocromador, etc) se
colocan dentro de una caja oscura que funciona como aislante térmico y ademés disminuye
la cantidad de luz del ambiente, que en general representa una fuente de ruido para las
mediciones realizadas. De esta forma se puede mantener la temperatura estable dentro de
esta caja con una precision de +0,1C. Cabe mencionar que al controlar la temperatura
del aire, la inercia térmica del resonador funciona como un filtro pasabajos disminuyendo
aun mas las fluctuaciones en la temperatura.
La caja aislante tiene una serie de orificios por donde entran los haces de luz laser necesa-
rios para los distintos experimentos realizados: mediciéon del radio en funcién del tiempo,
medicion del nicleo de plasma, o para crear la burbuja.



28 Método experimental

% S %

PZT
@ Fuente fria
O (- e )
AATATATATAOAATL
Ventilador Cealliléecfta;icctgr -

T

Aislacion
térmica

Compresor

Figura 3.2: Dispositivo utilizado para estabilizar la temperatura del resonador. La
temperatura del aire circundante se controla mediante una fuente fria y un calefactor eléctrico.
Con este sistema se puede fijar la temperatura en un rango de -5 a 40C.

3.1.3. Creacion de la burbuja

Para crear una burbuja en el resonador se focaliza un pulso laser Nd:Yag de alta poten-
cia dentro de resonador (Figura3.3) El campo eléctrico del haz en el punto de focalizacion
aumenta lo suficiente como para superar el valor critico de ruptura de dieléctrico del agua
y generar un plasma opaco a la radiacion|41] que se expande rapidamente. Durante el
proceso de expansion absorbe una parte de los gases disueltos en el agua que formaran
luego la burbuja. Una vez generada, la burbuja se desplaza hacia el centro del resona-
dor debido a la presencia del campo de ultrasonido. Se utilizé6 un pulso del laser verde

Ocular
\ f=18mm
Pulso de laser

Lente divergente

Resonador

Figura 3.3: Dispositivo utilizado para generar la burbuja dentro del resonador. Un pulso laser
de alta potencia es focalizado en el interior del resonador provocando la ruptura del dieléctrico.
Una pequena burbuja se forma y es atrapada por el campo de ultrasonido

Neodimio-Yag de aproximadamente 2MW de potencia que era expandido por una lente
divergente para luego ser focalizado con un ocular de distancia focal 18mm dentro del



3.1 Dispositivo base 29

resonador. El motivo por el cual el laser es primeramente expandido es porque de esta
manera se puede conseguir una focalizacion més efectiva con el ocular disminuyendo los
efectos de difraccion.

Por otro lado, en sistemas formados por acido sulfiirico es posible generar la burbuja den-
tro del resonador aumentando la presion actstica hasta lograr que se produzca cavitacion
en las paredes del resonador. Luego, disminuyendo la presion actistica la burbuja puede ser
atrapada en el centro del resonador. Esta diferencia con respecto a sistemas que utilizan
agua como fluido radica en el hecho de que en agua, a valores altos de presioén actustica ,
la burbuja se destruye en fragmentos, mientras que en el acido (mucho més viscoso que
el agua) esto no ocurre.

Por tltimo cabe senalar que la cavitacion en las paredes del resonador se puede conseguir
aumentando la presion actstica o disminuyendo la presion externa.

3.1.4. Control del tipo y concentraciéon de los gases disueltos

Para controlar la cantidad de gases disueltos en el liquido del resonador, se utiliz6 el
dispositivo mostrado en la Figura 3.4. El proceso de obtencién del fluido con los gases

Manémetro

Pulmoén de
gases

Tubo flexible
silicona
1
Resonador
Erlenmeyer
2
Agitador Tubo flexible
Magnético O Teflon

Figura 3.4: Dispositivo utilizado para controlar la cantidad y el tipo de gases disueltos. Luego
de desgasar durante algunas horas el fluido realizando vacio y agitando, se llenaba el resonador
con gas y lentamente se hace burbujear el gas hasta alcanzar la presiéon deseada.

disueltos a la presion deseada constaba de varias etapas que describiremos a continuacion.
Luego de filtrar el liquido y colocarlo dentro del erlenmeyer (manteniendo cerrada la
valvula 2 de la Figura 3.4), se procedia al completo desgasado del liquido. Para esto se
realizaba vacio con la bomba mecanica (< lmbar) mientras se mantenia el liquido en
agitacion durante al menos 2 horas. Cuando se intentan disolver pequenas cantidades de
gas es conveniente desgasar ain mas tiempo.

Una vez desgasado el liquido se llenaba el circuito (incluyendo el resonador) con el gas
a disolver a una presion mayor a la deseada finalmente. Luego, cerrando la valvula 1
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y abriendo la valvula 2, se procede al lento vaciado del circuito hasta que se alcanza la
presion deseada. De esta manera el gas atrapado en el resonador ira escapando a través del
liquido en el erlenmeyer en forma de burbujas. Este mecanismo favorece el establecimiento
del equilibrio difusivo de la mezcla al mismo tiempo que minimiza la contaminacién del
gas con una posible pérdida de aire en una de las conexiones del manifold a la izquierda
del erlenmeyer. Una vez alcanzada la presion deseada, se procede al llenado del resonador
abriendo la valvula 1 y elevando el erlenmeyer de forma que el fluido escurra por efecto
de la gravedad.

Finalmente se cerraba la valvula 1 dejando abierta la valvula 2 y se abria el manifold a
la atmosfera. De esta forma se igualaba la presion dentro del resonador con la atmoésfera
a través del largo tubo de teflon inferior y por lo tanto se disminuia la difusion del aire
atmosférico.

Una vez cerrado el resonador la concentracion de los gases disueltos permanecia constante
por varios dias.

3.2. Medicion del radio en funcién del tiempo

En la determinacion del radio de la burbuja en funciéon del tiempo se utiliza en general
alguna de las propiedades que posee la dispersion de luz a partir de una esfera dieléctrica.
La dispersion de luz producida por una esfera se conoce como Mie scattering (ver Seccion
2.2.1). Las distintas caracteristicas de esta dispersion pueden ser aprovechadas para es-
timar el radio de la burbuja que la produce. En esta Seccién estudiaremos tres métodos
diferentes para medir el radio de una burbuja que explotan diferentes propiedades de la
dispersion de luz.

3.2.1. Mie scattering tradicional

Para determinar el radio de la burbuja en funcién del tiempo se utiliza normalmente
una configuracion como la que se muestra en la Figura 3.5,
La intensidad de luz dispersada puede relacionarse con el radio de la burbuja haciendo

Filtro
Espacial

Lente de
coleccién

Filtro
pasabanda

Resonador

Laser

Figura 3.5: Configuracion tipica utilizada para la determinacion del radio de la burbuja. Un
haz laser ilumina la burbuja mientras que un detector sensa la luz dispersada a un angulo
central 6. En general se utiliza una lente de colecciéon que capta un dngulo sélido 0., y un filtro
pasabanda sumado a un filtro espacial (iris) para mejorar la relacion senal-ruido.
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uso de la teoria de Mie para la dispersion de luz en una esfera dieléctrica (Seccion 2.2).
La Figura 3.6 muestra la intensidad de luz dispersada en funciéon del radio de la burbuja
calculada para distintos angulos de deteccion 6 para un detector puntual (6.,; — 0) y una
longitud de onda de 632.8nm (laser He-Ne).

La intensidad de luz dispersada a un édngulo dado es la suma de la parte del haz que se

354
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Figura 3.6: Intensidad de luz que mediria un detector infinitesimal para tres posiciones
diferentes con respecto al dngulo de incidencia 6. En este caso se calculdé una burbuja de aire en
agua con una longitud de onda de 632,8nm.

refleja en la superficie de la burbuja y llega directamente al detector, més la parte que
entra a la burbuja y sale refractdndose antes de llegar al detector, sumada a la parte que
se refleja una vez dentro de la burbuja antes de salir y asi sucesivamente. A medida que
el namero de reflexiones aumenta, la contribucion a la suma total se hace mas pequena.
La intensidad de luz dispersada en funcion del radio de la burbuja presenta un comporta-
miento oscilante denominado resonancias de Mie cuya frecuencia aumenta a medida que
disminuye el angulo 6 de detecciéon. Se observa ademés la presencia de una estructura
compleja cuyas variaciones son de menor amplitud y de una frecuencia mayor.

Para el angulo critico § = 83° (4ngulo de Brewster agua-aire) desaparecen las resonancias
y s6lo se observan las variaciones de alta frecuencia. Por otro lado, cuando se tiene en
cuenta que el detector colecta luz en un dngulo solido 6., se encuentra que estas varia-
ciones rapidas también desaparecen (Figura 3.7).

De esta forma, midiendo la dispersion de luz en este angulo particular, obtenemos una
forma sencilla de relacionar biunivocamente (sin las resonancias) la intensidad de luz cap-
tada con el tamano de la burbuja.

En la bibliografia se ha aproximado extensamente esta dependencia por una relacién cua-
dréatica [17, 6, 42].

De esta manera, el radio de la burbuja se obtiene simplemente tomando la raiz cuadrada
de la intensidad de luz detectada para un angulo de dispersion correspondiente al angulo
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Figura 3.7: Intensidad de luz medida por un detector puntual (6.,; — 0) y un detector con
0cor = 2° ambos ubicados en el angulo de Brewster (la intensidad estda normalizada para
permitir la comparacion). En este caso se calcul6 una burbuja de aire en agua con una longitud

de onda de 632,8nm.

de Brewster.

Sin embargo, queremos hacer notar en este punto que la dependencia cuadratica es cues-
tionable para burbujas pequenas o angulos de coleccién pequenos. En la Figura 3.8 se
muestran los resultados para la intensidad de luz en funcién del tamano de la burbuja
para distintos angulos de colecciéon 6,.;.

La intensidad en esta figura ha sido normalizada con el radio de la burbuja al cuadrado,
es decir que para una dependencia estrictamente cuadratica, el resultado deberia ser una
constante.

Los resultados indican que la aproximaciéon cuadrética serd buena sélo para angulos de
coleccion relativamente grandes y atin para el caso en que el dngulo sea tan grande como
50°, la aproximacion solo seré satisfactoria para radios de burbuja mayores a 5 — 10um.
Por debajo de este valor (en donde la longitud de onda comienza a ser comparable al ta-
mano de la burbuja) la intensidad medida sera mas baja. Por lo tanto utilizar la relacion
cuadratica producird una subestimacion del verdadero radio para burbujas menores a los
5—10pum.

Por otro lado, debido a que el céalculo del radio implica realizar una operaciéon de raiz
cuadrada sobre los datos, la determinacion precisa de los valores de senal de fondo son
criticos. Un error en el valor de fondo, produce en este método de medicién, grandes erro-
res en la determinaciéon del radio, principalmente para radios pequenos.

Por tltimo, cabe mencionar que para angulos de dispersiéon mayores al angulo de Brewster

(back scattering), la aproximacion cuadrética se satisface mucho mejor atn para radios
tan bajos como 2um. Sin embargo, la intensidad de luz dispersada disminuye rapidamente
para angulos mayores a 90° (ver Figura 2.9) y por lo tanto dificulta su deteccion.
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Figura 3.8: Intensidad de luz medida en el dngulo de Brewster por un detector con 6.
variable entre 7° y 51°. La intensidad esta normalizada con el tamano de la burbuja al
cuadrado. En este caso se calculd una burbuja de aire en agua con una longitud de onda de
632,8nm.

El método descrito hasta aqui es relativamente simple y ofrece una herramienta de

diagnostico muy poderosa, sin embargo, no es posible obtener a partir de este tipo de
medicion, el valor absoluto del radio de la burbuja. Tomando la raiz cuadrada de la
intensidad como proporcional al radio de la burbuja, se puede obtener una estimaciéon del
radio a menos de una constante de proporcionalidad.
Normalmente se realiza un ajuste de la evolucion temporal del radio medida con la soluciéon
de la ecuacion de movimiento de la burbuja (ecuacion de Rayleigh y Plesset Seccion 2.1.2).
Este método proporciona, ademas de la constante de proporcionalidad, informacién sobre
la presion actstica P, y el radio de equilibrio R, de la burbuja. Llamaremos a este método
el método de ajuste para distinguirlo de la medicion directa del radio absoluto. La medicion
directa del radio absoluto se puede obtener de dos maneras diferentes que seran descritas
en las siguientes dos secciones.

3.2.2. Meétodo de dos detectores

La intensidad de luz dispersada para édngulos menores al de Brewster presenta una
modulacion a medida que crece el radio de la burbuja dada por las resonancias de Mie
(Figura 3.6). Este hecho puede utilizarse para relacionar la posicion de los méximos en la
intensidad medida con el tamano de burbuja al cual se espera que aparezcan.

Delgadino et. al [17] propusieron un método para obtener el valor absoluto del radio de
la burbuja que consiste en la utilizaciéon de dos detectores ubicados a diferentes dngulos,
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uno en el dngulo de Brewster y el otro en un angulo menor. Con el primer detector se
obtiene una senal proporcional al cuadrado del radio de la burbuja, mientras que con el
segundo se miden las resonancias de Mie. Comparando las posiciones de las resonancias
con el valor esperado para el angulo de medicion del segundo detector es posible obtener
la constante de proporcionalidad restante.

Para describir este mecanismo daremos un ejemplo concreto sobre una medicién particu-
lar realizada.

En la Figura 3.9 se muestran los resultados de la mediciéon de la intensidad de luz disper-
sada por una burbuja de aire en agua por dos detectores ubicados a 80°y a 21,4° respecto
de la direccion de salida del haz.

Detector a 21°
Detector a 80°

0.8 1

0.6 4

0.4 4

Inten sidad normalizada [u.a]

0.2 1

0.0 T T T T T T T T

Tiempo [us]

Figura 3.9: Intensidad de luz normalizada dispersada por una burbuja de aire en agua medida
utilizando dos detectores. El primero estaba ubicado a 80° con un angulo de coleccion de 60°,
mientras que el segundo estaba ubicado a 21,4° con un angulo de coleccién de 4°. La longitud

de onda utilizada fue de 632,8nm.

Los angulos de coleccion eran 60° y 4° respectivamente. En la Figura se muestran los
resultados normalizados de manera de poder comparar mas facilmente ambas curvas. La
burbuja fue iluminada en este caso por un laser He-Ne y para estas mediciones se utilizo
un fotomultiplicador Oriel modelo 77340 de 2,1ns de tiempo de respuesta® (ubicado a 80°)
y un modulo fotomultiplicador Hamamatsu H950 de 2ns (ubicado a 21,4°). La senal de
estos detectores era tomada por un osciloscopio Hewlet-Packard de 1Gsample/segundo y
almacenada en una computadora via una tarjeta IEEE 488.

En la Figura pueden observarse las resonancias de Mie que se producen en el detector

3 Ancho total a altura mitad del pico que produce como resultado de la excitaciéon con una delta. Para
una descripcion mas detallada de las caracteristicas del fotomultiplicador consultar el Apéndice B
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ubicado a 21,4°.

Para obtener una senal proporcional al radio de la burbuja se toma la raiz cuadrada de
la senal del detector ubicado a 80° (senal suave) y dividiendo esta cantidad por el valor
méaximo, obtenemos el valor del radio adimensionalizado. Luego, se procede a calcular el
cociente entre ambas senales de la Figura 3.9 y se lo grafica en funcién del radio adimen-
sionalizado. Los resultados de esta operaciéon se muestran en la Figura 3.10.
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Figura 3.10: Cociente de las curvas mostradas en la Figura 3.10/ en funcién del radio
adimencionalizado. Se muestra en la Figura el ajuste realizado utilizando un radio maximo de
21,6um.

Aqui podemos ver que todas las oscilaciones que aparecen en la Figura 3.9 colapsan aqui
en una sola curva. Esta curva es independiente de la dindmica particular de la burbuja y
caracteristica de un detector ubicado a 21,4°. El nimero de oscilaciones que se observan
esta directamente relacionado con el radio méximo que alcanza la burbuja.

El ajuste se realiza proponiendo distintos valores de radio maximo de forma tal de que
coincidan las oscilaciones medidas. De esta manera obtenemos un valor de 21,6 + 1um
para el radio maximo. En la Figura se muestran las oscilaciones de Mie esperadas para
este caso.

El valor de radio méximo obtenido es sensible al &ngulo utilizado en el célculo para el de-
tector que mide las oscilaciones. Un error en un grado en la posiciéon del detector, produce
un cambio en el radio maximo obtenido de aproximadamente el 5 %. El angulo central del
detector es entonces un parametro que debe ser medido con cuidado.

Por ultimo, a forma de comparacion, se muestran los resultados obtenidos a partir de
realizar el ajuste de la curva obtenida sé6lo por el detector ubicado a 80° con la evolucién
de la burbuja calculada a partir del modelo numérico descrito en la Seccion 2.1.2. En la
Figura [3.11 se muestran los resultados de este ajuste.
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Figura 3.11: Ajuste de los datos de la Figura 3.9/ obtenidos con el detector ubicado 80°
utilizando el modelo numérico de la Seccion 2.1.2. Los parametros del ajuste son Ry = 8,1um,
P4 = 0,923atm lo que produce un radio méximo de 22,6um. Se muestra ademaés, el error
experimental en la determinacion del radio

Alli podemos ver que el ajuste es excelente en todo el rango de medida. A partir de este
ajuste obtenemos un valor de radio méaximo de 22,6um que es compatible con el obtenido
mediante el método de los dos detectores.

3.2.3. Meétodo de las franjas

En esta seccion describiremos un método de determinacion del radio de la burbuja en
forma absoluta desarrollado durante esta tesis.
En este caso se utiliza otra propiedad de la dispersion de luz por una esfera dieléctrica

(Mie scattering, Seccion 2.2)). En la Figura 2.9/ puede observarse que la dispersion de luz
por una burbuja de 15um presenta oscilaciones en funcién del angulo de dispersion. La
frecuencia de oscilacion (ciclos/grado) depende del dngulo de dispersion y aumenta para
angulos cercanos a cero.

En la Figura 3.12/ se muestra la frecuencia de estas oscilaciones en el caso de una burbuja
de 100pum de diametro en agua iluminada por un laser de He-Ne.

La frecuencia espacial de estas franjas esta relacionada con el tamano de la burbuja de
forma tal que para un angulo de dispersion fijo, esta frecuencia aumenta. Para dngulos de
dispersion pequenos la frecuencia de las oscilaciones se puede considerar proporcional al
tamano de la burbuja.

Midiendo entonces la frecuencia espacial de estas oscilaciones (que se ven como franjas



3.2 Medicién del radio en funcién del tiempo 37

S0

40

30

20

Intensidad [u.a.]

Frecuencia de
Oscilacion [ciclo/grado]

Figura 3.12: Frecuencia de estas oscilaciones en la intensidad de luz dispersada por una
burbuja de 100um de didmetro en agua iluminada por un léser de He-Ne en funcién del angulo
de dispersion.

luminosas), se puede estimar el tamano de la burbuja.

La idea aqui es formar una imagen de estas franjas en el sensor de una camara y de
esta manera estimar el tamano de la burbuja. Debido a que la burbuja esta cambiando
constantemente de tamano, se ilumina a la burbuja s6lo durante un breve instante. Para
ello se utiliz6 un laser pulsado Nd-Yag de 20ns de ancho de pulso. Mediante un ajuste de
la fase del pulso de luz con respecto a la evolucion de la burbuja es posible determinar el
tamano de esta en diferentes partes del ciclo de ultrasonido. Tomando varias fotografias
en diferentes momentos es posible reconstruir el ciclo completo de evolucion.

El método requiere de una gran estabilidad en el movimiento de la burbuja ya que la
evolucion completa se obtiene a partir de mediciones en diferentes ciclos de la misma.
En la Figura 3.13 se muestra un esquema del dispositivo utilizado para la determinacion
de la evolucion temporal del radio de la burbuja utilizando este método.

La senal de sincronismo del generador de ondas utilizado para excitar los piezoeléctricos
se utilizaba como entrada en un contador de manera tal de generar una secuencia de
pulsos sincronicos al generador de una frecuencia menor. La frecuencia de estos pulsos
se elegia lo méas cercana posible a los 50H z, frecuencia donde el laser Nd-Yag trabaja en
forma mas estable. Estos pulsos, luego de atravesar una demora ajustable, disparaban el
laser Nd-Yag que iluminaba la burbuja.

Las franjas de emision (oscilaciones de la Figura 2.9) eran medidas por una camara CCD
desenfocada cuyo tiempo de integracion se tomaba igual a la inversa de la frecuencia de
los pulsos. De esta manera, en cada imagen se imprime la dispersion proveniente de un
pulso del laser (y s6lo uno).

La fase relativa entre el pulso de luz y el colapso de la burbuja era medido con la ayuda
de un Timer (SR 650) donde la sefial de start provenia del pulso de sonoluminiscencia
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Figura 3.13: Dispositivo experimental utilizado. Un pulso de luz laser de ~20ns ilumina la
burbuja en diferentes fases del ciclo de ultrasonido. La luz dispersada es captada por una
camara CCD y mediante un timer se mide el tiempo entre el pulso de sonoluminiscencia y el
pulso laser. Utilizando la senal de sincronismo de la caAmara es posible asignar una fase a cada
fotografia.

(medido con un fotomultiplicador y amplificado 25 veces) y el pulso de stop provenia del
pulso de Nd-YAG. Un filtro pasabajos delante del fotomultiplicador prevenia la deteccion
del pulso del laser en la senal de start.

La senal de trigger de la caAmara era adquirida por la PC de forma tal que a cada imagen
era posible asignarle una fase relativa.

Este método de determinacion del radio absoluto de la burbuja tiene la ventaja sobre el
método tradicional de Mie y el método de dos detectores, de ser robusto atin para grandes
cantidades de ruido de fondo. En este caso no es necesario medir la intensidad de fondo
ya que el parametro relevante es la frecuencia espacial de las franjas.

Por otro lado, este método es preciso aun para burbujas pequenas aunque en ese caso
debe ser medido un angulo de coleccién relativamente grande para asegurar que al menos
se pueda obtener una franja completa.

La calibracion del radio absoluto al igual que en el caso del método con dos detectores
depende de una calibraciéon geométrica del angulo de dispersion captado por la camara.



Capitulo 4

Validacion del Modelo Numeérico:
Disociacion

El radio de equilibrio de una burbuja sometida a una dada excitacion depende de los
procesos quimicos y difusivos que se producen durante la dinamica de movimiento de la
burbuja. Por lo tanto, la comparacion de los resultados experimentales con las predicciones
del modelo numérico descrito en la Seccion 2.1.2 representan una validacion del modelo
utilizado. Esta validaciéon es importante para poder utilizar el modelo como predictor
de las condiciones dentro de la burbuja en zonas del diagrama de fases més dificiles de
explorar experimentalmente. En este capitulo presentaremos los resultados obtenidos de
esta comparacion [43].

4.1. Introduccion

Una de las caracteristicas més importantes de la concentracion de energia que se
produce en sonoluminiscencia es la temperatura que se alcanza dentro de la burbuja
durante la fase del colapso.

Si bien se ha realizado un gran esfuerzo para determinar la temperatura maxima en
forma experimental [12, 6], este pardmetro no ha podido ser determinado con exactitud.
Por otro lado, los experimentos involucrados en la determinacién de la temperatura, en
general indirectos, dependen de los modelos que se utilicen para describir la dinamica de
la burbuja.

Por este motivo, es importante desarrollar un modelo numérico que sea lo mas preciso
posible. La validaciéon experimental de este modelo resulta fundamental antes de utilizarlo
para estudiar la importancia relativa de los diferentes fenémenos fisicos involucrados en
sonoluminiscencia.

En este capitulo describiremos los resultados obtenidos para el analisis del espacio de fases
para el sistema aire-agua. Estudiaremos el radio de equilibrio de una burbuja en funciéon
de la presion acustica de excitacion y la concentracion de aire disuelto.

Para ello determinaremos la evolucion temporal de radio de la burbuja utilizando la técnica
de Mie scattering y el método de medicion del radio absoluto descrito en la Seccion 13.2.2.
Estas mediciones se realizaran en todo el rango de presiones actsticas desde el limite de
disolucion de la burbuja hasta la extincion a presiones elevadas.
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Se presentaran los resultados obtenidos de esta manera para distintas concentraciones de
aire disuelto en agua.
Por tltimo se compararan los resultados obtenidos con el modelo numérico.

4.2. Dispositivo Experimental

Los experimentos se realizaron en un sistema tipico de sonoluminiscencia como el des-
crito en la Seccion 3.1.
En este caso se utilizé un resonador de pirex de 60mm de didmetro con una frecuencia de
resonancia de aproximadamente 28,3k H z. Este resonador se llenaba con agua destilada,
filtrada (0,45um) a la cual se le disolvia una cantidad controlada de aire (Seccion3.1.4).
La temperatura fue mantenida constante en 22,3 + 0,1C' durante todos los experimentos.
La estabilidad de la temperatura en estos experimentos es muy importante para poder
determinar con precision el punto de disoluciéon de la burbuja.
El radio en funcién del tiempo fue medido utilizando la técnica de los dos detectores des-
crita en la Seccion 3.2.2. De esta manera se obtenia una estimacion del radio en forma
absoluta en funcion de la presion actustica y la concentracion de gases utilizada. En estas
mediciones utilizamos un laser He-Ne (Melles Griot 30mW) en polarizacion horizontal y
el fotomultiplicador Oriel 77340 (Ver Apéndice BJ).
Para obtener una curva de radio en funciéon del tiempo se realizaban 50 mediciones dife-
rentes de la misma burbuja (tomadas cada ~ 4seg). La variabilidad del tiempo de colapso
depende de la region en el espacio de fases, pero en general es de ~ 200ns. De las 50 cur-
vas tomadas se seleccionaban aquellas que tuviesen una dispersion de 30ns o menos. El
promedio de estas curvas constituia la estimacion experimental de la evolucion del radio.
La desviacion estandar de estas curvas se utilizo como error de las mediciones.
Las mediciones se realizaron a una frecuencia de muestreo de 108%;’"“5, es decir, los
puntos estaban separados 10ns.
Para determinar el valor absoluto de la presion actstica (P,) se procedi6 de la siguiente
manera: Para una dada concentracion de gas disuelto en el agua dentro del resonador,
se utilizaba el modelo numérico para calcular los valores de P, y Ry para el punto en el
diagrama de fases correspondiente a la interseccion entre la inestabilidad paramétrica y la
curva de equilibrio difusivo. A este punto en el diagrama de fases lo denominamos “punto
de disolucion”. Para este punto, calculamos la evoluciéon temporal del radio R(t) y esto
representa nuestra prediccion numérica. Experimentalmente, este punto puede ser hallado
con mucha precision ya que es el limite de presion actuistica que puede utilizarse sin que la
burbuja se disuelva. Utilizando el método de dos detectores obtenemos una determinacion
experimental de R(t) para este punto.
El acuerdo entre esta mediciéon y la prediccion tedrica representa una forma robusta de
estimar al presion actiistica para un voltaje de excitacion dado.
Para el resto de los puntos medidos, es posible utilizar una relacion lineal entre la presion
acustica y el voltaje del micréfono pegado en la pared del resonador. Esta relacion lineal
fue comprobada realizando ajustes con el modelo a diferentes valores de presion actustica.
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Figura 4.1: Presion acustica obtenida a partir del ajuste de la evolucion temporal de la
burbuja en funcién de la tensién registrada en el microfono a la frecuencia de excitacion. Se
indican en los cuadros las distintas regiones del espacio de fases que fueron relevadas. Se
muestra ademas el punto de disoluciéon (presion acustica a la que la burbuja se disuelve) y un
ajuste lineal de los puntos experimentales. La concentracion de aire disuelto era de 150mb.

4.3. Resultados

Para una dada concentraciéon de aire disuelto en el agua, se espera que la presion
acustica en el centro del resonador sea proporcional a la senal medida por el micréfono.
Como primer prueba de consistencia con el modelo se ensay6 esta dependencia (al mismo
tiempo sirve como calibracion de la presion actstica en el resonador).

A partir de mediciones de la evolucién temporal de la burbuja como la mostrada en la
Seccion 3.2.2, Figura 3.11), se realizo el ajuste de los valores de Ry y P, para una serie
de puntos a diferentes voltajes de excitacion. Los valores de P, se compararon con los
voltajes medidos en el micréfono a la frecuencia de excitacion. Para ello la senal del mi-
crofono era filtrada utilizando un amplificador lock-in cuya referencia estaba dada por la
senal de sincronismo del generador de ondas. De esta manera se substraen de la senal las
componentes armonicas de alta frecuencia (ver Figura [1.1).

Los resultados obtenidos para este caso se muestran en la Figura 4.1. En esta figura po-
demos observar que la presiéon actiistica obtenida a partir de los ajustes realizados con el
modelo puede ser considerada como lineal respecto del voltaje del micréfono. Esta linea-
lidad se cumple en los tres regimenes de la burbuja aunque en la regiéon de disociacion
la dispersion de los datos es mayor. Por otro lado, la presion acustica del punto de di-
soluciéon coincide razonablemente bien con el valor esperado a partir del modelo teérico
(~ 0,93atm). Esto indica que el ajuste de este punto es una buena estrategia para obtener
una calibracion de la presion actustica para cada concentracion de gases utilizada.
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Figura 4.2: Diagrama de fases para sonoluminiscencia para el sistema agua-aire. Se muestran
las curvas de estabilidad difusiva para distintas concentraciones de aire disuelto. Se indican
ademas las posiciones en el diagrama de fases donde la temperatura dentro de la burbuja
alcanzan los 5200 y 7000 grados. En linea de puntos se muestra la posicién de la inestabilidad
de forma.

En la Figura 4.2 se muestran las curvas de estabilidad difusiva para distintas concentracio-
nes de aire. Estas curvas indican las posiciones en el diagrama de fases donde la evolucion
temporal de la burbuja produce un intercambio de neto de masa con el fluido igual a cero.
Esto significa que la burbuja no crece o se disuelve a medida que transcurre el tiempo.
Estas curvas estan nombradas con la cantidad de gas disuelto en cada caso (co/cx). Un
punto de equilibrio sobre estas curvas puede ser estable o inestable dependiendo de la
derivada de la concentracion de gas en este diagrama. De esta manera tenemos que para

9 (co/co0)

>0
ORy

los puntos seran estables e inestables en caso contrario. De esta manera los puntos sobre
la curva cg/cs = 0,1 serén estables en la parte de la derecha de la Figura 4.2 e inestables
en la parte izquierda.

La inestabilidad de forma indicada en la Figura 4.2/ representa la inestabilidad paramé-
trica de orden 2 que rompe a la burbuja en fragmentos [16]. De esta manera no se pueden
alcanzar valores de Ry por encima de esta inestabilidad.

Los valores de temperatura de 5200 y 7000 grados corresponden a la disociacion del oxi-
geno y del nitrégeno respectivamente. Para temperaturas superiores a estos valores las
moléculas diatomicas de estos gases se disocian en dtomos individuales que son altamen-
te reactivos en contacto con el agua. Los productos de esta reacciéon quimica producen
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compuestos que son muy solubles en agua y por lo tanto desaparecen del interior de la
burbuja. A la derecha de estas curvas el gas remanente dentro de la burbuja estd com-
puesto solo por el argon que estaba presente en el aire (al ser un gas noble no se disocia).
De esta manera, la posicion de estas curvas en el diagrama de fases representan un ter-
moémetro muy preciso para el gas dentro de la burbuja.

Las curvas de equilibrio difusivo evidencian el efecto de la disociaciéon como un “plegado”
de las curvas de equilibrio en esa zona.

En la Figura 4.3 se muestran los resultados experimentales para una serie de concentra-
ciones de aire en todo el rango de presiéon aciistica accesible. En esta Figura se puede
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Figura 4.3: Espacio de fases para el sistema agua-aire. Comparacion entre los datos
experimentales y el modelo numérico. La linea de trazos indica la posiciéon de la inestabilidad
forma.

observar que el acuerdo de los datos experimentales con el modelo teérico es muy bueno
en todo el rango de presiones actsticas y para todas las concentraciones de aire utilizadas.
Diferencias un poco méas grandes se encuentran para concentraciones de aire menores.

Este diagrama se puede dividir en tres regiones dependiendo de la presion actstica. Para
bajas presiones actsticas, el tamano de la burbuja esta determinando por la posicion de
la inestabilidad de forma. En esta region las burbujas no emiten luz. La zona intermedia
corresponde a la region en donde se produce la disociacion del oxigeno y nitrégeno dentro
de la burbuja. En esta zona las burbujas tampoco emiten luz. Por tltimo, en la zona de
altas presiones actusticas donde la burbuja es sonoluminiscente, la burbuja estéd compuesta
casi exclusivamente por argéon. En este caso su tamano se corresponde con las curvas de
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equilibrio difusivo estable calculadas por el modelo numérico.

4.4. Conclusiones

La determinacion de la presion acustica utilizando el ajuste del punto de disolucién
ha producido resultados muy satisfactorios, constituyendo una prueba de validaciéon para
el modelo numérico.

La linealidad encontrada entre la presion actustica calculada con el modelo y la senal
medida por el microéfono constituye una segunda confirmacion de que el modelo produce
resultados correctos para la dinamica de la burbuja.

Por otro lado, el acuerdo entre los experimentos y el modelo indica que se han tomado
en cuenta los procesos fisicos méas relevantes para describir la evolucion temporal de la
burbuja en todo el rango de presiones actsticas.

Por otro lado, los puntos experimentales obtenidos a bajas presiones actsticas coinciden
con la posiciéon de la inestabilidad de forma. Sin embargo, se han medido algunos puntos
por encima de esta inestabilidad para valores de concentracién de aire menores a 50mb.
El acuerdo entre los experimentos y el modelo tedrico es muy bueno en todas las regiones
del espacio de fases para el sistema agua-aire. En particular, la posicién en donde ocurre
la disociacion en el diagrama de fases es reproducida con mucha precision. Este hecho
indica que el modelo puede reproducir correctamente las temperaturas que se producen
dentro de la burbuja.

Esta validacion del modelo numérico nos permite utilizar esta herramienta para calcular
la temperatura dentro de la burbuja en zonas més extremas de presion actstica mientras
se cumplan las hipotesis del modelo (temperaturas menores a 100000K)



Capitulo 5

Frontera de Extincion en
Sonoluminiscencia

Con el fin de analizar los limites de la concentracion de energia en una burbuja sono-
luminiscente es necesario estudiar la frontera en el espacio de fases de la existencia de la
burbuja. En particular, estaremos interesados en la zona de extincion para las cuales la
presion acustica sea maxima.

En este capitulo presentaremos el anélisis de la frontera de extinciéon de una burbuja so-
noluminiscente utilizando el sistema agua-aire [44]. Como espacio de fases tomaremos el
determinado por el tamano de la burbuja (Ry) y por la presion actstica (P4). La frontera
de extincion esta determinada por los puntos en este espacio de fases que dividen las zonas
donde es posible encontrar una burbuja sonoluminiscente de las zonas donde por algin
motivo esto no es posible. Encontrar esta frontera es importante para poder identificar
el motivo por el cual no es posible alcanzar regiones de mayor presion actstica y por lo
tanto de una concentracion de energia mayor.

Para determinar la frontera de extincién se realizaron rampas crecientes en la presion
acustica de manera tal de encontrar los valores para los cuales la burbuja desaparecia.
Estas mediciones se realzaron para distintas concentraciones de gas disuelto (entre 5% y
100 %) desde el comienzo de la sonoluminiscencia hasta la desaparicion de la burbuja de
forma tal de relevar el espacio de fases completo.

Para determinar la posicion en el espacio de fases durante la rampa, se midieron la in-
tensidad de sonoluminiscencia y el tiempo de colapso (7c) respecto a la presion acustica.
Los valores de Ry se obtuvieron a partir del punto de equilibrio que predice el modelo
numérico para los valores de T'c y P4 medidos.

La frontera de extincién fue comparada con las posicidnes en el espacio de fase de las
diferentes inestabilidades (de forma y de posicion).

5.1. Introducciéon

El fené6meno de sonoluminiscencia se encuentra acotado principalmente por dos facto-
res que lo limitan. Como primer limitante, el colapso de la burbuja debe ser lo suficiente-
mente rapido para producir un calentamiento de los gases que contiene a temperaturas lo
bastante altas como para poder emitir luz. Esto implica que la burbuja se encuentre en
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un punto en el diagrama de fases por encima del umbral de Blake [23].

Como segundo limitante, la burbuja debe permanecer estable durante todo el proceso.
Ademas de la estabilidad quimicas y difusivas, que definen la posicion en el diagrama de
fases se deben satisfacer la estabilidad de forma y posicion, esto es, que la burbuja no se
rompa en pedazos y que permanezca atrapada en un antinodo de presion.

Holt y Gaitan [45, 46] estudiaron la frontera de estabilidad en sonoluminiscencia de una
sola burbuja. Ellos encontraron que existian dos limitantes en el diagrama de fases donde
se podia encontrar sonoluminiscencia estable. Uno de ellos estaba determinado por un
valor maximo en el Ry de la burbuja y el otro por un valor maximo en la presiéon acistica.
En su trabajo, ellos se concentraron en el limite existente en el valor de Ry que fue inter-
pretado como consecuencia de la aparicion de la inestabilidad paramétrica. Esta hipotesis
fue corroborada luego por otra serie de experimentos en los cuales esta inestabilidad se
encuentra en un acuerdo razonable con los datos experimentales [46, 10, 43|. Este limite
se extiende incluso a regiones de baja presion actstica donde la burbuja no es sonolumi-
niscente .

En cuanto al limite en la presion acistica existe una controversia sobre cuél es el meca-
nismo responsable de la extincion de la burbuja [47].

Por otro lado, los datos experimentales existentes en la bibliografia han sido obtenidos
en su mayoria en condiciones estaticas de presion acustica [45) 146, [10]. De esta manera,
los puntos que se encuentran en las cercanias de la frontera de extincién son inaccesibles
debido a que en general estos puntos en el diagrama de fases son inestables. La inestabi-
lidad encontrada en la proximidad de la frontera de extincién esta asociada a un “modo
de reciclado" (recycling mode) [45], 46, 48, [49]. Mas atn, este proceso ha sido dividido en
dos clases diferentes dependiendo de la estructura temporal que presente. El tipo I esté
asociado con una rapida disminuciéon de la intensidad de sonoluminiscencia y del tiempo
de colapso (T'c), seguido de una lenta recuperacion de los valores originales en el lapso de
algunos segundos. El tipo II es similar al primero pero la intensidad de sonoluminiscen-
cia es diez veces menor y presenta ademéas un espectro corrido hacia longitudes de onda
mayores (mas frio) que el de sonoluminiscencia estable [49].

Estos modos de reciclado estan asociados a la ruptura de la burbuja y a la formacion de
miultiples fragmentos. Estos fragmentos pueden disolverse o recombinarse para formar una
nueva burbuja con una cantidad de aire renovada. En el reciclado de tipo I, el nitrégeno
y el oxigeno son “quemados"dentro de la burbuja hasta que se recupera la estabilidad
quimica y difusiva. En el reciclado de tipo II en cambio, la inestabilidad se alcanza antes
de que el quemado de los gases se eficiente de manera tal que la burbuja se encuentra la
mayor parte del tiempo llena de aire y por lo tanto fuera del equilibrio difusivo [49].
Dam et al. [49] observaron que ambos tipos de modo de reciclado son precedidos por
un doblamiento de periodo en la intensidad de sonoluminiscencia (la intensidad fluctia,
entre dos valores diferentes alternados). Este hecho, unido a la anisotropia espacial de los
destellos de luz indican que la inestabilidad puede ser producida por una perturbacién no
esférica.

Por otro lado, An et al. [47] calcularon la posicion de la inestabilidad bajo una pertur-
bacién no esférica en la presion acustica. Ellos eligieron el valor de la perturbacion de
manera tal de ajustar los datos experimentales sin especificar el origen de esta perturba-
cion. En este sentido, puede mencionarse que Holzfuss et al. [50] mostraron que la onda
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de compresion emitida por la burbuja durante el colapso genera un campo de ultrasonido
muy complejo. Este campo esta formado por componentes armoénicas de la excitacion
hasta frecuencias del orden del MHz y puede tener hasta un 10% de la amplitud de la
excitacion. Holzfuss et al. encontraron que la posicion y la estabilidad de la burbuja estan
determinadan por la presencia de este campo de ultrasonido de alta frecuencia.

En el este capitulo presentamos los resultados de la medicién de los puntos del diagrama
de fases explorados en forma continua mediante una rampa en la presion acustica hasta
alcanzar la extincion de la burbuja. La repeticion de este tipo de experimentos nos provee
de una indicacion estadistica de la posiciéon de la frontera de extinciéon. De esta manera
es posible estudiar la region donde la dinamica de la burbuja es inestable y obtener una
estimacién de su intensidad.

Con el fin de entender los mecanismos que pueden dar origen a esta inestabilidad, los
resultados experimentales se compararan con las predicciones teéricas de la posicion de
las diferentes inestabilidades de forma y posicion.

Por ultimo, se propondra una relacién estrecha entre la extincion de la burbuja y la
presencia del campo de ultrasonido generado por la emisién de la burbuja.

5.2. Dispositivo Experimental

Las mediciones se realizaron utilizando un sistema tipico en sonoluminiscencia [43, 6].
Se utilizdé en este caso un resonador de pirex de 60mm de didmetro cuya frecuencia de
resonancia se encuentra alrededor de los 28.3kHz. Antes de ser ingresada al resonador, el
agua utilizada era previamente destilada y filtrada (se us6 un filtro de 45um).
Todos los experimentos se realizaron a una temperatura controlada de 23°C' y una presion
ambiente de aproximadamente 0.92bar.
Para realizar la disolucion del aire se utilizo un sistema similar al utilizado en [43, 40],
donde el gas a disolver se administra en un sistema auxiliar y luego es trasvasado al reso-
nador en el momento de la medicion.

5.2.1. Intensidad de SL y tiempo de colapso

El diagrama de fases de la sonoluminiscencia fue relevado realizando una rampa as-

cendente lineal en el voltaje suministrado a los piezoeléctricos partiendo del valor al cual
la intensidad de sonoluminiscencia era apenas detectada, hasta la extincién de la burbuja.
Se utilizaron concentraciones de aire entre 5% y 100 %.
Para determinar la posicion en el diagrama de fases a cada momento durante la rampa de
presion acustica medimos el tiempo de colapso de la burbuja. Este tiempo es definido como
el tiempo entre el cruce por cero de la presion aciistica con pendiente negativa y el colapso
de la burbuja (méaxima compresion). Se midi6 también la intensidad de sonoluminiscencia
y la senal que produce un pequeno microéfono pegado en la pared del resonador.

La Figura 5.1l muestra el dispositivo experimental. Un generador de funciones es am-
plificado en dos etapas, primero por un amplificador de audio y luego por un circuito
resonante RLC en el cual la capacitancia esta formada por los piezoeléctricos del reso-
nador. La salida del generador es controlada por computadora para generar una onda de
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Figura 5.1: Dispositivo experimental. Sistema tipico en sonoluminiscencia donde se aplica una
rampa a la senal de excitacién. Se midieron la sefial del microfono, la intensidad de
sonoluminiscencia y el tiempo de colapso en funcién del tiempo

amplitud modulada que excita al resonador. Todo el sistema se encuentra térmicamente
aislado y la temperatura se mantiene constante controlando la potencia de un calefactor.
Se utilizo6 ventilacion forzada dentro de la aislacion para asegurar la uniformidad de la
temperatura y la capacidad de un cambio rapido en las condiciones de trabajo. Todo el
sistema de control de temperatura no se muestra en la figura.

En cada experimento se ajusté la frecuencia de trabajo a la de resonancia. Los cambios
en la frecuencia de resonancia estan asociados con pequenos cambios en la temperatura
del resonador debido a las diferentes potencias suministradas por los piezoeléctricos.
Teniendo en cuenta que el cambio de la velocidad del sonido con la temperatura en el
agua es de 0.19%/C [51] y que los cambios en la frecuencia de resonancia eran del orden
de unos pocos Hz, esto impone una cota maxima de aproximadamente 0.1°C'" al cambio
en la temperatura media del resonador.

En los experimentos realizados incrementamos linealmente la presion actstica desde
el comienzo de la sonoluminiscencia en aproximadamente 1.2bar hasta la extincién de la
burbuja en aproximadamente 1.4bar. Para elegir la velocidad de incremento de la rampa
de presion actustica deben tenerse en cuenta dos factores, por un lado, la velocidad debe
ser lo suficientemente baja para asegurar que se verifica el equilibrio difusivo a cada mo-
mento (constantes de tiempo del orden de un segundo). Por otro lado, la velocidad debe
ser lo mas alta posible de forma tal de poder explorar los puntos cercanos a la frontera
de extincién que son inestables.

Para satisfacer estos requerimientos elegimos una velocidad de incremento para la rampa
de 4@ lo que equivale a tomar un tiempo total de aproximadamente 50 segundos para
cada experimento.

Los valores de presion actustica del comienzo y de la finalizacion del experimento dependen
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de la concentracion de aire particular utilizada, sin embargo, en todos los experimentos
se utilizo la misma velocidad de crecimiento de la presion actstica .

Por otro lado, a partir de la senal de un fotomultiplicador (Oriel 33740) se obtiene la in-
tensidad de sonoluminiscencia y el tiempo de colapso. El tiempo de colapso era obtenido
utilizando un timer (SR620) donde la senal de comienzo provenia del micréfono y la sefial
de finalizaciéon provenia del pulso de sonoluminiscencia medido con el fotomultiplicador.
La resolucion temporal de estas mediciones esta limitada por las fluctuaciones de la senal
del microfono (cerca de 50ns). El timer era operado a su méxima velocidad (cerca de 1200
muestras por segundo) con lo cual se median aproximadamente uno de cada 25 pulsos de
sonoluminiscencia emitidos por la burbuja.

Para obtener un valor que fuese proporcional a la presion acustica en el resonador se uti-
liz6 la senal del micréfono filtrada con un Lock-in cuya frecuencia de referencia se tomo
igual a la de excitacion. En todos los experimentos se utilizé una constante de integracion
de 10ms.

Para obtener los valores de intensidad de sonoluminiscencia se utilizo6 un integrador de
compuerta (Gated Integrator Box Car) que promediaba 1000 pulsos del fotomultuiplica-
dor a una frecuencia de aproximadamente 14kHz (la mitad de la frecuencia de trabajo).
Las salidas del Lock-in y del integrador fueron adquiridas mediante un osciloscopio co-
nectado via GPIB a una computadora.

Un segundo osciloscopio era utilizado para monitorear la coincidencia temporal de la ven-
tana de integracion con el pulso de sonoluminiscencia .

Los pulsos de sonoluminiscencia eran amplificados por 25 (SR 244, 300MHz) antes de
utilizarlos en el integrador y el timer.

De esta manera, la computadora obtenia los valores de tiempo de colapso, intensidad de
sonoluminiscencia y amplitud del micréfono en funciéon del tiempo.

5.2.2. Evolucién temporal del radio y presién actistica

Otra medicién importante, necesaria para la calibracién de la presion acistica y la ve-
rificacion de la cantidad de aire disuelto, es la evolucion temporal del radio de la burbuja
en un ciclo de ultrasonido. A partir de esta medicién y utilizando un modelo numérico
para ajustar los valores de radio medidos, es posible hallar la presion actstica y la con-
centracion de aire disuelto que produce esa evolucion [43].

La evolucion temporal del radio de la burbuja fue medida utilizando la técnica de Mie
Scattering [43, 1, [42], 52| a diferentes valores de la presion acustica para cada concentracion
de aire utilizada. Durante estas mediciones los valores de presion actstica eran manteni-
dos constantes lo que permitia realizar repetidas mediciones en cada punto. El modelo
numeérico que utilizamos para realizar los ajustes fue desarrollado en nuestros laboratorios
por la Dra. Puente y puede encontrarse una descripcion detallada en [43], 16]. Los valores
obtenidos para la presién actustica fueron utilizados para calibrar la senal del microfono.
Se realiz6 una calibraciéon para cada valor de concentracion de aire disuelto. Las distintas
calibraciones no mostraron una variacion significativa con la concentracion de aire.

El valor de radio ambiente de la burbuja (Ry) fue obtenido utilizando el mismo modelo
numérico a partir de los valores de presion actiistica y tiempo de colapso.
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Figura 5.2: Evolucion temporal del tiempo de colapso para un experimento realizado con 5%
the aire disuelto. Los insets muestran los detalles de algunas fluctuaciones y del momento de la
extincion

Es importante notar en este punto, que mientras que el valor de presion actstica obtenido
de esta manera es bastante confiable (£0.05bar), el valor de Ry en cambio sera correcta-
mente obtenido si se satisface la condiciéon de equilibrio quimico y difusivo dentro de la
burbuja.

Finalmente, debe tenerse presente que debido al tipo de sistema utilizado en la medi-
cion, basado en la deteccion del pulso de luz, la zona medida del diagrama de fases es
estrictamente de sonoluminiscencia.

5.3. Resultados

En las Figuras/5.2/y 5.3/ se muestran la evolucion del tiempo de colapso, la intensidad de
sonoluminiscencia y la senal del micréfono para un experimento tipico. Estos resultados
corresponden a una concentracion de aire de 5%. Para el origen de la escala temporal
tomamos el momento de la extincion de la burbuja.

Inicialmente se puede apreciar una regién donde el voltaje aplicado a los piezoeléctricos
era constante. Luego, se aplic6 una rampa lineal durante aproximadamente 30 segundos
hasta la extincién de la burbuja.

En estas figuras puede observarse que el tiempo de colapso, la intensidad de sonolumi-
niscencia y el voltaje en el micréfono aumentan en forma monétona y presentan una serie
de fluctuaciones de diferentes caracteristicas a medida que la presion actstica aumenta.
Durante los tltimos 8 segundos de la evolucion previos a la extincion de la burbuja se
puede observar un comportamiento de reciclado.
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Figura 5.3: Variables medidas durante el experimento de la Figura 5.2, a)Intensidad de
sonoluminiscencia y b) Senal obtenida por el microéfono, filtrada a la frecuencia de excitacion

Las fluctuaciones en el tiempo de colapso mostradas en los detalles 1 y 2 de la Figura 5.2
se observaron para todas las concentraciones de aire utilizadas. La posicion particular y
la forma de estas fluctuaciones variaban para cada medicién. Sin embargo, para una con-
centracion de aire dada, las zonas en donde el tiempo de colapso presenta una dispersion
baja, se mantienen relativamente fijas. Este hecho se analizara nuevamente mas adelante.
En los detalles 1 y 2 de la Figura 5.2/ se puede observar que la forma de las fluctuaciones
puede ser bastante compleja. En algunos casos (detalle 2) la estructura es similar a un
doblamiento de periodo como el reportado anteriormente en la bibliografia [53]. El tipo de
fluctuaciones observadas en el detalle 1, en cambio, no han sido reportadas previamente
en la literatura.

La intensidad de sonoluminiscencia (Figural5.3(a)) presenta una disminucion en las posi-
ciones en las que se producen las fluctuaciones, ya sea del tipo mostrado en los detalles 1
o 2 de la Figura 5.2.

Para presiones actusticas mayores, cercanas a la extincion de la burbuja, se producen una
serie de rapidas caidas en el tiempo de colapso acompanadas de una disminuciéon de un
orden de magnitud en la intensidad de sonoluminiscencia (detalle 3 en Figura [5.2)). Este
tipo de comportamiento es similar al investigado por Dam [49] y denominado por este
como modo de reciclado. En [49] este modo era precedido por un doblamiento de periodo
en la intensidad de sonoluminiscencia. En las mediciones realizadas durante este trabajo
no se pudo comprobar este comportamiento debido a la integracion de 1000 pulsos que
utilizabamos.

Durante los tltimos 8 segundos de la evolucion aparecen dos islas de estabilidad durante
las cuales la intensidad de sonoluminiscencia se recupera lentamente hacia valores simila-
res a los que mostraba antes de entrar en la zona de reciclado. Es importante notar que
los tiempos caracteristicos de este crecimiento estan determinados por la dindmica de la
burbuja (difusion de gases dentro de la burbuja) y no por la integracién antes mencionada
(= 70ms).

En el detalle 3 de la Figura 5.2 se muestran los tltimos momentos del modo de reciclado
antes de la extincién de la burbuja. En esta region, la frecuencia de reciclado es bastante
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Figura 5.4: Intensidad de sonoluminiscencia medida para 6 diferentes experimentos realizados
con 5% de aire disuelto como funcion del tiempo de colapso. Se han separado por colores los
puntos “estables” (azul) e  inestables” (rojos). Se consideran estables si la méaxima diferencia

entre los tiempo de colapso de 500 puntos consecutivos es menor a 150ns

alta (entre 30Hz y 100Hz), determinando tiempos caracteristicos mucho menores que los
procesos difusivos.
Al final, la amplitud del reciclado aumenta y la burbuja desaparece de en forma abrupta.

En la Figural5.4 se muestra la intensidad de sonoluminiscencia como funcién del tiempo
de colapso para 6 experimentos diferentes realizados todos con una concentracion de aire
disuelto del 5 %.

En la Figura 5.4/ se han separado los puntos en dos colores que denotan la estabilidad

de los puntos medidos. Esta estabilidad esta asociada a la ausencia de las fluctuaciones
observadas en los detalles de las Figura 5.2 De esta manera, se tomaron como estables
los puntos que presentaban una baja dispersion en los tiempos de colapso. En particular
se tomo6 como estables los puntos que presentaban una dispersion maxima de 150ns en
500 puntos consecutivos.
En esta figura podemos ver que la intensidad de sonoluminiscencia aumenta monoéto-
namente con el tiempo de colapso hasta casi la extinciéon de la burbuja. Sin embargo,
momentos antes de la extincion, la intensidad presenta una disminucion hasta valores del
10 % de la maxima intensidad. Esta disminucién coincide con el modo de reciclado que se
observa en el final de la Figura [5.2. La distinciéon de los puntos estables permite ver que
existen zonas estables bien determinadas, sobre todo para presiones acusticas elevadas.
Ademés, se observan puntos estables en la zona de reciclado, que corresponden a las islas
de estabilidad en las cuales la intensidad de sonoluminiscencia se recupera lentamente,
como las que se observan al final de la Figura 5.3(a).

En la Figura 5.5/ se muestran los puntos en el diagrama de fases (Ry — P4), obtenidos
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Figura 5.5: Diagrama de fases en sonoluminiscencia. Los puntos indican los resultados
experimentales en donde el color indica la intensidad de sonoluminiscencia relativa a la escala
mostrada a la derecha. Las lineas continuas negras son las curvas de estabilidad difusiva para

diferentes concentraciones de aire disuelto como se indica sobre las lineas. Las lineas azules
indican los valores de tiempo de colapso constantes. La linea rojas a trazos muestra la
inestabilidad paramétrica para el modo n = 2, la linea de trazos rosada indica la inestabilidad
de Rayleigh-Taylor para el modo n = 2 y la linea continua indica el umbral de Blake [6, [43]. La
linea negra continua gruesa indica la posicion de la inestabilidad de Bjerknes cuando se tiene en
cuenta una componente armonica de alta frecuencia del 10 %.

a partir de las mediciones del tipo mostrado en las Figuras 5.2 y 5.3. Los valores de R,
se obtuvieron a partir del modelo numérico [43], utilizando el valor de tiempo de colapso
medido. Se muestran los resultados de mediciones en 11 valores de concentraciéon de aire
disuelto entre 5% y 100 % y un promedio de 10 mediciones para cada concentracion.

El color de los puntos indica la intensidad de sonoluminiscencia en la Figura 5.5/ y la
concentracion del aire disuelto en la Figura [5.6.

Los errores experimentales asignados a los puntos medidos son de 50ns en el tiempo de

colapso y 0.05bar en la presion acistica . El error asignado al valor de Ry depende de los
errores en el tiempo de colapso, la presion acustica y la posicion en el diagrama de fases.
Estos errores pueden variar desde 0.7um para pequenos valores de Ry, hasta 1.5um para
valores altos. Los errores en la presion acustica son mayores (0.1bar) para concentraciones
de aire disuelto grandes, debido a la menor estabilidad espacial de la burbuja.
En esta figura se indican ademés de los puntos experimentales, las curvas de equilibrio
difusivo, de tiempo de colapso y las diferentes posiciones de las inestabilidades paramétri-
ca, de Rayleigh-Taylor y de Bjerknes. Para cerrar el diagrama de fases se indica también
la posicion del umbral de Blake.
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Figura 5.6: Diagrama de fases en sonoluminiscencia. Se muestran los mismos puntos de la
Figura 5.5/ donde el color indica la concentraciéon de aire disuelto.

La inestabilidad de Bjerknes fue calculada teniendo en cuenta dos contribuciones al campo
de ultrasonido que experimenta la burbuja. La primera y mas importante, esta formada
por la excitacion de los piezoeléctricos en la frecuencia de resonancia, la segunda en cam-
bio, esta formada por un armoénico de la primera a una frecuencia 11 veces mayor y con
una magnitud que es el 10 % de la principal. La fase relativa entre ambas contribuciones
se tom¢ igual a cero. Resultados similares se obtienen si se consideran otros armoénicos de
la frecuencia fundamental, sin embargo, la fase entre ambas contribuciones resulta ser un
pardmetro que modifica notablemente la posicién de la inestabilidad. De todas formas el
movimiento que produce no cambia la caracteristica de que sigue la forma de las lineas
de tiempo de colapso constante. En el caso de la Figura [5.5) la fase relativa fue elegida de
forma tal que la posicion de la inestabilidad aparezca para valores de tiempo de colapso
tan bajos como sea posible.

En la Figura 5.6 puede observarse que la intensidad de sonoluminiscencia parece estar
relacionada con el tiempo de colapso independientemente de la concentracion de aire.
Puede observarse en esta figura una tendencia a obtener valores de intensidad de sono-
luminiscencia mayores a medida que el tiempo de colapso aumenta. Existe sin embargo
una zona para valores de tiempo de colapso altos (~ 21useg), donde la intensidad de
sonoluminiscencia disminuye. Esta region denota la zona de reciclado que se observa al
final de las Figuras 5.2 y 5.3.

La Figura 5.6 muestra que los valores de concentracion de aire coinciden con los valores
de equilibrio difusivo calculado por le modelo numérico sélo para concentraciones bajas.
Para cantidades de gas disuelto mayores al 60 %, los puntos calculados se encuentran en
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posiciones del diagrama de fases que predicen concentraciones menores. Para concentra-
ciones de aire mayores al 80 % los puntos medidos son siempre inestables y ocupan la zona
del diagrama de fases con tiempos de colapso mayores a 21useg.

En cuanto a la posicién de la frontera de extincion, puede observarse que para concentra-
ciones de aire calculadas por el modelo mayores al 30 %, el limite en el diagrama de fases
estd determinado por un valor de Ry méaximo (~ 6um). Esto se encuentra en un acuerdo
razonable con la posiciéon de la inestabilidad paramétrica.

Para concentraciones menores al 30 % aparece una frontera de extincién que presenta una
caracteristica similar a la que presentan las lineas de tiempo de colapso constantes. Pa-
ra estas concentraciones el tiempo de colapso maximo se encuentra entre los 21.5useg y
22pseg.

La inestabilidad de Rayleigh-Taylor calculada segtn [43] no es consistente con la posicion
de la frontera de extincién encontrada experimentalmente.

5.4. Discusion

Desde el inicio de la sonoluminiscencia a presiones actsticas bajas, la emision de luz es
un proceso estable excepto por la existencia de algunas zonas donde aparecen pequenas
fluctuaciones en el tiempo de colapso (detalles 1 y 2 de la Figura 5.2). Las posiciones
de estas zonas son reproducibles para diferentes experimentos con una concentracion de
aire disuelto fija. Estas fluctuaciones presentan una estructura bastante compleja, donde
pueden observarse doblamientos de periodo en el tiempo de colapso. Por otro lado, se ob-
servaron cambios en la posicion espacial de la burbuja en el resonador en coincidencia con
estas fluctuaciones. Con la excepcion de algunos trabajos hallados en la literatura |10} 50],
estas interesantes estructuras han sido ampliamente ignoradas en sonoluminiscencia. Esto
puede deberse al hecho de que este tipo de fluctuaciones se obtienen en pequenas regiones
del espacio de fase y son muy sensibles a los parametros de control tales como la tempe-
ratura la concentracion de aire disuelto y la frecuencia de trabajo.

Para presiones actsticas més elevadas y antes de la extinciéon de la burbuja, se desarro-
lla un mecanismo de reciclado (Figura 5.2, detalle 3). Es posible en esta zona identificar
dos tipos de reciclado que difieren en frecuencia e intensidad de sonoluminiscencia como
se explico en la introduccion. Al final de la Figura 5.2 se pueden observar dos islas del
tipo I entre regiones del tipo II. El modo de reciclado de tipo I fue predominante para
concentraciones de aire mayores y aparece en general, para valores de presion actstica
menores que el de tipo II. Por otro lado, hemos encontrado que la extincion de la burbuja
se produce una vez que el modo de reciclado de tipo II se desarrolla independientemente
de la concentracion de aire.

El rango de presiones para las cuales la burbuja se encuentra en el modo de reciclado
aumenta para concentraciones de aire mayores, de hecho, para soluciones saturadas de
aire (100 %), la burbuja se encuentra en el modo de reciclado para todas las presiones
acusticas donde se observa sonoluminiscencia.

Hemos encontrado experimentalmente que la probabilidad de extincion es funcién princi-
palmente del tiempo de colapso de la burbuja. Esto es cierto para concentraciones menores
al 30 %, para concentraciones mayores, el mecanismo responsable de la extincion coincide
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con la inestabilidad paramétrica.

Teniendo en cuenta estos hechos, la extincion de la burbuja puede ser interpretada
como un evento estadistico en el cual cada vez que la burbuja se fragmenta en el modo
de reciclado existe una posibilidad de que no vuelva a formarse produciendo su extincion.
Esto es, si la cantidad y tamano se los fragmentos es tal que se produce una disolucion
de todos ellos, la burbuja se extingue. Si en cambio la ruptura se produce de forma tal
de que alguno de los fragmentos es suficientemente grande (con una cantidad renovada de
aire) la burbuja continua en su modo de reciclado hasta la proxima ruptura.

Teniendo en cuenta que antes de la apariciéon del modo de reciclado se verifica la exis-

tencia de doblamiento de periodo y la anisotropia en la emision de luz, podemos asociar el
comienzo del modo de reciclado con la ruptura de la burbuja debido a una perturbacion
no esférica.
Por otro lado, realizamos un calculo de la intensidad total de ultrasonido emitido por la
burbuja debido a su dinamica. Consideramos a la burbuja en este caso como un pulsador
esférico [23]. Los resultados indican que la emision total de ultrasonido presenta valores
que crecen de la misma manera que los valores de tiempo de colapso. El ultrasonido emi-
tido por la burbuja se suma a la presion actstica impuesta exteriormente e interactua
con la misma burbuja. Este célculo sugiere que esta interaccién podria ser una fuente
de perturbacién no esférica que produce la ruptura de la burbuja. Mas ain, existe evi-
dencia de que la emision de ultrasonido producida por la burbuja, afecta la posicion y
la estabilidad de la misma burbuja [50, 52, 54, 55]. An et al. [47] realizo el calculo de la
posicion de la inestabilidad de Rayleigh-Taylor agregando una perturbacion no esférica en
la presion. El valor de presion era constante y su valor elegido de forma tal de representar
los datos experimentales existentes hasta ese momento. En este trabajo no se indica cual
podria ser la fuente de esta perturbacion. Los resultados indican que la nueva posiciéon
en el diagrama de fases de la inestabilidad es similar a la de tiempo de colapso fijo para
valores de concentracion de aire bajos. Esto estaria de acuerdo a los datos experimentales
aqui presentados.

Por otro lado, en la Figura 5.5 presentamos los resultados obtenidos para la posiciéon
de la inestabilidad de Bjerknes cuando se consideran dos contribuciones al campo de
ultrasonido que experimenta la burbuja. Este célculo no pretende evaluar el valor exacto
de la fuerza de Bjerknes que experimenta la burbuja en el campo de ultrasonido completo
sino que muestra la factibilidad del mecanismo como responsable de la extincion. La
posicion de la inestabilidad se calcul6 utilizando un solo armoénico de intensidad similar
a la encontrada experimentalmente y de fase elegida de forma tal de obtener el menor
tiempo de colapso para la extinciéon. La posicion de la inestabilidad calculada de esta
manera coincide relativamente bien con los datos experimentales.

Sin embargo, es importante notar que la posicién de esta inestabilidad no predice la
desaparicion de la burbuja, sino que implica que la posiciéon central ya no es un punto
de equilibrio estable. De esta forma, si la posicion en el diagrama de fases supera esta
inestabilidad la burbuja se alejara del centro del resonador. Este comportamiento no se
detecto en ninguno de los experimentos realizados para ninguna de las concentraciones de
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aire

5.5. Conclusiones

En este capitulo estudiamos la evoluciéon de una burbuja sonoluminiscente en un siste-
ma agua-aire durante una rampa creciente en la presion acustica aplicada para diferentes
concentraciones de aire disuelto.

Encontramos que existen dos mecanismos diferentes que limitan la zona accesible del dia-
grama de fases dependiendo de la concentracion de aire disuelto. Para concentraciones
mayores a 30 %-40 % respecto de saturacion, la extincion de la burbuja estd determinada
por un limite en el valor de Ry que se puede alcanzar. Este hecho esta en completa con-
cordancia con la posiciéon de la inestabilidad paramétrica.

Para concentraciones de aire menores a 30 %-40 % encontramos que la limitacion en el
diagrama de fases esta dada aproximadamente por un valor maximo en el tiempo de co-
lapso de la burbuja.

Hemos propuesto dos mecanismos diferentes como posibles responsables de este compor-
tamiento. El primero es la inestabilidad de Rayleigh-Taylor amplificada por una pertur-
bacion no esférica en la presion acustica. El segundo es la existencia de una fuerza que
aleja a la burbuja del antinodo de presion en el centro de resonador (fuerza de Bjerknes).
Para el calculo de esta fuerza es necesario incluir en el campo de ultrasonido de excitacion
una componente armoénica producida por la misma burbuja.

A pesar de que ambos mecanismos presentan una dependencia correcta (su posicion esta,
determinada aproximadamente por un valor de tiempo de colapso constante) el segundo
mecanismo no deberia producir una extinciéon abrupta, sino que tendria que alejar a la
burbuja del centro en forma gradual. Este comportamiento no se observé en ningiin caso.
De cualquier modo, en ambos mecanismos la reacciéon de la burbuja al ultrasonido que
ella misma produce debido a su dinamica es esencial para la correcta prediccion de la
posicion de la frontera de extincion para bajas concentraciones de aire.
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Capitulo 6

Estabilidad Espacial en
Sonoluminiscencia con Acido Sulfirico

En el capitulo 5l estudiamos los limites de la concentracion de energia en una burbuja
sonoluminiscente analizando la frontera en el diagrama de fases de la existencia de la
burbuja. De la misma manera, en este capitulo estudiaremos las limitaciones que apare-
cen en el sistema que utiliza acido sulfurico como fluido de trabajo. Estudiaremos més
precisamente un sistema compuesto por una solucion acuosa de acido sulfarico (al 85 %)
en la cual se ha disuelto argon.

En este sistema, a diferencia de lo que ocurre en agua, la posiciéon de la burbuja ya no se
encuentra fija sino que describe pseudo 6rbitas. Mas atin, para presiones actisticas eleva-
das se aleja del centro del resonador.

En este capitulo presentamos los resultados obtenidos para la posicion de la burbuja, el
tamano de las orbitas y la intensidad de luz emitida en funcién de la presion actustica
aplicada para diferentes concentraciones de argén disuelto.

Se estudiaran los mecanismos responsables de este comportamiento y de qué manera
limitan el diagrama de fases accesible en este sistema [56].

6.1. Introducciéon

El fenémeno de la sonoluminiscencia ha sido largamente estudiado desde su descubri-
miento [57, 6]. Una gran cantidad de fluidos han sido ensayados desde entonces [58, 59] y
también diversos contaminantes como surfactantes [60] o simplemente sales en disolucion
[61, 62]. A pesar de esto, el agua pura se ha mantenido como uno de los fluidos mas
adecuados para obtener sonoluminiscencia intensa y estable.

Un cambio en este escenario se produjo cuando Flannigan et al. [12] obtuvieron sonolu-
miniscencia en una tunica burbuja utilizando una soluciéon concentrada de acido sulfarico.
Ellos encontraron que podian conseguir una burbuja sonoluminiscente mas de dos ordenes
de magnitud mas intensa que la obtenida en agua en condiciones 6ptimas. En este tra-
bajo se reportaron valores de presion actstica aplicada de hasta 6bar. Hopkins et al. [63]
ha reportado un incremento de 200 veces en la intensidad de sonoluminiscencia en una
solucion al 85 % de acido sulfarico con 67mbar de xenon en soluciéon respecto a la misma
concentracion de Xe en agua a temperatura de congelacion. Ellos también encontraron
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que la concentracion de gas utilizada afecta enormemente la emision de luz.

Sin embargo, la estabilidad espacial de la burbuja en acido sulfarico es mucho més com-
pleja que en agua pura. Una burbuja en acido sulfarico describe pseudo orbitas cuya
amplitud y frecuencia varian con la presion acustica aplicada [14]. Ademas, cuando la
presion acustica es incrementada por encima de un valor umbral, la posiciéon media de la
burbuja se mueve desde centro hacia las paredes del resonador. Un ulterior incremento en
la presion actstica puede desarrollar una estructura de varias burbujas atrapadas simul-
taneamente en ciertas regiones del resonador [64].

En sistemas que utilizan agua, la existencia de un campo de ultrasonido compuesto por
los armoénicos de la frecuencia de excitacion han demostrado jugar un papel de gran im-
portancia en la estabilidad espacial de la burbuja [50]. Este cmpo de ultrasonido resulta
de la excitacion de los modos normales del resonador por los pulsos de presiéon que genera
la burbuja en cada colapso.

En este capitulo estudiaremos la estabilidad espacial de una burbuja sonoluminiscente en
acido sulfirico para una amplio rango de parametros. La presion actistica se variara desde
los comienzos de la sonoluminiscencia hasta valores en los cuales la burbuja se encuentra
cerca de las paredes del resonador. La concentraciéon de argon se tomaré en todo el rango
donde se pudo obtener sonoluminiscencia, esto es, desde 1% hasta 20 %. Se compararan
por dltimo los datos experimentales con la posicion de las diferentes inestabilidades en el
diagrama de fases.

6.2. Dispositivo Experimental

El dispositivo utilizado es similar al utilizado en el experimento de Extincion en agua

(Capitulo 5, Figura [5.1). Aqui describiremos las diferencias principales.

En la Figura 6.1 se muestra un esquema del dispositivo utilizado.

Se utilizd en este caso un resonador esférico de Pyrex de 89mm de diametro exterior y
aproximadamente 250um de espesor de pared, conteniendo una solucién acuosa al 85 %
de acido sulftarico. Durante los experimentos se utilizé el segundo modo esférico de reso-
nancia resultando en una frecuencia de trabajo de aproximadamente 33,7k H z. El argéon
se disolvia en la solucién previamente desgasada durante al menos 12hs. La mezcla era
transferida al resonador en una atmosfera controlada a través de un tubo de teflon que se
conectaba a la parte inferior del resonador (Figura 3.4). Una vez llenado el resonador se
equalizaba la presion con la atmosfera a través del tubo de teflon lleno de 4cido. El tubo
era largo y de pequeno diametro para evitar la difusion de los gases entre la atmosfera y
el interior del resonador. Con este sistema se pueden realizar experimentos en el lapso de
algunos dias sin que la concentracion de los gases cambie apreciablemente. La tempera-
tura era controlada y mantenida fija durante todos los experimentos en 23 + 0,1C".

La burbuja era sembrada utilizando la focalizacién de un pulso de laser de potencia
Nd:YAG (20m.J, 20ns) focalizado en las cercanias del centro del resonador. Alternativa-
mente, si la cantidad de gas disuelto era grande, era posible generar también la primer
burbuja aumentando la presion actistica hasta niveles en donde se produce cavitacion en
el seno del liquido o en las paredes del resonador.

Las variables medidas fueron la intensidad de sonoluminiscencia , la posicion de la bur-
buja en el resonador, el tamano de las orbitas y el tiempo de colapso con respecto a la
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Figura 6.1: Dispositivo experimental. Sistema tipico en sonoluminiscencia donde se aplica una
rampa a la senal de excitacién. Se midieron la senal del microfono, la intensidad de
sonoluminiscencia y el tiempo de colapso en funcién del tiempo

excitacion en funcion de la presion actistica aplicada.

La intensidad de sonoluminiscencia fue medida con dos sistemas independientes. El pri-
mero estaba formado por un fotomultiplicador en conjunto con un integrador de ventana
(gated integrator boxcar Figura [5.1). Normalmente se integraban entre 300 y 1000 pulsos
de sonoluminiscencia en cada punto medido. Este sistema es efectivo mientras la burbuja
se mantiene fija en el centro del resonador.

El segundo sistema estaba formado por una camara CCD que fotografiaba el resonador
con un tiempo de integracion entre 100ms y 300ms. La camara se utilizaba ligeramente
desenfocada para prevenir la saturacion del detector y para incrementar al mismo tiempo
el rango dinamico del detector. A partir de la fotografia también era posible conocer la
posicion relativa de la burbuja en el resonador. Debido a que los desplazamientos de la
burbuja se producen en general en una direccién particular siguiendo un radio de la es-
fera, es posible ubicar la camara de forma tal que se encuentre siempre perpendicular al
movimiento de la burbuja.

La posicion de la burbuja registrada por la cAmara era corregida por el efecto de refraccion
que produce la esfera del resonador. Para ello se utilizdé un programa desarrollado en el
laboratorio que permite realizar el seguimiento de rayos de luz (en la aproximacion de
Optica geométrica) en un espacio de indice de refraccion arbitrario.

La senal de un pequeno micréfono pegado a la pared del resonador era filtrada por un
amplificador Lock-in referenciado a la frecuencia de trabajo. De esta manera se obtenia
una senal proporcional a la presiéon acustica aplicada.

El tiempo de colapso se media utilizando un timer (Stanford Research Systems SR620)
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en el cual la senal de start provenia del micréfono y la senal de stop de la sefial de sonolu-
miniscencia. La senal de sonoluminiscencia era medida por un fotomultiplicador Dantec
X57 amplificado 25 veces (Stanford Research Systems SR145 300MHz amplifier).

Para determinar la evolucion temporal del radio de la burbuja usamos la técnica de Mie
scattering tradicional [6], 42, 65].

Los datos obtenidos fueron comparados con el modelo descrito en [43] para obtener todas
las cantidades de interés (Ry y Pa). En el modelo, y debido al hecho de que la presion de
vapor de la solucion esta formada casi completamente por agua, utilizamos el coeficiente
de acomodacion del agua [66].

Se tomaron un grupo de mediciones en el rango de bajas presiones aciisticas, donde la
burbuja era espacialmente estable y no-sonoluminiscente . En este rango fue posible rea-
lizar medidas repetidas de una misma burbuja lo que conduce a resultados mas precisos.
Para verificar la linealidad de la senal del micréfono con la presion aciistica se tomod otro
grupo de mediciones en el rango de altas presiones acusticas. En esta region la burbuja
se movia en orbitas y las mediciones se realizaban en una sola captura del osciloscopio.

6.3. Resultados

La Figura 6.2 muestra los resultados experimentales y el ajuste con el modelo numérico
de la evoluciéon temporal de la burbuja tomada en la region de bajas presiones actsticas
donde la burbuja es estable espacialmente y no sonoluminiscente.

Los puntos mostrados son obtenidos a partir de la raiz cuadrada de la intensidad medida
por el fotomultiplicador y en este caso se han promediado 30 mediciones. La curva ajustada
es obtenida a partir del modelo numérico descrito en [43|. Los parametros Ry y P4 para
el ajuste se eligen de forma tal de minimizar el cuadrado del la integral de los errores
absolutos (método de minimos cuadrados x?).

Los resultados experimentales y el modelo estan en excelente acuerdo y son de una calidad
similar a la observada en sistemas que utilizan agua (Capitulo 5). En particular, presenta
un buen acuerdo en la amplitud y el tiempo de colapso de cada uno de los rebotes.

La concentracion de argén disuelto que resulta del ajuste para los valores de Ry y Pa
obtenidos es de 2.3 %. Por otro lado la presion de argén utilizada experimentalmente fue
de 16.5mbar, lo que equivale a un 1.8 %.

Con este mismo procedimiento hemos obtenido la presion actistica en todo el diagrama de
fases y en ningtn caso obtuvimos presiones actisticas mayores a 1.8bar. Esto indica que
los valores obtenidos en la referencia [12]| de hasta 6bar son incorrectos.

En la Figura 6.3 se muestran la posiciéon de la burbuja en el resonador, el tiempo de
colapso y la intensidad de sonoluminiscencia como funcién de la presion actistica en el
centro del resonador. La cantidad de argon disuelto en este caso fue de 30mbar. Todos los
puntos experimentales corresponden a condiciones de sonoluminiscencia.

En la Figura6.3(a) las barras de error describen el tamano de la 6rbita en la direccion
radial. Debido a que la frecuencia de trabajo era de aproximadamente 33.7kHz, la posicion
del primer nodo de presion se encuentra a 22mm del centro del resonador (la velocidad
del sonido en la solucién es de ~ 1480 ).

En la Figura 6.3(a) es posible observar que la burbuja se mueve desde el centro hacia las
paredes del resonador en forma mondétona a medida que se aumenta la presion actstica.
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Figura 6.2: Evolucién temporal del radio de la burbuja utilizando la técnica de Mie
sacattering. Los puntos azules provienen de la senal del fotomultiplicador (30 promedios) a la
que se le substrajo el ruido de fondo y se tom6 la raiz cuadrada. La curva continua es el
resultado de un ajuste con el modelo numérico [43]. Los pardmetros del ajuste son
Ry =796 +0,05um y P4 = 1,33 +0,05atm. El radio maximo es 37.2um y el tiempo de colapso
18.7 ps. La presion de argdn utilizada en este experimento fue de 16.5mbar.

Sin embargo, la velocidad a la que se aleja del centro depende del valor de presion actustica
aplicada. Para valores bajos de presion actstica , la burbuja permanece cerca del centro del
resonador. Para presiones actsticas entre 1.4atm y 1.7atm se produce un gran incremento
en distancia al centro. En esta region el tamano de las érbitas de la burbuja alcanza su
valor maximo. Para presiones mayores a 1.7atm la burbuja continua moviéndose hacia
radios mayores pero lo hace a una velocidad cada vez menor.

Las Figuras 6.3(a) y 6.3(b) muestran una estructura similar. Ambas muestran un méaximo
para presiones acusticas cercanas a 1.45atm y permanecen luego casi constantes para
presiones mayores a 1.8atm. La mayor diferencia entre estas figuras es la presencia de
un pequeno crecimiento en la intensidad de sonoluminiscencia para presiones cercanas a
1.3atm. Este aumento no se presenta en el tiempo de colapso.

Es importante notar, que la presiéon actustica en la posiciéon de la burbuja es menor que la
del centro del resonador y es por esto que se aclara en el eje en la figura 6.3.
Considerando un modo esférico de resonancia, la relacion entre la presion en el centro y la
presion en la posicion de la burbuja estd dada por la funcién de Bessel esférica de orden

ZEro: -
P in 2mfr
a(r) _ i (6.1)
KON
donde r es la distancia al centro de la burbuja, f es la frecuencia de trabajo y c es la
velocidad del sonido en el liquido.
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Teniendo en cuenta esta relacion, es posible calcular la presion que experimenta la burbuja
(Pup) en funcion de la presion actustica en el centro del resonador (Pye).
Este calculo se muestra en la Figura 6.4l

En esta figura puede observarse que la P, se incrementa casi linealmente hasta un
valor cercano a los 1.4atm. Este comportamiento es consistente con el hecho de que la
burbuja permanece aproximadamente en el centro y por lo tanto ambas presiones son
iguales. La P,}, presenta un méaximo alrededor de 1.43atm. Ademas, este méaximo coincide
con el méximo de intensidad de sonoluminiscencia y tiempo de colapso. Entre 1.4atm y
1.7atm, la P,, muestra algunas oscilaciones y para valores de P, >1.7atm alcanza un
valor constante de aproximadamente 1.33atm. En esta tltima regién, un cambio en la P,
produce solo un desplazamiento de la burbuja hacia zonas més alejadas del centro en las
cuales la presion que experimenta la burbuja se mantiene constante.
La similitud entre las Figuras 6.3(b) y 6.3(c) sugiere una relacion lineal entre el tiempo
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Figura 6.4: Presion actstica en la posicién de la burbuja calculada segin la Eq. 6.1, Las
barras de error muestran la variacion de la presién aciistica como consecuencia del movimiento
de la burbuja (barras de error en la Figural6.3(a)). El valor absoluto del error a partir de la
calibracion es de 0.05atm y es constante en todo el rango mostrado. Este error no se ha
incluido para mayor claridad de la figura.

de colapso, la presion actstica y la intensidad de sonoluminiscencia.
En la Figura 6.5 se dibuja la intensidad de sonoluminiscencia en funciéon del tiempo de
colapso.

La Figura 6.5 muestra que la relacion entre el tiempo de colapso y la intensidad de
sonoluminiscencia es bastante lineal excepto por una dispersién un poco mayor para in-
tensidades de sonoluminiscencia méas altas. Este comportamiento sugiere que si es posible
aumentar de algin modo el tiempo de colapso, se pueden obtener mayores intensidades
de luz.

La presion actustica muestra también un comportamiento similar pero con diferencias ma-
yores. Este hecho puede relacionarse con la existencia de un campo de ultrasonido formado
por componentes armoénicas de la fundamental que se suma a la excitacion impuesta ex-
teriormente. Este complejo y rico espectro de frecuencias esta determinado por la emision
de ondas de presion que produce la burbuja en el colapso.

La Figura 6.6/ presenta el campo de ultrasonido de alta frecuencia (UXF) existente en
el resonador en funciéon de la presion actstica aplicada. Este URT es calculado a partir
del valor rms (raiz cuadrada del valor cuadrado medio) del micréfono a la cual se le ha
substraido la componente en la frecuencia fundamental.

El valor méximo que aparece en esta curva, alcanzado a una presion de P,. ~ 1.3atm,
representa cerca del 10 % del valor del primer armoénico (excitacion fundamental). E1 U
presenta una estructura compleja formada por armoénicos de hasta 15 veces la frecuencia
fundamental. Esto en realidad se debe a la limitacion en el ancho de banda del micréfono
utilizado. En otros experimentos realizados con hidréfonos mas rapidos pueden observarse
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Figura 6.5: Intensidad normalizada de sonoluminiscencia como funcién del tiempo de colapso
para los puntos mostrados en la Figura |6.3. La relacién que presenta es aproximadamente
lineal, con una dispersién mayor para valores de intensidad de sonoluminiscencia més grandes.

componentes de hasta 50 veces la fundamental.

De la Figura 6.6/ deben tenerse presente dos hechos fundamentales. El primero es que
el valor del UFT decrece para valores altos de presion actsticas. El segundo es que esta
cantidad es la tinica que presenta un comportamiento similar a la intensidad de sonolumi-
niscencia para valores de P, ~ 1.3atm (Figura 6.3(c). Esto puede ser interpretado como
evidencia de que el crecimiento en la intensidad de sonoluminiscencia en esa region esté
relacionado con una modificacién en la dinamica de la burbuja debido a la excitacién con
componentes de ultrasonido de alta frecuencia.

6.4. Discusion

En esta secciéon examinaremos un tratamiento simplificado de las fuerzas que actian
sobre la burbuja con la idea de retener las componentes més relevantes en cuanto a la
determinacion de la posicion media de la burbuja en el resonador.

Con esta intencion calculamos la fuerza de Bjerknes primaria en el espacio de fases Ry,
P,. Buscamos los puntos en este diagrama de fases donde esta fuerza se hace cero.

La fuerza primaria de Bjerknes (Fg) promediada en un ciclo de ultrasonido puede calcu-
larse como [23]:

1 /T Ar 4
FB(r) = T/o —VP(t,r) ’ ?R(t) dt (62)
donde P es la presion actustica, R es el radio de la burbuja y 7" es el periodo de un

ciclo de ultrasonido.
La Fg depende de la posicion en el resonador a través del VP. La presion aciistica en el
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Figura 6.6: Componente de alta frecuencia del micréfono. La cantidad mostrada es el valor
rms de la sefial del microfono a la que se le ha substraido la componente en la frecuencia
fundamental. La curva es un promediado por ventana de 5 puntos adyacentes y la barra de
error esta tomada igual a la desviaciéon estandar de estos valores.

resonador la podemos escribir como

sin (k- r)
k-r

donde P, es la presion exterior, en nuestro caso atmosférica (0.92bar), w es la frecuencia

de trabajo y k es el vector de onda y es igual a w/c, con ¢ la velocidad del sonido en el
liquido. De esta forma podemos calcular el gradiente de la presion actstica como:

Puy = P + - sin (wt) (6.3)

VR, — | ) sn J)] sin (wt) = f(r) - sin (w) (6.4)
r k-r
Reemplazando la Ec. 6.4/ en la Ec. 6.2l obtenemos para el calculo de la fuerza de Bjerknes
47 r 3
Foy = 37+ (1) /0 —sin (wt) - RS dt (6.5)

La Ecuacion 6.5 se anula en dos casos que han sido ampliamente estudiados en la
bibliografia [67]: cuando VP = 0 (antinodo de presion) o cuando el radio de la burbuja es
constante (nodo de presion). En este ultimo caso la fuerza se anula por ser cero la integral.
La estabilidad de estos puntos estd determinada por el tamano de la burbuja [67]. Reali-
zando un analisis lineal en la dindmica de la burbuja se puede demostrar que para burbujas
més pequenas que el tamano de resonancia®, el antinodo de presién es un punto de equi-
librio estable y el nodo es inestable. La inversa es cierta en el caso de burbujas de tamano

'El tamaifio de resonancia estd dado por el radio la burbuja cuya frecuencia natural de oscilacién es
igual a la frecuencia de trabajo.
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Figura 6.7: Diagrama de fases para los puntos fijos del sistema.Se incluyen en la figura la
posicion en donde la fuerza de Bjerknes se anula (linea roja continua), la inestabilidad
paramétrica (linea punteada azul) y la inestabilidad de Rayleigh-Taylor (linea punteada negra
con cuadrados). El circulo en el diagrama muestra la posicion de punto medido al final de las
Figuras 6.3 y 6.4 (1.33atm y 22.5 us).

mayor al resonante.

Cuando se realiza un analisis completo de la dinamica de la burbuja, incluyendo los efec-
tos no lineales de considerar presiones actusticas elevadas, la Ecuacion 6.5 puede anularse
también en una tercer circunstancia [52|. Esta condicion aparece cuando la dindmica de
la burbuja, es decir el R, es tal que anula la integral de la Ecuacion 6.5. Debe notarse
que esto es independiente del valor del gradiente de presion particular y que sélo esta
relacionado con la presion a través de la dinamica de la burbuja.

En la Figura 6.7/ se muestran las posiciones en el diagrama de fases en donde la Fg se
hace cero debido a este tercer mecanismo.

En este caso se utilizo para el calculo el modelo descrito en [37]. En la misma figura se
incluyen la posicion de la inestabilidad paramétrica y la inestabilidad de Rayleigh-Taylor.
También se incluy6 en la figura, una marca que indica la posicion del punto fijo (difusi-
vamente estable) del final de las Figuras 6.3/ y 6.4/ cuyos pardmetros medidos son 1.33atm
y 22.5 ps.

Para este punto corresponde en el diagrama de fases una concentraciéon de argon de 3.4 %,
en acuerdo con la presion de gas utilizada (30mbar) lo que equivale a una concentracion
de 3.3%.

En la region denominada “estable” en la Figura 6.7, el inico punto en el resonador donde
la g = 0 y es estable, es en el centro del resonador (antinodo de presion). Por lo tanto,
las burbujas que se encuentren en esta region del diagrama de fases experimentaran una
fuerza hacia el centro del resonador.

En la region denominada “inestable”, los tinicos puntos estables seran los que pertenezcan
a un antinodo de presion y por lo tanto una burbuja que se encuentre en esta region del
diagrama de fases experimentara una fuerza hacia las paredes del resonador.
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Si comenzamos con una burbuja en el centro del resonador y en la region estable y aumen-
tamos la presion actustica, la burbuja permanecera en el centro hasta que se alcance la
frontera indicada en la Figura 6.7 como Fg = 0. Si la presiéon acistica es incrementada
por encima de este valor y la burbuja ingresa a la zona inestable del diagrama, la fuerza
apuntaréa ahora hacia el nodo de presion (en el caso del experimento esto es una esfera de
22mm de radio).

Sin embargo, cuando la burbuja se mueve hacia las paredes, la presion actustica que ex-
perimenta disminuye debido al perfil espacial de la presion (Ec. 6.3) y esto significa que
la posicion en el diagrama de fases se modificara en sentido de regresar a la zona estable
del diagrama. Este procedimiento continuara hasta que la burbuja alcance nuevamente la
frontera de Fg = 0.

Por este motivo, aparece una nueva posicion estable en el resonador. Esta posicion es la
region del espacio en el resonador donde la presion actustica es tal que se encuentra sobre
la curva Fg = 0 de la Figura 6.7. De aqui, si la presion acustica es incrementada el tinico
efecto sobre la burbuja (luego de un transitorio) sera que la posicion estable se movera a
una esfera de radio mayor, pero la presion actstica que experimente permaneceri cons-
tante. Como consecuencia, una vez alcanzada la frontera de Fg = 0 la dindmica completa
de la burbuja permanecera constante frente a un aumento de la presiéon actistica en el
centro del resonador. En particular, la intensidad de sonoluminiscencia y el tiempo de
colapso permaneceran constantes lo cual se verifica experimentalmente en el final de las
Figuras 6.3(b) y 6.3(c).

Cabe mencionar que en la Figura 6.4/ sin embargo, pueden observarse puntos en los cuales
la presion actustica es mayor que el valor final de 1.33atm. Estos puntos poseen ademés
una intensidad de sonoluminiscencia y un tiempo de colapso también mayores.

Este hecho puede entenderse debido a la existencia de armoénicos de alta frecuencia pre-
sentes en el campo de ultrasonido. Estos armoénicos modifican principalmente el valor del
VP debido a la alta frecuencia espacial que presentan. Estas modificaciones se tornan
importantes en las regiones centrales del resonador, donde el VP debido al modo funda-
mental es pequeno.

La modificacion exacta que producen estos armoénicos es compleja debido a que depende
de la fraccion de cada armoénico presente y de sus fases relativas.

Sin embargo, en la region donde estos armoénicos son bajos y el gradiente de presion del
modo fundamental es alto, es decir, cuando la burbuja ocupa regiones alejadas del centro,
el anélisis realizado anteriormente es valido.

6.5. Conclusiones

Cuando la presion actustica es incrementada la burbuja se aleja del centro del resona-
dor hacia regiones en donde la presion actustica es una fraccion de la primera.
La ecuacion de Rayleigh-Plesset como parte de un modelo completo para la dindmica
[43, 137] representa correctamente los datos experimentales.
El tiempo de colapso en éacido sulftrico se correlaciona linealmente con la intensidad de
sonoluminiscencia.
Tomando tnicamente la fuerza primaria de Bjerknes es posible explicar la evolucion de la
posicion media de la burbuja en el resonador cuando la presion actistica es incrementada.
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Este modelo sencillo predice que la posiciéon de la burbuja permanece restringida a una
esfera cuyo radio se incrementa al aumentar la presiéon actstica en el centro de forma tal
de mantenerse constante sobre la superficie de dicha esfera.

No se encontré ninguna indicacién de que la inestabilidad de Rayleigh-Taylor se produjese
bajo ninguna condicién experimental estudiada. La aparicion de esta inestabilidad esté
relacionada con la ruptura de la burbuja en fragmentos y este comportamiento no fue
detectado en ningun caso. Ademas, la posicion predicha numéricamente en el diagrama
de fases se encuentra alejada de los puntos experimentales. La alta viscosidad del acido
sulfarico hace+ que esta inestabilidad aparezca a presiones actsticas mas elevadas que en
agua.

La fuerza de Bjerknes actua sobre la burbuja alejandola del centro del resonador, pero
no produce la extincion de la misma. En el caso del acido sulfurico la fuerza de Bjerknes
actila como un proceso limitante que evita alcanzar presiones actsticas mas elevadas y
por lo tanto mayores intensidades de emision de luz.

Por otro lado, esta fuerza es extremadamente sensible a la existencia de armoénicos de alta
frecuencia debido a que depende de los gradientes de presion. De hecho, la emision de
ultrasonido que produce la burbuja, modifica la posiciéon de la misma en el resonador.
Finalmente, el agregado de un armoénico al campo de ultrasonido aplicado externamente
podria ser incluido para incrementar el rango de presiones actuisticas accesibles en sonolu-
miniscencia en acido sulfirico.

Esto se realiza en el capitulo 7/ donde se estudian ademés las consecuencias sobre la esta-
bilidad espacial de la burbuja del agregado de otro armoénico a la excitacion



Capitulo 7

Sonoluminiscencia Multiarmoénica en
Acido Sulfarico

Trabajos previos en sonoluminiscencia de una sola burbuja en soluciones de acido sul-
farico han resaltado el hecho de que la intensidad de la emisién de luz en estos sistemas
son las més altas jamas encontradas. Sin embargo, en este tipo de sistemas la burbuja
se mueve en orbitas en vez de permanecer fija en un punto del espacio como ocurre en
sistemas que utilizan agua.

En este capitulo estudiaremos las bases para obtener una burbuja fija en acido sulftrico
y al mismo tiempo incrementar la intensidad de luz emitida [68§].

La técnica consiste en agregar un armonico a la excitacion ultrasoénica. Excitando el
resonador con otro armoénico es posible obtener un incremento en la intensidad de sonolu-
miniscencia de hasta cuatro veces, alcanzando valores pico de 40uWW en una burbuja que
describe orbitas y de 15uW en una burbuja fija. Hasta donde se sabe, estos valores son
los mas altos obtenidos en un sistema sonoluminiscente.

La capacidad de fijar una burbuja tan intensa abre la posibilidad de realizar investigacio-
nes mas precisas en estos sistemas. En este capitulo describiremos una técnica para medir
el radio de la burbuja en funcién del tiempo que hace uso de esta capacidad.

7.1. Introduccion

El agua ha sido el liquido utilizado en sonoluminiscencia desde el descubrimiento de
este fenomeno [57, 2]. Utilizando xenon como gas disuelto y trabajando a temperaturas
cercanas al congelamiento, Hiller et al. [3] obtuvieron la burbuja sonoluminiscente mas
brillante conseguida en agua. La burbuja se encontraba en este caso, fija en una posicion
muy cercana al centro del resonador [3], 69].

Recientemente [12], se han reportado emisiones de luz en sistemas que utilizan acido sulft-
rico aproximadamente dos 6rdenes de magnitud més intensas que las obtenidas por Hiller.
Entre las diferencias en sistemas que utilizan adcido sulftrico y los que utilizan agua, pueden
distinguirse algunas muy notables. Como se analiz6 en el Capitulo 5, en agua la extincion
de la burbuja es abrupta, debido a la aparicién de una inestabilidad de Rayleigh-Taylor.
En cambio, en acido sulftrico la burbuja no desaparece cuando se incrementa la presion,
sino que se aleja del centro del resonador manteniendo constante la presion acustica que
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experimenta. Esto se estudia en detalle en el Capitulo 6.

Otra diferencia importante es que las burbujas sonoluminiscentes en acido sulftarico des-
criben orbitas quasi-periddicas alrededor de un punto fijo en el resonador. Este punto se
mueve hacia las paredes si la presion actistica es incrementada. Flannigan y sus colabo-
radores [12] han impuesto el término "moving Single Buble Sonoluminiscence" (mSBSL)
para remarcar el hecho de que las burbujas en acido sulfarico se encuentran siempre en
movimiento. Toegel et al. [14] propusieron que la inestabilidad espacial en liquidos vis-
cosos como el acido sulfarico proviene de la fuerza de Basset. Esta fuerza depende de la
historia del movimiento de la burbuja [22] (ver Seccion 2.1.3).

Por otro lado, el uso de excitaciéon con multiples armoénicos ya se ha ensayado en sistemas
que utilizan agua, en general, para obtener un incremento en la intensidad de luz emitida.
Moraga et al.|70] agreg6 una excitacion en diez veces la fundamental en agua para dupli-
car la intensidad de sonoluminiscencia en las mejores condiciones.

Holzfuss et al. [50] demostraron que la estabilidad y posicién de un burbuja sonolumi-
niscente en agua esta determinada por la compleja estructura de armoénicos que aparece
en el campo de ultrasonido debido a la emisién de ondas de presion en el colapso de la
burbuja.

Miés atn, se han utilizado excitaciones compuestas de varios armoénicos para tatar de con-
seguir un incremento en la emisién de luz en sonoluminiscencia en agua [54, 71} [72]. En
el mejor de los casos se han conseguido aumentos de hasta tres veces en la intensidad de
luz emitida.

Para sistemas que utilizan acido sulfarico , encontramos que la fuerza de Bjerknes es la
responsable principal de la posiciéon media de la burbuja y esto impone una limitacion a la
presion acustica méaxima que puede aplicarse a la burbuja. En este sistema la inestabilidad
de Rayleigh-Taylor se encuentra en regiones de presion actustica que no son accesibles a la
burbuja con lo cual no representa una limitacion en el diagrama de fases como en el caso
del agua.

En este Capitulo mostramos como el agregado de un armoénico en la excitacion ul-
trasonica permite evitar la inestabilidad de posicién en acido sulfirico . Se mostraran
resultados experimentales de la obtencién de una burbuja estable utilizando un arménico
de frecuencia cinco veces mayor a la fundamental. Con la aplicaciéon de este armoénico es
posible ademaés, alejar la inestabilidad causada por la fuerza de Bjeknes lo que permite
incrementar la intensidad de luz en cuatro veces respecto del valor mas alto encontrado
en la bibliografia.

7.2. Dispositivo Experimental

El dispositivo experimental ha sido descrito previamente en el Capitulo 6. Describire-
mos aqui las principales diferencias con este.
Se utilizo en este caso el mismo resonador esférico de Pyrex de 89mm de didmetro exterior
y aproximadamente 250um de espesor de pared, conteniendo una solucion acuosa al 85 %
de acido sulfirico. Se utilizé en este caso gas xenon disuelto en el acido sulftarico en un
rango de concentraciones entre 10mbar y 150mbar.
Durante los experimentos se utiliz6 como modo fundamental el segundo modo esférico de
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Figura 7.1: Esquema de conexiones en el dispositivo utilizado. Un generador de ondas
alimenta con una onda senoidal en 5fy a un amplificador de radiofrecuencia. Esta senal
alimenta dos piezoeléctricos ubicados diametralmente opuestos. La senial de sincronismo del
generador era dividida, demorada y filtrada para alimentar cuatro piezoeléctricos en la
frecuencia fundamental fy.

resonancia resultando en una frecuencia de trabajo de aproximadamente 33.7kHz. Este
modo fundamental era excitado por dos piezoeléctricos pegados diametralmente opuestos
sobre el ecuador de la esfera (Figura 7.1). El resonador contaba ademads, con cuatro pie-
zoeléctricos pegados de forma tal de formar un tetraedro con los dos primeros que eran
excitados a una frecuencia cinco veces mayor a la primera (5fp).

Para esto se utiliz6 un solo generador de ondas a la frecuencia 5f; que alimentaba a un
amplificador de radiofrecuencia y mediante el correcto acople de impedancias alimentaba
a su vez a los cuatro piezoeléctricos descritos. Este conjunto constituia la generacion de
la presion actistica de alta frecuencia (PHF).

La senal de sincronismo del generador de ondas era dividida, demorada y filtrada para
obtener una senal senoidal a la frecuencia fy. Esta senal luego amplificada de amplificarse
excitaba a los dos piezoeléctricos restantes. Este conjunto constituia la generacion de la
presion actistica de baja frecuencia (P4).

La temperatura era controlada y mantenida fija durante todos los experimentos en
22+ 0,1C.

La posicion, tamano de las orbitas y la intensidad de sonoluminiscencia fueron medidas
en este caso con una camara CCD ligeramente desenfocada para prevenir la saturacion
del sensor.

La camara fue calibrada con un sensor de potencia patréon asumiendo un espectro tipico
para este tipo de sistemas [37, [12].
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7.2.1. Meétodo de las franjas

Usamos en este experimento dos formas diferentes para obtener la evolucién temporal
del radio de la burbuja. La primera consiste en la medicion utilizando la técnica tradicional
de Mie scattering descrita en detalle en la Seccion 3.2.1 [6].

El segundo método esta basado en la mediciéon directa de las franjas de difraccién que se
producen al iluminar una burbuja y esta descrito en detalle en la Seccion [3.2.3.

Para determinar la posiciéon espacial de las franjas de dispersion utilizamos un léser
pulsado sincronizado con el generador de ondas como fuente de iluminacion. Este laser
emite pulsos de 20ns y hasta 80mJ formando una fuente pulsada de iluminacién muy
intensa. Utilizamos una camara CCD con la 6ptica adecuada para tomar las imagenes de
las franjas entre los 15 y 30 grados respecto de la direccion hacia adelante definida por el
laser.

El método de determinacion de franjas tiene la ventaja sobre el método tradicional de
Mie, de ser robusto atn para grandes cantidades de ruido de fondo. El valor absoluto
del radio es obtenido mediante una calibracién geométrica y la respuesta en frecuencia
equivalente del método estéa limitada solo por el ancho del pulso laser (~ 20ns) y la esta-
bilidad temporal del sistema.

Se utilizé6 un timer SRS 650 (5ps resolucion) para determinar el tiempo entre el pulso
de sonoluminiscencia (registrado por un fotomultiplicador) y el pulso del laser. La senal
de sincronismo de la cdmara era utilizada por la computadora para guardar el valor de
tiempo correspondiente a cada imagen.

El disparo del laser era controlado mediante una demora sincrénica con el generador de
ondas que produce el ultrasonido en el resonador. La senal de start del timer estaba deter-
minada por el pulso de sonoluminiscencia medido con el fotomultiplicador y amplificado
25 veces. La senal de stop era generada por un LED ubicado en la trayectoria del laser.
En la misma figura también se indica la posicion del laser continuo que se utilizé para la
medicion del radio de la burbuja mediante la técnica de Mie scattering tradicional. En
este caso se midio la dispersion de luz integrada en un angulo solido grande (~ 45°) para
obtener un valor del radio en funcién del tiempo en forma relativa. Se utilizdé un laser
He-Ne (A = 632,8nm) y el mismo fotomultiplicador usado en la medicién con la camara.

7.2.2. Modelo numérico

El modelo numérico utilizado en este trabajo es el resultado de la tesis doctoral
de la Ingeniera Puente y estd descrito en detalle en su tesis [16] y en la bibliografia
[19, 20} 73, 66, 74, 75, [76, [77]. En lo que sigue describiremos que fendmenos estan consi-
derados en el modelo.

La dindmica de la burbuja es modelada utilizando la ecuacién modificada de Rayleigh-
Plesset-Keller para tener en cuenta los efectos de condensacion y evaporacion |37, [73]. La
ecuacion de energia en el liquido y las especies quimicas dentro de la burbuja se resuelve
ya sea por un método de colocacion [37,75], o con un aproximacion de capa limite [37, [76],
dependiendo de la presiéon acustica aplicada. El coeficiente de acomodacion es obtenido
siguiendo la referencia [66]. La difusion de gas y vapor dentro de la burbuja y la difusion
de gases en el liquido se resuelven utilizando técnicas numéricas similares a la ecuacion
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de energia.

La luz emitida (espectro resuelto temporalmente, nimero total de fotones y potencia ra-
diada) se obtiene asumiendo condiciones de presion y temperatura constantes dentro de
la burbuja [37, 77, [78, [79].

Todas las hipoétesis han sido puestas a prueba comparando los resultados con una simu-
lacion completa de las ecuaciones de Navier-Stokes [37].

La principal diferencia con trabajos anteriores es que se ioncluyo una frecuencia adicional
de excitacion.

7.3. Resultados

Uno de los aspectos mas importantes en la realizacion de este experimento consiste en
la eleccion del armonico a ser excitado en conjunto con la frecuencia fundamental.
Para determinar el arménico méas adecuado para constituir el campo de presién de alta
frecuencia (P{*") procedimos de la siguiente manera:
Empezamos eligiendo el modo esférico de baja frecuencia que constituye el campo de
presion de baja frecuencia (P{F"). Durante este trabajo hemos usado el primer y segundo
modo de resonancia esférico del resonador con este propoésito.
Una vez establecido el campo de baja frecuencia, se atrapa una burbuja sonoluminiscente
en el centro del resonador. Luego se mide la respuesta del micréfono pegado en la pared
para varias amplitudes de presion actustica. Debido a que la burbuja emite un pulso de
presion sincrénica con la excitacion, el espectro medido seran componentes discretas en
los valores de frecuencia multiplos de la fundamental®. Las magnitudes relativas de cada
componente dependen de la respuesta del resonador a esas frecuencias particulares ob-
teniéndose un valor mas alto para valores de frecuencia que coincidan con un modo de
resonancia.
De esta manera se puede medir para qué armonico de la excitacion fundamental la res-
puesta del resonador es maxima.
Para realizar esta mediciéon es necesario calibrar la respuesta del micréfono. Esta calibra-
cion se realizé6 mediante la generacion de un pulso de presion muy breve con la ayuda de
un laser pulsado y la medicion directa de la respuesta del micréfono.
Una vez elegido el armoénico a utilizar, se ajustaba la fase entre ellos de manera tal de
maximizar la intensidad de luz emitida y la estabilidad de la burbuja.
De esta manera conseguimos medir una burbuja sonoluminiscente de intensidad cuatro
veces mayor (40uW) a la burbuja mas intensa hasta el momento reportada en la biblio-
graffa [12]. Las condiciones utilizadas en este caso fueron: frecuencia fundamental en el
primer modo esférico (~ 17kHz), frecuencia del armoénico 10 veces la fundamental, con-
centracion de Xe disuelto ~ 150mbar. En estas condiciones sin embargo, la burbuja no
era espacialmente estable.
La méaxima intensidad conseguida en una burbuja estable espacialmente fue de 15uW
(50 % mas intensa que en [12]) utilizando el segundo modo esfércio como fundamental,
frecuencia del segundo armoénico 5 veces el fundamental y concentracion de Xe disuelto
~ 150mbar.

IEsto sera valido si la dindmica de la burbuja no presenta doblamiento de periodo
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Figura 7.2: A la izquierda, fotografia de 6 segundos de exposicién de una burbuja
sonoluminiscente tipica, utilizando so6lo el segundo modo esférico del resonador (~ 33kHz). A la
derecha, la misma burbuja cuando se agrega el quinto armonico del fundamental (~ 165kH z)

El ancho a altura mitad (FWHM) del pulso de luz emitido fue de 20ns, mas del doble que
el obtenido en [63] y mas de 100 veces mas ancho que los medidos en agua [§].
Encontramos ademas, que el ancho del pulso era practicamente independiente de la lon-
gitud de onda.

La Figura [7.2(a), muestra las trayectorias de una burbuja tipica en su condicién normal
de “moving SL” (mSBSL) cuando es excitada con un solo un campo de presiones (P4)
formado por el segundo modo esférico del resonador.

La imagen fue tomada con una camara Nikon D50 con 6 segundos de exposiciéon y una
apertura de £/9.

La Figura [7.2(b), muestra una fotografia tomada de igual manera, cuando se agrega la
excitacion de alta frecuencia (P4%) utilizando un armonico de frecuencia cinco veces la
fundamental.

En este caso, el tamano de la burbuja estd limitado s6lo por la resolucién de la 6ptica
utilizada y el sensor de la camara. La estabilidad observada en este caso es similar a la
observada en experimentos realizados en agua (< 100um).

La Figura [7.3 muestra los resultados de la evoluciéon temporal del radio de una burbuja
espacialmente estabilizada utilizando como modo fundamental el segundo modo esférico
y el quinto armoénico de este. Aqui puede apreciarse el excelente acuerdo entre el experi-
mento y el modelo numérico. Este tipo de mediciones en acido sulfirico es por primera
vez asequible gracias a que se puede mantener espacialmente estable.

En el primer ciclo muestra los resultados de tomar la raiz cuadrada de la intensidad de luz
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Figura 7.3: Evolucion temporal del radio de la burbuja medido con dos técnicas diferentes. El
primer ciclo muestra los resultados de utilizar Mie scattering tradicional. El segundo ciclo
muestra los resultados obtenidos utilizando técnica descrita en la seccion [7.2.1. Los valores
ajustados con el modelo son Ry = 9um, PjF = 1,26bar, PfF = 1,56bar y fase = —2,05us

dispersada al angulo de Brewster (Mie scattering tradicional). El segundo ciclo muestra
los resultados obtenidos utilizando técnica descrita en la seccion [7.2.1L

Utilizado el método de las franjas se utilizaron aproximadamente 8 minutos de medicion
para reconstruir la dindmica completa de la burbuja. Teniendo en cuenta que las fotos
fueron tomadas a un ritmo de 2 fotos/seg y que la resolucion temporal obtenida es de
aproximadamente ~ 50ns, esta medicién representa un incremento de 7 érdenes de mag-
nitud en la frecuencia equivalente de medicion. Este es un ejemplo de la gran capacidad
de esta técnica experimental. Por otro lado, da cuenta de la increible regularidad que se
obtiene en este sistema a pesar de ser altamente no lineal.

En la Figura 7.4 se muestra un mapa de contornos de los puntos fijos del sistema
(difusivamente estables) de una solucion acuosa de acido sulfirico al 85 % para distintas
concentraciones de xenén disuelto en funcion de la P y el radio ambiente, para un valor
fijo de PYT = 1,23bar y fase relativa de 9,1us. El maximo valor en P¥" que alcanza esta
figura coincide con el valor ajustado para la Figura [7.3 (1,56bar).

La Figura [7.5 muestra los resultados del célculo de la emisién de sonoluminiscencia en el
rango visible (A = 300nm — 700nm) como funcién de PE% aplicada. Al igual que en la
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Figura 7.4: Puntos fijos del sistema (difusivamente estables) para una solucion acuosa de
acido sulfirico al 85 % para distintas concentraciones de xenén disuelto y para un valor fijo de
PEE = 1,23bar

Figura 7.4, el calculo se realizé para una P{F = 1,23bar y una fase relativa de 9,1us. La
concentracion de xenén disuelto en esta figura se eligio igual a 8.25%. En la Figura [7.4
esta concentracion se dibujo en linea gruesa para mejor visualizacion.

Podemos observar, que la intensidad de sonoluminiscencia aumenta a medida que la P
se incrementa. Segin este modelo numérico, la intensidad aumenta casi cuatro veces al
aplicar una PHT de aproximadamente 1,2bar.

Por otro lado, los valores de potencia total que predice el modelo concuerdan en forma
aproximada, con las magnitudes medidas experimentalmente.

Para el rango de PX¥ entre 0,2bar y 0,5bar, la curva es bivaluada. Esto proviene del
hecho de que para una P existen dos valore de Ry que son difusivamente estables. Esto
se manifiesta en el diagrama de fases de la Figura [7.4 como un “pliege’en las lineas de
contorno en ese rango de presiones para una concentracion de 8,25 %.

La Figura [7.6 muestra los resultados de la mediciéon del tamano de las érbitas y la in-
tensidad de luz emitida como funcién de la P aplicada. Durante este experimento se
utilizaron los valores de P4¥ = 1,36 (en el centro del resonador), frecuencia del modo
fundamental 33731Hz y fase —2,7us. El segundo armoénico se tomé con una frecuencia
cinco veces la fundamental.

Para valores de P pequetios, la burbuja se encuentra alejada del centro del resonador
y es relativamente poco intensa. En esta posicion la burbuja esta constantemente en mo-
vimiento describiendo 6rbitas de aproximadamente 1mm, como lo indican las barras de
error en la Figura 7.6/ y como se observa en la fotografia de la Figura [7.2(a).

Este comportamiento se mantiene practicamente sin cambios hasta un valor umbral de
PIF ~ 1,1bar donde la intensidad de sonoluminiscencia se duplica al mismo tiempo que
la posicion de la burbuja se hace mas cercana al centro del resonador. Luego de este um-
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Figura 7.5: Potencia total de luz emitida como funciéon de la P aplicada. Se tomaron
PﬁF = 1,23bar, fase relativa de 9,1us y concentracion de xenoén 8.25 %

bral, la burbuja ya no describe un movimiento en érbitas sino que se fija en un punto de
la misma manera que muestra la fotografia de la Figura [7.2(b).

Para valores de PYf mayores a este umbral, la posicion de la burbuja permanece casi
constante. Esta region ha sido indicada en la figura como “burbuja estable”.

En esta region la intensidad de sonoluminiscencia se duplica nuevamente cuando la P§¥
alcanza los 1,5bar.

Es importante tener presente que el valor indicado en el eje de P{¥ tiene sentido sélo para
la region en donde la burbuja es estable (que es donde se hizo la calibracién), para otras
posiciones de la burbuja en el resonador la PY¥ que experimente la burbuja dependera
de la magnitud del campo de presiones en ese lugar. Esto depende del modo particular
que se excite a la frecuencia del armoénico utilizado (5fy). Si bien la frecuencia de este
armonico se encuentra cerca del décimo modo esférico del resonador, no se pudo verificar
experimentalmente que fuera este modo en particular el que se estuviese excitando con el
armonico utilizado.

Por tltimo, cabe mencionar que en otros experimentos, con condiciones de similares de
PLIT y fase, la transicion conducia sélo a una disminucion en el tamaiio de la 6rbita, en ge-
neral a valores mucho menores que el inicial pero todavia perceptibles (100um —200um).

7.4. Discusidon

De la Figural7.6/deben tenerse en cuenta tres caracteristicas importantes que provienen
del hecho de utilizar un campo de presion de alta frecuencia y que producen un aumento en
la intensidad de sonoluminiscencia emitida. Primero, antes de la transicion, la burbuja se
encuentra alejada del centro del resonador donde la presion actustica de baja frecuencia es
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Figura 7.6: Potencia total emitida (circulos negros) y posicion de la burbuja en el resonador
(cuadrados rojos) como funcién de la P{F" aplicada. El tamaiio de las 6rbitas descitas por la
burbuja se indican como barras de error en la posicion (para altas Pf F es comparable al

tamaiio del punto). Esta curva fué obtenida realizando una rampa descendente en la P{F".

menor que en la posicion final de la burbuja (cerca del centro). Esto es debido simplemente
al perfil de la presion acustica para este modo (Ecl6.3).

Este aumento de la P4 produce a través de la transicion, un aumento en la intensidad
de luz emitida.

Segundo, en la region donde la burbuja se encuentra estable, su posicién casi no cambia
con lo cual la P que experimenta es constante. Bajo estas condiciones el aumento de
intensidad que se produce es debido solo al hecho de que la P aumenta. Esta region
es comparable en cuanto a las hipotesis de célculo realizadas en las Figuras 7.4y [7.5. Al
igual que en el célculo, un aumento en la P¥" produce un aumento en la intensidad de
luz emitida.

Tercero, la PYF tiene un efecto estabilizante que se manifiesta en forma discontinua al
producir un cambio en la posiciéon de la burbuja.

Debe recordarse que la P{" indicada en la Figura 7.6 tiene sentido s6lo en la region de la
burbuja estable. Esto quiere decir que el salto en la posiciéon de la burbuja también puede
implicar un cambio en la PT.

Por tltimo, es importante notar que la dindmica de la burbuja también produce una
excitacion al campo de ultrasonido debido a las ondas de presion que emite en cada
colapso. Esta emision sincrénica con el campo de ultrasonido excita una gran cantidad de
armonicos de alta frecuencia?. La intensidad de esta contribucién aumenta al aumentar la
violencia del colapso, o lo que es similar, la intensidad de luz emitida. Esto significa que
en la transicion cuando la burbuja duplica la intensidad de luz emitida, es de esperar que
el campo de presion de alta frecuencia se vea modificado en forma importante.

2Con el micréfono pegado al resonador se pueden identificar al menos 30 arménicos en el rango de
frecuencias limitadas por el ancho de banda del sensor.
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7.5. Conclusiones

Hemos desarrollado una técnica que nos permite obtener una burbuja sonoluminiscente
estable espacialmente en una solucién de acido sulftrico al 85 % para altas presiones
acusticas.

Para esto utilizamos una excitacién armoénica de alta frecuencia sumada al campo de
presiones fundamental. La presencia de este armoénico, permite alcanzar intensidades de
sonoluminiscencia de hasta cuatro veces mayores.

En condiciones 6ptimas (baja frecuencia de excitacion fundamental, alta concentracion
de gas disuelto, méxima presion actstica de alta frecuencia aplicada y diferencia de fase
Optima) obtuvimos una burbuja de 40uWW de potencia total emitida en el rango visible
para una burbuja moévil y 15u4W de potencia total para una burbuja fija espacialmente.
La capacidad de tener una burbuja estable espacialmente nos permitié comprobar el
modelo numérico utilizado con gran precision.

Desarrollamos un método para medir la dindmica de la burbuja en forma absoluta que
saca provecho de la gran estabilidad conseguida.

Los resultados obtenidos experimentalmente concuerdan con las predicciones obtenidas
con el modelo numérico tanto para la dinamica de la burbuja como para la intensidad de
luz emitida.

Queda pendiente atin encontrar una explicacion para los diferentes grados de estabilidad
espacial que puede presentar una burbuja cuando se aplica un campo de presion de alta
frecuencia.
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Capitulo 8

Temperatura de Plasma

En este capitulo describiremos los esfuerzos realizados en pos de la determinaciéon
experimental de la temperatura del plasma que se forma dentro de una burbuja sonolu-
miniscente en el momento de méxima compresion. Se describiré el experimento realizado
en sus componentes individuales y el grado de avance alcanzado.

8.1. Introduccion

La determinacion de la temperatura del plasma interior en una burbuja sonoluminis-
cente ha sido un desafio experimental desde el momento de su descubrimiento en 1989
[57].

La dificultad en su determinacion radica en que la generacion del plasma se produce duran-
te un tiempo muy breve (1071% — 107%s) en regiones espaciales muy reducidas (~ 1um).
Se han realizado esfuerzos para obtener estimaciones indirectas de su temperatura a partir
de su espectro [3] o de la emision de lineas espectrales que aparecen en el caso de utilizar
acido sulfarico como fluido [12].

Debido a que las temperaturas alcanzadas son relativamente altas, el espectro de emision
presenta su maximo en longitudes de onda menores a 200nm, por debajo del umbral de
absorcion del agua (y en general de la mayoria de los fluidos). Debido a esto, el espec-
tro medido no presenta una estructura particular en el rango visible sino que aumenta
monoétonamente desde el infrarrojo al ultravioleta. Esto dificulta la estimacion de la tem-
peratura debido a que los ajustes producen curvas similares independientemente de la
temperatura (son siempre similares a la cola de la emision de cuerpo negro). Por otro
lado, la emision de luz en forma absoluta es muy dependiente del tamano de la burbuja
(de la cantidad de gas que contiene) y tratar de estimar la temperatura a partir de este
valor resulta muy dependiente del modelo numérico para la evolucion de la burbuja y del
modelo de emision utilizado en el calculo [6].

En el caso en que se utiliza acido sulfturico como fluido, es posible realizar la determinacion
de lineas espectrales y la consiguiente estimacion de la temperatura a partir de sus inten-
sidades relativas [12]. Flannigan et al. [12] han utilizado este método para determinar la
temperatura dentro de una burbuja sonoluminiscente en acido sulfirico a bajas presiones
acusticas obteniendo valores de hasta 15000K.

Este método presenta algunas limitaciones importantes. Las lineas de emision son soélo
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discernibles para presiones actsticas bajas, para intensidades mas altas las lineas se en-
sanchan y se confunden en el espectro continuo (que de nuevo se asemeja a una cola
de emision de cuerpo negro). Ademés, las temperaturas estimadas de esta forma pueden
ser menores a las del centro de la burbuja debido al apantallamiento que se produce en
las distintas regiones del plasma. De esta manera puede formarse un niicleo mas caliente
rodeado de una porciéon mas fria que emite las lineas observadas.

Un mecanismo utilizado comtnmente en la mediciéon de la temperatura y la densidad de
un plasma, es la determinacion de su constante dieléctrica mediante la interaccion con una
onda electromagnética. Este método ha sido propuesto de hecho para la determinacion de
la existencia del plasma interior [26]. Una variacion de esta propuesta ha sido implemen-
tada en un sistema formado por agua y aire durante la tesis de grado del autor [40]. En
estos experimentos no fue posible determinar de la existencia de un plasma dentro de la
burbuja.

Los trabajos realizados en acido sulftrico [12] han abierto la posibilidad de trabajar con
burbujas mucho méas intensas que en agua y con anchos de pulso mayores (10 a 100 veces
mayor que en agua). Todo esto, sumado al hecho de poder fijar espacialmente la burbu-
ja (ver Capitulo [7) han mejorado las posibilidades de realizar este experimento. En este
capitulo se analizaran esta serie de ventajas sobre el experimento realizado en [40] y el
grado de avance alcanzado.

8.2. Dispositivo Experimental

El experimento planteado consiste en iluminar la burbuja en el momento de méaxima
compresion utilizando un pulso laser muy breve (< 1ns). La dispersion de la onda electro-
magnética, es decir, la intensidad de luz reflejada y refractada por la burbuja en funcion
del angulo, depende del perfil de indice de refraccion dentro de la burbuja (Seccion 2.2.1.
A su vez, el indice de refraccion depende de la temperatura y densidad del plasma ( Sec-
cion 2.2.2).

La idea detrés de este experimento es comparar la dispersion de luz proveniente del pulso
laser, con la predicha para distintas temperaturas dentro de la burbuja. De esta manera
se pretende realizar un ajuste de la temperatura alcanzada.

Para realizar la prediccion teodrica de la dispersion de luz se utilizdé un grupo de modelos
numéricos. Para la determinacion del radio en funcion del tiempo de la burbuja sonolu-
miniscente se utilizé el programa descrito en la Seccion 2.1.2. La distribucion espacial de
la temperatura y densidad dentro de la burbuja se calculé a partir del modelo numérico
desarrollado por Garcia durante su tesis de grado [36] (ver Seccion 2.12)). En este modelo
se resuelven las ecuaciones de Navier-Stokes dentro de la burbuja.

Por ultimo, el indice de refraccion del plasma se calculd usando el modelo para el plasma
interior descrito en la Seccion 2.2.2 y utilizando el programa descrito en el Apéndice Al se
calculo la dispersion en funcion del angulo. Alli se aproxima el perfil de indice de refrac-
cién por una sucesion de capas de indice de refraccién constante.

El dispositivo experimental utilizado se muestra en la Figura 8.1.

Este sistema es similar al utilizado en la determinaciéon del radio absoluto por el método
de las franjas (Seccion 13.2.3). El resonador utilizado es el mismo que se describi6 en el
Capitulo 7 de forma tal de obtener una burbuja sonoluminiscente fija y muy intensa (Fi-
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Figura 8.1: Dispositivo experimental utilizado. Un pulso laser ilumina la burbuja
sonoluminiscente en el momento de méxima compresiéon. La dispersiéon angular del laser es
registrada por una camara CCD y almacenada en una PC. El momento de arribo del pulso

respecto del pulso de sonoluminiscencia es medido por un timer y almacenado en otra PC. Una
combinacién de la senal de Q-switch del laser y la senal de trigger de la cAmara genera una
ventana que habilita al timer s6lo cuando se toma la fotografia. De esta manera es posible
asignar a cada fotografia un tiempo de arribo.

gura [7.1)).

La senal de sincronismo del generador de ondas utilizado para excitar los piezoeléctricos se
utilizaba como entrada en un contador de manera tal de generar una secuencia de pulsos
sincrénicos al generador de una frecuencia menor. La frecuencia de estos pulsos se elegia
lo mas cercana posible a los 50H z, frecuencia donde el laser Nd-Yag trabaja en forma mas
estable. Estos pulsos, luego de atravesar una demora ajustable, disparaban el laser Nd-Yag
de A = 532nm y ~ 20ns de ancho de pulso. Este laser, a su vez, constituia la fuente de un
laser de colorantes que disminuye el ancho del pulso a su valor final de ~ 500ps (descrito
en la siguiente seccion). Este pulso tiene una longitud de onda de A = 590nm.

Este pulso de luz iluminaba la burbuja y las franjas de emision (oscilaciones de la Figura
2.9) eran medidas por una camara CCD. La imagen de las franjas se formaba sobre el
sensor utilizando un objetivo Nikor de distancia focal f = 80mm y apertura f/1,4. Se
utiliz6 un filtro pasabanda y un filtro espacial para mejorar la relacion senal ruido. El
tiempo de integracion de la cAmara se tomaba igual a la inversa de la frecuencia de los
pulsos (20ms). De esta manera, en cada imagen se imprime la dispersion proveniente de
un pulso del laser.

La fase relativa entre el pulso de luz y el colapso de la burbuja era medido con la ayuda
de un Timer (SR 650) donde la senal de start provenia del pulso laser y el pulso de stop
provenia del pulso de sonoluminiscencia (medido con un fotomultiplicador y amplificado
25 veces). Un filtro pasabajos delante del fotomultiplicador prevenia la deteccion del pulso
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del laser en la senal de stop.

Debido a que la camara CCD toma las imagenes a ~ 2fotos/seg y la frecuencia del laser
es de 50H z debemos sincronizar las medidas del timer y la cAmara para poder asignar a
cada foto la fase relativa a la que fue tomada. Para ello se utilizo la senal del Q-switch del
laser Nd-Yag combinada con la senal del disparo de la cAmara para generar una ventana
(gate). Esta ventana habilita al timer a medir el valor de tiempo entre el pulso laser y el
pulso de sonoluminiscencia.

Las imagenes de la camara, asi como también los valores del timer eran almacenados en
dos computadoras.

En el caso de utilizar acido sulftirico, el tiempo durante el cual la burbuja se encuentra
lo suficientemente caliente como para emitir luz varia entre 1ns y 18ns. Por este motivo,
si estamos interesados en evaluar la temperatura maxima de la burbuja, debemos usar un
pulso laser que sea mas breve que estos valores.

En el laboratorio contamos con un léser pulsado Nd-Yag que emite pulsos de ~ 2MW y
20ns de ancho. Para obtener un pulso de luz de ~ 1ns se construyé un laser de colorantes
que es alimentado con el Nd-Yag. En el Apéndice (C se describe en detalle su construccion.

8.3. Resultados

En esta seccion presentaremos inicialmente las caracteristicas de la burbuja sonolumi-
niscente que se estudi6. A partir de esta generamos la estimacion tedrica de la dispersion
angular del pulso laser. Luego se presentaran los resultados obtenidos de la mediciéon di-
recta de la dispersion de luz por esta burbuja y se compraran con las predicciones teéricas.

Inicialmente se gener6é una burbuja sonoluminiscente estable utilizando la técnica des-
crita en el Capitulo 7. Luego se caracterizo esta burbuja midiendo la evoluciéon temporal
del radio mediante la técnica de Mie scattering (Seccion 2.2.1)). A partir de esta, se realizo
un ajuste de los parametros relevantes (presion actstica, Ry, etc) y con estos datos se
calcul6 la maxima temperatura en el momento del colapso.

La dispersion angular de luz se calcul6 siguiendo la técnica descrita en la Seccion 2.2.3.
Esto representa finalmente nuestra estimacion teérica a la dispersion del haz.

En la Figura 8.2/ se muestran los resultados de la medicién de la evolucion temporal
de una burbuja sonoluminiscente en acido sulfiirico para la cual se utilizaron dos excita-
ciones armonicas en los modos 2 y 10 del resonador. La frecuencia del modo 2 era igual a
33695 H z. Se utilizo6 en este caso el fotomultiplicador Hamamatsu H957 de 2ns de tiempo
de respuesta conectado mediante una resistencia de 300€2 a un Osciloscopio HP de 1G's/s.
Los datos mostrados en la Figura son el resultado del promedio de 64 curvas.

Durante estas mediciones la burbuja se encontraba ligeramente desplazada del centro
(~ 5mm) en direccion hacia la camara.

En la Figura podemos ver que el ajuste con el modelo numérico es razonable, especial-
mente en la zona del colapso, donde se produce el pulso de luz.

En la Figura 8.3/ puede observarse una ampliaciéon de la zona del colapso calculada con el
modelo numérico con las mismas condiciones del ajuste de la Figura 8.2.

Aqui podemos ver que la prediccion del modelo para la temperatura dentro de la burbuja
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Figura 8.2: Evolucion temporal del radio de una burbuja sonoluminiscente en acido sulfarico
al 85 % con excitacion en los modos 2 y 10 del resonador. Los datos experimentales se tomaron

utilizando la técnica de Mie scattering tradicional (Seccion 3.2.1). El ajuste fue realizado
utilizando el modelo numeérico descrito en la Seccion 2.1.2. Los valores obtenidos para este
ajuste son Ry = 8um Py = 1,52bar, Py19) = 1,75bar, Ada—10 = 8%y Rz = 55,4um.
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Figura 8.3: Detalle del colapso principal para una burbuja sonoluminiscente en écido sulfirico
al 85 %. Se muestra en la escala izquierda la evolucion del radio y a la derecha la temperatura
media del gas dentro de la burbuja. Aqui se utilizaron los mismos parametros de la Figura 8.2
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supera los 30000 grados.

El pulso de temperatura es ligeramente asimétrico (decae méas lentamente) y el ancho altu-
ra mitad (FWHM) es de ~ 4,6ns. El radio minimo alcanzado en el colapso es casi 5 veces
menor que el radio de equilibrio (Ry) y la presiéon media en ese momento es ~ 1,1-10%bar.
Utilizando estos valores para el radio de la burbuja y la cantidad de &tomos que contiene
(determinado por el Ry) podemos calcular el perfil de indice de refraccion utilizando la
técnica descrita en las Secciones 2.2.2/y2.2.3. En estos calculos dejamos libre el pardmetro
correspondiente a la temperatura maxima y usamos un valor de n = 1,9 para construir el
perfil de temperatura (Ecuacion 2.26)).

De esta manera obtenemos los resultados mostrados en la Figura 8.4. Aqui podemos
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Figura 8.4: Perfil de indice de refracciéon calculado para el momento de radio minimo
correspondiente a la Figura8.3. Se muestra el indice de refraccion real e imaginario para cuatro
valores de temperatura maxima.

observar que la presencia del plasma en el interior de la burbuja no produce cambios
significativos sobre el indice de refraccion tanto real como imaginario excepto en una pe-
quena region cerca de la pared de la burbuja donde el indice de refraccion real aumenta
casi al doble. Esto se debe a la mayor densidad que existe en esa zona a causa de la rela-
tivamente baja temperatura que hay sobre la pared de la burbuja (Figura 2.12)). Por este
mismo motivo la parte imaginaria del indice de refracciéon disminuye cerca de la pared.
Sin embargo, estos pequenos cambios en el indice de refracciéon ocasionan un cambio re-
lativamente més importante en la dispersion angular de la luz incidente.

Por otro lado, el indice de refraccion en el medio liquido (la solucién de acido sulftrico al
85 %) es de 1.438 en condiciones normales (300K y latm). Es importante notar aqui que
el fluido que rodea a la burbuja en el momento del colapso esta sometido a una presion
relativamente elevada (~ 11kbar). Esta presion extrema comprime el liquido modificando
de esta manera su indice de refracciéon. Podemos estimar el cambio de indice de refraccion
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utilizando la ecuacion de Clausius -Mossotti (Ecuacion 2.20). Alli se relaciona el indice
de refraccion con la densidad del medio. Utilizando la compresibilidad del acido sulftrico
(2,59-1071%Pa~1) y la Ecuacion 2.20 obtenemos que el indice de refraccion se incrementa
a 1.661 (~ 15%) al aumentar la presion en 11kbar. En los calculos de la dispersion an-
gular utilizaremos este valor para el indice de refraccion del medio infinito que rodea a la
burbuja.

Para el calculo de la dispersion angular se utilizé una discretizacion del indice de refraccion
en 200 capas (Ver Apéndice Al). Esto aseguraba la convergencia del célculo ( las capas
tienen un espesor de ~ \/70).

En la Figura 8.5 pueden observarse los resultados obtenidos para la dispersion de una
onda plana de 590nm que incide sobre los perfiles de indice de refraccion dado por la
Figura 8.4.
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Figura 8.5: Dispersion angular de luz dada por un perfil de indice de refracciéon como el
mostrado en la Figura 8.4/ para distintos valores de temperatura maxima. El indice de
refraccion en el medio exterior es de 1.661. La longitud de onda para el célculo se tomo igual a
590nm. En la Figura de la derecha se muestra una ampliacion (en escala lineal) de la region de
interés. Con flechas se indica la evolucién a medida que aumenta la temperatura méxima.

Aqui vemos que la intensidad de luz dispersada presenta caracteristicas similares en todos
los casos. La intensidad disminuye rapidamente para angulos més grandes (back scatte-
ring). Sin embargo, el detalle de las diferentes oscilaciones varia en forma apreciable al
cambiar la temperatura méaxima en el centro de la burbuja. Esta sensibilidad con la tem-
peratura es la que se utilizara como “termoémetro” para el plasma interior.

Si bien las oscilaciones que aparecen en la region de los 80 a 160 grados son muy conve-
nientes para estimar el valor de temperatura (la medicion de la posicion de los méximos
es muy robusta), la intensidad en esta region es muy baja (casi 3 érdenes de magnitud
menor que a 20 grados). Por este motivo, se prefirié realizar la medicion de la dispersion
para angulos menores. La parte derecha de la Figura 8.5 muestra un detalle de esta region.



90 Temperatura de Plasma

La camara se ubico con dngulo central en 31°. El objetivo se coloc6 a 15mm del resonador
y la camara a 40cm del objetivo, de esta manera, se maximiza el angulo sélido colectado.
En este caso es ~ 28°. Si bien esta configuraciéon aumenta el &ngulo sé6lido, es méas sensible
a deformaciones en la superficie del resonador.

Un punto muy importante en este experimento es que la iluminacién de la burbuja
se produzca durante el momento de méaxima compresion. Dado que el ancho del pico de
temperatura es de ~ 4ns, la medicién debe realizarse con un error menor a esta cantidad.
Por otro lado, la generacion del pulso laser presenta una variabilidad temporal respecto
del momento en que se produce el pulso de sonoluminiscencia. Esta variabilidad es la
suma de las variaciones temporales de cada componente: el laser Nd-Yag, la generacion
del pulso laser corto (laser de colorantes) y la variacion misma de la sonoluminiscencia.
De todos estos el mas importante es la variacion del laser Nd-Yag y la variacion total
resulta de aproximadamente 250ns FWHM. Esto significa que aproximadamente el 1%
de los pulsos laser coincidiran en una ventana temporal de 1ns alrededor del pulso de
sonoluminiscencia.

Por otro lado, existe un retardo en la detecciéon del pulso de sonoluminiscencia respecto
del pulso de laser. Esto es debido a que las senales son medidas con distintos detectores,
en distintas posiciones, e incluso debido a que estan conectados con diferentes largos de
cablel.

Para realizar la calibracion temporal del sistema de medicion se retird el filtro azul delan-
te del fotomultiplicador de forma que ambos detectores (el fotomultiplicador y el LED)
midiesen el pulso laser. De esta manera se obtiene “tiempo cero” del sistema. Este tiempo
estd dominado por el tiempo de demora dentro del fotomultiplicador debido a su modo
de funcionamiento (la avalancha de electrones de dinodo a dinodo). Ademaés, esta medi-
cion provee una indicacion de las fluctuaciones en el sistema completo de medicion. Los
resultados obtenidos de esta manera indican que el tiempo de demora es de 68ns 4+ 1,5ns.
Para realizar la determinacion de la dispersion angular se tomaron dos series de 800 fo-
tografias. La primera cubriendo todas las fases de la evolucion temporal de la burbuja y
la segunda so6lo en el tiempo de colapso. En la Figura 8.6/ se muestra el histograma de los
tiempos medidos por el timer para la segunda serie.

Aqui vemos que de las 800 fotos tomadas, un total de 13 fotografias se encuentran en una
ventana temporal de 3ns alrededor del tiempo de coincidencia (68ns).

La primera serie de fotografias pueden ser utilizadas para determinar la intensidad de luz
que se espera medir en la fase de colapso. Utilizando el hecho de que la intensidad disper-
sada es proporcional al cuadrado del radio (Seccion [3.2.1) obtenemos que la intensidad
medida en el colapso (R = 1,66pm) sera aproximadamente 1000 veces menor que durante
la expansion (R = 55um).

Las 13 fotografias correspondientes a la ventana temporal del colapso presentaban una
intensidad de luz muy baja (de unos pocos bits), consistente con la intensidad de luz
medida para radios mayores (la cimara se saturaba en proximidades del radio maximo).
Del total de 13 fotografias, todavia se puede realizar una ulterior selecciéon teniendo en
cuenta la intensidad de luz detectada. Las fotografias que se tomaron durante el momento

!Para un coaxil de 50 de impedancia caracteristica (coqzil = 2 - 108%), un metro de cable produce
5ns de demora.
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Figura 8.6: Histograma de los tiempos de arribo del pulso del laser respecto del pulso de
sonoluminiscencia como son medidos por el timer. La coincidencia real de ambos pulsos ocurre
para el valor de t = 68ns indicado en la figura con una flecha. El histograma esté calculado con

un bin de 3ns

del colapso tendran una intensidad menor debido a que la burbuja es mas pequena. Por
otro lado, el laser de colorantes presenta también fluctuaciones en intensidad que pueden
enmascarar esta caracteristica. Se decidio retirar del anélisis solo las fotografias que tenian
una intensidad mucho mayor que la media (un total de 5). Las 8 fotografias restantes fue-
ron promediadas sobre las columnas en un ancho de 50 filas. Se aplico sobre el resultado
un filtro pasabajos (moving average) de 70 pixeles (~ 4°) para eliminar las fluctuaciones
de la intensidad debidas a pequenas deformaciones de la imagen por imperfecciones en la
superficie del resonador.

El resultado de este procesamiento de los datos se muestra en la Figura 8.7. En esta Figura
se muestran ademas distintas predicciones tedricas de la dispersiéon de luz en diferentes
circunstancias.

Los resultados experimentales presentan cierta similitud con la curva esperada para el
colapso, en la region de angulos de dispersion bajos (entre 18° y 25°). Las diferencias
en el resto del grafico son més grandes e incluso mayores a la dispersion de las 8 curvas
utilizadas para el célculo (mostrada en la parte superior de la Figura).

Debido a la incerteza de +1,5ns en la determinacion del tiempo de colapso es posible
que la diferencia se deba a que las imagenes fueron tomadas cuando la burbuja tenia otro
tamano. Para ello se calcul6é cual seria la dispersion de luz momentos antes del colapso.
Las dos curvas restantes de la Figura 8.7 son los resultados de la dispersion para la misma
burbuja pero 1ns y 2ns antes del colapso. Se usaron para este calculo las condiciones
dentro de la burbuja dadas por la temperatura y densidad en esos instantes (Figura 8.3)
asi como también se tuvo en cuenta el cambio de indice de refraccion del acido sulftrico
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Figura 8.7: Resultado experimental de la dispersién angular del pulso laser. Se muestran
también la curva correspondiente a la predicciéon teodrica para el momento del colapso
(T = 30kK) y las predicciones para momentos anteriores al colapso. Las curvas fueron
normalizadas de forma tal que la intensidad sea comparable. En la parte superior se muestra la
varianza de las 8 curvas experimentales promediadas.

por el aumento de presion.

Estas curvas difieren atin méas con la medicion realizada y en este caso se pierde la simi-
litud entre los 18° y 25°. Un promediado de estas curvas tampoco puede dar cuenta del
pico ubicado en ~ 36° que se obtiene en la medicién experimental.

8.4. Discusiéon y Conclusiones

La determinacion de las caracteristicas de burbujas grandes utilizando la dispersion
de luz con un laser ha sido muy exitosa. Este método fue utilizado en el Capitulo 7 para
estimar el radio de la burbuja obteniendo un acuerdo muy bueno entre el experimento y
el calculo (Ver Figura [7.3).

Sin embargo, los resultados de la Figura 8.7 muestran un pobre acuerdo entre las medi-
ciones realizadas y las predicciones tedricas para la dispersiéon de luz en el momento del
colapso.

La determinacion de la intensidad de luz para radios de burbuja mayores son consistentes
con los obtenidos durante las mediciones en el colapso. A pesar de que esta intensidad
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es muy baja (solo de algunos bits) el hecho de utilizar un detector CCD permite realizar
un promediado sobre una gran cantidad de pixeles (3500 en el caso de la Figura 8.7). De
esta forma es posible obtener una relaciéon senal-ruido aceptable atin en circunstancias de
muy baja intensidad, como ocurre en este caso.

Las diferencias obtenidas no parecen provenir de un error en la estimacion de la tempera-
tura dentro de la burbuja ya que ninguna de las curvas de la Figura 8.5 muestra un mejor
acuerdo con los datos medidos.

Por otro lado, al evaluar la dispersion de luz en otros instantes distintos del colapso, queda
claro que un error en este parametro tampoco puede ser el responsable de las diferencias
observadas. Mas aun, una combinacién de estas curvas (que puede surgir a partir del
promediado que se realizo de las 8 curvas experimentales) en ningtn caso puede producir
el pico que se observa cerca de los 36°.

Una posible causa de diferencias respecto de las predicciones tedricas puede provenir de la
formacion de una onda de compresion en el liquido en el momento del colapso [38]. Esta
onda de compresion puede modificar el indice de refraccion del liquido produciendo una
diferencia en la dispersion angular del pulso del laser.

En cualquier caso la técnica parece ser apropiada para determinar la temperatura de la
burbuja, ya que presenta una gran sensibilidad a este parametro (Figura/8.5) y es necesario
seguir trabajando para encontrar una respuesta a las diferencias obtenidas.
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Capitulo 9

Generacion de pulsos de alta presion

Teniendo en mente obtener la méxima concentraciéon de energia en un proceso sonolu-
miniscente es necesario contar con la capacidad experimental de lograr una compresion de
las burbujas a presiones elevadas. La idea central en este tipo de aplicaciones es someter a
una burbuja a un pulso de presion en forma transitoria para obtener la compresion rapida
de los gases contenidos dentro de esta.

Una primera aproximacion sencilla al problema se describe en este capitulo. Se analizan
las capacidades y limitaciones en un sistema mecénico de compresion.

Ademas se realizan medidas de la evoluciéon de una burbuja generada por un pulso laser
sincronizada en diferentes fases respecto del pulso de presion.

9.1. Introduccién

La primera aproximacion al problema de obtener altos niveles de compresion del liqui-
do que rodea a una burbuja es el uso de una compresion mecéanica directa sobre el fluido.
Los requerimientos para obtener una maxima concentracion de energia incluyen obtener
una elevacion de la presion suficientemente rapida y la generacion de presiones maximas
que alcancen valores altos.

9.2. Dispositivo Experimental

En la Figura 9.1 se muestra un esquema del dispositivo utilizado para producir pul-
sos de alta presion. Se utilizo en este caso un cilindro de vidrio de 2mm de espesor de
pared y de 25mm de didmetro interior. Este cilindro se cerré en ambos extremos con dos
pistones de aluminio de 30mm de largo con sellos de goma tipo O-ring que aseguraban
la estanqueidad del dispositivo. La distancia entre los pistones (cantidad de agua) era de
~ TOmm. El piston inferior estaba asegurado directamente a la mesa 6ptica mediante un
esparrago pasante.

Una barra de acero de 12mm de didametro se dejaba caer de una altura especifica sobre el
piston superior. De esta manera, el golpe de la barra sobre el piston produce un aumento
de la presion en el liquido contenido dentro del cilindro.
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La barra se deslizaba sobre tres guias circulares y la altura desde la cual se liberaba esta-
ba graduada con un tornillo que hacia las veces de tope. De esta manera se consiguieron
pulsos de presiéon muy repetitivos.

La posicion de la barra era medida mediante un conjunto fotodiodo-fototransistor ubicado

Fotodiodo D QA Fototransistor
— Barra Figura 9.1: Dispositivo para pro-
ducir pulsos de alta presion. Una
barra de acero cae por accién
de la gravedad sobre un pistén
que comprime el liquido dentro
o Pston de un cilindro de vidrio sellado.
La medicién directa de la posiciéon
Sellos ——>|# ; . .
(. bode de la barra mediante un conjun-
o . . .
viene to fotodiodo-fototransistor permi-
te calcular la fuerza ejercida por la
Micréfono  ——
barra en el golpe.
Mesa 6ptica

A AN

en el extremo libre de la barra cuando se encuentra en contacto con el piston superior. La
senal del conjunto era calibrada dejando caer la barra de una distancia conocida retirando
el piston para que siguiese descendiendo. De esta manera se podia calibrar la posiciéon en
funcion del tiempo conociendo la velocidad de la barra. Esta calibracion se verifico con
algunos valores medidos directamente con un micrometro. Se us6 finalmente un ajuste
con un polinomio de grado tres de los valores medidos.

La senal del conjunto fotodiodo-fototransistor era adquirida en el primer canal de un os-
ciloscopio. De esta manera era posible medir la posiciéon de la barra en funcion del tiempo
en el momento del golpe. Derivando esta senal se obtenian la velocidad y aceleracion de
la misma.

Una vez determinada la aceleracion de la barra, y conociendo la masa de la misma, se
podia estimar la presion en el liquido como funciéon del tiempo.

Por otro lado, se introdujo dentro del cilindro, inmerso en el agua, un micréfono piezoe-
léctrico. La senal de este micréfono era medida en el segundo canal del osciloscopio.

Por otro lado su utilizé una descarga de un pulso laser ( Nd:Yag 532nm — 20mJ — 20ns)
para generar una burbuja en el seno del liquido. El pulso de luz era focalizado en el centro
del cilindro utilizando un ocular de 18mm de distancia focal. El laser fue disparado por
la senal del fototransistor que determinaba la posicion de la barra. El momento exacto de
generacion del pulso era ajustado utilizando una demora variable en el disparo, de manera
de hacer coincidente la generacion de la burbuja con el pulso de presion producido por la
caida de la barra sobre el piston.

Para poder observar la evolucion de la burbuja creada utilizamos la técnica de Mie scat-
tering tradicional. Iluminamos con un haz laser continuo de He-Ne (632nm — 30mW) la
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zona de creacion de la burbuja y medimos la luz dispersada con un fotomultiplicador. Se
utilizo en este caso un filtro con corte en A = 600nm para eliminar el pulso de luz verde

del Nd:YAG.

9.3. Resultados

En la Figura 9.2 se muestran los resultados obtenidos para la posiciéon de la barra en
funcién del tiempo para el momento de contacto entre la barra y el piston.
La distancia indicada como cero es la posicion inicial del pistéon. De esta manera el cruce

300

200

Comienzo
100 H del impacto

/

Posicién [um]

-100

-200 +

-300 . " . " .
0.5 0.0 05 1.0 15

Tiempo [ms]

Figura 9.2: Posicién de la barra en funcién del tiempo en el momento del golpe con el piston.
La distancia indicada como cero es la posiciéon inicial del pistén. La barra en este caso pesaba
300gr y se dejo caer de una altura de 37,25mm.

por cero de la posicion de la barra indica el momento de contacto. La separacion entre la
barra y el piston en cambio, puede producirse en otro punto diferente de cero dependiendo
del movimiento del piston. Veremos luego que la separacion se produce de hecho un poco
antes de este punto.

La velocidad a la que llega la barra al piston, obtenida a a partir de la primera derivada
de esta curva, es de 0,87" que coincide muy bien con el valor calculado a partir de la
altura de la caida y utilizando una aceleracion de g = 9,87 . De esta manera obtenemos
V2gh = 0,8547. La velocidad a la que vuelve la barra hacia arriba luego del impacto es
de aproximadamente 0,4™, lo que equivale a decir que en el impacto perdié cerca del 80 %
de su energia (~ 0,09.7).

A partir de los datos de la Figura 9.2, es posible obtener la velocidad y aceleracion de
la barra en funciéon del tiempo, y conociendo la masa de la barra y el area de piston es
posible calcular el valor de la presion en funciéon del tiempo dentro del cilindro necesaria
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para producir esta fuerza sobre la barra.
En la Figura 9.3/ se muestran los resultados obtenidos de este calculo y la senal medida por
el micréfono dentro del cilindro. En esta figura puede observarse que la presion generada

== Presion calculada a partir de la aceleracion de la barra
Seiial del micréfono (en unidades arbitrarias)

Presion [atm]

tiempo [ms]

Figura 9.3: Presion dentro del cilindro calculada a partir de los datos de la Figura 9.2, Este
calculo se realizé considerando que la fuerza necesaria para cambiar la velocidad de la barra es
producida por la presion en el liquido. Se muestra ademas la senal del micréfono dentro del
cilindro en unidades arbitrarias.

de esta manera puede alcanzar valores del orden de las 10atm. Los valores de presion
negativa observados antes del impacto pueden asociarse a limitaciones en el sistema de
medicion utilizado, en particular, el cdlculo de una derivada segunda de la senal introduce
un error apreciable.

Un punto a notar es que la presion calculada vuelve a tomar valores cercanos a cero cer-
ca de 900us después del comienzo del impacto. Esto significa que la barra se separa del
piston bastante antes de alcanzar nuevamente la posicion igual a cero (~ 1100us) como
puede verse en la Figura 9.2. Dicho de otra manera, podemos ver que el piston descendié
~ 150pm debido al impacto.

La senal medida con el micr6fono inmerso en el liquido se incluyé también en la figura
en unidades arbitrarias. En la figura se indicaron dos tiempos caracteristicos de la senal
del microfono. El primero (AT} ~ 44us) esté asociado al tiempo necesario para que una
onda de sonido recorra la distancia entre los pistones (d/c = 44,4us) donde se utiliz6 una
velocidad del sonido de 15757

El segundo (AT, ~ 265us) esta asociado a la frecuencia de resonancia del conjunto
(~ 3760Hz). Esta frecuencia de resonancia se puede recuperar con un buen grado de
aproximacion calculando el modo fundamental de oscilacién de un cilindro de agua de
70mm de largo que en uno de sus bordes esta fijo y en el otro extremo desplaza una
masa igual al peso del piston superior de aluminio. De este calculo se obtiene un valor de
frecuencia de 3805H z.

De esta forma la senal del micréfono es la suma de varias contribuciones debido al estable-
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cimiento de condiciones de presioén dentro del cilindro en forma transitoria. Las primeras
reflexiones de la onda de presion que genera el contacto con la barra se amortiguan rapi-
damente. Luego el liquido permanece oscilando en su frecuencia fundamental que también
se amortigua en algunos ciclos. Si observamos el valor medio de la presién sin tener en
cuenta estas variaciones de frecuencia relativamente elevada encontramos que la presion
aumenta durante los primeros instantes del golpe pero luego se produce una disminucion
de la presion a valores negativos (traccion en el liquido).

En las Figuras 9.4a y 9.4b se muestra la evolucion temporal del radio de burbujas ge-
neradas por un pulso laser 500us antes del pulso de presion y coincidente con el pulso
de presion respectivamente.En estas figuras se muestra ademaés la senal proveniente del
micréfono.

Las condiciones en que fueron realizados estos experimentos coinciden con los de las Fi-
guras 9.2 y 9.3, en tanto que se utiliz6 una barra que pesaba 300gr y se dejo caer de
una altura de 37,25mm. En la Figura 9.4a la burbuja que se genera inicialmente es tan

Radio de la burbuja
3 a — Sefial micréfono

Amplitud [u.a]
T

Figura 9.4: Senal del micr6fono
l Pulso Léser dentro del cilindro y tamaiio de la
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— ; El radio es obtenido a partir de la
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pequena que su tamano se confunde con el nivel de fondo en la senal del fotomultiplicador.
El pulso que puede observarse en el momento de la generacion es debido al pulso del laser
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verde. Debido a su elevada intensidad, no es filtrada completamente y es detectado por el
fotomultiplicador.

En el micréfono puede observarse una senal de alta frecuencia en el momento del disparo
del léser. Esto se debe a la emisién de una onda de presion que se produce durante for-
macion de la burbuja.

Durante el pulso de presion que produce el golpe de la barra sobre el piston no se distingue
ninguna evoluciéon de la burbuja mas alla del ruido de fondo del fotomultiplicador. Sélo
luego de que la barra comienza a separarse del piston aproximadamente 900us después del
contacto, puede observarse el crecimiento de una burbuja que luego de unos 320us colapsa
y aparentemente desaparece. Si bien no se realizo la calibraciéon correspondiente debido
al nivel de intensidad medida se puede indicar que el tamano maximo de esta burbuja es
del orden del milimetro.

En el momento del colapso de la burbuja puede notarse nuevamente una senal de alta
frecuencia debida a la onda de presion emitida durante el colapso.

Cuando la burbuja es generada en coincidencia con el comienzo del pulso de presion (Figu-
ra9.4b) la situacion no presenta cambios significativos. La emision de ultrasonido en alta
frecuencia es mayor al principio, indicando que la burbuja formada por el laser presenta
una dinamica mas violenta, sin embargo, no se detecta la existencia de alguna burbuja en
la senal del fotomultiplicador en esta parte del pulso de presion.

Nuevamente se detecta la expansion de una burbuja cuando la barra se separa del piston.
En este caso el tamano y el tiempo de colapso (260us) son menores que en la Figura 9.4.
También se detecta en este caso un incremento en la alta frecuencia del micréfono cuando
la burbuja colapsa.

9.4. Discusion

Si bien el uso de esta técnica permite generar pulsos de presion relativamente intensos
(~ 10atm), no se verifica en ninguno de los experimentos realizados la existencia de un
pulso de sonoluminiscencia proveniente del colapso de una burbuja.
Este hecho esta relacionado principalmente con la velocidad en la que se establecen los
valores altos de presion dentro del cilindro. Teniendo en cuenta la fuerza realizada sobre
la barra y despreciando efectos transitorios de la presion dentro del cilindro, el incremento
de presion hasta valores cercanos a las 10atm ocurre en aproximadamente 150us. Esta
velocidad de crecimiento de la presiéon no es lo suficientemente alto como para producir
un colapso violento de la burbuja y por lo tanto no conduce a la producciéon de luz por
sonoluminiscencia.
Por otro lado, el sistema produce un pulso de traccion en el liquido que se evidencia en
una expansion de la burbuja generada previamente con el laser. Este pulso de presion
negativa se produce cuando la barra se despega del piston y el sistema intenta recuperar
su posicion inicial.
La generacion de esta expansion también podria producir un colapso lo suficientemente
violento como para generar un pulso de sonoluminiscencia. Esto tltimo no fue detectado
en ninguno de los experimentos realizados. Es posible en este caso que la presiéon media
en la cual se desarrolla el colapso no sea lo suficientemente alta como para producir un
colapso violento.
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9.5. Conclusiones

Se caracterizo la generacion de pulsos de alta presion utilizando un sistema mecanico
sencillo. Este sistema, compuesto de un conjunto cilindro-piston recibe el impacto de una
barra metalica que se acelera en caida libre sobre el piston.

Se encontrd que de esta manera se pueden generar de manera simple, pulsos de presion de
~ 10atm y 800us de duraciéon. Se pudo observar que el establecimiento de la presion en
le seno del liquido se produce a través de varios procesos transitorios donde intervienen
las reflexiones entre las paredes de los pistones y el movimiento de oscilaciéon natural del
conjunto cilindro-piston.

Con la intencién de utilizar este sistema en la produccion de pulsos de sonoluminiscencia,
se generaron burbujas focalizando un pulso laser en el interior del cilindro. Estas burbujas
eran sometidas entonces a estos pulsos de presion generados por el impacto. Se encontro
que la velocidad de crecimiento de la presion en el liquido no era lo suficientemente rapida
para producir el colapso violento de las burbujas.

Por tltimo, se encontré que cuando la barra se despega del piston en el rebote de la
misma, se produce un pulso de traccién en el cilindro. Este pulso de traccion expande
las burbujas generadas por el laser independientemente del momento en que hayan sido
generadas, alcanzando tamanos del orden del milimetro. El posterior colapso de estas
burbujas tampoco produce un pulso de sonoluminiscencia debido probablemente a la
baja presion media a la que se encuentran.
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Capitulo 10

Martillo Liquido

En el Capitulo 9 estudiamos un dispositivo sencillo para obtener pulsos de alta presion

que utiliza una compresion mecéanica directa del liquido contenido en un cilindro. Alli
vimos que un limitante de este mecanismo era la velocidad relativamente baja en la
que se establecian valores elevados de presion. En este capitulo se estudiara un sistema
mecanico diferente que tiene la capacidad de eliminar esa limitacion.
La forma de producir un cambio rapido en la presion se basa en la generacion de una onda
de compresion haciendo uso del fendémeno conocido como martillo liquido. Este fenémeno
se produce cuando el liquido dentro de un conducto es desacelerado rapidamente por
ejemplo por una valvula o el final del tubo mismo. En este capitulo se estudiaran las
capacidades de un sistema de este tipo para producir la compresion rapida de burbujas y
generar pulsos de sonoluminiscencia de alta intensidad [80)].

10.1. Introducciéon

El fenémeno de martillo liquido o golpe de ariete se produce cuando el flujo dentro de
una canerfa es detenido en forma abrupta como por ejemplo con el cierre rapido de una
valvula. Este tipo de fenémeno ha sido estudiado desde principios del siglo XIX por tener
gran importancia en el disenio de sistemas hidraulicos, sobre todo en los de gran tamano,
donde los efectos de este fenémeno pueden ser muy destructivos.

La caracteristica principal de este fenémeno se centra en que durante la desaceleracion
brusca de un fluido se produce un aumento de presion que compensa la pérdida de mo-
mento del fluido que se detiene. Debido a que la informaciéon del cierre de la valvula se
propaga en el conducto a la velocidad del sonido en el liquido, la cantidad de liquido
que se detiene por unidad de tiempo sera proporcional a esta. Debido a ello, la presion
sobre la valvula serd proporcional a la velocidad del sonido en el liquido. Por tltimo, la
cantidad de momento que transporta el liquido es proporcional a la velocidad inicial y a
la densidad de este. De esta forma, la presion maxima que puede alcanzarse estara dada
por Pyr.. = pVe. Para una deduccién completa se puede consultar [81] 82].

En un caso tipico con agua (p = 1000%, c ~ 15007) a V = 1% obtenemos un valor de
Phrras ~ 15bar.

Este abrupto cambio de presién que se produce en la columna liquida puede ser utilizado
para comprimir burbujas que se encuentran en el seno del liquido. Estas burbujas pue-
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den alcanzar un gran tamano y por lo tanto una gran energia mecanica acumulada. Esta
energia acumulada es posible transferirla a los gases dentro de la burbuja en el momento
de maxima compresion.

Si bien se conoce esta capacidad desde hace casi cinco décadas [83], slo recientemente se
ha considerado su utilizaciéon como una posible forma de aumentar la concentraciéon de
energia en sonoluminiscencia [84] [15].

En su trabajo, Su et al. [84] encontraron que utilizando agua con algunos milibares de
xenon disuelto se registraban pulsos individuales de luz de hasta 10® fotones (cerca de
10 veces més que en sonoluminiscencia en resonadores). Sin embargo, los resultados eran
muy dificiles de reproducir debido a que se formaban burbujas en toda la columna liquida
y de una forma imprevisible.

Esta condicion fue mejorada a partir de los experimentos de Chakravarty et al. [15]. En
este trabajo mejoraron la estabilidad espacial de las burbujas haciendo girar el tubo que
formaba el martillo liquido de forma tal que las burbujas eran confinadas en el eje de rota-
cion vertical. Por otro lado, utilizando liquidos de viscosidad relativamente alta, pudieron
obtener sonoluminiscencia estable de burbujas que emitian pulsos de luz en cada ciclo de
la agitacion.

Con un sistema de este tipo, utilizando &cido fosférico concentrado como fluido y disol-
viendo cerca de 30mbar de xenon obtuvieron pulsos de luz con una emisiéon de hasta 10!
fotones por pulso, casi cuatro 6rdenes de magnitud por encima de los encontrados en
sonoluminiscencia en agua.

Sin embargo, en su trabajo no profundizaron en las razones por las cuales podian conse-
guirse estas intensidades ni en la dinamica de las burbujas en este tipo de sistemas.

En este capitulo estudiaremos la produccion de pulsos de luz en un sistema formado por
acido fosforico concentrado en el cual se disolvié una pequena cantidad de xenon. Este
sistema es capaz de producir en forma repetitiva los pulsos de luz més intensos reportados
hasta el momento.

10.1.1. Diferentes maneras de obtener sonoluminiscencia

La produccion de pulsos de luz en un martillo liquido puede realizarse de varias ma-
neras. La forma mas simple es golpeando el tubo simplemente con la mano. Sosteniendo
verticalmente el tubo con una mano, se golpea hacia abajo el tubo con la otra mano.
Puede observarse en este caso la formacion de una burbuja en la base del tubo que crece
y luego colapsa. El colapso de esta burbuja es acompanado por un sonido seco que corres-
ponde al pulso de presiéon que genera la detenciéon abrupta del fluido dentro del tubo. La
primer forma de obtener un pulso de luz es proveniente de la misma burbuja inferior en
el momento del colapso. Estos pulsos se caracterizan por ser muy breves (< 10ns)y no ser
muy repetitivos.

Luego de varios golpes, algunas burbujas son atrapadas en la columna liquida, principal-
mente por el salpicado en la superficie libre. Estas burbujas pueden entonces producir
también pulsos de luz en coincidencia con el colapso de la burbuja inferior. Estos pulsos
de luz son en general més intensos y de mayor duracién que los producidos en la burbuja
inferior. En este caso se pueden detectar muchos pulsos de diferente intensidad en una
ventana temporal de algunas decenas de microsegundos y aparecen entre 50 y 150 us
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luego del colapso de la burbuja inferior.

La forma de obtener los pulsos de luz mas intensos y en forman repetitiva es montando el
tubo en un dispositivo que lo mueva senoidalmente en forma vertical. El tubo debe estar
girando para poder obtener un comportamiento estable de las burbujas. En este caso en la
burbuja inferior obtenemos pulsos breves (< 10ns) aunque més intensos que antes. Luego
de un tiempo de funcionamiento, algunas burbujas son atrapadas en la parte media del
tubo. Estas burbujas, a diferencia del caso en que el tubo no gira, son producidas por
la coalescencia de pequenas burbujas producidas en el colapso de la burbuja inferior. A
medida que el martillo sigue funcionando, se pueden observar en unas pocas burbujas (las
més grandes) pulsos de luz cuya intensidad y duraciéon van aumentando. Luego de unos
minutos se pueden obtener valores de hasta 3 - 10'? fotones por pulso y mas de 400ns de
ancho altura mitad. Estos valores son los mas grandes reportados hasta el momento en
sonoluminiscencia. En este punto la burbuja ya no es mantenida en el centro del tubo
y asciende hacia la superficie libre. Otra diferencia importante respecto del caso en que
el tubo es simplemente golpeado con la mano es que la producciéon de luz aparece cerca
de 3ms luego del colapso de la burbuja inferior. En este trabajo nos concentramos en el
estudio de la dindmica del martillo en la configuraciéon de maxima emision de luz.

10.2. Dispositivo Experimental

En la Figura 10.1l se muestra un esquema del dispositivo construido para estudiar la
dindmica de burbujas en un martillo liquido.

El sistema es similar al usado en [I5]. Respecto de este aparato se realizaron tres
modificaciones que deben notarse. Primero, el tubo en nuestro caso esté suspendido del
parlante, y no sostenido desde su base como en [I15], de forma tal que es posible en todo
momento acceder visualmente a la burbuja que se forma en la base del tubo.

Segundo, para evitar los problemas asociados a la superficie libre del liquido (atrapado de
burbujas por salpicado y descenso del nivel central al girar el tubo), se utilizé una esfera
de vidrio hueca que flotaba en la superficie. Esta esfera tiene un didmetro 1mm menor que
el del tubo. Esto permitio lograr mayor estabilidad en el sistema al evitar la introduccion
de burbujas a través de la superficie y se pudo aumentar la velocidad de rotaciéon sin una
disminucién excesiva del nivel de liquido.

Por ultimo, para realizar el movimiento de rotacion del tubo, se utilizé un conjunto motor-
correa en vez de montar el motor sobre el parlante como en [15]. Esto permite reducir los
movimientos libres en la direcciéon vertical, al mismo tiempo que reduce el peso que debe
mover el parlante, aumentando la respuesta en frecuencia del mismo.

Para la construcciéon de los tubos se utilizo6 un tubo de Pyrex de 16mm de diametro
exterior y 1,5mm de espesor de pared. El tubo era templado en un horno a 500 grados
durante 12 horas antes del llenado y posterior sellado. Este procedimiento result6é de gran
importancia para evitar la ruptura del tubo durante los experimentos.

En los experimentos realizados se utilizé acido fosférico como fluido dentro del tubo. Este
acido presenta caracteristicas muy particulares que lo hacen apropiado para el uso en
el martillo liquido. Este 4cido tiene una alta densidad (1800%), alta tension superficial
(0.08N - m), la viscosidad se puede regular en margenes bastante amplios variando la



106 Martillo Liquido

Parlante
Subwoofer
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Figura 10.1: Dispositivo construido para estudiar la evolucién de burbujas durante un golpe
de ariete. El tubo con el liquido era agitado utilizando un parlante sub-woofer de 200W. El
tubo se mont6 sobre un rodamiento que le permite girar sobre su eje vertical. La posicién
vertical se mide utilizando una placa de transparencia gradual montada sobre el soporte del
tubo. Un conjunto fotodiodo-fototransitor produce una senal proporcional a la posicion.

temperatura o la concentraciéon y sobre todo la presiéon de vapor es muy pequena. Por
otro lado, este acido tiene la particularidad de que no se evapora, sino que se deshidrata
[15]. Esto significa que el vapor de este acido esta compuesto casi totalmente por agua.
Teniendo en cuenta las pruebas realizadas en [15] se utiliz6 para los experimentos una
concentracion de acido superior al 100 % *. Partiendo de écido fosforico comercial (80 %)
se procedia a su concentracion calentando la mezcla a 200 grados y manteniendo la presion
en aproximadamente d5mbares.

Para determinar la viscosidad del 4cido obtenido se media la velocidad terminal de una
burbuja ascendiendo por fuerza boyante. Estas mediciones se realizaban haciendo uso del
hecho de que durante el funcionamiento del martillo se producen burbujas en la base del
tubo. La viscosidad se puede obtener a partir de la velocidad terminal mediante [85]

Donde V; es la velocidad terminal de la burbuja, D el diametro, g la aceleracion de la
gravedad y p es la densidad del liquido. Para determinar la concentraciéon del acido se

'Dos moléculas de acido fosforico (H3PO,) se pueden combinar para formar una molécula de acido
pirofosforico (H4P>207) eliminando una molécula de agua. De la misma manera n moléculas de acido
pueden combinarse (por la extracion de n moléculas de agua) para formar H, 2P, Os,41. En el limite
de n muy grande se obtiene el 4dcido metafosforico (HPOs)



10.2 Dispositivo Experimental 107

utilizaron tablas que la relacionan con su viscosidad [51].

Por otro lado, para determinar la posicion del tubo en funcién del tiempo, se utilizé6 una
placa semitransparente cuya opacidad varia linealmente con la posicién. Esta placa es
solidaria al tubo y separa un conjunto fotodiodo-fototransistor fijo a la mesa 6ptica. De
esta forma midiendo la senal obtenida por el fototransistor se puede conocer la posicion
del tubo.

Para medir la dindmica de las burbujas se utilizaron diferentes técnicas experimentales.
Para la determinacion de la evolucién temporal de la burbuja inferior se utilizo fotografia
estroboscopica (ver figura [10.2).

Vista Lateral Vista Superior

Esfera
de vidrio

4/ hueca

LEDs
Fotomultiplicador 2 oooooo

rzrzrzrzz3 Placa difusa

Q/ Burbuja superior

Filtro espacial + f

filtro pasabajos

de burbujas
menores

Fotomultiplicador 1 Cémara
Fotogréafica

Burbuja Inferior =D .
—

Figura 10.2: Esquema de la disposicién de los diferentes dispositivos utilizados para
determinar la dindmica de las burbujas inferior y superior. Se utilizaron las técnicas de Mie
Scattering y fotografia estroboscopica. Las fotografias se tomaron con iluminacién frontal de
forma tal que las burbujas aparecen oscuras en un campo claro. Se utilizé un filtro espacial
para captar la luz dispersada por una tnica burbuja. Se agregé un filtro rojo para evitar la

saturacion del fotomultiplicador con el pulso de sonoluminiscencia. Se utiliz6é otro
fotomultiplicador para generar una sefial de triger sincrénica con el colapso de la burbuja
superior

Conjunto lentes
cilindrica +esferica

Laser
He-Ne

[luminando el tubo a una frecuencia ligeramente menor a la de agitacion es posible ob-
tener imagenes en fases relativas de agitacion crecientes. De esta manera es posible relevar
el ciclo completo de oscilacion sin necesidad de realizar todas las fotografias en un solo
ciclo. Esta técnica se conoce como muestreo en tiempo equivalente y permite aumentar la
frecuencia aparente de muestreo en sistemas peridédicos.

Para medir la evolucion de las burbujas superiores se utilizé el mismo método que para
la inferior y dos técnicas mas. La primera consiste en medir la luz dispersada con un
fotomultiplicador de la misma manera que se hace en sonoluminiscencia (Seccion 2.2.1).
Para ello se iluminé la burbuja con laser He-Ne. Este laser se adapté con un juego de
lentes esférica y cilindrica de forma de generar un plano de iluminaciéon uniforme en la
trayectoria vertical de la burbuja.

Por otro lado, para tener una referencia temporal precisa del momento del colapso de
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la burbuja inferior, se utiliz6 otro fotomultiplicador ubicado cerca de la base del tubo,
separado mediante una pantalla de las burbujas superiores (ver Figura [10.2, ). Este foto-
multiplicador detecta el breve pulso de luz que se produce durante el colapso de la burbuja
inferior.

La segunda técnica consiste en utilizar una camara que desplaza la imagen en forma ho-
rizontal a una velocidad controlable. Este tipo de camaras se las conoce como “Streak
camera’. La ventaja de este tipo de fotografias es que se puede obtener una secuencia
temporal de imagenes en una sola fotografia y es otra forma de aumentar la velocidad
efectiva de la camara. Esta segunda técnica tiene la ventaja de que no es necesario que
el fendomeno sea repetitivo pero reduce la resolucion ya que cada fotografia se divide en
muchas secuencias.

En una primera serie de experimentos destinados a investigar la evolucion de la presion
en la columna liquida se utilizé6 un micréfono piezoeléctrico adherido a la base del tubo.
En estos casos no se realizaba la rotacion simultanea del tubo alrededor de su eje vertical.
La informacion del micréfono y de los fotomultiplicador eran registradas en un osciloscopio
y adquiridas por computadora via conexion IEEE.

10.3. Modelo para la Dinamica del Martillo

En esta seccion estudiaremos la dinamica de la columna liquida dentro del martillo
liquido y de qué manera se producen los pulsos de presion en un sistema de este tipo.
Atacaremos el problema inicialmente en una forma muy simplificada de forma tal de ob-
tener una idea sencilla del funcionamiento del sistema. Para ello consideraremos que el
liquido se comporta como un cuerpo rigido sin rozamiento, y que en el fondo del tubo
puede formarse una burbuja vacifa. Aqui encontraremos los parametros mas importantes
que definen la produccion de los pulsos de presion y obtendremos una estimacion de las
amplitudes que pueden obtenerse.

En una segunda etapa desarrollaremos un modelo méas preciso, siendo atn una aproxima-
cion a la dinamica real, que describe la existencia de una burbuja en la base del tubo. Alli
se tendra en cuenta el efecto de tener una cantidad de gas atrapada dentro de la burbuja
ademas de los efectos de tension superficial y viscosos en la burbuja.

Finalmente estudiaremos como evoluciona la presion en la columna liquida teniendo en
cuenta estos dos modelos de evoluciéon para la burbuja inferior.

10.3.1. Modelo de Cuerpo Rigido

En la Figura10.3 se muestra un esquema simplificado del martillo liquido. Una colum-
na de liquido se encuentra contenida dentro de un cilindro cerrado en ambos extremos. En
el extremo superior del tubo hay una cierta cantidad de gas a una presion F,. El liquido
eventualmente puede separarse del fondo del tubo y en una primera aproximaciéon pode-
mos suponer que en ese caso se forma una cavidad vacia en la parte inferior del tubo. El
movimiento del cilindro se impone exteriormente de forma tal que cumpla con la siguiente
ecuacion de movimiento

Zm = Asinwt (10.1)
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P o Martilo Figura 10.3: Esquema simplifi-

cado de la dinamica del liquido
dentro del martillo liquido. Se to-
ma el tubo como completamente
rigido y con un movimiento senoi-
dal independientemente del mo-
vimiento del liquido interior. Se
considera al liquido como un cuer-
po rigido sin friccién que se puede
separar del tubo si la presién en
el fondo alcanza un valor umbral
Vacio L Py.

z,, = Asin(wt)

donde z,, es la coordenada z del martillo, A es la amplitud de movimiento y w es la
frecuencia de oscilacion.

Si el liquido se mantiene adherido al tubo, entonces la presion en la columna liquida puede
calcularse en la aproximaciéon de fluido incompresible como

P— Pyt ph (g4 Lom 10.2
= rton (o457 (102)
donde p es la densidad del liquido, g la aceleracion de la gravedad y h es la distancia en
la columna liquida desde la superficie superior. De esta forma, la presion en h = 0 seré
siempre Py y en h = H es donde las variaciones de presion seran maximas.

El liquido dentro del tubo puede separarse del fondo del recipiente (se produce el fenémeno
de cavitacion) cuando la presion alcanza un valor umbral Py.

El valor de esta presion depende de factores como la pureza del liquido, la rugosidad
de la superficie interior del tubo y la concentracion de gases disueltos. En condiciones
apropiadas, la presion que puede soportar un liquido sin cavitar (separarse) puede ser tan
baja como 200atm negativas [23]. Sin embargo, en el caso del martillo liquido es probable
que las presiones a las que se despega el liquido no sean muy inferiores a cero. Esto seré
particularmente cierto cuando el sistema ya este funcionando de modo que en el fondo del
recipiente existan pequenas burbujas restantes del ciclo anterior. Estas burbujas pueden
servir como “semilla” para producir la separacion del liquido.

Para calcular en qué momento el liquido se separa del recipiente debemos hallar cuando
la presion en el fondo del tubo alcanza el valor P. Reemplazando el valor de la derivada
segunda en la Ecuacion [10.2 obtenida a partir de la Ecuacion 10.1'y despejando el tiempo
al cual se alcanza la presion Py en h = H obtenemos

1 Py — P, 1
TU:warcsin<<g+ OHpU> Aw2> (10.3)

A partir de este instante el liquido describira una trayectoria determinada por las fuerzas
aplicadas sobre el mismo. Si consideramos despreciables los esfuerzos viscosos que aparecen
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en el contacto del liquido con la pared del tubo?, las fuerzas restantes son la volumétrica
de gravedad y la de presion en la superficie superior del liquido. En la superficie inferior
la presion es cero, ya que consideramos que la presion de vapor del liquido es despreciable
y que la difusion de los gases disueltos en el liquido es lenta comparada con el periodo del
sistema.

Si consideramos ademas que el cambio de volumen en la parte superior es pequena y por
lo tanto la presion en la parte superior es basicamente constante, el liquido experimentara
una aceleraciéon uniforme hacia abajo de magnitud® ¢ + %. De esta manera podemos
describir el movimiento de liquido con una ecuacién cuadratica en el tiempo.

2(t) = a(Ty) + Vi(Ty)(t = Ty) + ; <g + p’;;) (t — Ty)?

Teniendo en cuenta que las condiciones iniciales de posicion y de velocidad para el liquido
en t = Ty son iguales a las del tubo, tenemos finalmente

z(t) = Asin (wTy) + wAcos (wiy)(t —Ty) + ; <g + ;}) (t — Ty)*

En la Figura 10.4, se muestra un esquema de las cantidades de interés durante un ciclo
de movimiento del martillo liquido.

Cuando la presion en el fondo del recipiente alcanza el valor umbral Py el liquido y el tubo
se separan siguiendo trayectorias diferentes. Este momento es indicado en la figura como
una linea vertical en ¢t = Ty;. A partir de ese momento, el liquido comienza a describir una
parabola semejante a una caida libre con aceleracion g + %. Desde ese momento y hasta
que el liquido impacta nuevamente con el tubo en t = 17, la presion en el liquido sera
aproximadamente cero. Solo debido al término % en la aceleracion, la presion aumentara
linealmente en la columna de liquido entre cero y Py desde el fondo hasta la superficie
respectivamente. Puede verse que esto es necesario para respetar la condiciones de borde
para la presion en ambas superficies de la columna liquida.

Es por este motivo que en la Figura [10.4 la presion se dibuja en linea de trazos entre Ty,
y 17 y representa en ese intervalo a la presion en el fondo del tubo si el liquido no se
separara.

La distancia L indicada en la figura representa el tamano de la burbuja inferior como
se indica en la Figura [10.3. El ciclo completo se repite en cada oscilacion del martillo
siempre que T; — Ty sea menor al periodo de oscilacion. Si este tiempo supera el periodo
de oscilacion probablemente se produzca un doblamiento en el periodo de emision.

10.3.2. Modelo de Burbuja Inferior

En esta seccion describiremos el modelo que desarrollamos para describir la dinami-
ca de la burbuja inferior. En la Figura [10.5 se muestra un esquema simplificado de la
disposicion del tubo y la burbuja inferior.

2Fl espesor de capa limite se puede estimar considerando una placa plana infinita moviéndose a

frecuencia w sobre un liquido de viscosidad v resultando 4/ %’ [85]. Para un caso tipico (w = 150% y
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Figura 10.4: Esquema de la evolucion temporal de la presion en el fondo del tubo en relacion
con la separacion del liquido en el fondo del recipiente. Esta separacion se produce cuando la
presion en el fondo alcanza un valor umbral Py en t = Ty, Luego el liquido describe una
pardbola e impacta nuevamente con el tubo en t = T7. La presion se dibuja en linea de trazos
entre Ty y 17 debido a que durante ese tiempo la presion en el liquido es ~ 0.

Aqui P, es la presion del gas sobre la superficie libre del liquido, P, es la presion dentro
de la burbuja, p es la densidad del liquido y a es la aceleraciéon del tubo.
Consideramos que en el caso en que el tubo se encuentra en reposo, la burbuja inferior
posee un radio Ry. La presion del gas dentro de la burbuja es en ese caso Py + pghy + %‘(’)
donde se han tenido en cuenta el aumento debido a la presiéon hidrostatica de la columna
liquida y debido a la tension superficial (o). Esta presion define la cantidad de gas que
contiene la burbuja.
Comenzamos planteando la conservaciéon de la energia en un sistema de referencia fijo
al tubo (sistema no inercial). El incremento de la energia cinética y potencial del fluido
seré igual al trabajo realizado por las fuerzas de presion. En este punto despreciamos
las pérdidas de energia por esfuerzos viscosos y al final del desarrollo incluiremos una

estimacion de sus efectos. De esta manera tenemos:
1
d [2 / pu2dV + (g + a) / pde] _ (P, — P))ArR%dR (10.4)
Q Q

donde 2 representa el volumen ocupado por el liquido y u es la velocidad del liquido
(suponemos la masa de gas dentro de la burbuja despreciable).
Si consideramos al fluido como incompresible, la segunda integral del primer miembro la

v =8-1079mX2) gbtenemos ~ 350um que es mucho menor que el didametro del tubo
3En los casos estudiados, la cantidad f—;} es de una magnitud comprable a g
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Ay,

Figura 10.5: Esquema simplifi-
cado de la burbuja inferior. A la
izquierda se indica la situacion de
h  equilibrio cuando el tubo no se en-
cuentra acelerado. A la derecha se
muestra la burbuja en la etapa de
expansion. Se indican las variables
relevantes del problema.

podemos expresar como

h
/pde = Sp/ zdz —/ 2dV (10.5)
Q —hy Qp

donde S es la seccion transversal del tubo, y €2, es el volumen ocupado por la burbuja.
Durante este desarrollo consideraremos que la burbuja permanece esférica y con su centro
en z = 0 a todo tiempo por lo que la dltima integral se anulara (la integral es impar).
Por otro lado, utilizando la conservaciéon de masa podemos relacionar el dR con el dh
mediante

41 R*dR = Sdh (10.6)
Definiendo
g=1 / “av (10.7)
S Ja u? '

donde u, es la velocidad de la superficie libre del liquido.
Reemplazando las Ec. 10.5 y [10.6 en la Ec. 10.4] y utilizando [10.7 obtenemos
1 i 2 Sp o 2
d| 50080 + (g + )L (1* - hb)} — (P, — Py)Sdh (10.8)
Aqui usamos el hecho de que u, = h. Dividiendo a ambos lados de la Ec. [10.8 por Sdh
obtenemos

1 .,d3 1 di? B
5/0]1 T 505@ + (9 +a)ph = (P, — F) (10.9)
Notando que
dh?  1dh? .
— =—-—=2h
dh K dt
Obtenemos finalmente
1 .,dp8 .
—ph— + pBh + (9 + a)ph = (P, — Fy) (10.10)

20 dh
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Para relacionar P, con el tamano de la burbuja inferior usamos la ecuacién de los gases
ideales con un indice politropico ~

Ry
P, = (F h —) [ —= 10.11
» = (Po + pyg 0+R0)(R) ( )

Reemplazando la Ec/10.11 en la Ec.10.10/ obtenemos

dg

,h2
2" an

Ro\™
+ pBh+ (g + a)ph = (Py + pgho + 7 )(RO> - B (10.12)
0

Utilizando nuevamente la conservacion de masa podemos reemplazar en esta ecuacion la
dependencia en R por la altura de la columna h. De esta manera tenemos que

47

o (R® = R§) = S(h — ho) (10.13)

despejando el valor de R de esta ecuacion y reemplazandola en 10.12 obtenemos

20 (S(h—h
45\ o6+ (g-+ a)oh = (Po + pgho + 22 (S—Po)
dh Vo

- h2
P R

-
5 +1> — P, (10.14)

Donde tomamos V; = 4”;% S como el volumen inicial de la burbuja inferior.

La ecuacion 10.14 es una ecuacion diferencial para h y describe la dindmica de la superficie
libre del liquido dentro del tubo .

Hasta aqui no se consideraron los efectos de la perdida de energia por fuerzas viscosas.
Incluiremos en este punto el efecto de la viscosidad sobre la dindamica de una burbuja en
un medio infinito [23]. En este caso se puede demostrar que la viscosidad introduce s6lo
una modificacién en las condiciones de borde del problema, de forma tal que la presion
del gas dentro de la burbuja se puede considerar como una presiéon equivalente dada por

4MR

B =P~

Reescribiendo las variables R y R en funcién de by h y reemplazando esta expresion en
10.14/ obtenemos la ecuacion diferencial para h.

d3 20 (S(h — ho) =
~ph? i h=(P ho 4+ ——) [222 700 4 g
p T, T8 + (9 + a)ph = (P + pg 0+RO) T +

4 h
Py - ?“ <VO) (10.15)

Cabe notar que de esta manera se estan subestimando las pérdidas de energia debido a
que sblo considera una parte de estas. El fluido disiparé ademaés energia en su seno debido
a esfuerzos viscosos y contra las paredes del tubo. De todas formas consideramos que atn
podremos preservar las caracteristicas fundamentales de la dinamica.
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En esta descripcion resta conocer la dependencia de 3 en funcion de la variable h.
Para estimar el valor de 3 en circunstancias similares a la esquematizada en la Figura10.5
procedemos de la siguiente manera: Consideramos al liquido en el tubo como dividido en
dos regiones diferentes. En la primera, que ocupa la mayor parte del tubo, la velocidad es
constante e igual a u,. Consideramos que esta region se extiende hasta una profundidad
ho. La segunda region es una esfera que contiene a la burbuja inferior (y es concéntrica a
esta) donde la velocidad sigue una ley wu() = Rf—; El radio de esta esfera lo tomaremos
de forma tal que en su superficie la velocidad sea us. Por conservacion de masa el radio de
esta segunda region (Ry) debera cumplir que S = 47 R3. Si llamamos R; al radio interior
del tubo, tendremos entonces que Ry sera constante e igual a 1/2R;.

De esta manera, obtenemos para 3 la siguiente aproximacion

2
U

(;) Ar2dr
uS

hy++ [
B~ 0+§/R

Notando que para valores de radio entre R y R, la velocidad puede escribirse como
2
Uy = us%, entonces obtenemos para la integral

Ry u? Ry RS 11 11
(r) 2 2 _ 4 2
/R 2 4dmr dr—/R T—247Tdr—47rR2 (—2> = SR, (—2)

S

Esta expresion diverge cuando R — 0.
Utilizando la conservacion de masa, (Ec. [10.13) para eliminar la variable R obtenemos

finalmente /s
1 [(S(h— hy) B 1
=h+ R+ |——"+1 - = 10.16
8= o+ B (RO (B0 - (1016)
Derivando esta expresion con respecto a h obtenemos
dg R3S
ar _ 4/3
dh BRQ‘/E) (1 + S(hvoho))

(10.17)

Reemplazando las ecuaciones 10.16 y [10.17 en la ecuacién 10.15 obtenemos la ecuacion
diferencial para el movimiento de la superficie del liquido, y por lo tanto, para el radio de
la burbuja inferior.

10.4. Resultados

10.4.1. La Burbuja Inferior

La primera serie de experimentos fueron realizados para evaluar la dinadmica del tubo
y de la burbuja inferior. Inicialmente se estudi6 la dinamica del tubo sin rotaciéon. Esto
permite determinar la aceleracion del tubo mediante el uso de un micréfono adherido a

4Es interesante notar que consideramos el caso en que la burbuja inferior es plana, (Figura 10.3)
entonces § = H y si S(h — hg) >> Vp (volumen inferior casi vacio) la Ec. [10.14 se reduce a h =
(9 +a) + Py/(pH) recuperando el valor antes obtenido.
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su base. En este caso no es posible confinar las burbujas en el centro del tubo y en este
caso no se obtuvo sonoluminiscencia repetitiva en las burbujas superiores.

La segunda serie de experimentos se realiz6 con el tubo girando sobre su eje. En este caso
no se pudo utilizar el micr6fono en la base del tubo pero se obtuvo sonoluminiscencia
estable y repetitiva.

Sin rotaciéon sobre el eje del tubo

En la Figura [10.6 se muestra una secuencia de imagenes de la burbuja inferior en un
ciclo completo del movimiento del tubo para una oscilacién de amplitud relativamente
pequena. En este caso se muestran los resultados obtenidos utilizando acido fosférico al
85 % con 30mbar de xenon disuelto. El largo de la columna liquida es de 12c¢m y el largo
del tubo completo es de 18cm. En este caso se utilizé un tubo de cuarzo de 16mm de
radio exterior y 3mm de espesor de pared. La frecuencia de excitacion en este caso se
tom¢ igual a 17.2H z.

Estas imégenes fueron tomadas utilizando la técnica de muestreo en tiempo equivalente
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Figura 10.6: Secuencia de imégenes de la burbuja inferior en el martillo liquido para un ciclo

de agitacion. En este caso las fotos estdn separadas ~ 1,095ms y el ancho de una de las
imégenes individuales es de 4,6mm.

de forma que las imégenes presentadas no corresponden a un solo ciclo de agitacion (
se realizaron a una velocidad de ~ 3 fotos/seg). Sin embargo, dado a que el sistema es
suficientemente repetitivo, las imégenes reconstruyen en forma adecuada la dinamica de
la burbuja.

Debido a que la camara se encuentra solidaria a la mesa, el movimiento vertical de la
burbuja corresponde al movimiento del tubo y al movimiento relativo de la burbuja dentro
del tubo sumados. El fondo del tubo se puede ver en cada foto como una pequena linea
horizontal aproximadamente 2mm por encima de la regiéon més oscura.

En esta secuencia puede verse que la burbuja inferior permanece en el fondo del tubo
durante todo el ciclo de oscilacion. En particular, en la regiéon proxima al colapso, parece
acercarse méas a la pared del fondo que durante el resto del ciclo.
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A partir de estas imégenes es posible obtener un radio equivalente” para la burbuja en
funcion del tiempo. En la Figura [10.7/ se muestran los resultados de este calculo para dos
de ciclos de la evolucion. En esta figura puede observarse que la evoluciéon de esta burbuja

— e« — Datos experimentales
Ajuste tedrico RO=560pm p =1.1
Sefial micréfono

1,84

—— Posicion martillo

Radio [mm]
Amplitud de oscilaciéon [mm]

20 -10 0 10 20 30 40 50 60 70 80
Tiempo [ms]

Figura 10.7: Evolucion temporal del radio equivalente de la burbuja inferior en funcién del
tiempo obtenida a partir de la secuencia de imagenes de la Figura [10.6. Se muestran ademas la
posicion del tubo en funcién del tiempo (funcion senoidal) y la sefial obtenida por el microfono
pegado en la base del tubo en unidades arbitrarias. Se muestra también el ajuste realizado con

el modelo descrito en la Seccion 10.3.2)

recuerda en gran medida a la obtenida en sonoluminiscencia para burbujas mucho menores
con presiones actiisticas mas grandes.

En este caso, el colapso de la burbuja se produce cuando el tubo se encuentra casi en su
posicién de equilibrio.

Observando el tamano de la burbuja en el momento en que la posicién pasa por su punto
de equilibrio (y por lo tanto la presion es soélo hidrostatica, ver Figura [10.4) podemos
evaluar la cantidad de gas que contiene esta burbuja. En esta posicion el radio de la
burbuja sera similar al Ry de la burbuja.

El ajuste de los datos con el modelo numérico descrito en la Seccidon 10.3.2 se realizo
utilizando como parametros libres el Ry de la burbuja y la viscosidad del liquido. Ajustar
la viscosidad del liquido en este caso pretende incluir las pérdidas de energia que no estan
consideradas en el modelo (rozamiento del liquido con las paredes del tubo). Cabe sefialar
que la viscosidad que mejor ajusta los datos medidos es aproximadamente 3.2 veces mayor
a la real medida en el liquido (0,34Pa - s).

5Radio de la esfera que ocupa el mismo volumen que la burbuja. La burbuja es considerada como un
elipsoide de dimensiones que pueden medirse directamente de la fotografia.
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Por otro lado, en el momento del colapso de la burbuja, el micréfono pegado en la
pared detecta la aparicion de un pulso negativo seguido por una componente de alta
frecuencia en la senal. En cada uno de los rebotes posteriores de la burbuja puede ob-
servarse también la aparicion de un pulso de intensidad decreciente. En la Figura [10.8
puede observarse una ampliaciéon de esta senal en el momento del colapso. En la senal
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Figura 10.8: Senal del micréfono pegado en el fondo del tubo en el momento del colapso de la
burbuja mostrada en la Figura [10.7. Se muestra en el detalle el calculo de las componentes en
frecuencia de la sefial entre 2ms y 4ms. El pico en frecuencias indicado en el detalle coincide

con el desarrollo de una onda estacionaria en la columna liquida.

del microfono pueden identificarse cada uno de los rebotes de la burbuja que ocupan una
region de aproximadamente 15ms. Luego del primer colapso, se detecta una componente
de alta frecuencia de aproximadamente 6,12k H z. También aparecen algunas componentes
armonicas de esta frecuencia pero con amplitud bastante menor.

La frecuencia del pico principal coincide con la frecuencia del primer modo de oscilacion de
una columna liquida de longitud 11,4cm con condiciones de borde de presién constante®.
Este valor coincide muy bien con el valor medido de ~ 12¢m para la cantidad de liquido
dentro del tubo.

Esto sugiere que el colapso producido por la burbuja excita una onda estacionaria en la
columna liquida. Ademas, la presencia de la burbuja inferior es suficiente para establecer
una condiciéon de borde de presion constante.

Esta onda estacionaria que se genera en la columna liquida tendra consecuencias impor-
tantes sobre la posicion de equilibrio de la burbuja superior. Como vimos en la Secciéon
2.1.3, la fuerza ejercida por los gradientes de presion en el liquido (Fuerza de Bjerknes)
son los que determinan la posiciéon de las burbujas en un resonador. Cabe notar que la

6Se utilizo6 una velocidad del sonido 1400 que corresponde a la velocidad de propagacion de ondas
longitudinales en un tubo de las caracteristicas mencionadas que contiene un liquido cuya velocidad del
sonido es de 15007 . Para mas detalles consultar [82].
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frecuencia de este resonador esta determinado por la longitud de la columna liquida y es
independiente de la frecuencia de excitacion del parlante.

Un hecho importante a notar para comprender la evoluciéon temporal de la dinamica
del martillo liquido es que el liquido dentro del tubo se encuentra en equilibrio difusivo
con el gas sobre la superficie. Por lo tanto, la concentracion de los gases disueltos en el
liquido es siempre igual al 100 %. Dicho de otra manera, el liquido se encuentra siempre
"saturado"por el gas utilizado.

Esto tiene consecuencias directas sobre la dindmica de las burbujas: Estas s6lo pueden
aumentar la cantidad de gas que contiene a medida que pasa el tiempo, esto es, no pueden
disolverse. De hecho, debido a la difusion rectificada producida por la dindmica de la
burbuja, la cantidad de gas debe incluso aumentar con el tiempo. La tnica manera de
que una burbuja disminuya su tamafo es dividiéndose en burbujas més pequenas. Sin
embargo, estos fragmentos s6lo pueden crecer a medida que pasa el tiempo.

La presencia de pequenas burbujas en el liquido puede aumentar atin més este proceso si
la fuerza resultante en un ciclo es en direcciéon al fondo. En estas condiciones las pequenas
burbujas se van sumando a la burbuja inferior aumentando la cantidad de gas total que
hay en el fondo. En particular, puede observarse en la Figura 10.7 que el radio maximo
de la burbuja se increment6 de un ciclo al siguiente. Debe recordarse aqui que los puntos
de esa figura fueron obtenidos utilizando la técnica de tiempo de muestreo equivalente,
con lo cual los puntos de radio méximo en cada ciclo estan tomados en tiempos separados
aproximadamente por un minuto. Esto significa que el incremento en el radio maximo que
se observa en la Figura 10.7 corresponde al aumento de la cantidad de gas en la burbuja
inferior durante un minuto de evolucion (~ 1000 ciclos).

En el caso de los experimentos realizados sin rotaciéon, en que la superficie del liquido no
era estabilizada, la velocidad de crecimiento de la burbuja inferior es incrementada por
las pequenas burbujas que ingresan desde la superficie libre del liquido. Estas burbujas se
unen a la inferior hasta que su tamano es tal que la fuerza boyante se vuelve predominante
y asciende a la superficie. En ese momento se forma una nueva cavidad relativamente vacia
en el fondo y el proceso se repite con un periodo relativamente grande (desde decenas de
segundos a varios minutos, dependiendo de la amplitud de oscilacion).

En la Figura [10.9 se muestran los resultados de la medicion de la senial del micréfono
en funciéon de la amplitud de oscilacion. Se dibujan la intensidad pico a pico de la senal
completa, del segundo colapso y el valor rms © de los primeros 10ms después del colapso.
Aqui vemos que la intensidad de emisiéon de ultrasonido tanto en valor pico a pico como
en el valor rms en el colapso, detectado por el micréfono, aumenta rapidamente con la
amplitud de oscilacion del parlante.

En la Figura!10.10/se observa la fase relativa de colapso en el ciclo de oscilacion en funcion
de la amplitud de movimiento del parlante.

El tiempo de colapso en esta figura esta definido como el tiempo entre el cruce por cero
con pendiente negativa de la posicion del parlante y el momento del primer colapso de la
burbuja.

Aqui puede observarse que el tiempo de colapso aumenta al aumentar la amplitud de os-
cilacion. Este hecho se encuentra en acuerdo con el modelo planteado en la Seccion 10.3.1.
En esta figura, se pueden observar dos cambios en la pendiente de la curva en 22mm y

"Raiz cuadrada del valor cuadratico medio
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Figura 10.9: Senal del micréfono en funcién de la amplitud de oscilacién. Se dibujan la
intensidad pico a pico de la senal completa y el valor rms de los primeros 10ms después del
colapso.

2,9mm. Estos cambios en la pendiente coinciden con la incorporaciéon de gas dentro de la
burbuja inferior por la coalescencia con otras burbujas.

En este sistema no estudiamos la burbuja superior ya que al no rotar el tubo sobre su eje,
las burbujas no eran confinadas al centro del tubo y no fue posible obtener sonoluminis-
cencia repetitiva en las burbujas superiores.

Con rotaciéon sobre el eje del tubo

La segunda secuencia de experimentos se realiz6 haciendo rotar el tubo alrededor de
su eje de forma tal que las burbujas eran confinadas al centro. En este caso no se pudo
conectar un microfono en la base del tubo. La velocidad de rotacion se tomoé lo mas grande
posible de manera que la disminucién de la altura de la columna liquida en el centro no
fuese excesiva. Para a una frecuencia de rotaciéon de ~ 33Hz y con el uso de una boya
esférica de pirex en la superficie (Figura [10.1) la longitud de la columna liquida era de
~ 12cm. En este caso se utilizé un tubo de pirex de 20cm de largo. El espesor de las
paredes del tubo en este caso era de 1.5mm y la frecuencia de excitacion utilizada fue en
todos los casos de 16.55H z.

La velocidad de propagacion de ondas longitudinales es en este sistema es de aproxima-
damente 12307

La viscosidad medida para el acido utilizado es de p = 0,35 £ 0,01 Pa - s, lo cual implica
una concentracion de ~ 103 %.

De la misma manera que en el caso anterior, (Figura [10.6) se determiné la evolucion de
la burbuja inferior realizando fotografia estroboscopica y utilizando la técnica de tiempo
equivalente de muestreo. En la Figura [10.11 se muestra una secuencia de fotografias to-
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Figura 10.10: Fase relativa de colapso en el ciclo de oscilacion en funcién de la amplitud de
movimiento del parlante.

madas de una parte del periodo de evoluciéon en donde se puede ver el colapso principal
de la burbuja inferior. La velocidad de fotografiado fue de 13 fotos por segundo. Esto
equivale a sacar aproximadamente una foto por periodo. Debido al ligero desfasaje entre
la frecuencia de excitacion y la frecuencia a la que se toman las fotografias, el tiempo
equivalente entre fotos es de 315 us/ foto.

A diferencia del caso anterior, la burbuja presenta un colapso mucho mas pronunciado,
casi desapareciendo luego del primer minimo. La forma de la burbuja es también muy
distinta a la observada en la Figura [10.6. Debido a la fuerza centrifuga la burbuja adopta
una forma maés cilindrica que antes.

A partir de estas imagenes, suponiendo simetria azimutal de las burbujas y tendiendo en
cuenta los efectos de refraccion en el tubo, se calculd el volumen de la burbuja inferior en
funcion del tiempo. En la Figura 10.12 se muestra la evolucion del volumen calculado de
esta manera en funcion del tiempo. A partir de esta figura (parte a) es posible estimar
la velocidad de la columna liquida antes del colapso de la burbuja. Realizando un ajuste
lineal de los ultimos 12 puntos experimentales medidos antes del primer colapso, obte-
nemos una estimacién de 0,24™. A partir de este valor, podemos estimar el aumento de
presion que se produciréd en el tubo debido a la abrupta detencién de la columna liquida.
Utilizando una velocidad efectiva del sonido en el tubo de 1230™ obtenemos (Seccion 77)

AP = Vpc ~ 5 3bar

Este valor de presion es relativamente alto comparado con la presion estatica en la parte
superior del tubo (~ 0,027bar) y formaré la excitacion primaria sobre las burbujas supe-
riores

En la segunda parte de la figura se muestran el radio equivalente de una burbuja esférica
que tiene el mismo volumen que la burbuja inferior. Alli pueden observarse con mas de-
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Figura 10.11: Secuencia de imégenes de la burbuja inferior en el martillo liquido en el
momento del colapso con el tubo girando a una velocidad de ~ 33H z y una excitacion vertical
de 16.55H z. En este caso las fotos estan separadas un tiempo equivalente de 315us/ foto. La
altura de una imagen individual corresponde a 15,5mm. La secuencia completa de fotos
muestra aproximadamente la mitad de un periodo.

talle los rebotes de la burbuja luego del primer colapso. Estos rebotes son apenas visibles
en la parte a de la figura (y en la secuencia de imagenes de la Figura 10.11). Este segundo
colapso también producird un aumento en la presion sobre la columna liquida y como ve-
remos mas adelante, este segundo pulso de presion juega un rol esencial en la produccion
de los pulsos de sonoluminiscencia de alta intensidad.

En la Figura 10.12b se muestra también la posicion del tubo en funcion del tiempo (escala
de la derecha). En este caso la amplitud de oscilacion del tubo es aproximadamente 4mm
y por lo tanto la aceleracion maxima alcanza los 4,4g. En el momento del colapso de
la burbuja, el tubo se mueve hacia abajo y por lo tanto su aceleracion es hacia arriba
(comparar con el esquema de la Figura [10.4).

Un parametro importante de esta burbuja es la cantidad de gas que contiene (Ry). Este
valor se puede obtener deteniendo el martillo y midiendo el radio de la burbuja que ascien-
de desde el fondo. De esta manera obtenemos para esta burbuja un valor de 170 &+ 20um.
Este valor es bastante menor al medido en la burbuja de la Figura [10.7 y se mantiene
relativamente constante durante la evolucion del sistema. Esto es posible gracias a la frag-
mentacion en el colapso de la burbuja burbuja inferior. Algunos de estos fragmentos se
pueden observar como pequenos puntos oscuros en la fotografia correspondiente al primer
colapso en la Figura 10.11.

10.4.2. La Burbuja Superior

Las mediciones de la burbuja superior fueron realizadas en todos los casos con el tubo

girando. Los datos presentados aqui corresponden a las mismas condiciones experimenta-
les que las utilizadas en las medidas de la burbuja inferior.
Al igual que en el caso de la burbuja inferior, se determiné la evoluciéon de la burbuja
superior realizando fotografia estroboscopica y utilizando la técnica de tiempo equivalente
de muestreo. En la Figura 10.13/ se muestra una secuencia de fotografias tomadas en el
momento en que la burbuja inferior esta colapsando.



122

Martillo Liquido

160

3 1.4
1 a ]
1404 o %%, E
| ...... oo, : E‘ 1 1.2
120 . o ©
] o%° ) E-10
. \ =2 .
e 1% - s 8 Figura 10.12: a) Volumen
E ] - 08 o .
= 80+ - o de la burbuja inferior calcu-
2 1 o H06 :
E o4 2 lado a partir de las fotogra-
S o 9 ] . .
> ol . \ Efosa flas dela Figurall0.11. La es-
I ® Puntos experimentales \0.24 ms 8 1 cala de la derecha indica el
20_..-' Ajuste lineal ultimos puntos @02 .
| antes del primer colapso \\ 8 | desplazamlento de la colum-
0 LA S pesstareesse— 00 g liquida teniendo en cuenta
-25 -20 -15 -10 -5 0 5 .
35 b 5 el area del tubo. Se muestra
LI L . .
a0 e W 1 ademas un ajuste lineal de
: =1° los tltimos puntos de la evo-
= 2.5 ..
E s £1%  lucion antes del colapso. b)
2 204 £1"  Radio equivalente de la bur-
2 ] oo £ lo . . .
s 17 c buja (escala izquierda) y po-
5 1.5 :g 14 L,
g | 2 sicion del tubo (escala dere-
2 4o o € {2
T v —e— Radio Equivalente cha).
= o — Posicion del martillo /.f\ 3
\Q'\\.f* 4
0.0 T T T T T T T T T T T -5
-25 -20 -15 -10 5 0 5

Tiempo [ms]

Las imagenes de la burbuja son en todos los casos muy similares a una esfera. Esto sig-
nifica que la rotaciéon no es suficientemente intensa como para deformar la burbuja.

En esta secuencia se puede observar que la burbuja superior presenta una primera con-
traccion, luego una expansion hasta un radio mayor al inicial seguida de un segundo
colapso y posteriores rebotes. Debido a la técnica de muestreo equivalente, en todas las
imagenes se puede observar el pulso de luz emitido por la burbuja. Este pulso de luz se
puede observar en las imagenes como un punto claro cuya posiciéon muestra una pequena
deriva hacia arriba a lo largo de la secuencia completa. En las primeras fotografias este
punto se encuentra por debajo de la imagen de la burbuja. Este punto luminoso indica
la posicion de la burbuja en el momento en que emite el pulso de luz. En las primeras
fotografias de la secuencia, la luz estroboscopica utilizada para iluminar la burbuja fue
disparada antes de la emision de luz y por lo tanto la imagen de la burbuja aparece por
encima del punto luminoso®. El colapso de la burbuja inferior coincide aproximadamente
con la décima fotografia de la primera fila.

En esta secuencia de iméagenes puede apreciarse que el pulso de emision de luz no coincide

8Debe recordarse que en la secuencia de imagenes el movimiento de la burbuja es el resultante de la
suma del movimiento del tubo como un todo con el movimiento de la burbuja dentro del tubo. En el
momento del colapso el tubo se mueve hacia abajo.
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Figura 10.13: Secuencia de imégenes de la burbuja superior en coincidencia con el colapso de

la burbuja inferior. En este caso las fotos estén separadas por un tiempo equivalente de 129,3us

y la altura de una de las imagenes individuales representa 3,5mm. La imagen ha sido corregida
por efectos de refraccion en las paredes del tubo.

con el primer colapso de la burbuja. En cambio, coincide con el segundo colapso de la
burbuja en la dltima fotografia de la segunda fila. Este hecho notable se encuentra en
aparente contradiccion con el hecho de que el pulso de presién emitido por la burbuja
inferior es mas intenso durante el primer colapso.

Por otro lado, el segundo colapso de la burbuja coincide con el segundo colapso de la
burbuja inferior (Figura [10.3b).

A partir de estas imagenes es posible obtener el radio de las burbujas en funcién del
tiempo por mediciéon directa. En la Figura 10.14 se muestran los resultados obtenidos de
esta manera. Aqui podemos observar que la burbuja superior, que inicialmente tiene un
radio de ~ 450um alcanza un radio maximo de ~ 850um antes de colapsar por segunda
vez. Luego de unos pocos rebotes la burbuja presenta un radio bastante menor al inicial
(~ 300um) lo cual es consistente con el hecho de que la presion estatica del fluido es
mayor en esa parte del ciclo (en ese momento el tubo se esté acelerando hacia arriba, ver
Figura [10.12b).

Por otro lado, se realizaron mediciones del radio de la burbuja utilizando la técnica de
Mie Scattering (ver Figura [10.2). Esta técnica tiene la ventaja de que permite medir la
evolucion del radio de la burbuja en un solo ciclo de oscilaciéon con muy buena resolucion
temporal aunque tiene el inconveniente de que no proporciona un valor absoluto del radio
de la burbuja. Sin embargo, combinando esta técnica con el método de imagenes (Figura
10.13) es posible realizar una calibracion del radio y obtener de esa manera una medicion
en forma absoluta del radio sin perder resolucion temporal. Debido a que estas dos técni-
cas implican formas diferentes de iluminacién no se pueden realizar simultdneamente.
En la Figura 10.15/ se muestran los resultados obtenidos utilizando las dos técnicas des-
critas.

En este caso se midié la evolucion temporal usando primero la técnica de imégenes e
inmediatamente después utilizando la técnica de Mie scattering.

Como puede observarse, el acuerdo entre las dos técnicas es muy bueno. Por otro lado, la
gran resolucion temporal obtenida utilizando la combinaciéon de ambas técnicas permite
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Figura 10.14: Radio de la burbuja superior obtenida a partir de las imagenes de la Figura
10.13 (esta figura comprende el intervalo [—1,2ms — 5,7ms]). Las lineas en el grafico se
agregaron solo para ayudar a la visualizacion.

analizar con més detalle la dinamica de la burbuja en los momentos del primer y segundo
colapso.

Un hecho a notar, es que el segundo colapso de la burbuja superior coincide con el primer
rebote de la burbuja inferior (Figura [10.12). Cabe esperar entonces que la burbuja supe-
rior sea impulsada por el segundo pulso de presion que emite la burbuja inferior.
Durante el segundo colapso, el pulso de luz emitido por la burbuja ha sido eliminado casi
por completo utilizando un filtro pasabajos (650nm).

Para las mediciones realizadas se utilizoé un segundo fotomultiplicador que detecta el pul-
so de luz emitido por la burbuja inferior en el momento de su colapso. Esta senal era
utilizada como trigger en el sistema de adquisicion.

Analizaremos ahora en més detalle los dos primeros colapsos de la burbuja superior uti-
lizando esta técnica.

En la Figura [10.16/ se muestra un detalle del primer colapso de la burbuja superior. En
esta figura podemos observar que el colapso no se produce en forma violenta sino que el
radio de la burbuja va disminuyendo mucho antes de que la burbuja inferior alcance su
minimo. Este aumento de la presion previo al colapso, esté asociado con el aumento de la
velocidad del fluido en las proximidades de la burbuja inferior en el momento en que se
contrae.

La méaxima compresion de la burbuja superior se alcanza cerca de 80us después de que la
burbuja inferior colapsa. Este tiempo coincide aproximadamente con el tiempo requerido
por una onda de presion en llegar desde el fondo hasta la burbuja superior (65us).

En estas condiciones de trabajo,no se detect6 la emision de luz durante el primer colapso
de la burbuja.

La burbuja permanece con un tamano relativamente pequeno durante aproximadamente



10.4 Resultados 125

Radio [mm]

Tiempo [ms]

Figura 10.15: Radio de la burbuja superior obtenida con el método de Mie scattering. Se
muestran también los resultados obtenidos con fotografia estroboscépica para una burbuja
similar (Figura [10.14)

60us antes de expandirse nuevamente. Cabe notar que este tiempo es consistente con el
requerido por una onda de presién en recorrer dos veces la distancia entre la burbuja
superior y la superficie libre.

Si consideramos una compresion isotérmica desde el radio inicial (460um@~ 2000Pa) has-
ta el radio minimo, obtenemos que es necesario aplicar una presiéon de aproximadamente
2bar para mantener la burbuja en su radio minimo.

Por otro lado, durante la expansion se alcanzan valores de radio mucho mayores al inicial.
Esto significa que la presiéon debe ser menor a la inicial luego de la compresion. En la
Seccion 10.4.3 analizaremos méas cuantitativamente la evoluciéon de la presion.
Analizaremos ahora el segundo colapso de la burbuja superior que es donde se producen
los pulsos de luz més intensos. En la Figura [10.17 se muestra un detalle del segundo co-
lapso.

En esta figura podemos observar la presencia del pulso de luz emitido por la burbuja en
el colapso. Esto es debido a que en este caso el pulso de luz es tan intenso que a pesar de
estar utilizando el filtro pasabajos, la senal producida en el fotomultiplicador es compa-
rable a la que genera la dispersion de luz con el laser He-Ne.

En esta figura puede observarse que inicialmente el radio de la burbuja es relativamente
grande comparado con el valor de Ry. Por otro lado, este valor es casi constante durante
casi Ims. Esto implica que la presion experimentada por la burbuja en ese momento es
menor a la presiéon del gas sobre la superficie del liquido ¥. Esto se encuentra en contra-
diccion con el hecho de que el la columna liquida se estd acelerando hacia arriba en ese
momento, resultando una gravedad efectiva mayor y por lo tanto una presion (hidrosté-

9Suponiendo una expansién isotérmica desde 460um@~ 2000Pa obtenemos una presiéon de ~ 300Pa
que es casi 10 veces menor a la presion del gas sobre la superficie.
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Figura 10.16: Detalle de la evolucién de la burbuja superior en las proximidades del primer
colapso. Se indica con una linea vertical el momento en el que la burbuja inferior colapsa.

tica) mayor. Esta discrepancia no ha podido se resuelta hasta el momento.

En la Figura [10.17 puede verse ademas que el colapso de la burbuja se produce en forma
abrupta en los tltimos 100 — 150us antes de la emision del pulso de luz. Este comporta-
miento implica el aumento de la presion a valores cercanos a 2bar en ese momento (Ver
Seccion [10.4.3). La burbuja permanece pequena luego del colapso cerca de ~ 80ns an-
tes de volver a expandirse nuevamente. Este tiempo coincide nuevamente con el tiempo
requerido para que una onda de presion recorra dos veces la distancia a la superficie libre.

10.4.3. Evoluciéon Temporal de la Presién

En esta seccién estudiaremos en forma cuantitativa coémo evoluciona la presion dentro
del liquido durante un periodo de oscilacién del sistema.
La idea aqui es utilizar utilizar la dinamica de la burbuja superior como un sensor de la
presion en el liquido.
Esto se realiza utilizando la ecuacion diferencial que relaciona la evolucion del radio de la
burbuja con la presion en el liquido (Ecuacion de Raileigh-Plesset Seccion 2.1.2). Utilizan-
do esta ecuacion diferencial y las condiciones iniciales, se estima la presion por tramos de
forma tal de reproducir la evoluciéon temporal del radio. La elecciéon del ancho temporal
de estos tramos asi como también la amplitud de cada tramo se ajustan en un proceso
iterativo minimizando la diferencia entre el valor calculado y el determinado experimen-
talmente.
Se estudiaron en detalle los dos colapsos principales de la burbuja superior. El primer
colapso de la burbuja inferior produce un pulso de presiéon que comprime la burbuja su-
perior. El estudio de la dinamica de la burbuja superior en su primer colapso nos da
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Figura 10.17: Detalle de la evolucion de la burbuja superior en las proximidades del segundo
colapso. En este caso se promediaron 8 curvas experimentales y se indica en la figura la
desviacion estandar de los puntos medidos.

informacion acerca de las caracteristicas de este pulso.

En la Figura [10.18 se muestran los resultados obtenidos para este caso. En esta figura
podemos ver que el pulso de presiéon producido por la burbuja inferior supera los 5bar de
presion pico. Esto esta de acuerdo a la estimacion realizada midiendo al velocidad a la
que la columna se acerca al fondo del tubo (Figura [10.12).

Por otro lado, la presiéon comienza a aumentar mucho antes del colapso de la burbuja
inferior. Este aumento gradual se origina en la forma particular en que colapsa la burbuja
inferior. Esto se refleja en el hecho de que el radio de la burbuja superior comienza a
disminuir mas de 200us antes del colapso.

Por otro lado, luego del pulso de presion se observan presiones negativas seguidas de una
zona constante a baja presion (~ 55mb) durante aproximadamente 5ms antes del se-
gundo colapso. La existencia de presiones negativas son razonables debido a que el pulso
de compresion emitido por la burbuja inferior se refleja como una onda de tension en la
superficie libre que produce presiones negativas al reflejarse luego en el fondo del tubo.
El incremento suave de la presion antes de la maxima compresion y la presion negativa
luego de esta, son muy importantes para determinar cuél de los colapsos (el primero o el
segundo) emitiran luz (Ver Figura 10.20).

En la Figura 10.19/ se muestran los resultados obtenidos para para el segundo colapso
de la burbuja superior. Aqui vemos que el ajuste realizado con la estimaciéon de la presion
es muy bueno, aun en la zona del rebote luego del colapso principal.

En esta figura puede observarse que el segundo pulso de presion tiene una amplitud cerca
de 3 veces menor al primero y que ademas estd un poco mas ensanchado temporalmente.
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Figura 10.18: Evolucién temporal de la presion en el liquido a partir del ajuste de la dindmica
de la burbuja superior. Se muestran también la evolucién temporal de radio medida
experimentalmente del primer colapso y de la evolucién temporal calculada a partir del perfil
de presion propuesto.

Sin embargo, debido a que la burbuja inicialmente es mayor que en el caso anterior, el
colapso producido es mucho més violento que el primero. Utilizando el modelo numérico
para examinar las condiciones en el colapso (Seccion 4) encontramos que la temperatura
méxima alcanzada es aproximadamente 2000K en el primer colapso (no suficiente para
producir luz) y 11500K en el segundo colapso. Alli se produce la emisiéon de 0,14 - 102
fotones, obteniéndose una potencia pico de 0,38W con una duraciéon del pulso de 160ns.
La emision de luz medida experimentalmente para pulsos similares a los mostrados en la
Figura 10.19 producen 102 fotones con una duraciéon de 200 & 50ns de FWHM. Estos
valores son comparables a los presentados en la bibliografia [15].

En un colapso de Rayleigh (colapso de una burbuja a preson constante), la energia mecé-
nica transferida a la burbuja es proporcional a la presion del liquido y el volumen inicial
[23]. Los colapsos que se producen en la burbuja superior (Figuras [10.18 y [10.19) difieren
de un colapso de Rayleigh debido a que la presion no es constante durante la compresion
de la burbuja. En particular, el incremento suave de la presion antes del primer colapso,
reduce el tamafio de la burbuja y evita la transferencia de energia en forma eficiente cuan-
do la presion es alta. Esto puede verse en la Figura [10.18, donde el pulso de alta presion
alcanza a la burbuja en un radio muy pequeno.

En cambio, durante el segundo colapso el pulso de presion alcanza a la burbuja en un
tamano mucho mayor y a pesar de que el pulso es menos intenso, es capaz de transferir
més energia mecanica a la burbuja.

De esta manera un pulso de presiéon mas intenso no necesariamente implica un colapso
mas violento, como en un colapso de Rayleigh.
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Figura 10.19: Evolucién temporal de la presion en el liquido a partir del ajuste de la dinamica
de la burbuja superior. Se muestra también un detalle del segundo colapso medido
experimentalmente y de la evoluciéon temporal calculada a partir del perfil de presién propuesto.

Para analizar mas cuantitativamente la relacion entre el radio inicial, la amplitud del pul-
so de presion y la violencia del colapso, utilizamos el modelo numérico para calcular las
condiciones alcanzadas en el colapso en funcién de estos parametros. En la Figura [10.20
se muestran los resultados obtenidos para la maxima temperatura, potencia pico y ancho
temporal del pulso de luz en funcién del radio inicial de la burbuja y la amplitud del pulso
de presion.

Cada punto en esta Figura corresponde al colapso de una burbuja con un determinado
radio inicial (eje z) sometida a un pulso de presién como el mostrado en la Figura [10.19
multiplicado por un factor constante (eje y, donde se indica el valor de la presion maxima,
del pulso).

El punto lleno en la Figura [10.20) indica la posicion de segundo colapso (R;,; = 0,89mm,
Pz = 2,2bar), mientras que el punto vacio indica la posicion del primero (R;,; =
0,46mm, Py.. = 5,3bar).

Puede observarse que, en general, un incremento del radio inicial produce un aumento
en la temperatura maxima y la emision de luz (colapso méas violento). El aumento de
la presion en cambio, presenta un valor 6éptimo que produce la burbuja mas brillante
(~ 1,5bar).

Los calculos realizados hasta aqui corresponden a una burbuja con la misma cantidad de
gas inicial. Esta cantidad de gas fue fijada de forma tal que forme una burbuja de 0,46mm
de radio (R a temperatura ambiente y presion 27mbar). Este valor surge a partir de las
condiciones iniciales medidas para la burbuja antes del arribo de los pulsos de presion
(Figura [10.14).

Esta cantidad de gas va aumentando con el transcurso del tiempo y por lo tanto también
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Figura 10.20: Potencia total emitida (Py,q;), FWHM y temperatura méaxima como funciéon
del radio inicial y la magnitud del pulso de presion. El detalle en la figura muestra la potencia
pico y el FWHM cuando la cantidad de gas dentro de la burbuja es variada (Rg vs Rjp;)
mientras la presion del pulso es mantenida constante (en 2.2 bar).

cambian los resultados mostrados en la Figura [10.20.

El efecto de incrementar la cantidad de gas dentro de la burbuja se muestra en el detalle
de la Figura [10.20. Alli se dibujan los contornos de la potencia total y el ancho de pulso
(FWHM) en funcion del radio inicial y la cantidad de gas inicial (Rp). En este caso se
utilizo la presion sin factor multiplicativo (presion de la Figura [10.19). En este detalle
podemos ver que a medida que la burbuja crece los pulsos de luz son mas intensos y més
anchos. Estos resultados se encuentran en acuerdo con las mediciones experimentales de
la evolucion de la intensidad y el ancho de los pulsos (Ver Seccion [10.4.4).

10.4.4. La Emision de Luz

En la Figura [10.21 se muestran los resultados obtenidos para el ancho del pulso de
luz emitido por la burbuja superior en funcién del tiempo de funcionamiento del siste-
ma. Aqui podemos ver que el ancho de los pulsos va aumentando monétonamente desde
el comienzo de la operacion. Al principio los pulsos que son mas breves que el minimo
detectable con el sistema de medicion utilizado en este caso (~ 10ns provenientes del
fotomultiplicador conectado a una resistencia de 300€2). Luego de aproximadamente 4-5
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Figura 10.21: Ancho a altura mitad (FWHM) del pulso de luz emitido por la burbuja
superior. El ancho minimo detectable es en este caso de 10ns. Los descensos abruptos en el
valor del ancho del pulso q corresponden a la pérdida de la burbuja principal y al reemplazo

por una nueva mas pequeiia proveniente de la parte inferior del tubo

minutos de funcionamiento, el ancho de pulso aumenta en forma muy rapida superando
los 100ns. Inmediatamente después disminuye abruptamente hasta cerca de 50ns. Esta
disminucion coincide con la pérdida de la burbuja superior (asciende hasta la superficie).
La burbuja es reemplazada por una més pequena proveniente de la base del tubo y el
mecanismo se repite de la misma manera durante los siguientes minutos.

Los descensos en el valor del ancho del pulso que se suceden luego de t = 5min corres-
ponden a la pérdida de la burbuja principal y al reemplazo por una nueva mas pequena
proveniente de la parte inferior del tubo.

10.5. Conclusiones

La dinamica de la burbuja superior esta regida por la evoluciéon de la presion en fun-

cion del tiempo en la columna liquida. A su vez, la presion en el liquido esta determinada
principalmente por la evolucién de la burbuja inferior. El colapso y posterior rebote de
la burbuja inferior produce una secuencia de pulsos de presion de amplitud decreciente.
Estos pulsos de presion transfieren energia mecanica a la burbuja superior en una forma
no tan obvia.
Debido a la forma del pulso de presion, se produce una compresion previa al pulso prin-
cipal. Si el pulso de presiéon es muy intenso, esta compresion previa disminuye el tamano
de la burbuja de forma tal que cuando la presion es grande la transferencia de energia es
poco eficiente. Existe entonces una presion méxima 6ptima. De esta manera, resulta méas
efectivo el segundo pulso de presion, que encuentra a la burbuja con un tamano mayor y
la presion es mas cercana a la 6ptima.
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Utilizando la burbuja superior como un sensor de la presion en el liquido y utilizando el
modelo numérico para predecir las condiciones en el colapso, hemos reproducido las prin-
cipales caracteristicas de la emision de luz en este tipo de sistemas. Por otro lado, teniendo
en cuenta el crecimiento de la burbuja hemos podido entender la evolucién temporal de
las caracteristicas del pulso de luz.

Es importante notar que a pesar de que el numero de fotones por pulso puede ser més de
cuatro 6rdenes de magnitud superiores a los encontrados en sonoluminiscencia en agua, las
temperaturas méaximas alcanzadas no superan los 20000K . Esto se debe principalmente
que la cantidad de gas contenida en la burbuja es mucho mayor en el caso del martillo
liquido, generando un emisor de luz méas grande que emite luz por més tiempo, pero que
no necesariamente esta mas caliente.

Por dltimo, quisiéramos mencionar que las condiciones dentro de la burbuja inferior
pueden ser mas extremas que en la superior, en el sentido de mayores temperaturas.
En este caso, los pulsos de luz emitidos son mucho menos intensos (~ 10° fotones por
pulso) y més breves (< 10ns), pero la cantidad de gas dentro de la burbuja es menor
(Ro ~ 200pm). Sin embargo, la estimacion de la temperatura en este caso es mucho més
compleja debido a la asimetria que produce en el colapso la presencia de la pared del
fondo del tubo.



Capitulo 11

Conclusiones

En este trabajo se estudiaron las diferentes limitaciones que aparecen en la concentra-
cion de energia en un sistema sonoluminiscente.
En el Capitulo 4 se validé experimentalmente un modelo numérico que incluye los feno-
menos fisicos mas relevantes en sonoluminiescencia. Para ello se realiz6 una exploracion
experimental del espacio de fases en un sistema agua-aire. Un aspecto importante de esta
validacion es que en este caso el modelo debe reproducir correctamente las temperaturas
en el interior de la burbuja para describir correctamente la posiciéon en el diagrama de
fases de la disociacion del oxigeno y del nitrogeno dentro de la burbuja.
Los resultados obtenidos concuerdan con las mediciones experimentales en todo el dia-
grama de fases.
Este modelo fue utilizado en el resto del trabajo como predictor de las diferentes inesta-
bilidades y para estimar las maximas temperaturas alcanzadas.

Al estudiar la extinciéon de la burbuja sonoluminiscente en el sistema agua-aire en
el Capitulo 5 se encontré que la limitaciéon en la obtenciéon de presiones actisticas eleva-
das se ajusta a la hipotesis de la presencia de la inestabilidad de Rayleigh-Taylor. Esta
inestabilidad produce la fragmentacion de la burbuja en la fase de compresion. Estos frag-
mentos luego se disuelven de forma que la burbuja desaparece del sistema. En este caso
las temperaturas maximas alcanzadas predichas por el modelo numérico alcanzan valores
de ~ 50000K. Esta limitacion no puede evitarse sin modificar alguno de los parametros
fisicos del fluido. Esto resulta en una cota superior a la concentracién de energia en este
tipo de sistemas.

En el Capitulo 6l se estudi6 el sistema acido sulfarico-aire. Debido a su mayor viscosi-
dad, la posicion de la inestabilidad de Rayleigh-Taylor se desplaza a un valor de presion
acustica mas alta. Se pudo determinar que en este sistema la inestabilidad que limita el in-
cremento de la presion actstica es la inestabilidad de posicion (inestabilidad de Bjerknes).
Superada una determinada presion actustica la burbuja se aleja del centro del resonador
y no es posible confinarla en una zona de alta presioén acistica en forma estable.

Se determind de esta manera que la presion acustica maxima que puede aplicarse a una
burbuja en este tipo de sistemas es similar al sistema agua-aire, y que es mucho menor
que las presiones presentadas en trabajos previos [12, 62, [13].
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Por otro lado, las burbujas en este sistema no se encuentran fijas en el espacio sino que
describen orbitas.

En el Capitulo 7 se estudié la manera de desplazar la inestabilidad de posicion en
el sistema sulfurico-xenon utilizando una excitaciéon en varios armoénicos. Se consiguid
de esta manera fijar espacialmente las burbujas por primera vez en &acido sulftrico y
obtener las mayores emisiones de luz en un sistema sonoluminiscente hasta la fecha. Sin
embargo, la gran intensidad de luz emitida proviene del hecho de obtener una burbuja
sonoluminiscente con mayor cantidad de gas que se encuentra caliente por més tiempo y
no por un incremento de la temperatura méxima alcanzada. Las temperaturas maximas
predichas por el modelo para este tipo de sistemas utilizando una excitaciéon en varios
armonicos alcanzan los 30000K.

No existe hasta hoy una manera directa de determinar la temperatura dentro de una
burbuja sonoluminiscente. En el Capitulo I8 se desarrolld6 un método para la medicion
directa de la temperatura utilizando la dispersion angular de luz proveniente de un pulso
laser de corta duracion. Si bien la técnica es practicable teniendo en cuenta la sensibilidad
del sistema de medicion utilizado, los resultados experimentales obtenidos no coinciden
con las predicciones teodricas para la dispersion en el momento del colapso.

Por tltimo, en los Capitulos 9 y 10 se estudi6é un sistema alternativo al utilizado nor-
malmente en sonoluminiscencia. En este sistema se pueden explorar regiones del espacio
de fases que son inaccesibles en sistemas que utilizan resonadores (debido a limitaciones
préacticas en el tamano del resonador).

Utilizamos un sistema similar al desarrollado por Chakravarty [15] y pudimos determinar
que la dinamica de estos sistemas es bastante peculiar. Luego de un primer colapso que
no produce emisiéon de luz, se produce la expansion de la burbuja y un segundo colapso.
Solo en este caso se produce la concentraciéon de energia necesaria para emitir luz.
Optimizando los pardmetros del sistema obtuvimos pulsos de luz individuales hasta 4
ordenes de magnitud maés intensos que en acido sulfirico (10 veces mayor a los obtenidos
por Chakravarty). Estos son los pulsos de luz de mayor intensidad reportados hasta el
momento para una burbuja sonoluminiscente. Sin embargo, pudo determinarse que (nue-
vamente) el incremento de intensidad no se condice con un aumento de la temperatura
méaxima. En este tipo de sistemas la temperatura maxima alcanzada es de aproximada-
mente 15000K a 20000K.

Finalmente, podemos concluir que de los sistemas que hemos analizando, el que al-
canza las mayores temperaturas es el mismo que presenta las menores intensidades de
luz (el sistema que utiliza agua). Sin embargo, este sistema se encuentra acotado por una
inestabilidad de forma que no puede evitarse para altas presiones acusticas. El sistema
sonoluminiscente que utiliza acido sulfirico retrasa esta inestabilidad (el fluido es méas vis-
coso) pero se encuentra limitado por la inestabilidad de posicion. Esta inestabilidad puede
modificarse mediante el uso de otros armoénicos en la excitacién acustica. Sin embargo,
las temperaturas maximas alcanzadas utilizando esta técnica no superan los 30000K.
Por otro lado, en el sistema de martillo liquido utilizando acido fosférico, si bien las tem-
peraturas obtenidas hasta el momento son muy bajas, se encuentra limitado sélo por la
dindmica propia del sistema. Si se pueden superar estas dificultades es posible obtener en
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este tipo de sistemas una concentracion de energia atin mayor y por lo tanto temperaturas
mayores incluso a los 50000K.
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Apéndice A
Mie Scattering Multicapa

El problema de la dispersion de luz por una esfera dieléctrica (dos medios) fue estudia~
do por primera vez por Mie [24] en 1908. Este calculo fue ampliado por Aden et al. [86] al
caso de dos esferas concéntricas (3 medios). Recientemente Volkov et al.[87] generalizaron
el calculo para N medios diferentes. En este apéndice derivaremos las expresiones para la
dispersion de luz siguiendo el trabajo de Volkov de forma tal de que nos permita realizar
una implementacion eficiente del calculo. En particular analizamos una forma recursiva
de obtener los coeficientes de la serie resultante.

Por dltimo implementaremos el calculo para una variaciéon continua del indice de refrac-
cién en una zona acotada del espacio y analizamos la convergencia en funcién del naimero
de capas utilizadas para el calculo.

A.1. El Calculo

En este apéndice analizaremos la dispersion de una onda electromagnética que incide
sobre una esfera compuesta por N — 1 capas dieléctricas concéntricas (Figura [A.1). De
esta manera tendremos N medios diferentes, cada uno de ellos con constantes k;, €;, v j;
(vector de onda, constante dieléctrica y permeabilidad magnéticas complejas respectiva-
mente) que dependen del medio i.

Figura A.1: Una onda elec-
tromagnética incide desde
—Z con polarizaciéon en la
direccién & sobre una esfe-
ra compuesta por N — 1 ca-
pas concéntricas de diferen-
tes materiales.

W M

Onda
incidente




138 Mie Scattering Multicapa

Consideremos la onda incidente a partir de su descomposiciéon en armoénicos esféricos’:
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donde r representa el radio adimensionalizado (r = Ky R), il, i2 y ig son los versores en
las direcciones de R, 0 v ¢ del sistema de coordenadas esférico con el origen ubicado en
el centro en las esferas. En el segundo término de las Ecuaciones A.5 y |A.6, el simbolo [
representa la derivacion con respecto al argumento (KyR).

P es el polinomio de Legendre de primera clase, primer orden y grado n y Z(" es la
funcion de Bessel esférica de primera clase la cual se relaciona con la funcion de Bessel
ordinaria de primera clase y orden semientero por

Z0(r) = | 5T (1) (A7)

De la misma manera, debemos construir ahora el campo secundario inducido por la
onda incidente en cada uno de los medios presentes, es decir, en las N — 2 casquetes
esféricos, en la esfera interior y en el medio infinito exterior.

Para la esfera interior construimos el campo de la misma forma que para el campo inci-
dente en donde los coeficientes de la serie deben ser determinados. Usamos en este caso

1La dependencia temporal del tipo €* no interviene en el analisis y por lo tanto se abrevia su escritura

2El valor de m es en este caso siempre igual a 1 (polarizacién en x) y por lo tanto en adelante no lo
escribiremos explicitamente en la derivacion.
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los armonicos esféricos que poseen un buen comportamiento en el origen. De esta manera
tenemos para R < r;

s n 2n+1
E, =E — (ap, MY +ib, NV A8
1 — Onz:l <n+1) (al on + 101 en) ( )
s 2n +1 .
Eo/enpin Z —i" Y P ) (blnMe(iL) — wlnNo(,lL)) (A.9)

Donde el subindice en E y B indican la regi()n en que se calcula.

Para los N — 2 casquetes esféricos la serie pude ser construida también utilizando los
armonicos esféricos de tercera clase, ya que aqui no es necesario evitar divergencias en el
origen y en infinito. De esta forma tendremos para ry < R < ry_;

n 2n+1

E;=E D Ry O WMO) + a3, MY + b} N, b3, N A.10

onZl Y (af, MY + a2, MY +ib} N + i ) (A.10)
2"+1 LMW 4y LNO) g2 NO

Eo\/entin Z —i" Y (b M., + b; M —ia;, N, @ Non ) (A.11)

‘v’j / 2<j<N-2

Finalmente, para el medio infinito que rodea la esfera tendremos una descomposicién en
armonicos esféricos que se comporten bien en infinito, por lo tanto para R > ry_q

> n 2n+1
Ey = E, ——— (ana M) + ibp, NG A12
v =By (o a3 (A2
2n—|—1
\/EN/LN Z 7_’_1) (anMe(s) - ZCLNnN(3)) (Al?))

Los coeficientes a obtener entonces para definir completamente el campo son ay,,, bi,, a ]n,
aJQn, b}n, bjn, ann ¥ bny. Es decir, debemos hallar los 4(N — 1) coeficientes que componen
cada término de la serie. En particular, como nos interesa calcular la dispersiéon de luz en
el medio circundante, deseamos obtener las expresiones s6lo para los ultimos dos coefi-
cientes an, y byn, que definen el campo en esa region.

Para resolver estas 4(N — 1) incognitas haremos uso de las condiciones de borde impues-
tas en cada una de las (N — 1) interfaces (son necesarias 4 ecuaciones de contorno por

interface). Para todas las interfaces excepto la tltima tendremos como condiciéon de borde
il X EZ = il X Ej+1
. - N - VR=7r;, con 1<j<N-=-2 A.14
11><Bj_11><Bj+1 J =7 = ( )
K Hj+1
Para la ultima interface debemos tener en cuenta también el campo incidente y por lo
tanto tendremos

17 X EN_1 =1 X (EN + Eincidente)

N - 2 — — R = nN—1 <A15>
1; X BN—l o 1; X (BN + Bincidente)

MN-1 KN
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Analicemos la primera interface. De la primera ecuacion, desarrollando el producto vec-
torial obtenemos

—(E} -13)is + (B} - 1)is = —(Ey - i3)is + (B - io)is

Como cada componente debe igualarse en esta ecuaciéon obtenemos dos ecuaciones que
deben satisfacerse,

Ey-iz=FEy-i3 y Ei-ia=Fy 1y
Estas dos ecuaciones sin embargo, resultan en la misma condiciéon de borde. Tomemos

por ejemplo la primera, usando el hecho de que los armoénicos esféricos de diferente n son
ortogonales, encontramos entonces que debe cumplirse para todo valor de n que

(a1n M) + b1 N) i = (a3, M8) + a3, M) + iby, NG + b3, N ) s
Para que se cumpla esta ecuacion deben satisfacerse dos condiciones

(alnMo(i)) iy = (aénMo(}) + agnMgg>) is

R = 1 (A].6)
(binND) i3 = (b3, ND + b3, ND) i
Escribiendo explicitamente estas ecuaciones obtenemos
CLan( )(Klrl) — (IQnZT(Ll)<K2T‘1) — aQnZT(L )(Kg’f’l) 0 (Al?)

(K ZOE )] [Ker ZP ()| [Kan 29 (Kar)|

1In — U2 — U2
Kir " Kory " Kory

=0 (A.18)

De la misma manera, a partir de la segunda ecuaciéon de 'A.14/ obtenemos otras dos ecua-
ciones de borde completando las cuatro ecuaciones necesarias para la primer interface.
Estas son

{K1T1Z£1)(K1T1)}, 1 [K2rlZ,(ll)(K2r1)]/ 9 [Kg?“lZ?sg)(Kng)}/

' Hir 2 HaT1 2 HaT1 ( )
Y K K
b L 20 (K1) — by, 2 20 (o) — 1, 22 20 (Kyr) = 0 (A.20)
M1 2 " g

Donde usamos el hecho de que /€ = K j% y donde aqui Cj la velocidad de la luz en
el vacio y w es la frecuencia de oscilacion de la onda incidente.
Por otro lado, para todas las interfaces intermedias (R = r; con 2 < j < N — 2), las
cuatro ecuaciones de contorno son ligeramente diferentes ya que en el desarrollo en serie
de los campos internos existe un término mas. De esta forma para la primer ecuaciéon de
A.14 tendremos

aj, 23 (K ry) + a5, Z8 (Kjrs) = aj1, 230 () = a7, 28 (Kjar) =0 (A21)

n“n n
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(K 20| (K 2® ()|

1

, !
i {Kj+17”jZ,(11)<Kj+1rj>} o {KjHT’jZ,(ﬁ)(KjHTj)} —0 (A.22)
j+1n Kjprj e Kjpr; |

En este punto conviene definir dos nuevas funciones para simplificar la notacion

xZW (x , 73 (x /
7753)(:6)5[ "x( ) y 77723)(95)5[ nx( )

De esta forma utilizando la segunda ecuacion de A.14 tendremos

K K K, K,
LK) + a3, =P (K ) = aj g =20 (Kjgary) = af, —2= 0 (Kjar;) = 0

,U :uj Hj+1 Hjt+1
(A.23)

y

by, =2 Z (K i) 403, =2 29 (K ) =) 1, =25 Z0 (K ary) =034, =25 Z3 (K ) = 0

Hj H Hj+1 Hj+1
(A.24)

Para la ultima interfase (R = ry_1) tendremos un término independiente de los coefi-
cientes debido a la presencia del campo externo. Utilizando la primer ecuacion de [A.15
tendremos

a1, 2 (Kny_1rn—1) + a1, 20 (Knoarn-1) — ann Z8 (Knrn-1) = Z8 (Kyry—1)
(A.25)
y

b1 (K o1 v—1) H 08— (K v 1rnv—1) = b (Knrv—1) = 8 (Knry—1) (A.26)

y finalmente utilizando la segunda ecuacion de A.15 tendremos

Kn_ Kn_
a1 — O (Ky-1rn-1) + a1 (K yo1ry-1)
K K
—ann— P (Kyry—1) = — O (Kyry_1) (A.27)
BN KN
y
Kn_ Kn_
bjlv—m il 1Z(l)(KN 1"N— 1)+bN 1n al 1Z7(13)(KN—17“N—1)
HUN-1 UN-1
K K
—brn M—NZ<3>(KNrN 1) = /TNZ1 (Knrn-1) (A.28)

De esta manera el grupo de ecuaciones dado por A.17 a'A.28 forman 2(NN — 1) ecuaciones
para los coeficientes a,, y otras 2(IN — 1) ecuaciones para los coeficientes b,. Este grupo
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de ecuaciones se pueden escribir en forma matricial para facilitar la visualizacién de los
términos. En lo que sigue se muestra la matriz resultante en el caso de que contar con 4
medios diferentes (3 interfaces) para el caso del coeficiente a,,.

1 2 1 2
Qin Ao Qo a3p A3y, (an
z<1)(K17~1) _z(”(Km) — 283 (Kar1) 0 0 0 0
Lo (Kar) ) (Kory) =208 (Kari) 0 0 0 0
0 zfz >(Km) 23 (Kora) — 28V (Ksra) 283 (Ksra) 0 0
0 D20 (Kara) 20 (Kara)  — 33000 (Kara) 530l (Karo) 0 = 0
0 0 0 z8V (Ksrs) Z83) (Ksrs) — 23 (Kyrs) Z (Kyrs)
K K K K,
0 0 0 #5’ (1)(K3T ) Tsng)(Ksm) #g (3>(K47‘3) u; (1)(K4T3)

Aqui se indica en la fila superior los coeficientes de la serie que corresponden a cada

columna. Una matriz similar resulta para los coeficientes b,,. Esta matriz puede obtenerse
a partir de la anterior intercambiando a,, — b,, y realizando un enroque entre las fun-
ciones Z,, y M, es decir, en donde aparece Z("), reemplazar por 7{") y donde aparece 1",
reemplazar por Zr(f).
Para resolver esta matriz y hallar el valor de ay, notamos que por la reduccién de las
primeras dos columnas obtenemos nuevamente una matriz similar a la anterior. De esta
forma podemos hallar el valor de ay, comenzando la reducciéon desde la ultima columna
en forma recursiva hasta finalizar en la resolucion de las primeras dos columnas. La ex-
presion final obtenida de esta forma se puede expresar de la siguiente manera

ZT(Ll) (KNTN—I)BN—I - %7]&1) (KNTN—I)AN—I (A 29)
aANnp — .
%Uf(wg)(KNTNA)ANA — Z¥(Knryn_1)By_1

donde
Aj = ZW(Kjarja) + Aux - ZP(Kjria)
1<j<N-2
K; Kiia
Bjry = o (Kjarye) + Auz - Bjyy = 550 (Kjarj)
(A.30)
y
Al = Z;LI)(Kl’l“l)
(A.31)
B, = 1511 WD (Kr)
donde hemos introducido la variable Auz definida mediante
K1 (D(K; 1) A — ZW(K,17r)B;
Aug = 221 e T (A.32)

27(13) (Kj—i-lrj)Bj - Kt 77’51 )(Kj+1Tj)Aj

Hjt+1

De esta manera, comenzando por resolver la ecuacion A.31, obtenemos los valores iniciales
de A y B, utilizando luego la Ecuacién la A.30 podemos encontrar los N — 2 valores res-
tantes. Utilizando la Ecuacion [A.29 obtenemos entonces los coeficientes a,y (y realizando
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los reemplazos antes indicados también obtenemos b,y ). Finalmente estos coeficientes son
reemplazados en la serie de las Ecuaciones |A.12/y /A.13 para obtener el campo dispersado.
Cabe notar que esta descripcion recupera los célculos realizados por Aden [86] para el
caso en que se toman dos interfaces (3 medios). También se puede verificar que el mismo
resultado se obtiene si se utilizan mas interfaces pero de forma tal que sbélo existan 3
medios diferentes (utilizando valores de K y u iguales a cada lado de la interface).

A.2. La Implementacion

Una vez definido el nimero de capas y sus caracteristicas una (K p; y r;) v fijada la
frecuencia de la onda incidente, debemos estimar el ntmero de términos necesarios de la
serie (Ecuaciones A.12 y |A.13) necesarios para asegurar su convergencia.

La elecciéon de esta cantidad es muy importante y en el caso de muchas capas es no existe
una manera sencilla de estimarla. Durante este trabajo se tomé como criterio el valor
conservativo utilizado por Volkov et al. [87] en su trabajo. De esta forma el nimero de
terminos se calculé a partir de .

n=x+4x3 4+6

donde z es el radio externo de la esfera normalizado con el vector de onda incidente es

decir,
27TTN_1

Ao
El calculo del campo dispersado se implementé utilizando rutinas en MATLAB.
Se ensay0 el calculo suponiendo un perfil de indices de refraccion como sigue: Desde el
centro y hasta una distancia de 1um se consider6 un indice que varia linealmente entre 1
y 2 respectivamente. Desde 1um en adelante el medio es uniforme y de indice 2. En todo
el espacio se consider6 p = 1. Se considerd como onda incidente un haz de longitud de
onda A = 632,8nm en el vacio (laser He-Ne).
En la Figura |A.2 se muestra el resultado de ir aproximando este perfil con un ntmero
creciente de capas.
En esta figura puede verse que la convergencia es bastante rapida para este caso.
El error relativo disminuye con una potencia igual a 2 y gracias al método iterativo para el
calculo de los coeficientes, el tiempo utilizado para el cilculo resulta lineal con el nimero
de capas.
Un hecho a tener en cuenta es que la convergencia es més rapida cuando se eligen las
distintas capas de forma tal que la integral de volumen del indice de refracciéon sea igual
a la del perfil de indice de refraccion que se desea calcular.

r=K,ry_1 =
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Figura A.2: Dispersiéon de un haz plano de A = 632,8nm en el vacio sobre un perfil de indice
de refracciéon que varia desde 1 a 2 linealmente en el primer um. Para radios mayores a 1um el
indice de refraccion es 2. Se tomé p = 1 en todas partes. Se muestran en tonos de colores el
nimero de capas utilizadas para cada calculo



Apéndice B
El fotomultiplicador

El fotomultiplicador ha estado presente en muchos de los experimentos experimentos
de este trabajo y por lo tanto ciertas caracteristicas particulares de este tipo de detectores
merece una especial atencion.

En este apéndice estudiaremos dos casos de interés que son muy frecuentes en el uso de
un fotomultiplicador.

B.1. La medicién del ancho de pulso

El tiempo de respuesta de un fotomultiplicador esté determinado por una suma de
factores que afectan a la cadena completa de medicion, desde la fuente, el fotomultiplicador
y la tarjeta de adquisicion o el osciloscopio. Para un estudio detallado de las diferentes
contribuciones se puede consultar la bibliografia al respecto [88, 89].

Estamos interesados en este punto en determinar el ancho de un pulso de luz que se
encuentra en los limites de deteccion del sistema.

La técnica comun en estos casos es determinar la respuesta en frecuencia del detector y
realizar una deconvoluciéon de los datos medidos.

Para hallar la respuesta en frecuencia del fotomultiplicador basta con medir la respuesta
de todo el sistema a un pulso de luz extremadamente breve (el ancho del pulso debe ser
mucho menor que el tiempo de respuesta del detector). Para esto utilizamos dos formas
diferentes de excitacion: Un pulso laser de ancho menor al ns (ver Apéndice C) y la
respuesta a un fotoelectron.

La respuesta a un fotoelectron se puede conseguir disminuyendo el nivel de iluminacion
en el fotomultiplicador hasta que pueda separase la respuesta a la produccion de un solo
electron en el primer dinodo. Este fotoelectron producira una avalancha y por lo tanto
una senal que es equivalente (salvo por variaciones espaciales en el primer dinodo) a un
pulso de luz muy breve.

En la Figura B.1 se muestra la respuesta tipica de un fotomultiplicador (Oriel 77340) a
un fotoelectron.

El fotomultiplicador se conect6 en este caso a un osciloscopio HP54616B de 1Gs/seg y
500M H z con terminal de 50€2 y 12pf de capacidad mediante un cable coaxial de 5082 y
1 metro de longitud.

El ancho del pulso obtenido es ~ 2ns y puede observarse ademés una estructura con forma
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Figura B.1: Respuesta normalizada del fotomultiplicador Oriel 77340 a un fotoelectréon con el

alto voltaje en 750V. Se utilizo en este caso un osciloscopio HP54616B de 1Gs/seg con terminal

de 502 y 12pf de capacidad. En el detalle se muestra la transformada de fourier que representa
la respuesta al impulso del sistema.

de un segundo pulso unos 5ns més tarde. Esta estructura es propia del fotomultiplicador
utilizado y no es una reflexion en los cables (la impedancia esta ajustada). La corriente
integrada de este pulso representa una cantidad de ~ 1,5-108 electrones, es decir, en estas
condiciones la avalancha amplifica mas de un millon de veces el fotoelectrén inicial.

La transformada de fourier que se muestra en el detalle de la Figura representa la respuesta
al impulso del sistema completo de medicion. Alli puede verse que la respuesta del conjunto
disminuye rapidamente por encima de los 540M H z, lo cual es compatible con la respuesta
del Osciloscopio utilizado (500M H z).

Una vez determinada la respuesta al impulso del sistema procedemos al calculo del ancho
de pulso en un caso particular. Analizaremos un pulso de sonoluminiscencia en &acido
sulfirico para una concentracion de argon de 30mb. Este pulso se encuentra en el limite
de deteccion del sistema.

En la Figura B.2/ se muestra la respuesta del sistema a un pulso de sonoluminiscencia en
acido sulfarico de méxima intensidad cuando la burbuja esta todavia en el centro.

En esta Figura puede observarse como la respuesta es un poco mas ancha que en el caso
del fotoelectréon alcanzando un valor de 2,85ns FWHM en el primer pico.

Para realizar la deconvolucion del pico medido con la respuesta del sistema se procede
a calcular el cociente de las transformadas de fourier (sefial/impulso). En este punto es
necesario tener en cuenta que debe utilizarse una frecuencia de corte para evitar realizar
el cociente en regiones donde los coeficientes son muy pequenos.
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Figura B.2: Respuesta normalizada del fotomultiplicador Oriel 77340 a un pulso de
sonoluminiscencia en acido sulftrico con el alto voltaje en 750V. En el detalle se muestra la
transformada de fourier de la senal.

Una vez calculado el cociente se obtiene el pulso original realizando la antitransformada
de fourier del cociente. En la Figura B.3 se muestra la respuesta del sistema a un pulso
de sonoluminiscencia en acido sulfirico de méxima intensidad cuando la burbuja esté
todavia en el centro.

En esta Figura vemos que el pulso deconvolucionado tiene un ancho de ~ 1,95ns FWHM
y es simétrico. Esto esta de acuerdo al valor predicho en estas condiciones por el modelo
numeérico de la Secciéon 2.1.2.

El pequeno pulso que aparece a la derecha no puede entenderse a partir de la teoria lineal
que implica el proceso de deconvolucion.

Por dltimo, cabe senalar que el resultado obtenido para el ancho de pulso medido se ajusta
bien a la regla practica de suma de cuadrados (que es estrictamente vélida para pulsos y
respuesta gausiana) en la que el ancho del pulso puede estimarse mediante

— 2 2
Hpulso - \/Hmedido + Himpulso

donde H representa el ancho a altura mitad de los picos mostrados en las Figuras B.1 a
B.3. Usando esta ecuacion se obtiene para el pulso de sonoluminiscencia un FWHM de
2ns que esta en muy buen acuerdo con los 1,95ns del pulso obtenido por deconvolucién.
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Figura B.3: Deconvolucién del pulso de sonoluminiscencia obtenido a partir del cociente de
las transformadas de fourier de la senal y el impulso (y posterior antitransformada). El pulso a
la derecha es el producto de efectos no-lineales en el fotomultiplicador.

B.2. La saturacion del fotomultiplicador

Un parametro importante a tener en cuenta en el fotomultiplicador es la posible satu-
racion de la senal. Este efecto no-lineal se produce para valores altos de corriente sobre
los dinodos del fotomultiplicador y puede ocasionar modificaciones en los valores de in-
tensidad medidos.

Para evaluar experimentalmente la saturacion en el fotomultiplicador se midi6é una fuen-
te luminosa pulsada a diferentes valores de tension de alto voltaje. En la Figura B.4 se
muestran los resultados obtenidos para 7 valores diferentes de alto voltaje. Estos pulsos
fueron medidos con un osciloscopio HP54616B de 1Gs/seg y 500M Hz con terminal de
502 v 12pf de capacidad mediante un cable coaxial de impedancia caracteristica 50€2 y
1 metro de longitud.

Aqui se puede observar que para este pulso (FWHM~ 10us) la amplitud méxima obteni-
da aumenta rapidamente a medida que se incrementa la tensién utilizada. Por otro lado,
la forma del pulso no cambia apreciablemente con el valor de alta tension.

A partir de estas mediciones se calculo el cociente entre la senal obtenida a un deter-
minado voltaje y la medida al voltaje mas bajo (380V). En la Figura B.5l se muestra el
cociente calculado de esta manera en funcion del voltaje medido en el osciloscopio. En esta
Figura puede observarse que el cociente va aumentando a medida que crece el alto voltaje
aplicado. Para voltajes pequenos el ruido en la medicién se hace méas notable debido al
cociente de cantidades pequenas.
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Figura B.4: Pulso luminoso medido a diferentes tensiones de alto voltaje en fotomultiplicador
Oriel 77340.
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Figura B.5: Cociente de las diferentes curvas de la Figura [B.4 con el valor medido usando
380V. Se muestra el cociente en funcién del voltaje medido en el osciloscopio.
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Aqui puede apreciarse que para voltajes bajos, los cocientes son rectas horizontales como
es de esperarse en un detector lineal. Sin embargo, para voltajes mayores los cocientes
disminuyen ligeramente indicando que el detector esta saturando.

Para una mejor visualizacion de este fenémeno se han dibujado en la Figura B.6 los co-
cientes normalizados con el valor que poseen para bajos voltajes en el osciloscopio.

Aqui puede observarse que todos los cocientes parecen colapsar en una sola curva. Esto

a400n

——a420n
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Figura B.6: Cocientes de la Figura [B.5 normalizados con el valor a bajos voltajes. Estas
curvas representan la saturacion del fotomultiplicador Oriel 77430.

significa que el porcentaje de saturacion de la senal depende de la corriente que circula
por el fotomultiplicador.

La disminucién de la senal en este fotomultiplicador puede alcanzar aproximadamente el
8% de la senal para valores de voltaje de 40mV (~ 800uA sobre el ultimo dinodo). Sin
embargo, debido a que s6lo depende de la corriente en el fotomultiplicador , Los valores
medidos pueden ser corregidos utilizando esta curva.

La saturacion del fotomultiplicador se vuelve més critica para pulsos de mayor duracion.
En la Figura B.7 se muestran resultados para un pulso de luz més ancho. Aqui vemos que
la saturacion para un pulso de ~ 60us FWHM no es sélo funcion del valor de la senal
medida sino que también depende de los valores de corriente anteriores (depende de la
historia de la senal). A diferencia del caso anterior en que la senal podia ser corregida
facilmente utilizando la curva de la Figura B.6, aqui la correcciéon debe depender de la
evolucion temporal de la senal.

Como conclusion general se puede tomar como norma de seguridad no superar los 100 A
de corriente en el fotomultiplicador para evitar los problemas de saturacion. Sin embargo,
para pulsos breves (< 10us) se puede superar este valor teniendo en cuenta la curva de
saturacion de la Figura B.6.
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Figura B.7: Pulso luminoso de ~ 60us FWHM medido a diferentes tensiones de alto voltaje
en fotomultiplicador Oriel 77340.



152 El fotomultiplicador




Apéndice C
Laser de colorantes

Este laser estaba formado por una cavidad resonante de bajo @ (sus caras reflejaban
la luz s6lo por reflexion en el dieléctrico) que se construyé para tal fin (Figura (C.1). Por
esta cubeta circulaba el colorante donde se producia la inversion de poblacion (Rodamina
6G 10~*molar). Se colocé ademas otra cavidad que utiliza el mismo medio activo pero
que posee un Q muy alto (una de las caras es un espejo 99.9 % de reflectividad y la otra
es un espejo semitransparente que permitia alinear las caras).

Atn a pesar de que la cavidad de bajo Q posee un umbral de laseo mas alto que la
cavidad de alto Q debido al bajo nivel de realimentacion, alcanza este valor critico antes
gracias a que las reflexiones deben recorrer una distancia mas corta y comienza a lasear.
Luego de que la cavidad de alto Q alcanza su umbral de laseo, la inversiéon de poblacion
baja a los valores de inversion critica determinados por el alto Q de la cavidad larga.
Debido a que esta inversion es mucho més baja que la umbral para la cavidad corta, esta
ultima deja de lasear. Ajustando el tamano de la cavidad de alto Q podemos obtener
pulsos de diferentes largos [90]. Para una cavidad de alto Q de 10cm es de esperar que se
obtengan pulsos de ~ 500ps.

Como este pulso posee una energia muy pequena, se agregb una etapa amplificadora
que aumentaba la intensidad del pulso.

Este amplificador basicamente es una cubeta donde se consigue inversion de poblaciéon
con la parte més energética del pulso YAG y donde el pulso corto forma la semilla que
produce el laseo.

Utilizando este sistema se consiguieron pulsos de ~ 750ps de ancho y hasta 2u.J de
energia por pulso.
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Figura C.1: Laser de colorantes desarrollado para obtener pulsos cortos. Un laser pulsado
YAG de ancho de pulso 20ns excita una celda delgada con colorante. El pulso generado en esta
celda de bajo Q es “apagado” por la excitaciéon de otra cavidad mas grande de alto Q. El pulso

es luego amplificado en otra celda donde se produjo inversién de poblacion.



Bibliografia

[1] Barber, B. P. and Putterman, S. J. Phys. Rev. Lett. 69, 3839 (1992).
|2] Barber, B. P. and Putterman, S. J. Nature (London) 352, 318-320 (1991).

[3] Hiller, R. The Spectrum of Single Bubble Sonoluminiscence. PhD thesis, University
of California at Los Angeles, (1992).

[4] Barber, B. P. and Putterman, S. J. Phys. Rev. Lett. 74, 5276 (1994).
[5] Gaitan, F. D. PhD thesis, The University of Mississippi, (1990).
[6] Brenner, M. P., Hilgenfeldt, S., and Lohse, D. Rev. of Mod. Phys. 74, 425 (2002).

[7] Hiller, R. A., Putterman, S. J., and Weninger, K. R. Phys. Rev. Lett. 80(5), 1090
(1997).

[8] Gompf, B., Gunther, R., Nick, G., Pecha, R., and Eisenmenger, W. Phys. Rev. Lett.
79, 14051408 (1997).

|9] Hilgenfeldt, S., Brenner, M., and Lohse, D. Phys. Fluids 8(11), 2808 (1996).
[10] Ketterling, J. A. and Apfel, R. E. Phys. Rev. E. 61(4), 3832 (2000).

[11] Ketterling, J. A. and Apfel, R. E. Acoustics Research Letters Online 107(3), 13
(2000).

[12] Flannigan, D. J. and Suslick, K. S. Nature (London) 434, 52 (2005).
[13] Flannigan, D. J. and Suslick, K. S. Phys. Rev. Lett. 95, 044301 (2005).
[14] Toegel, R., Luther, S., and Lohse, D. Phys. Rev. Lett. 96, 114301 (2006).

[15] Chakravarty, A., Georghiou, T., Phillipson, T. E., and Walton, A. J. Phys. Rev. E.
69, 066317 (2004).

[16] Puente, G. F. Sonoluminiscencia y Cavitacion en Burbujas: Andlisis Dindmico y de
Estabilidad en Regiones Altamente no Lineales. Doctorado en ciencias de la ingenie-
ria, Instituto Balseiro, (2005).

[17] Delgadino, G. The Dinamics of Single Bubble Snoluminiscence. PhD thesis, Rens-
sealer Polytechnic Institute, (1999).



156 BIBLIOGRAFIA

[18] Timoshenko, S. P. Theory of Plates and Shells. (1940).

[19] Rayleigh, L. Philos. Mag 34(94) (1917).

[20] Plesset, M. J. App. Mech. 16, 277 (1949).

[21] Matula, T. J. Acoustical Society of America 114(2), 775-781 (2003).
[22] Magnaudet, J. and Legendre, D. Phys. of Fluids 10(3), 550 (1997).
[23] Leighton, T. The Acoustic Bubble. Academic London, (1994).

24] Mie, G. Physik 25, 377 (1908).

[25] Stratton, J. A. Dye Lasers. Mc Graw Hill, New York, (1941).

[26] Villareal, C., Esquivel-Sirvent, R., and Jauregui, R. Phys. Rev. E. 21(1) (2000).
[27] Wu, C. C. and Roberts, P. Phys. Rev. Lett. 81, 5434 (1998).

[28] Kondic, L., Gersten, J., and Yuan, C. Phys. Rev. E. 52, 4976 (1995).
[29] Tse, W. K. and Leung, P. Phys. Rev. E. 73, 056302 (2006).

[30] Jackson, J. Classical Electrodynamics. Wiley, New York, (1999).

[31] Feynman, R. and Leigthon, R. Fisica Vol.2 Electromagnetismo y Materia. Addison
Wesley, second edition, (1987).

[32] Montixi, G., Occelli, R., and Coulon, R. J.Optics (Paris) 11(5), 331-335 (1980).
[33] Sinnok, A. J.Phys. C: Solid St. Phys. 13, 2375-2391 (1980).

[34] Ttoh, N., Sakamoto, T., and Kusano, S. The Astrophysical Journal Supplement Series
128, 125-138 (2000).

[35] Zeldovich, Y. B. and Raizer, Y. P. Physiscs of Shock Waves and High-Temperature
Hydrodynamic Phenomena. Academic Press, (1966).

[36] Martinez, P. G. Tesis de grado en ingenieria nuclear, Instituto Balseiro, (2002).

[37] Puente, G. F., Garcia-Martinez, P., and Bonetto, F. J. Phys. Rev. E. 75, 016314
(2007).

[38] H.Lin, Storey, B., and Szeri, A. J. Fluid Mech. 452, 145-162 (2002).

[39] Storey, B. and Szery, A. Proc. R. Soc. London, Ser. A 456, 1685-1709 (2000).
[40] Urteaga, R. Tesis de grado en licenciatura en fisica, Instituto Balseiro, (2000).
[41] Felix, M. P. and Ellis, A. T. Aplied Phisics Letters 19(11) (1971).

[42] Gompf, B. and Pecha, R. Phys. Rev. E. 61(5), 5253 (2000).



BIBLIOGRAFIA 157

[43] Puente, G. F., Urteaga, R., and Bonetto, F. J. Phys. Rev. E. 72, 046305 (2005).

[44] Urteaga, R., Dellavale, D., Puente, G. F., and Bonetto, F. J. Enviado a J. Acoust.
Soc. Am. para publicacion, (2007).

[45] Holt, R. G. and Gaitan, D. F. Phys. Rev. Lett. 77(18), 3791 (1996).

[46] Gaitan, D. F. and Holt, R. G. Phys. Rev. E. 59(5), 5495 (1999).

[47] An, Y., Lu, T., and Yang, B. Phys. Rev. E. 71, 026310 (2005).

[48] Dam, J. S., Levinsen, M. T., and Skogstad, M. Phys. Rev. E. 67, 026303 (2003).
[49] Dam, J. S., Levinsen, M. T., and Skogstad, M. Phys. Rev. Lett. 94, 174301 (2005).
[50] Holzfuss, J. and Ruggeberg, M. Phys. Rev. E. 66, 046630 (2002).

[51] Handbook of Chemistry and Physics. CRC Press, 83 edition, (2003).

[52] Matula, T. J., Cordry, S. M., Roy, R. A., and Crum, L. A. Acoustical Society of
America 102(3), 1522 (1997).

[53] Holt, R. G., Gaitan, D. F., Atchley, A., and Holzfuss, J. Phys. Rev. Lett. 72(9), 1376
(1994).

[54] Holzfuss, J., Ruggeberg, M., and Billo, A. Phys. Rev. Lett. 81(24), 5434 (1998).
[55] Matula, T. J. Phil. Trans. R. Soc. Lond. A 357, 225 (1997).

[56] Urteaga, R., Dellavale, D. H., Puente, G. F., and Bonetto, F. J. Phys. Rev. E. 76,
056317 (2007).

[57] Gaitan, D. F., Crum, L. A., Church, C. C.; and Roy, R. A. J. Acoust. Soc. Am.
91(6), 3166-3183 (1992).

[58] Weninger, K. R., Hiller, R. A., Barber, B. P., Lacoste, D., and Putterman, S. J. J.
Phys. Chem. 14, 195 (1995).

[59] Didenko, Y. T., McNamara, W. B., and Suslick, K. S. Nature (London) 407, 6806
(2000).

[60] Asaki, T. J. and Marston, P. L. J. Acoust. Soc. Am. 102, 3372 (1997).

[61] Matula, T. J., Roy, R. A., Mourad, P. D., McNamara, W. B., and Suslick, K. S.
Phys. Rev. Lett. 75, 2602-2605 (1995).

[62] Flannigan, D. J., Hopkins, S. D., and Suslick, K. S. J. of Org. Met. Chem. 690, 3513
(2005).

[63] Hopkins, S. D., Putterman, S. J., Kappus, B. A., Suslick, K. S., and Camara, C. G.
Phys. Rev. Lett. 95, 254301 (2005).



158 BIBLIOGRAFIA

[64] Troia, A., Ripa, D. M., and Spagnolo, R. Ultrasonics 13, 278-282 (2006).
[65] Weninger, K. R., Evans, P., and Putterman, S. J. Phys. Rev. E. 61, 1020 (2000).
[66] Puente, G. F. and Bonetto, F. J. Phys. Rev. E. 71, 056309 (2005).

[67] Leighton, T. G., Walton, A. J., and Pickworth, M. J. W. FEur. J. Phys. 11, 47-50
(1990).

[68] Urteaga, R. and Bonetto, F. J. Phys. Rev. Lett. 100(7), 074302 (2008).

[69] Hiller, R., Weninger, K., Putterman, S. J., and Barber, B. P. Science 266, 248-250
(1994).

[70] Moraga, F. J., Taleyarkhan, R., Lahey, R. T., and Bonetto, F. J. Phys. Rev. E.
62(2), 2233 (2000).

[71] Lu, X., Prosperetti, A., Toegel, R., and Lohse, D. Phys. Rev. E. 67, 056310 (2003).
[72] Thomas, J. L. Phys. Rev. E. 70, 016305 (2004).

[73] Yasui, K. Phys. Rev. E. 63, 035301 (2001).

[74] Yasui, K. J. Phys. Soc. Jpn. 66, 2911 (1997).

[75] Hao, Y. and Prosperetti, A. Phys. of Fluids 11, 1309 (1999).

[76] Toegel, R., Gompf, B., Pecha, R., and Lohse, D. Phys. Rev. Lett. 85, 3165 (2000).
[77] Hilgenfeldt, S. and Lohse, D. Phys. Rev. Lett. 82, 1036-1039 (1999).

[78] Hilgenfeldt, S., Grossmann, S., and Lohse, D. Nature (London) 409, 783 (2001).
[79] Hilgenfeldt, S., Grossmann, S., and Lohse, D. Nature (London) 398, 402-405 (1999).
[80] Urteaga, R. and Bonetto, F. J. Enviado a Phys. Rev. E. para publicacion, (2008).
[81] Joukowsky, N. Water Hammer. Hilger, Philadelphia, (1987).

[82] Moody, F. J. Introducction to Unsteady Thermofluid Mechanics. Wiley Interscience,
(1990).

[83] Schmid, J. Acustica 9, 321 (1959).

[84] Su, C. K., Camara, C., Kappus, B., and Putterman, S. J. Phys. of Fluids 15(6),
14571461 (2003).

[85] Landau, L. D. and Lifshitz, E. M. Fluid Mechanics. Pergamon Press, second english
edition edition, (1987).

[86] Aden, A. L. Journal of Applied Physics 22(10) (1951).



BIBLIOGRAFIA 159

[87] Volkov, N. G. and Kovach, V. Y. Lzvestiya, Atmospheric and Oceanic Physics 25(5),
381-385 (1990).

[88] Saleh, B. E. A. and Teich, M. C. Fundamental of Photonics. Jhon Wiley and Sons,
(1991).

[89] Knoll, G. F. Radiation Detection and Measurement. Jhon Wiley and Sons, (1979).

[90] Schafer, F. P. Electromagnetic Theory. 3 edition, (1989).



