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RESUMEN

Con la necesidad de mejorar la reproducibilidad de las peliculas delgadas de
diferentes materiales depositadas por la técnica de ablacion laser, se
caracterizaron fas ondas de choque producidas por plasmas de ablacion. Mediante
la técnica de deflectometria laser se midieron intensidades y tiempos de transito
de la onda de choque en funcion de parametros externos como: la energia del
laser de alta potencia y la presion del medio.

La técnica de deflectometria laser consiste basicamente en hacer pasar un haz
continuo de prueba a través de una regién que tiene un cambio en el indice de
refraccion (el paso de la onda de choque), de modo tal que el haz experimenta
una desviacion que puede ser medida por un fotodiodo. Debido a que algunas
peliculas se depositan a presiones de ailgunos mTorr, la escasa presencia de
particulas produce una sefial de deflexion muy débil. Para resolver éste problema
se implemento la deflectometria de multiples pasos. Esta consiste en hacer pasar
multiples reflexiones del haz de prueba por la region de interés, de modo que al
interaccionar cada uno de ellos con el frente de onda sufrira una desviacién. Como
resultado se obtuvieron sefiales de deflexién incrementadas proporcionalmente
con el nimero de pasos. La deflectometria se ha utilizado por diversos
laboratorios para caracterizar ondas de choque y plasmas de ablaciéon. Sin

embargo, ésta es la primera vez que se utiliza en bajas presiones del medio en el
cual se realiza el depésito.

Se midieron las velocidades de ia onda de choque correspondientes a dos
blancos: acero y vidrio comin. Encontrando velocidades hasta de 30 Km s™.
Asimismo, se encontrd que las velocidades de la onda de choque producida en
ambos blancos son iguales y que éstas varian notablemente al cambiar la energia
del haz laser de alta potencia y la presion del medio. Con estos resultados se
hicieron curvas de calibracién de la velocidad en funcion de la energia y 1a presion.
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Por otro lado, se realizé6 ablacién sobre la superficie posterior de un vidrio
produciendo plasma trasero de ablacion. Al comparar las velocidades de la onda
de choque entre el plasma delantero y trasero de ablacién se encontré que cuando
se enfoca en la superficie posterior se pierde energla, y la onda de choque posee
la tercera parte de la energia de la onda de plasma delantero.

Se estudiaron las amplitudes de las sefiales de deflexion como funcion de la
energia y la presion. Encontramos que la amplitud es un parametro sensible
respecto a éstas.

Con las mediciones hechas, se ha encontrado que la sefial de deflexion otorga
informacién de los pardmetros externos involucrados durante el proceso de
ablacién. De modo tal que si se conserva la sefial mencionada, se puede asegurar
que las condiciones experimentales no cambian, y en consecuencia se puede
asegurar la reproducibilidad de 1a onda de choque y a su vez del plasma.
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INTRODUCCION

1. ANTECEDENTES

Es una realidad que el crecimiento y la evolucion de la humanidad ha
producido que sus necesidades sean cada vez mayores y mas complejas. Como
consecuencia de esto, el desarrollo tecnolégico industrial se ha incrementado
considerablemente las Gitimas décadas ). De hecho, estamos tan acostumbrados
a la tecnologia moderna que muchas veces ni siquiera notamos su presencia. En
general, esta tecnologia requiere la aplicacion de distintos materiales que no
hubiéramos podido imaginar hace 50 afios. Una muestra clara de esto es sin duda
el desarroilo electronico, el cual, durante las titimas décadas ha alcanzado su
mayor auge, principalmente por sus aplicaciones en medios de comunicacion y en
sistemas de almacenamiento y procesamiento de informacion. Es para nosotros
ya de manera natural utilizar aparatos electronicos en la vida diaria. No so6lo eso,
sino que aumenta constantemente la demanda de aparatos y sistemas de
comunicacién cada vez mas rapidos. Por esto, la ciencia actual tiene el reto de
profundizar en el estudio de las propiedades de los materiales, asl como

mejorarlos, transformarlos, manipularlos y aplicarlos con mayor eficiencia y en
nuevos campos.

E! impacto de la electronica ha incrementado el interés en el estudio de las
técnicas de caracterizacion y produccion de materiales. Con el objetivo de
incrementar las velocidades de operacion de los circuitos electronicos, el avance
de la industria electrénica ha sido enfocado a la miniaturizacion de dichos
sistemas (celdas solares, circuitos integrados, etc.) >, para lo cual se requieren
componentes de dimensiones nanométricas (capas delgadas) que posean
caracteristicas especificas y que a su vez sean de facil y econémica produccién,
De ahi que la importancia de las peliculas delgadas sea crucial para el avance de
la tecnologia, no solamente en el area de la electronica, sino también en otro tipo
de aplicaciones como la Optica, donde se utilizan como recubrimientos



antireflejantes y protectores de espejos, filtros, divisores de haz, etc. 1. Asimismo,
son utilizadas en la produccion de materiales que requieren recubrimientos duros
para incrementar su resistencia y en la fabricacion de dispositivos electrodpticos y
en medios de registro de informacion'®, asi como en dispositivos optoelectrénicos
como las guias de ondal®”,

A raiz de todas estas aplicaciones, se han desarrollado diversas técnicas de
produccién de peliculas delgadas. Entre ellas podemos mencionar los procesos de
deposito de vapores quimicos (Chemical Vapor Deposition, CVD), oxidacion y
evaporacién térmica y pulverizacién catddica 19, Estas técnicas ofrecen grandes
ventajas de modo que han tenido gran éxito en la produccién de peliculas, sin
embargo, en muchas de ellas el proceso de crecimiento se realiza a temperaturas
altas, lo que limita su aplicacidn a los campos donde se requieren caracteristicas
especiales tales como en la electronica y la dptica. La técnica de depdsito por
medio de ablacién de materiales con laseres pulsados (Pulsed Laser Deposition,
PLD) es una de las alternativas para la produccion de peliculas delgadas 1'*1% g
bajas temperaturas.

Por otro lado, el desarrollo de los circuitos 6pticos integrados para generar y
amplificar sefales Opticas requiere de la construccidon de guias de onda. Las
técnicas de deposito de peliculas delgadas por plasma y las técnicas de sol-gel
ofrecen la ventaja de depositar la matriz y el dopante en un proceso simple.
Ambas técnicas poseen fa ventaja de que puede proveerse una distribucion
uniforme del dopante a través de la regién activa de la guia. En particular, PLD es
una de las técnicas actualmente mas utilizadas y que ha tenido éxito en el
crecimiento de una amplia diversidad de materiales. Es una técnica simple,
compatible con depédsito en presencia de diversos gases y en particular, la
presencia de altas especies energéticas en el plasma de ablacién que permite el
crecimiento de peliculas de alta densidad que se necesitan para muchas
aplicaciones 6pticas!'l,



Pero una de sus aplicaciones mas importantes es en la produccion de
materiales compuestos. Dichos materiales consisten en grupos metalicos o
cristales de dimensiones nanométricas incrustados en un aislante. Por su
estructura, estos materiales exhiben propiedades 6pticas, magnéticas y eléctricas
especiales que han abieto muchas posibilidades para su uso en varias
aplicaciones tecnologicas. Por ejemplo, el estudio de nanocristales metalicos
(como Au, Ag y Cu) incrustados en vidrios ha atraido mucha atencién por sus
propiedades Opticas no-lineales, las cuales hacen de ellos materiales
prometedores para el desarrollo de dispositivos 6pticos. PLD es una técnica de
depésito de peliculas delgadas que tiene un alto potencial para el desarrollo de
materiales de estructuras artificiales. Las peliculas nanocompuestas hechas de
incrustaciones de semiconductores o metales en dieléctricos, usando PLD
(alternando blancos) han mostrado poseer una alta respuesta 6ptica no lineal'?),

La técnica PLD consiste en enfocar un haz pulsado de alta potencia sobre la
superficie de un blanco. Como resuitado de esta interaccion blanco-laser es
producido un plasma de alta densidad (pluma), que si se encuentra en un medio a
baja presion, se expande generando una perturbacidén supersénica que se
propaga en el medio denominada onda de choque, donde tanto la regién que deja
atras y la que esta adelante estan en diferentes estados termodinamicos.
Consecuentemente, si se coloca un substrato cerca de la pluma, sobre éste seran
depositadas las especies eyectadas del blanco, formando una pelicuia delgada
cuyas propiedades dependeran del tipo de blanco, longitud de onda y potencia del

laser, duracion del proceso de ablacion, presion, tipo de medio, temperatura del
substrato, etc.

Entre las ventajas de la técnica de ablacién laser para la produccion de capas
delgadas pueden ser mencionadas las siguientes:

» Es posible crecer peliculas a bajas temperaturas debido a que las especies
expulsadas poseen altas energias cinéticas.



+ Bajo ciertas condiciones, se conserva la estequiometria (el porcentaje de
componentes) ya que la pluma es generada por el calentamiento local del
blanco.

* Se pueden crecer sistemas multicomponentes de dimensiones nanométricas.

Sin embargo, aunque la técnica de ablacion se ha convertido en los titimos
afios en una alternativa con ventajas por encima de las otras para el depdsito de
diversos materiales, entre ellos los nanométricos muiticomponentes'®, su
utilizacidon no ha podido pasar a escalas industriales dado que existen varios
factores que intervienen en el proceso de depdsito que no pueden ser controlados,
de manera que la reproducibilidad del mismo y en consecuencia de la pelicula no
puede asegurarse facilmente. Algunos de estos factores son, por ejemplo, la
estabilidad del pulso que no es siempre la suficiente como para asegurar que se
trabaja en las mismas condiciones!'®; por ejemplo, en el laser de excimero la
evolucion del medio activo y el proceso de descarga no son constantes. Asimismo,
la radiacién laser cambia con las propiedades de absorcion de radiacion del
blanco, alterando-con esto las condiciones de deposito de energia. Por ultimo, los
procesos involucrados en la interaccion del laser con el blanco son complejos ya
que existen diversos parametros experimentales involucrados que deben
mantenerse constantes para asegurar la reproducibilidad del proceso, tales como:

la energia, la longitud de onda del laser, presién, distancia del blanco al substrato,
etc.

2. OBJETIVO Y METODOLOGIA

Como consecuencia de la presencia de diversos parametros en el proceso de
ablaciéon y la falta de control absoluto sobre ellos, no existe una garantia de
mantener las mismas condiciones experimentales durante el crecimiento de la
pelicula, de tal modo que no puede asegurarse la reproducibilidad de las
caracteristicas y propiedades de la misma. Debido a esto, el objetivo principal de
esta tesis es proponer un método de monitoreo y control a tiempo real e in situ del



proceso de ablacién, el cual nos proporcione una referencia que contenga
‘informaciéon” de los parametros involucrados. Con ayuda de ésta, podremos
asegurar que si logramos obtener la misma sefial de referencia al repetir el
depodsito conservaremos las mismas condiciones experimentales y, por tanto,
produciremos la misma pelicula. Estos estudios permitiran conocer y profundizar
los procesos fisicos que ocurren durante el deposito por PLD.

Existen diversos métodos para monitorear el crecimiento de la pelicula a
tiempo real, sin embargo, éstos son generalmente sofisticados y de alto costo.
Entre ellos podemos mencionar la espectroscopia de emisién, en la cual se
observan las lineas de emision del plasma y se determina la intensidad de una de
las mas prominentes. Al repetir el experimento, se tiene cuidado en que la
intensidad de dicha linea sea la misma, asegurando con esto que se esta
produciendo el mismo tipo de plasma. Por otro lado, se utiliza la fotografia uitra
rapida en la cual se obtienen fotografias en tiempo real de la expansion de la
pluma ["1¥ Ambas técnicas proporcionan informacion del plasma, misma que
puede relacionarse con los parametros externos experimentales, debido a que si
cambia la forma del plasma también estdn cambiando dichos parametros. De
modo tal que a través de ellas puede determinarse una “referencia” que nos
indique la reproducibilidad de las condiciones experimentales.

En el presente trabajo proponemos la técnica de defiectometria, la cual es una
forma sencilla y de bajo costo con la que podemos asegurar que se esta
trabajando bajo las mismas condiciones en el proceso de ablacién (energia del
laser y presion del medio). La deflectometria consiste basicamente en hacer pasar
un haz laser de prueba paralelo a ia superficie radiada, de manera que sufra una
desviacion debido al cambio de indice de refraccion al paso de la onda de choque
producida. La desviacién del haz puede ser percibida con un simple fotodiodo y
posteriormente analizada en un osciloscopio. Distintos autores!'®?*! han publicado
modelos y diferentes aspectos experimentales de la ablacién con esta técnica a
diferentes presiones y condiciones experimentales. Sin embargo, no existen



trabajos del monitoreo de {a onda de choque a presiones en el rango de mTorr, las
cuales son presiones tipicas en los procesos de depdsito por ablacién. Esto se
debe a que a bajas presiones, la intensidad de la sefial de deflexion
correspondiente a la onda de choque disminuye considerablemente y por lo tanto
es dificil de registrar. Para solucionar este problema, hemos propuesto la
deflectometria de miiltiples pasos. En ésta técnica la desviacion es amplificada ya
que se hace pasar el haz laser de prueba multiples veces por la zona de interés.
Esto se logra simplemente guiando al haz con espejos, asegurando que los haces
de prueba se encuentren lo suficientemente cerca unos de otros para detectar el
paso de la onda de choque en la misma regién fisica. Por lo tanto, hemos
implementado una técnica nueva y sencilla de diagndstico de ondas de choque en
plasmas de ablacion que nos permite conocer de una forma directa y segura
algunas condiciones experimentales (energia del l4ser y presion del medio) en las
cuales se lleva a cabo el depésito. Ademas, puesto que la sefial de deflexiéon es
registrada en un osciloscopio sincronizado con el disparo del laser, se puede
determinar las velocidades de la onda de choque correspondientes a distintas
distancias del blanco, las cuales son estudiadas variando parametros como la
presion y la energia del laser incidente. Dado que la amplitud de la seiial es
proporcional a la intensidad de la onda de choque y ésta a su vez depende de la
energla absorbida por e! blanco, la intensidad y la forma de la sefial de deflexion
se ven afectadas al variar la energia del laser incidente. Las caracteristicas de la
pluma son muy sensibles a la presion del medio, entonces la intensidad de la
sefial de deflexién también varia fuertemente con los cambios en la presién. Por lo
tanto, la forma, intensidad y velocidad de la onda de choque son muy sensibles a
los cambios en los parametros experimentales durante el depdsito.

Usualmente el depésito de peliculas delgadas se realiza utilizando el plasma
que es expulsado hacia delante de! blanco. Sin embargo, en materiales
transparentes es posible enfocar el haz de alta potencia en la superficie trasera del
blanco. Esta configuracion es conocida como deposicidn con plasma trasero de
ablacién 12528, Este método ofrece algunas ventajas para determinadas peliculas.



Por ejemplo, para las de SiO2 se conserva mejor la estequiometria que haciendo
el depdsito con plasma hacia delante. Con la técnica de deflectometria también se
puede monitorear esta configuracion ya que el arreglo experimental necesario es
sencillo de ubicar en cualquier posicion respecto al blanco. Entonces, es posible
realizar una comparacion de la intensidad y velocidad de ta onda de choque entre
plasma hacia delante y el plasma trasero.

3. DESCRIPCION DEL CONTENIDO DE LA TESIS

Esta tesis estd dividida en tres capitulos. En el capitulo | se discuten los
mecanismos y modelos fisicos involucrados en el proceso de depésito de peliculas
delgadas por ablacion laser. Se exponen los procesos que ocurren durante la
interaccion laser-blanco, seguido de una discusién acerca de la dinamica de las
especies durante el crecimiento del plasma. A continuacién se presentan los
modelos tedricos de fa formacién de la onda de choque en relacion con los
parametros involucrados.

El capitulo il contiene el disefio experimental configurado para la ablacién, asi
como el arreglo correspondiente para la deteccion de la onda de choque por
medio de fotografia de sombras y deflectometria. Posteriormente presentamos los
procedimientos de alineacion y deteccion de la misma. Asimismo se mencionan
los aspectos sobresalientes de la técnica de deflectometria.

En el capitulo |l se reportan los resultados experimentales obtenidos de ambas
técnicas (deflectometria y fotografia de sombras) respecto a la caracterizacion de
la onda de choque en relacion con el cambio en la energia de laser incidente y la
presion. Asi también, se discuten los resultados obtenidos.

Finalmente se presentan las conclusiones particulares y generales derivadas
de este trabajo, asi ccmo los planes para proyectos futuros.



Durante el transcurso de esta tesis, los resultados fueron presentados en el
Congreso: 4™ Iberoamerican Meeting on Optics and 7™ Latin American Meeting on
Optics, Lasers, and Their Applications. Con el trabajo titulado: “Plasma ablation
characterization by a laser beam deflection technique” M. Villagran Muniz, H.
Sobral, C. Sanchez Aké, L. Escobar, E. Camps. Proceedings of SPIE. Vera L.
Brudny, Silvia A. Ledesma, M. C. Marconi, Editors, Vol. 4419, pp.102-105, 2001. Y
dieron lugar a una publicacion aceptada para su pronta publicacion:
“Characterization of Laser Ablation Plasmas by Laser Beam Deflection”. C.
Sanchez Aké, H. Sobral, M. Villagran Muniz, L. Escobar-Alarcén and E. Camps.
Optics and Lasers in Engineering.
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CAPITULO |
PROCESO DE ABLACION LASER PARA DEPOSITO DE
PELICULAS DELGADAS

1.1 Ablacioén laser: generalidades

Sin duda alguna, la técnica de depo6sito de peliculas delgadas por medio de
ablacion de materiales con laseres pulsados (Pulsed Laser Deposition, PLD) ha
tenido un gran desarrollo en los Ultimos veinte afios, especialmente por las
ventajas y potencialidades que ofrece la misma. Sin embargo, éstas no han sido
completamente estudiadas, 1o que ha llevado a varios laboratorios del mundo a
continuar realizando investigaciones sobre los procesos que ocurren en PLD. Esto

se debe a que los procesos fisicos que ocurren en esta técnica son
extremadamente complejos.

El primer experimento de PLD fue realizado hace mas de 30 aiios por Smith y
Tumer®), Sin embargo, no fue sino hasta la década del 80 que la técnica de
ablacion para deposito de peliculas delgadas recibid fuerte apoyo. Pero atun hoy,
hay una faita de conocimiento sobre los fendmenos fisicos fundamentales que
intervienen en el proceso.

La técnica consiste basicamente en utilizar un pulso laser de alta potencia
como fuente de energia para la extraccion de material de un blanco cualquiera,
material que posteriormente es depositado sobre un substrato. El blanco y el
substrato se encuentran dentro de un reactor conectado a un sistema de vacio,
mientras que el laser se encuentra fuera del mismo (Figura 1.1).

De manera general, el proceso de PLD, puede dividirse en cuatro etapas
independientes



« La interacclon del laser con el material del blanco, donde se obtiene la
ablacién de las capas superficiales.

o Interaccion del material expulsado con el haz laser incidente, resultando de ello
la formaci6n y expansion de un plasma (pluma).

« Transporte de material del blanco hacia el substrato y la interaccion entre
éstos.

* La nucleacion y crecimiento de la pelicula delgada sobre la superficie del
substrato.

Las dos primeras fases comienzan con la incidencia del pulso laser de una
duracién de ns y contindan mientras ocurre la duracién del pulso. Las siguientes
etapas inician cuando el pulso termina. Cada una de ellas contribuye con gran
importancia en las caracteristicas de la pelicula depositada.

Figura 1.1 Esquema experimental del sistema de ablacion laser.
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Debido a la naturaleza de la técnica y sus propiedades intrinsecas, las
principales ventajas de PLD son:

 Conservacion de la estequiometria. Para ciertos materiales, el proceso PLD
permite que bajo ciertas condiciones, la pelicula depositada posea la misma
composicién del blanco'®®, Esta transferencia congruente puede deberse a que
el calentamiento y evaporacién del blanco se realiza a grandes velocidades.

e Se pueden crecer peliculas delgadas aitamente orientadas aun en substratos a
baja temperatura. Mientras que en otras técnicas convencionales para la
obtencién de oxidos, como por ejemplo, oxidacion térmica, evaporacion
térmica, depdsito quimico en fase vapor (Chemical Vapour Deposition, CVD) y
pulverizacion catddica (Sputtering), entre otras, requieren realizar depoésitos a
alta temperatura.

« Posibilidad de uso de gases reactivos durante el crecimiento, Esto se debe a
que en la técnica de ablacion no se necesitan haces de electrones o filamentos
calientes dentro de la camara de depésito. El hecho de poder utilizar
atmésferas reactivas en el proceso, permite que las especies energéticas en la
pluma puedan reaccionar con las moléculas del gas para formar compuestos
simples (6xidos, nitruros e hidruros). Estos compuestos permiten crecer
peliculas de alta calidad de sistemas multicomponentes.

e Gran variedad de materiales a depositar. Practicamente puede ablacionarse
cualquier tipo de muestra, desde elementos puros hasta compuestos de
elevada complejidad.

* La fuente de energia (laser) se encuentra fuera del sistema de vacio, o que
permite facilidad y flexibilidad del disefio experimental, asi como la garaniia de
limpieza durante el proceso.

e La técnica ofrece la posibilidad de depdsito de complejos sistemas de
multicapas, utilizando diferentes blancos en el deposito. Asimismo, con PLD
puede controlarse con buena precision el espesor de fa pelicula®, lo que
permite producir dichos sistemas.
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Posibilidad de trabajar en conjunto con otras técnicas de crecimiento. Lo que
permite la optimizacién del proceso de dep6sito y mejorar las propiedades de
la pelicula.

Bajo ciertas condiciones, alto grado de empaquetamiento de las peliculas y
mejoramiento de la cristalinidad de las mismas, debido a las altas energias
cinéticas de las especies.

Ahorro de material al depositar en comparacién con otras técnicas de
produccion de capas delgadas.

Posibilidad de crecer peliculas con incrustaciones nanomeétricas de diferentes
componentes.

Por otro lado, debido a las miltiples variables involucradas en el proceso y la

alta complejidad del mismo, la técnica PLD posee algunas desventajas que no han
permitido el paso a escalas industriales de la misma. A continuacion presentamos
las méas importantes:

Pequefias areas e inhomogeneidad de las peliculas depositadas. Con la
técnica PLD es dificil obtener peliculas de espesores homogéneos, lo que
limita su aplicacion en algunos campos de la tecnologia. Ademas, como el
depdsito se realiza haciendo incidir una haz concentrado de alta potencia sobre
un blanco, la pluma tiene un tamafio pequefio, provocando que las peliculas
sean de area pequena (algunos mm?),

La presencia de gotas y particulas depositadas sobre la pelicula, fendmeno
conocido como efecto salpicadura (splashing). La presencia de estos defectos
afecta negativamente su utilizacién en aplicaciones especificas electronicas y
oOpticas.

En realidad, la presencia de diversos paradmetros durante el crecimiento
(longitud de onda, potencia del laser, presidn y tipo de medio, etc), constituye
una desventaja para PLD. Estos parametros a veces no pueden ser
controlados del todo, de manera que la reproducibilidad en el proceso y en
consecuencia en las caracteristicas de la pelicula no puede garantizarse.
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+ Dailo en la composicién, estructura y topografia del blanco durante el proceso
de ablacién, lo que también dificulta la reproducibilidad.

Durante los ultimos afios, las ventajas de PLD se han aprovechado para la
produccién de peliculas de multiples materiales. En la actualidad, las peliculas
depositadas con PLD pueden ser®": superconductores de alta temperatura critica
(BiSrCaCuO, YbaCuO), materiales magnéticos (BaFeO, y-FeO, ZnFeO),
ferroeléctricos (PbZrnTip1x), BaTiOz, PbTiOs, LiNbO3), materiales opticos (BSO,
LiINbO, LiTaO), semiconductores (GaAs), metales (Au, Al, Cu, Co, Pt, Ti),
materiales polimeros (PMMA, PPS), recubrimientos de materiales biocompatibles
(Cao(PO4)s(OH)2, TiOz), carbono con estructura tipo diamante, materiales
tribologicos (MoS2, WS3, TiOz, PbO, TiC) y materiales nanocristalinos, entre otros.

1.2 Procesos fisicos en ablacion laser.

Como ya hemos mencionado, el fenémeno de ablacién Iaser puede dividirse en
cuatro etapas, a continuaciéon presentamos una descripcion fisica de cada una de
ellas.

1.2.1 Interaccion laser-blanco.

La interaccion laser-blanco resulita ser la etapa mas complicada y con la que se
cuenta con menos herramientas para su diagnéstico. Por esta causa, la mayor
parte de los estudios de esta interaccion son trabajos de indole teérica. Es un
hecho conocido que los mecanismos que rigen la ablacion son distintos segun el
tipo de material del que se trate: metalico, covalente o i6nico.

El proceso de ablacion laser es consecuencia de la interaccion de fotones
altamente energéticos con los atomos de un blanco cualquiera. Como es bien
sabido, si se irradia una muestra con fotones o particulas cargadas que poseen
suficiente energia, entonces éstas arrancaran algunas particulas del solido,
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mismas que seran expulsadas (eyectadas) a altas energias cinéticas. Este
fen6meno es posible siempre y cuando la energia de la radiacion incidente sea lo
suficientemente alta como para romper la estructura del material.

La eyeccién de las particulas del blanco depende de las caracteristicas de los
fotones incidentes (longitud de onda y energia). El factor critico para producir la
ablacién es la densidad de energla. En general, se observa un umbral de densidad
de energla o flujo de fotones para que exista remocion de material. El umbral de
densidad de energia depende de 1a absorbancia del material a ablacionar y a la
longitud de onda del laser. Asimismo, la expulsién depende de la composicion y
las propledades (estructura electrénica) del blanco. Por ejemplo, en materiales
conductores dependiendo de los coeficientes de absorcion y transmision, los
fotones incidentes son absorbidos y reflejados por el blanco. En este caso, la luz
absorbida se transforma en energia térmica que se transporta dentro del material
afectando de diferentes formas a la estructura completa, con efectos que
dependen de la conductividad térmica y el calor especifico del blanco. Cuando el
haz incide sobre la superficie, ésta se calienta. Ahora bien, si la energia del haz
incidente es alta, el calentamiento provocara la evaporacion en la superficie del
blanco radiado. Para intensidades altas, las particulas eyectadas se ionizan y

forman un plasma frente a la superficie, haciendo que el mecanismo de ablacion
sea mas complejo *3,

En materiales aislantes, el proceso inicial del mecanismo de ablacion es mas
complicado. Como en este tipo de materiales no se cuenta con la presencia de
electrones libres, la energia de los fotones incidentes necesita ser alta. Solo
irradiando con estas energias se puede lograr la absorcién de los fotones. Sin
embargo, cuando la energia de éstos es tal que la luz no puede ser absorbida
directamente por el solido, son necesarios otros procesos para iniciar el fenémeno
de ablacion y crear portadores libres en el sélido. Esto puede ser cuando se
realiza absorcion de luz en defectos del material o, comiinmente, en el proceso de
absorcién multifoténica creando electrones libres®2,



Los mecanismos exactos que dan origen a la ablacién ain son desconocidos,
sin embargo, se sabe que en general los procesos involucrados son fototérmicos,
fotoquimicos y fotoeléctricos. Una manera usual de describir el mecanismo de la
interaccion laser-materia es dividiendo éste fendbmeno nuevamente en cuatro
fases (figura 1.2) y a su vez en dos regimenes: el térmico y el no-térmico®,
Donde las dos primeras fases pertenecen al primero y las restantes al ultimo.

Fase |.

En la fase | la radiacion laser incidente es absorbida por los electrones del
blanco. Gracias a esta absorcién, se incrementan las interacciones fondn-electron
en la red, como consecuencia el material se calienta por la energia térmica.

Fase ll.
Esta fase comienza cuando debido a las interacciones en la red, la temperatura
en la superficie radiada supera la temperatura de fusion del material.

I v

Figura 1.2 Esquema de los procesos fisicos durante la interaccién blanco-laser.
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Entonces ocurren dos fendmenos importantes: i) un frente de material fundido
penetra la fase soélida y la presion de vapor de este material fundido muestra un
crecimiento exponencial cerca del punto de ebullicion. Las propiedades 6pticas y
térmicas del material cambian, la conductividad por lo general disminuye y como
consecuencia la reflectividad se altera; ii) como se alcanza el punto de ebullicion el
material se evapora. Algunos atomos en el frente de vaporizacién pueden ser
ionizados debido a procesos de tipo multifotéon o bien, si la energia de los fotones

incidentes es alta y el potencial de ionizacién de los atomos es bajo, por ionizaciéon
directa.

Fase lll.

En esta etapa, las particulas eyectadas del blanco son evaporadas por
procesos térmicos y multifoton, de manera que la densidad del plasma aumenta y
la expansion se acelera. Es en éste momento, durante la expansion del plasma se
genera una onda de choque, cuya formacién especificaremos en upa seccion
posterior. Generaimente se producen algunos electrones libres, y en un proceso
conocido como avalancha se incrementa la cantidad de éstos. Debido a la alta
densidad del plasma (10®° cm®)®, l1a luz incidente se absorbe en la pluma
parcialmente ionizada de manera que muy poca radiacion llega al blanco. Como
resultado hay una disminucion en la temperatura superficial del blanco
disminuyendo la velocidad de evaporacion.

Fase IV.

En esta ultima etapa del proceso, las particulas eyectadas han sido
completamente ionizadas. Como consecuencia, la radiacién incidente es
totalmente absorbida por la pluma via un proceso bremsstrahlung inverso (Inverse
Bremsstrahlung)®, en el cual los iones del plasma aumentan su energia cinética
debido a que absorben algunos fotones de la radiacion incidente. Cuando la pluma
esta totalmente ionizada sera opaca a la radiacion laser, de tal manera que la
fraccion dej haz laser que podria alcanzar el blanco puede ser muy pequena e
incluso no llegar al mismo. Como consecuencia, se observa el enfriamiento de la
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pluma, disminuyendo con esto la densidad de electrones libres. Con esta

disminucién, se llega a un punto tal que el laser nuevamente puede llegar al
blanco y el proceso se repite.

1.2.2 Expansién del plasma

En la seccién anterior se explicaron los mecanismos de interaccion entre el
laser y el blanco. A continuacion se realizara una descripcién de los procesos que
ocurren en el plasma. En esta etapa del proceso, las especies expulsadas del
blanco en su mayoria ya han sido ionizadas, de modo tal que la radiacion
incidente es absorbida por el plasma. Debido a esto se aumenta la temperatura y
el grado de ionizacion de la pluma, dando lugar a un plasma excitado que al
relajarse forma una pluma visible de brillantes colores (segun el tipo de blanco). El
plasma contiene &tomos neutros, iones, moléculas y electrones altamente
energéticos que colisionan entre si y crean una expansion altamente direccional
perpendicular a ia superficie del blanco. En los instantes iniciales de la expansion
en la region mas cercana al blanco, el plasma posee una alta densidad de
particulas (cargadas) que puede ilegar a ser hasta de 10%° cm™P, Es en dicha
regiébn donde la interacciéon entre las particulas provoca cambios importantes en
las energlas cinéticas de éstas®®®,

La distribuciébn angular de las especies en el plasma, se ha medido
experimentaimente®, encontrandose una distribucion tipo cos"6, donde n
depende de las propiedades del material y de la intensidad del pulso laser, y 9 es
medido desde la normal a la superficie del blanco en el punto de explosion. Esto
puede explicar el hecho que los depésitos tengan un espesor no homogéneo, ya
que la mayor parte de material sera depositado en las regiones donde cos"0 = 1.

La elevada densidad de las especies presentes en el plasma permite hacer una

descripcion del proceso de expansion en términos de un modelo macroscopico de
dindmica gaseosa’®. La expansi6n del mismo puede considerarse un proceso
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adiabatico, donde la energia térmica de las especies se convierte en energia
cinética conforme el plasma se expande.

A la expansién del plasma antecede una perturbacién que se propaga
supersonicamente en el medio denominada onda de choque®. Dicha onda
comienza en el punto donde es concentrado el haz laser incidente. El proceso es
lo suficientemente rapido para que el gas que 1a onda de choque deja atras en su
paso, posea una presién mas alta que la del medio inicial. La velocidad de la onda
de choque depende de la presién del gas en el que se lleva a cabo el proceso, la
energlia entregada al blanco y otros parametros involucrados. Esta se ha medido
experimentalmente encontrando velocidades de hasta decenas de km s™. Debido
a las colisiones entre el plasma en expansion y las moléculas del gas, este frente
se propaga con una velocidad que decrece gradualmente hacia el substrato, Las
ondas de choque han sido un tema repetidamente discutido. De hecho, existen
varios autores que han desarrollado modelos de las mismas como: Sedov,
Stanyukovich, Taylor y Zel'dovich®®. Incluso, dichos modelos han sido
comparados con buen acuerdo con los resultados experimentales. Sin embargo,

aun no es un tema estudiado del todo, y los proyectos de investigacion referidos al
tema contintian.

Entre las técnicas experimentales para detectar ondas de choque estan la
fotografia ultra-rapida y la deflectometria. Dichas técnicas y la presentacién de los
modelos tedricos se realizara en la seccion 1.3.

Detrads de la onda de choque el plasma sufre la expansion y una serie de
procesos complejos como: ionizacién, recombinacion, cambios en la distribucion
angular de las especies, etc. Estos procesos son criticos para las caracteristicas
de las peliculas. Por ejemplo, las velocidades de las especies eyectadas juegan
un papel determinante en la formacion de la pelicula sobre el substrato, de manera
que esta etapa es importantisima en el proceso de depdsito. Por esto, se han
realizado muchos estudios acerca de los procesos de expansion del plasma y
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como consecuencia existen varios modelos dinamicos que se han comparado con
las técnicas experimentales de caracterizacion. Entre éstas técnicas podemos
mencionar: la espectroscopia de tiempo de wvuelo (Time of Flight Mass
Spectroscopy, TOFMS)*', espectroscopia de masas (Quadrupole Mass
Spectroscopy, QMS) 13, espectroscopia por ionizacién multifotonica resonante
(Resonantly lonization Multiphoton Spectroscopy, RIMS)*?, espectroscopia 6ptica
de emision (Optical Emisién Spectroscopy, OES)***%, flourescencia inducida por
laser (Laser Induced Flourescence, LIF)*® y las técnicas de fotografia ultra-
rapidal*”,

1.2.1 Interaccion y transporte del material del blanco hacia el
substrato.

La etapa de interaccion plasma-substrato es de gran importancia para las
caracteristicas de la pelicula delgada. Sobre todo porque de las energias cinéticas
de las especies que llegan al substrato dependen los procesos que se realizaran
sobre éste. Por ejemplo, si la energia de las especies incidentes es mayor a
10 eV, se puede ocasionar dafio radiativo sobre el substrato (sputtering). Si los
iones poseen energlas del rango entre 10? y 10° eV, se pueden crear defectos en
la superficie del substrato (vacancias). Ademas, si el proceso se realiza dentro de
una atmésfera, la pluma generalmente sufre un ensanchamiento y en
consecuencia la distribucion angular de las especies se ve alterada. En las partes
mas alejadas del punto de enfoque del laser ocurren procesos de neutralizacion.

Una estimacion apropiada de la energia total absorbida por el substrato debe
considerar todas las contribuciones diferentes. Desde un punto de vista
experimental, el aumento de eficiencia de la entrega de energia al substrato es
observado en la parte mas cercana al plasma.

En muchas ocasiones es recomendable depositar las peliculas que requieren
de ciertas caracteristicas, para lo que es necesario calentar el substrato al
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momento de la deposicion. Esto puede provocar efectos de evaporacion sobre la
pelicula al tiempo que ésta es depositada. Hecho que cambia la configuracion de
la pelicula. También existen otros efectos que se llevan a cabo durante el proceso,
como por ejemplo, la dispersion parcial de las especies que llegan al substrato por
parte del mismo (especies que son “rebotadas” desde la superficie de deposicion).

La interaccion de las particulas eyectadas del blanco con el substrato depende
de la distancia (tipicamente entre 3 y 6 cm al blanco), incluso algunas peliculas se
crecen sobre substratos que ya no estan en contacto con la pluma, sino en una
region mas alejada. También importa la posicion en que éste sea colocado. De
hecho, es bien sabido que, para algunos materiales, si el substrato es colocado en
la parte superior del reactor (no frente del plasma como es usual) la pelicula
depositada es mas uniforme y en general posee menos efecto de salpicadura.
Asimismo, en esta etapa de la deposicion es importante la presencia de gases
dentro del reactor ya que al reaccionar las especies, cambia también la interaccion
con las particulas del blanco. En general podemos afirmar que las caracteristicas
fisicas de la eyeccién juegan un rol importante en el mecanismo microscépico de
crecimiento de la pelicula. Aunque la estructura de ésta depende fuertemente de
las interacciones substrato-particulas, éste es un fendmeno particularmente dificil
de estudiar y por lo tanto poco entendido.

1.2.4 Nucleacion y crecimiento de la pelicula delgada sobre la
superficie del substrato

Como todas las etapas del proceso de ablacién laser, en la nucleacion y el
crecimiento de la pelicula, intervienen demasiados parametros de modo que el
mecanismo de crecimiento es complejo y diferente segin varios factores. Las
especies expulsadas del blanco con diferentes energias, finalmente llegan al
substrato donde seran depositadas. La densidad del plasma y la energia de los
jones, son ejemplos de factores involucrados en la formacion de la pelicula.
Adicionalmente a esos efectos, debemos afadir las caracteristicas de! substrato
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sobre el que se realiza la deposicién, tales como su estructura, temperatura y
morfologia superficial.

Como consecuencia de la presencia de especies que poseen diferentes
energlas cinéticas en el plasma, sobre el substrato crecera una pelicula con
defectos, que en algunos casos puede ser vacancias. Dado que el proceso de
crecimiento de la pelicula se lleva a cabo después de varios pulsos del laser, los
defectos en la superficie delgada en formacion, también intervendran en la
nucleacién y crecimiento posterior

1.3 Ondas de Choque

En la seccidén anterior describimos de manera general |a técnica de ablacion.
Dicha descripcion se realizé dividiendo el proceso en cuatro etapas
independientes. En la segunda parte, la correspondiente a la expansién del
plasma, se menciond la generacién y propagacién de una onda de choque debida
a la ionizacion de particulas por la entrega de energia al blanco.

En el proceso de ablacion, para altas intensidades del laser incidente (I >108
Wicm?) se forma una onda de choque que se propaga dentro del medio™*®,
separando el gas en estado inicial y el gas que aumenta de temperatura debido al
material eyectado del blanco. El gas que inicialmente esta en reposo delante de 1a
expansion de vapor es fuertemente comprimido, calentado y ionizado. En este
caso, las especies eyectadas desde del blanco actian como si un piston
comprimiera e incrementara !a energia interna del gas. Como consecuencia se
forma una onda de choque. La velocidad dicha onda en el medio es casi igual a la
velocidad de ionizacion del frente.

A continuacion presentamos una descripcién general de la onda de choque y
una muestra de los modelos tedricos existentes.
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1.3.1 Definicién

Las ondas de choque son perturbaciones supersénicas que se propagan a
través de un medio cualquiera, donde tanto la regién que dicha onda deja atras y
la que esta adelante estan en diferentes estados termodindmicos. Usualmente, en
un proceso hidrodinamico, los cambios de los parametros macroscopicos en una
regién continua de flujo se llevan a cabo rapidamente. En algunos procesos, la
densidad, presion, etc. cambian muy rapido en una “delgada capa de transicion” a
través de la cual el gas pasa de un estado inicial en equilibrio termodinamico a
otro estado (final) también en equilibrio. Entonces, podemos definir una onda de
choque como una perturbacién sumamente delgada que en su propagacion dentro
de un gas genera cambios abruptos en las caracteristicas de dicho medio. Puesto
que la onda de choque es una “frontera viajera” que divide dos estados en un
medio, los fendbmenos que ocurren dentro de 1a onda (o el frente) son altamente
complejos. En el estudio de la estructura interna del frente de onda, es necesario
considerar la cinética de los procesos de relajacion e investigar en detalle el
mecanismo de establecimiento del estado final en equilibrio termodinamico que
deja la onda a su paso. Esta perturbacion puede ser provocada por fuertes
explosiones en una atmosfera homogénea, las cuales pueden ser de diferentes
tipos, desde la explosién de una supernova en el espacio, hasta la expulsion de
especies de un material cualquiera provocada por el proceso de ablacion.

Para comprender que las ecuaciones hidrodinamicas para un fluido ideal
admiten la existencia de soluciones discontinuas que describen las ondas de
choque'), podemos imaginar la siguiente situacién. Supéngase que se tiene un
gas inicialmente en reposo, con densidad y presion constantes (g, po) dentro de
un recipiente, el cual, una de sus paredes es un pistén piano. Supongamos que el
gas es comprimido en un tiempo inicial cualquiera por el piston que mueve al gas
con una velocidad u constante. Las Unicas soluciones que satisfacen las
ecuaciones de dinamica gaseosa son las triviales, donde la velocidad, la densidad
y la presion permanecen constantes de manera que obtenemos la solucion simple
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de una onda. Sin embargo, si la velocidad con la que se mueve el piston es
suficientemente alta, se genera una onda de choque. En éste caso la Unica
posibilidad de construir una solucién que satisfaga las condiciones a la frontera del
problema del gas sin perturbar, es considerar que la region delante del piston
posee la misma velocidad de desplazamiento que 1a de éste. La solucién es
mostrada en la figura 1.3.
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Figura 1.3 Perfiles de densidad y velocidad en una onda de choque. La onda
es producida por un pistén que se mueve con velocidad inicial constante. La
figura superior muestra el estado inicial.
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Generalmente, las leyes de conservacion de masa, momento y energia que
forman la base de las ecuaciones de fluidos no viscosos y gases no conductores
no necesariamente asumen que existe una continuidad en las variables de flujo
(densidad, presién y velocidad). Esas leyes fueron originalmente planteadas en
forma de ecuaciones diferenciales simplemente porque se asumit en el principio
como que el flujo era continuo. Sin embargo, dichas leyes pueden también ser
aplicadas a aquellas regiones de flujo donde las variables experimentan cambios
discontinuos'*l, Desde un punto de vista matematico, una discontinuidad puede
ser considerada como el caso limite de una serie larga pero finita de gradientes en
las variables de flujo a través de una capa cuyo espesor tiende a cero. En el limite
donde el grosor de esa capa se va a cero hay discontinuidad. Esas
discontinuidades representan las ondas de choque. De esta forma, los parametros
del fluido (densidad, presion y velocidad) en cada lado de la "superficie” de
discontinuidad, son conectados matematicamente por un numero finito de
ecuaciones diferenciales.

La teoria matematica para describir la estructura de las ondas de choque se
basa en las siguientes suposiciones. El tiempo que le toma al fluido dentro del
frente de la onda de choque, ir de un estado inicial a uno final es muy corto,
mucho mas corto que el tiempo en que cambian las variables en el medio
continuo que deja atras la onda. De la misma forma, el tamario del frente de onda
es mucho mas pequefio que el del medio que deja atras (por ejemplo, la distancia
del frente de onda al piston que la provoca). Durante el corto tiempo en el cual la
onda atraviesa una distancia del orden de su grosor; la velocidad de propagacion,
presion y otras variables del fluido que queda detras de la onda, practicamente no
sufren cambios. Para entender que es lo que sucede al pasar de una region a otra,
podemos afirmar que cada particula del gas que fluye dentro de la discontinuidad,
pasa a través de la misma secuencia de estados. En otras palabras, 1a distribucion
de las variables a través del frente forman una fotografia “congelada”™ que se
mueve durante ese periodo como una entidad junto con el frente.
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Si denotamos la velocidad del frente por D (D=1D|> 0), y la coordenada
normal de la superficie del frente en un punto dado por x, entonces es posible
afirmar que todas las variables de estado del gas dentro de la onda dependen de
la posicién y tiempo en la combinacién x + Dt. En un sistema coordenado que se
mueve con el frente, el proceso es estable e independiente de! tiempo. Este hecho
simplifica considerablemente el estudio del problema desde el punto de vista
mateméatico, ya que todas las variables en el sistema coordenado en movimiento
con la onda, son funciones no de dos variables x y t, sino de una coordenada

simple, entonces el proceso puede ser descrito por ecuaciones diferenciales
ordinarias.

El problema idealizado de una fuerte explosion en una atmosfera homogénea,
es el ejemplo clasico para estudiar las ondas de choque. En este caso, las
variables de flujo cambian en un tiempo similar al cambio en sus distribuciones
con respecto a la variable coordenada. Este problema de la explosion fue
formulado y resuelto por Sedov*®], quien encuentra una solucién analitica exacta
de las ecuaciones que se plantea para un movimiento hidrodindmico similar. El
mismo problema fue considerado por Stanyukovich y Taylor™®. Ambos formularon
un conjunto de ecuaciones que describen la dinamica del flujo y obtienen
soluciones numeéricas (pero no analiticas) del problema.

1.3.2 Modelo de ondas de choque

El estudio de la propagacion de la onda de choque como funcion del tiempo,
normalmente es separado en tres secciones!'®. La primera es llamada “regién de
masa” y el comportamiento de 1a onda de choque es descrito por el modelo
Freiwald-Axford"®, En este caso la onda de chogue es plana. Este modelo es
vélido dentro de la distancia del orden del didmetro del haz de prueba. La segunda
region, lamada “regién de la onda de choque” es descrita por el modelo Sedov-
Taylor*®), Este dominio es valido Unicamente cuando la presion del medio detras
de la onda de choque es mucho mas grande que la presion del frente. Por Gitimo,
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|a tercera region es llamada “dominio de transicién acustica” y es descrito por el
modelo de Landau o el de Jones!'®), el cual es adecuado para estudiar la onda de
choque en regiones lejanas al blanco, esto es cuando la presion detras de la onda
de choque es comparable con la presion de la region del frente.

En este trabajo se realizaran las consideraciones teoricas y mediciones
experimentales anicamente de la regién de la onda de choque. Los modelos
mencionados para dicha region (Sedov, Taylor, Stanyukovich, Zel'dovich) parten
de la misma base. Primero, se considera un gas perfecto con calor especifico
constante y densidad po, donde una energia E es liberada en un volumen pequeiio
en comparacion a las dimensiones del gas. Dicha energia es entregada durante
un corto intervalo de tiempo. La onda de choque que se propaga a través del gas
comienza en el punto donde la energia fue depositada. El inicio del procesa debe
considerarse desde el estado en el cual la onda de choque ha avanzado en el gas
una distancia extremadamente grande en comparacién con las dimensiones de la
region en la cual la energla fue originalmente entregada (en el caso de ablacion, el
tamaiio de foco es de unos cuantos pm). Asimismo el estado inicial se considera
cuando la masa del gas que ha sido puesta en movimiento por la explosion es
mas grande que la masa de los productos de la explosion (en el caso de la
ablacion, de las especies emergentes). Con estas consideraciones, la energia
entregada puede asumirse instantanea, con un alto grado de precision. También
puede asegurarse que bajo estas suposiciones, el proceso es suficientemente
rapido para que el frente de la onda sea muy intenso de tal modo que la presién

inicial del gas es pequefia en comparacion con la presion del medio que la onda
de choque deja a su paso.

En esta seccién, mostraremos la solucién otorgada por Sedov y Taylor 1950
para el problema del comportamiento de una onda de choque generada por una
fuerte explosion, una onda de choque esférica. En el caso de la ablacion laser,
una fuente altamente energética es concentrada sobre la superficie de un blanco
de manera que provoca una fuerte explosion. Asimismo, el proceso de depdsito se
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lleva a cabo dentro de una atmosfera homogénea. Para aplicar el modelo tedrico a
los fendbmenos que ocurren en la produccion y expansion del plasma durante el
proceso de ablacion, debemos hacer las siguientes suposiciones: i) 1a masa del
material ablacionado es insignificante en comparacién con la masa del medio en
que viaja la onda de choque, y ii) la presion detras de la onda de choque es
mucho mayor que la de la correspondiente al gas sin perturbar.

Como primera aproximacion el material ablacionado sera ignorado y
consideraremos solamente la propagacion de la onda de choque. Entonces, ésta
puede ser descrita por el modelo de la fuerte explosion. En este caso, el
movimiento del gas es determinado por dos parametros, la energia de la explosion
E, vy la densidad inicial py. El movimiento sera una funcién de una combinaciéon
particular de la coordenada r (distancia desde el centro de la explosién) y el tiempo
t. La unica combinacién de los parametros Ey po, que contiene solo longitud y
tiempo es la razén entre ellos, con las dimensiones  [E/po] = [cm® sec?]. Por esto,
introducimos la siguiente cantidad adimensional:

£= (;’, ] (1.1)

El frente de la onda de choque es definido con valores independientes de la
variable &. El movimiento del frente de la onda r(t) es gobemado*® por la
siguiente relacion:

£
=& — s 1.2
r=¢ (Po ) t (1.2)

La velocidad de propagacion de la onda de choque se obtiene al derivar con
respecto del tiempo:

15 172
dr  2r 2( E s 2 g =312
p=tL_2l_g 2| 2 1.3
Y §°5(po) 5 ) " -3
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Ahora bien, a partir de la ecuacién (1.2), puede obtenerse el tiempo de transito
de la onda de choque'®", el cual es el tiempo que tarda la onda de choque en
viajar hasta una distancia r (el radio de la onda de choque) desde el punto en
donde fue entregada la energla (en el caso de la ablacion, distancia al blanco). El
tiempo de transito es representado por la siguiente expresion:

=05
()= r‘"*”“(i‘ﬂ} (1.4)
Po

donde r es la distancia desde el centro de la explosién al frente de la onda de
choque, Ep es la energlia liberada en la explosién, po la densidad inicial del gas sin
perturbar, t el tiempo ocurrido desde el instante de la explosién, y o una constante
(1.175 para explosion esférica), y n es 3, 2 y 1 para ondas de propagacion
esféricas, cilindricas y planas, respectivamente. La ecuacién (1.4) puede
reescribirse en términos de la energia depositada en la explosién como:

(1+2)
Po Iy

B = T T

(1.5)

Durante el proceso de ablacion laser, la energia entregada al blanco genera
diferentes procesos (calentamiento del blanco, eyeccion de particulas, etc.) y que
solamente una parte de dicha energia genera la onda de choque. De modo que la
energia Ep de 1as ecuaciones anteriores, es la energla correspondiente a la onda,,
de choque y no la energia total entregada por el laser incidente. Por esto, la
ecuacioén (1.5) es la expresion usada para estimar la energia inducida por el laser
para la generacién de la onda de choque durante el proceso de ablacién.
Especificamente, cuando la distancia recorrida por la onda de choque r, y el
tiempo ocurrido desde la explosion t(r), son medidos experimentalmente, la
energla de la onda de choque Eg puede ser directamente determinada
sustituyendo dichos valores en la ecuacion (1.5).

El desarrollo anterior ignora el material ablacionado y considera sélo la
propagacion de la onda de choque. Sin embargo, una apropiada descripcién de la

30



onda de choque requiere 1a consideracion simultanea de la onda de choque y el
material expulsado que forma el plasma.

En principio, la propagacion de la pluma es similar a una expansién en vacio.
En este caso la densidad de masa de la pluma es comparable con la densidad de
masa de la onda de choque. Sin embargo, durante la expansién de la pluma, el
gas del medio inicial es comprimido y acelerado. Estos cambios en dicho gas
reducen la aceleraciéon de las especies debido a la conservacién de la energia.
Esta desaceleracién comienza cerca del frente de contacto, donde las especies
colisionan con las moléculas del gas sin perturbar, entonces algunas especies son
reflejadas. Como consecuencia de esos procesos, la pluma es comprimida cerca
de su frontera. Esto genera una onda de choque interna que se propaga hacia
dentro. Entonces, la onda de choque en realidad es la composicién de dos ondas;
una externa, que se propaga hacia fuera donde la regién que tiene al frente posee
una densidad mucho menor que en el frente; y otra interna que se propaga hacia
la pluma. Por esto, el plasma altamente ionizado viene algunos milimetros detras
de la onda de choque. De modo que considerar la expansion de la onda de
choque sin las especies ablacionadas es una buena aproximacion®™,

1.4 Investigaciones experimentales

En el estudio de plasmas, para determinar parametros intemos es conveniente
utilizar métodos de diagnostico que no perturben el sistema. En esta seccion
presentaremos algunas técnicas que se valen del cambio del indice de refraccion
en el plasma para estudiar sus propiedades.

Experimentalmente, la dindmica de las ondas de choque y la expansion de la
pluma han sido estudiadas por varias técnicas. Entre ellas existen varios
mecanismos de fotegrafia resuelta en tiempo incluyendo los arreglos como
Schlieren e interferometria.
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En particular, con ayuda de una camara CCD se puede estudiar la evolucién de
la pluma y la onda de choque. Estos estudios constan de medidas de distancia en
funcion del tiempo. Se han realizado comparaciones entre las curvas tedricas y las
experimentales. Normalmente los datos comespondientes a las mediciones
experimentales estan en acuerdo con el andlisis tedrico. En particular, las
expansiones libres de fuertes ondas de choque y el frenamiento de la pluma han
sido claramente observados. Las discrepancias entre la teoria y la parte
experimental es tan pequeiia que normalmente son asociadas a que la expansion
de la pluma no es totalmente esférica y a la energia perdida durante el proceso.

1.4.1 Deflectometria.

La técnica de deflectometria (laser probe deflection o photoacustic probe beam
deflection technique) basicamente consiste en hacer pasar un haz laser continuo a
través de un medio que sufre un cambio de Indice de refraccion en el tiempo
(formacién y expansion del plasma) de modo que el haz experimenta una
desviacion que puede ser medida con un fotodiodo. En los ultimos afios diversos
laboratorios en el mundo han implementado la defiectometrialt®20225253 d4ebido a
que esta técnica, a pesar de su simplicidad, ha permitido obtener informacién
importante sobre las formas y velocidades de las ondas de choque, de las ondas
térmicas y la evolucion de plasmas.

La figura 1.4 muestra un esquema de la configuracion para la deflectometria:
un blanco en posicidn vertical es irradiado por un laser pulsado de alta potencia, el
cual es enfocado sobre la superficie del mismo. El disparo del laser provoca la
remocion del material que genera la creacion de una onda de choque, seguida por
la expansion de plasma. El paso de la onda de choque induce una desviacién en
el haz de prueba colocado inicialmente horizontal y paralelo a la superficie
radiada. Las deflexiones normal (en x) y transversal (en z) del haz de prueba
pueden ser medidas por un fotodiodo. Los parametros técnicos y geométricos que
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y
/ Haz de prueba

Superficie del blanco

Figura 1.4 Configuracién tipica para la deflectometria. El haz de prueba
continuo pasa paralelo a la superficie del blanco. El punto de incidencia del
haz de alta potencia es el origen de coordenadas.

afectan la medida de la desviacion son: i) la anchura del laser continuo, ii) la
distancia del centro de haz de prueba a la superficie del blanco.

Para hacer un andlisis tedrico consideraremos unicamente la deflexién normal
a la superficie del blanco en la region frente al punto irradiado (el punto de
enfocamiento de la fuente de alta potencia) donde los cambios en la temperatura
son mas intensos. Para simplificar el estudio de los efectos 6pticos y térmicos no
lineales, asumiremos que la temperatura de! aire frente al punto de enfocamiento
solo depende de la distancia x a la superficie del blanco.

En primera aproximacion, asumiremos que la anchura del haz de prueba es
infinitesimal. De acuerdo con la dptica geométrical® la deflexion infinitesimal del
haz de prueba debida a la variacién de! indice de refracciéon n esta dada por la
siguiente ecuacion:
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1dn
df =——d 1.6
' o (1.6)

donde dy es la diferencial en direccién del haz de prueba. El angulo total de
desviaciéon 6 se obtiene al integrar sobre la region del haz de prueba donde pasa

el frente del cambio de temperatura (la distancia y donde interaccionan la onda de
choque y el haz de prueba):

6= |-"=dy 1.7

Donde la dependencia del indice de refraccion en funcion de la temperatura
esta descrito por la siguiente ecuacion®™:

n,—1

T)=1+
D=0

(1.8)

donde ny=1.0003 es el indice de refraccidn correspondiente a la temperatura
To= 0°C, el factor o = 0.00367/ °C, y la temperatura T debe ser expresada en

grados Celsius. Sustituyendo la ecuacién (1.8) en la ecuacién (1.7) obtenemos la
siguiente expresion:

__ I o(n,—1) _B_T_
T Y roniron ox Y

(1.9)

El tratamiento teédrico usual, es aplicado a cambios pequefios en la
temperatural'®. Puede asumirse que el denominador de la integral de la ecuacion
(1.9) es constante y que la integracion a lo largo de la trayectoria puede ser
reemplazado por |a multiplicacion del factor L, el cual es el tamafio de la region (a
lo largo) de haz laser de prueba que interacciona con la onda. Entonces la
desviacion total del haz de prueba es proporcional al gradiente de temperatura en
direccion normal a la superficie del blanco:



0=— o(n,—-1)ar
ny ox

L (1.10)
De esta forma vemos que haciendo algunas consideraciones, el angulo de

desviacién del haz de prueba es proporcional a la primera derivada de la
temperatura con respecto a la distancia al blanco.

1.4.2 Fotografia de sombras.

Las medidas de indice de refraccion en cualquier medio usualmente se basan
en alguna forma de interferometria. Un interferémetro es cualquier arreglo en el
cual dos o mas ondas producen interferencia por la adicion coherente de campos
eléctricos. La intensidad que se observa depende si los campos interfieren
constructiva o destructivamente. Las técnicas Schlieren y la fotografia de sombras
(Shadowgraphy) son derivadas de la interferometria convencional. La diferencia
entre el método Schlieren y la fotografia de sombras es que el primero es sensible
a la primera derivada espacial del indice de refraccion mientras que la fotografia
de sombras depende unicamente de la segunda derivada!®.

La fotografia de sombras utiliza la desviacién de un haz laser expandido al
pasar por una regién que sufre un cambio en su indice de refraccion. El principio
bajo el cual funciona la técnica de fotografia de sombras se muestra en la figura
1.5. Las variaciones de intensidad en la imagen ocurren porque los rayos son

desviados un angulo 9 el cual varia a través de la region en donde se expande el
plasma.

De este modo en el plano imagen se obtiene una figura de la “sombra” de la
regién con Indice de refraccion variable.
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Figura 1.5 La imagen de fotografia por sombras del plasma es consecuencia
de la desviacidn del haz laser expandido.

Las variaciones de la intensidad que se observan en el plano imagen ocurren
debido a que los rayos son desviados un angulo 0, el cual cambia con la
coordenada espacial del medio con indice variable. El efecto va a suscitar que la
energla electromagnética que debid pasar por un punto y en el espacio, se desvie
al punto y ' = y+L. Si imaginamos que el haz expandido estd compuesto de
muchos rayos independientes, cada uno de éstos es desviado un angulo:

d
=" | Nd, 1.1
g dyINl (1.11)

donde N es el indice de refraccion, dy es la diferencial en la direccion de la
desviacion. El mismo efecto ocurre en la direccion ortogonal dentro del plasma,
denotada por la coordenada x. Por el rayo incidente en la posicion (x,y), se desvia
a una posicion (x',y’) en el plano detector.

", y')=(x+Lde~[INdI], y+L§;[ del]) (1.12)

Si el rayo incidente posee intensidad uniforme };, entonces la intensidad
detectada 14 estara dada por:
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I,dx'dy'= I dxdy (1.13)
de modo que:
I, d*  d?
L=1+ L) —4— [\ {Ndl] 1.14
1, [de * dy*](I ) (14

de lo que resulta, para pequefias variaciones fraccionarias de intensidad:
AL ldt | 4 (fvar) (1.15)
I dx*  dy?

Como se establecié previamente, el cambio en la intensidad en la imagen es
proporcional a la segunda derivada del indice de refraccion.

Estas técnicas son una excelente herramienta para la caracterizacion de
plasmas o en cualquier medio que sufra un cambio en su indice de refraccion. Sin
embargo no son de gran eficacia para caracterizar la onda de choque de plasmas
de ablacién a presiones < 10 Torr. Esto se debe a que la falta de particulas tiene
como consecuencia que la interaccion de éstas con el laser de iluminacién sea tan
débil que no pueda aparecer una imagen.
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CAPITULO il
TECNICAS EXPERIMENTALES.

2.1 Sistema de ablacién para depésito de peliculas delgadas.

El objetivo de esta tesis es realizar una caracterizacion de la onda de choque
producida por un plasma de ablaciéon. De manera que estamos interesados en la
produccién del plasma y no en el crecimiento de la pelicula. Sin embargo, aunque
en este trabajo no se realiza depdsito sobre un substrato, es importante conocer el
arreglo experimental de la produccién de las peliculas. Por lo tanto, en esta
seccion se realiza una breve descripcion del arreglo de la técnica de ablacion
laser para la deposicién de capas delgadas.

El arreglo experimental para la produccion de peliculas delgadas por medio de
PLD es relativamente sencillo. Este puede separarse en cuatro partes: i) La
camara de ablacion a la cual se le hace vacio. Ahi es donde el laser incide sobre
el blanco, se realiza el proceso de remocién de material (ablacién), la creaciéon y
expansién del plasma, y posteriormente la deposicién sobre el substrato. ii) El
sistema de vacio, que generaimente consiste en una bomba mecanica y una turbo
molecular. iii) El sistema de gases que son conectados al reactor para la
incidencia de substancias segun las caracteristicas de la pelicula que se quiere
producir. iv) El {aser incidente. El cual puede ser desde infrarrojo hasta UV. A
continuacién detallamos cada una de ellas.

2.1.2 La camara de ablacion.

No existe un estandar de reactor para ablacion, los grupos de investigacion
disefian sus camaras con el nimero de entradas y las caracteristicas que
requieran. Lo que si es general, es que las camaras de ablacion son de acero
inoxidable, ya que se requiere un alto vacio al momento de hacer el depésito.
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Figura 2.1 Esquema de un arreglo experimental tipico para depésito de
peliculas delgadas por plasma de ablacion. 1) camara de vacio, 2) blanco, 3)
motor, 4) substrato, 5) plasma, 6) porta substrato con horno, 7) haz laser
puisado, 8) entrada para gases.

Normaimente son de diferentes tamaiios y formas, segin el tipo de diagnéstico
y la colocacion del substrato que quiera realizarse. En la figura 2.1 se muestra el
esquema general de una cdmara de ablacién.

Para realizar el deposito, los reactores de ablaciéon constan de los siguientes
componentes:

» Porta blanco: Normalmente sobre esta pieza se pueden colocar muestras
pequefias (de unos cuantos centimetros cuadrados) y debe ser conectado a un
motor especial para vacio con el fin de rotar la muestra para irradiar una
superficie mayor y evitar el deterioro de la misma.
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e Porta substrato; Este puede ser ubicado frente al blanco en forma paralela, o
bien, en la parte superior de {a pluma con ubicacion perpendicular a la muestra
irradiada. Asimismo debe poseer facilidad de movilidad para cambiar la
distancia al blanco (generalmente entre 2.6 y 10 cm). Algunos depositos
requieren que el substrato se encuentre a cierta temperatura, por lo cual éste
se conecta a un horno. '

¢ Entrada para gases, que permite trabajar en atmodsferas reactivas de manera
controlada, ya que se permite la entrada por medio de una vélvula de aguja.

+ Salidas y conexiones hacia el sistema de vacio. es importante que éstas
posean sellos de vacio, los cuales pueden ser fijos o de tipo mévil. Los
primeros se utilizan en uniones fijas, interconexion entre lineas, tapas, cuerpos
de valvulas y cuaiquier otro componente que quiera conectarse a la camara
para que quede en posicién Unica. Por otro lado, los sellos de tipo dindmico
corresponden a los usados en partes méviles: traslacién de una compuerta en

el interior de una valvula, sellos que pemmiten giros o desplazamientos de ejes
moviles, etc.

2.1.1 El sistema de vacio.

Como se menciond en el capitulo |, la aplicacion de vacio al sistema influye
directamente en la expansion del plasma. Debido a que las especies en el plasma
son depositadas sobre el substrato, las condiciones de vacio deben ser
controladas de manera precisa. Las presiones utilizadas comanmente durante las
deposiciones son de 10 Torr. Para lograr estas presiones normalmente se
utilizan dos bombas de vacio. Una mecanica con la cual se extraen la mayor parte
de las particulas dentro del reactor, seguida por una bomba turbo molecular o una
bomba de difusion, con la cual se logran vacios mas altos. La camara debe ser

conectada a un medidor de vacio que puede ser de diferentes tipos (pirani, de
catodo frio, etc.).
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2.1.2 Sistema de gases.

La presencia de atmésferas reactivas durante el depdsito permite la producciéon
de peliculas con caracteristicas especiales. Por ejemplo, las peliculas de Didxido
de Silicio crecidas a partir de un blanco de SiO2 con la presencia de gases como
Fluor, poseen mayor estabilidad quimica y una constante dieléctrica menor que las
peliculas depositadas sin la presencia de dicho elemento®”., Por lo anterior,
cominmente se conectan tanques de gas de diversos elementos a la camara de
ablacion. El nimero de entradas al reactor depende de las caracteristicas que se
requieran en la pelicula. Asimismo puede colocarse una sola entrada conectada a

una valvula que permita la entrada de varios gases para introducir mezclas en el
reactor.

2.1.2 Ellaser.

El proceso de ablacion ha sido analizado basandose en modelos térmicos,
mecanicos, fotofisicos, fotoquimicos y de defectos. Casi todos esos modelos
tratan de describir la ablacién por un solo mecanismo dominante. Por esta razén,
cada uno de esos modelos permite analizar resultados experimentales sélo para
un material particular y dentro de un rango estrecho de parametros. Una
descripcibn mas general requiere la consideracion simuitanea de diferentes
mecanismos de interaccion y el acoplamiento entre ellos. El proceso comienza con
la excitacion foténica del material. Si la energla de excitacién es instantaneamente
transformada en calor el incremento de la temperatura cambia las propiedades
opticas del material por medio de la energia del laser que es absorbida. Si la
energla de los fotones es suficientemente alta, la interaccidn con el blanco puede
inducir un rompimiento en la estructura. Como consecuencia, atomos y moléculas
emergen de la superficie. Por otro lado, debemos tener en cuenta los procesos
térmicos y no térmicos que contribuyen en el proceso de ablacion. Un ejemplo
puede ser un sistema al cual el tiempo de vida de las especies electronicamente
excitadas es largo de modo que las especies son eyectadas de la superficie antes
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de que la energia de excitaciéon total sea disipada en calor. Asimismo, los
mecanismos térmicos y no térmicos generan defectos, tensién y cambios de
volumen en la estructura del blanco. Los diferentes mecanismos que ocurren en
ablacion, asi como la retroalimentacion entre ellos no esta entendida del todo.
Ademas, existen otras complicaciones como el origen de la formacion del plasma,

la eyeccion de iones y electrones que pueden provocar campos eléctricos en la
superficie,etc.

Todos los procesos anteriores dependen naturalmente, del tipo de blanco y las
caracteristicas del laser. Por esto, la elecciéon de la energia del laser asi como la
duracién del pulso, son parametros que deben ser escogidos con mucho cuidado.
Comunmente se utilizan laseres de longitud de onda corta (UV) o laseres que
emiten en longitudes de onda largas (IR), tales como laseres excimeros y
Nd:YAG, respectivamente. Las propiedades térmicas y 6pticas del material para
la ablacion determinan la eleccion del laser. A continuacion se presenta una breve
descripcion de los laseres mas cominmente utilizados en produccion de capas
delgadas por ablacion.

Los laseres excimeros son fuentes de energia ideales para la produccion de
peliculas delgadas. Esto es gracias a sus altas energlas fotonicas (longitud de
onda corta) y sus pulsos cortos (tipicamente de 10 a 40 ns). Las energias altas de
los fotones enviados permiten la disociacion directa de muchas moléculas y una
fuerte absorcién 6ptica en muchos soélidos. Por otro lado, la poca duraciéon de los
pulsos es un requisito para lograr una buena conservacion de la estequiometria y
reduce el dafio a la superficie de! materia*®,, Los laseres excimeros modemos
pueden operar con repeticiones mayores a 1 kHz. Aunque entre las desventajas
de este tipo de laser se encuentra su baja eficiencia (la potencia de salida del laser
es solo entre 1-3% de la potencia eléctrica que recibe), asi como su poca
estabilidad pulso-pulso y sus altos costos de operacion.
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Los laseres de Titanio-Zafiro (Ti:Al203) han ganado gran importancia en
aplicaciones que requieren pulsos ultra cortos. Este laser infrarrojo puede producir
pulsos de duracién entre algunos cientos de fs y algunos ps. La longitud de onda
es comunmente desde 670 nm hasta 1080 nm.

Por ditimo, los laseres Nd:YAG también son utilizados para la produccion de
capas delgadas porque sus pulsos tienen una duracién de algunos ns. Las altas
intensidades de energia de estos laseres permiten que las propiedades opticas deil
material a ser irradiado pierdan importancia, debido a que en este régimen, los
materiales se convierten en absorbedores de cualquier longitud de onda™®.

Se ha establecido que el empleo de un laser de longitud de onda corta (UV)
tiene algunas ventajas en comparacién con los laseres IR como el Nd:YAG, como
por ejemplo mayor homogeneidad y menor cantidad de salpicado (splashing). Sin
embargo este tipo de laseres requieren de éptica de cuarzo asi como de una
instalacion compleja y costosa para su operacién y mantenimiento.

2.2 Caracterizacion de la onda de choque por Deflectometria.

En esta tesis se utilizd 1a técnica de deflectometria (laser probe deflection o
photoacustic probe beam deflection technique), la cual basicamente consiste en
hacer pasar un haz laser continuo a través de un medio que sufre un cambio de
indice de refraccion en el tiempo (en nuestro caso el paso de la onda de choque),
de modo que el haz experimenta una deflexién que puede ser medida con un
fotodiodo y posteriormente analizada en un osciloscopio. Si dicho osciloscopio se
sincroniza con el laser de alta potencia (se dispara externamente desde la fuente
del Nd:YAG) es posible medir la interaccion entre la onda de choque y el haz
continuo de prueba, fenémeno que sucede algunos microsegundos antes de la
interaccion entre e! haz de prueba y la pluma. De hecho, gracias a la
sincronizacién entre el osciloscopio y la fuente es posible estudiar la onda de
choque a diferentes tiempos y a partir de esto determinar su velocidad.
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Figura 2.2 Diseflo experimental para la caracterizacion de la onda de choque.
DH: divisor de haz, E: espejo, L1, L2: lentes, ME: medidor de energia, F: filtro

interferencial, FD: fotodiodo, A: amplificador, O: osciloscopio, DE: disparador
externo, B: blanco.

La figura 2.2 muestra el arreglo experimental utilizado para ia produccién del
plasma de ablacidn y la caracterizacion de la onda de choque por medio de dicha

técnica. A continuacion realizaremos una descripcion de cada uno de los
componentes del sistema.

2.1.3 El laser.

Para la realizacién de éste trabajo, se utiliz6 un laser de alta potencia Nd:YAG
pulsado marca Continuum, modelo Surelite |, que emite en la linea fundamental en
1064 nm, con posibilidad de duplicar la frecuencia fundamental de la longitud de
onda que emite. Generando con esto el segundo armoénico (Harmonic Generator,
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HG) para emitir en la linea 532 nm. La duracién del pulso es de 7 ns y se puede
trabajar con diferentes frecuencias desde 0.1 hasta 10 Hz, teniendo ademas la
posibilidad de variar la frecuencia utilizando un controlador externo. La energia del
haz laser, se puede cambiar, variando la tensién de la lAmpara desde 1 hasta 350
mJd. El laser posee un modo de operacion de acceso directo al disparo (Direct
Access Triggering, DAT) el cual es utilizado cuando el experimento requiere que el
disparo del laser sea sincronizado con otros dispositivos. En nuestro caso esta
modalidad es implementada para sincronizar el disparo con el osciloscopio.

El laser posee una cabeza de salida (modelo 711-06) disefiada para un ancho
de haz de 43 mm. La cabeza es bombeada por una l&mpara de descarga de gas
Xendn con una presion interna entre 1 y 3 atmosferas. El sistema de descarga de
la lampara tiene una duracion de 200 ps. Para producir puisos cortos se utiliza un
Q-switch. Este opera por medio de interacciones con la luz dentro de la cavidad
del laser. En esencia agrupa la energia para producir un puiso corto en longitud y
grande en potencia pico sin aiterar la emision del laser. Como cualquier oscilador,
la cavidad !aser tiene un factor de calidad Q, que mide la energia ganada o
perdida de la cavidad. El factor Q se define como el cociente de la energia ganada
entre la energia perdida. Normalmente el factor Q de la cavidad del laser es
constante, pero modulando el factor Q aumentan las posibilidades de mejorar la
eficiencia. El Q-switch detiene el disparo en la cavidad resonante hasta que el
laser ha alcanzado la maxima energia ganada y entonces abre la cavidad para
permitir el disparo. Si el factor Q es mantenido artificialmente bajo, colocando un
elemento 6ptico de pérdida en la cavidad, 1a energia se acumulara gradualmente
en el medio del laser. Esto es debido a que el factor Q es muy bajo para la
oscilacion del laser mientras exista disipaciébn de energia. Si el elemento de
pérdida es removido de pronto, el resultado es un gran aumento en el factor Q,
produciendo un alta energia en el disparo de luz con duracion de algunos
nanosegundos. El Nd:YAG utiliza un sistema de Q-switch integrado por una celda
Pockels, una placa de ¥ de longitud de onda y un polarizador.
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El laser de Nd:YAG fue adquirido por el Centro de Instrumentos de la UNAM
para su utilizacion en estudios plasmas y caracterizacién de procesos fotofisicos.

2.2.1.1 Alineaci6n y Enfoque

Para enfocar el laser se utilizd una lente de BK7 plano convexa de 5 cm de
distancia focal, con recubrimiento antireflejante, marca Newport modelo
KPX082AR.33. Para asegurar que el laser era enfocado justamente sobre la
superficie del blanco, la lente fue montada sobre una mesa mévil micrométrica
(marca Newport modelo 400). Asi, se desplaza la lente en sobre un eje
perpendicular a la superficie del blanco. Con este arreglo, la lente puede acercarse
o alejarse del blanco para ajustar el enfoque exactamente sobre la superficie. La
posicion de la lente a 5 cm del blanco fue medida directamente con un vernier.

2.2.1.1 Medicion de Energia

La energia de! laser fue medida con un sensor de energia LabMaster Ultima,
marca Coherent modelo LP10. Para determinar la energia del laser al producir el
plasma fue necesario hacer una funcion de calibracion de la eneréia. Para esto, se
hizo incidir el laser sobre un divisor de haz, el cual lo separa en dos caminos
distintos que forman un angulo de 90°. En un extremo se colocd un medidor de
energia (LabMaster Ultima), mientras que en el otro lado (donde el laser debe
incidir sobre el blanco), se coloco otro detector de energia (Scientech). Para
diferentes energias nominales del laser se registraron las medidas de ambos
detectores. Posteriormente se hizo una curva de calibracion. Con este arreglo,
para cualquier energia medida en el LabMaster, se pudo conocer la energia
exacta del laser cuando incidié sobre el blanco.
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2.2.2 Camaray Sistema de vacio.
2.2.2.1 Diseiio de la camara

La figura 2.3 muestra una fotografia de la camara de vacio utilizada para el
desarrollo de este trabajo. Esta fue construida en el taller del Centro de
instrumentos especialmente para la produccién de plasmas de ablacion. El reactor
es de aluminio de dimensiones: 18x18cm, y 18 cm de alto. Consta de 3 ventanas
de cuarzo; una de 2 cm de didmetro ubicada en la parte frontal del reactor para la
entrada de! haz de alta potencia, y otras dos ventanas paralelas de 4 cm de
didmetro utilizadas para diagnéstico (el paso del haz de prueba) ubicadas en
ambos lados del reactor. En la parte trasera posee una entrada en la cual se
conecté un motor (marca MDC, modelo K100-BRM) con el porta-blanco en su
extremo. Ademas, la cAmara posee tres entradas pequefias de 1.5 cm de diametro
para conectar dispositivos de control de vacio: i) entrada conectada al medidor de
vacio, ii) entrada conectada a la bomba mecanica, ii) valvula de aguja para salida
de aire. Para caracterizar la onda de choque a diferentes distancias del blanco, la
camara fue colocada sobre una montura maévil micrométrica (marca Newport,
modelo 443-4) con movimiento sobre el eje perpendicular a la superficie del blanco
facilitando con esto el cambio en la distancia entre el haz de prueba y el mismo.

Figura 2.3 Fotografia de la cAmara de ablacion.
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Los blancos utilizados fueron: i) Para producir plasma de ablacion simple; placa
de acero 4 mm de espesor y placa de vidrio de 6 mm de espesor, ii) Para plasma

trasero de ablacién, placa de vidrio comun de ventana de 9 cm? con un espesor de
6 mm.

2.2.2.2 Sistema de vacio

El sistema de vacio consta de una bomba mecanica de tipo rotatoria, la cual
puede generar vaclos hasta de 10 Tom. Para medir la presion dentro de la
camara se utilizo un sensor de presion tipo Pirani.

2.2.3 Sistema de diagnéstico
2.2.3.1 Deflectometria convencional

Como ya se ha mencionado, la técnica de deflectometria consiste en hacer
pasar un haz laser continuo a través de un medio que sufre un cambio de indice
de refraccién. Esto provoca una desviacion del haz de prueba que puede ser
medida con un fotodiodo. En particular, en la técnica de deflectometria para
caracterizar la onda de choque producida por el plasma de ablacién, se hace
pasar un haz de prueba paralelo a la superficie de blanco ablacionado (ver figura
2.2)..Dicho haz de prueba fue un laser He-Ne de 10 mW de potencia, emitiendo a
632 nm, con un didmetro de 630 pm, marca JDS Uniphase modelo 1125P.

El He-Ne fue dirigido hacia la camara de ablacién y posteriormente enviado al
fotodiodo con ayuda de dos espejos de primera superficie (ver figura 2.2). Para
asegurar que la deflexion del haz es producida en la region mas intensa de la
onda de choque, como primer paso el He-Ne fue alineado a 1a misma altura del
haz laser de alta potencia. Asimismo nos aseguramos que el punto de
enfocamiento, es decir, donde se produce la explosion, se encuentre en el mismo
plano formado por los dos laseres. Debido a que la caracterizacion de la onda de
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choque fue realizada espacialmente, es decir, variando la distancia perpendicular
entre el haz de prueba y la superficie del blanco, tanto la lente como el reactor de
vacio (con el blanco dentro) fueron montados sobre mesas moéviles micrométricas.
De modo tal que el haz de prueba fue fijado paralelo y rasante sobre ia superficie
del blanco. Posteriormente el reactor fue desplazado para controlar la distancia
entre el haz y la muestra.

2.2.3.2 Deflectometria de multiples pasos.

Debido a que a presiones bajas (< 10 Torr) la densidad de particulas en el
medio disminuye, la sefial de deflexion es sumamente débil, incluso cuando la
presion la presiébn es menor a 1 Tomr en el osciloscopio ya no se observa la
desviaciéon del haz. Por lo cual, se requiere implementar un método de
amplificacién. Una solucién es utilizar un amplificador electrénico. Sin embargo,
éste también amplifica el ruido electrdnico y se vuelve dificil reconocer la sefial
correspondiente a la deflexion. Por lo cual las mediciones de la sefial de deflexién
a béjas presiones amplificadas electronicamente no pueden tomarse en cuenta
para los estudios que a realizar o bien, ni siquiera con ayuda del amplificador
puede reconocerse una desviacién del haz. En este trabajo proponemos la técnica
de deflectometria de multiples pasos. Esta consiste en hacer pasar varias veces el
haz de prueba por la regién de interés. Asi se logra la deflexion de varios haces,
mismas que se superponen, intensificando la deflexidn resuitante. Para la
implementacion de ésta técnica, se utilizaron dos espejos de primera superficie.
Estos fueron colocados en forma paralela fuera del reactor de ablacion como se
muestra en la figura 2.4. Con la correcta alineacion de dichos espejos se puede
producir e! nimero de pasajes deseados. Cabe sefialar que para que la seifial de
deflexiéon corresponda a la misma region espacial, los multiples pasajes del haz de
prueba deben encontrarse muy cercanos unos de otros.  Si la distancia entre los
multiples pasos es grande, en realidad estaremos haciendo un promedio de la
desviacion de éstos en una regién considerable, por lo tanto nuestra medicion de
tiempos de transito e intensidad puede traer consigo altos errores experimentales.
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Figura 2.4 Arregio para la deflectometria de multiples pasos. Los espejos se
colocan fuera del reactor.

Debido a esto, para la realizacion de este experimento se decidi6 utilizar hasta 11
reflexiones, ya que incrementar el nimero de éstas complica la alineacién al tratar
de asegurarnos que los miiltiples pasos se encuentran suficientemente cercanos
unos de otros. Ademas, las reflexiones multiples atraviesan Is ventanas de cuarzo,
con lo cual se pierde intensidad luminosa. En particular, al medir el tiempo de
transito a una distancia de 1 cm, utilizando 11 deflexiones se tiene un error del 4%.

La deflexion del haz de prueba fue monitoreada con un fotodiodo marca
Newport modelo 877. Para evitar la deteccion de la luz dispersada en el momento
del disparo del laser, éste fue colocado a gran distancia del reactor donde se llevo
a cabo la ablacidn. Como consecuencia el haz diverge, para resolver éste
problema dicho haz fue concentrado con una lente sobre la superficie del
fotodiodo. Asimismo, se colocé un filtro interferencial que solamente permite el
paso de la longitud de onda del He-Ne (632.8 nm).
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Aunque la sefial de deflexion es intensificada implementando la deflectometria
de muiltiples pasos, la sefial fue enviada a un amplificador marca Princeton Applied
Research, modelo 5112EG&G. El cual posee un filtro pasabandas, con el fin evitar
la amplificacion del ruido electrénico, éste fue programado para las frecuencias
entre 300-350 kHz. El amplificador fue conectado a un osciloscopio digital de 500
MHz, marca Tektronix modelo TDS 540. Para medir los tiempos de vuelo, es decir,
el tiempo que le toma a la onda de choque viajar desde la superficie del blanco
hasta el haz de prueba, el osciloscopio fue disparado por un pulso externo
proveniente de la fuente de poder del Nd:YAG. Logrando con esto, la
sincronizacién entre los dos aparatos.

Por otro lado, para el andlisis de las sefiales, el osciloscopio fue conectado a
una computadora por medio de una interfase GPIB.

2.3 Caracterizacion de la onda de choque por medio de fotografia
de sombras.

La técnica de fotografia de sombras (shadowgraphy) fue utilizada para
caracterizar la evolucién de la onda de choque. Esta técnica, igual que la
deflectometria, se vale de detectar la variacién del indice de refraccion de un
medio cualquiera. El proceso consiste en hacer pasar un haz laser expandido a
través de la region que quiere estudiarse y dirigirlo hacia una camara CCD. Si hay
gradientes de densidad perpendiculares al haz de prueba, el haz es desviado en
algunas regiones y por el fenémeno de interferencia podemos ver la “sombra” del
fendémeno de interés. Esto se debe a que la fotografia de sombras es sensible a la
segunda derivada (espacial) del cambio en el indice de refraccion.

En este trabajo con ayuda de una camara CCD intensificada (ICCD) fue posible
obtener resolucion en tiempo de ns, asi como una alta resoluciéon espacial. La
figura 2.6 muestra el diagrama de la configuracién utilizada para la técnica de
fotografia de sombras. La configuracion para el proceso de ablacion es el mismo
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que fue descrito en la seccion 2.2: laser de alta potencia, lente de enfoque,
camara y sistema de vaclo. El plasma fue producido enfocando (con una lente de
5 cm de distancia focal, BK7, plano convexa con recubrimiento antireflejante) un
laser de Nd:YAG (Continuum, modelo Surelite 1), operando a A= 1.06 pum, con
duracién de pulso de 7 ns y 6 mm de diametro.

La energia fue variada entre 50-150 mJ usando un atenuador de alta potencia
(Newport, modelo 935-10) y fue medida con un detector de energia (marca
Coherent, modelo LabMaster Ultima) ME1 a través de un divisor de haz calibrado
BS1. La energia transmitida fue medida con un detector adicional (marca
Scientech, modelo 365) ME2.

He-Ne E ---—-~---‘------.-.........%51
DH1
INd: YAG | s = L % imon] ME2
2
4
ME1
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[1 ] 1
DE [

FD \(J
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Figura 2.6 Configuracién experimental para la fotografia de sombras de la
onda de choque. DH: divisor de haz; E: expansor; ME: medidor de energla;
FD: fotodiodo; L: lente; GR: generador de retraso, E1: espejo, C: controlador,
DE: disparador externo.
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El plasma fue lluminado con un haz expandido de laser He-Ne emitiendo a
632.8 nm (JDS Uniphase, modelo 1125P) con potencia de 10 mW. Dicho haz fue
dirigido hacia una camara ICCD 1024x256 (marca Princeton Instruments, modelo
PIMAX:1024UV ) y la sefial fue estudiada en una PC. La camara fue sincronizada
con el pulso del laser utilizando un generador de retraso (Stanford Delay
generator, modelo DG-535). La camara y el pulso del generador de retraso poseen
un desfase intemmo de 100 ns. De manera que para obtener imagenes en tiempos
menores a este tiempo, se utilizo un disparador externo conectado a la fuente de
poder del laser Nd:YAG que ocurre 100ns después del disparo. El fotodiodo y el
fotocatodo de la camara ICCD (conectado a un osciloscopio digital de 500 MHz,
Tektronix, modelo TDS 524 A) fueron usados para medir el retraso entre el
momento de la incidencia al blanco y el inicio de la toma por la camara.
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CAPITULO lll
RESULTADOS

3.1 Fotografia por sombras de la onda de choque.

Normalmente en PLD el substrato se coloca frente al blanco para crecer las
peliculas. Recientemente, se ha estudiado una nueva configuracion para la
obtencion de peliculas delgadas en blancos transparentes'?l. En éstos, es posible
enfocar el haz de alta potencia en la superficie posterior del blanco. De este modo
se puede formar dos plasmas: uno en la superficie anterior (plasma delantero) y
otro en la superficie posterior (plasma trasero). Es interesante el estudio de
plasma trasero, ya que presenta caracteristicas distintas al delantero y por lo
tanto, también las peliculas crecidas obtenidas utilizando uno u otro plasma. En
este capitulo presentaremos los resultados de las caracterizaciones de las ondas
de choque producidas por la expansion de ambos plasmas (delantero y trasero)
ablacionando un vidrio comin de ventana. Asimismo, se realizard la
caracterizacién de la onda de choque de la ablacién de un blanco de acero.

Una técnica utilizada para la caracterizacion de la onda de choque fue la
fotografia por sombras. Como fue mencionado en el capitulo 1, este método
consiste en aprovechar el cambio en el indice de refraccion en el medio para
lograr la desviacion de un haz extendido.

Para fotografiar la onda de choque existen dos variantes de la técnica
mencionada. La primera consiste en sincronizar dos laseres pulsados de alta
potencia, uno de ellos es utilizado para ablacionar la superficie mientras que el
otro (con longitud de onda visible) es expandido y se hace pasar por la region de
interés. El haz expandido sufre entonces una desviacion debida al cambio en el
indice de refraccién al paso de la onda de choque. De manera que, colocando una
pantalla frente al haz desviado se observan regiones oscuras, mismas que
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corresponden a la sombra de la regién en donde el indice de refraccién cambia.
Como los laseres estan sincronizados, el retraso de disparo uno respecto a otro
puede controlarse externamente, de modo tal que puede hacerse un estudio
temporal de la evolucién de la onda y del plasma. Con esta configuracién las
fotografias pueden tomarse con una cdmara comun,

Otra forma de implementar la técnica de fotografia de sombras es utilizar un
laser continuo expandido para iluminar la regién de interés. Como los procesos de
evolucién de la onda de choque, asi como de produccién y expansion del plasma
son sumamente rapidos es necesario sincronizar la camara con el laser pulsado
una camara CCD amplificada para obtener las fotografias de dichos fendbmenos.
La camara se coloca de modo tal que recibe la luz expandida y desviada del laser
continuo, y nuevamente dependiendo del tiempo de retardo entre el disparo del

laser pulsado y el disparo de la camara pueden obtenerse fotografias a diferentes
tiempos (evolucion de la onda de choque).

Con esta técnica es posible medir la evolucion temporal y espacial de la onda
de choque con buena precision. A pesar de éstas ventajas, la fotografia por
sombras no es recomendable para estudiar ondas de choque de plasmas de
ablacién para deposicion de peliculas delgadas. Esto se debe a que por la falta de
particulas en el medio, a bajas presiones no es posible obtener una imagen clara
de la onda. Es nuestro caso, fue posible tomar fotografias del proceso de ablacién
unicamente para presiones mayores a 10 Torr. Por otro lado, la implementacion de
dicha técnica requiere ya sea de dos laseres pulsados de alta potencia o de una

camara CCD intensificada, por lo cual posee un alto costo en cualquiera de sus
dos modalidades.

Aunque la técnica de fotografia por sombras ha sido utilizada para caracterizar
medios con indices de refraccién variables en el tiempo'™), en el presente trabajo

se procedera a implementar ofra técnica de caracterizacion de la onda de choque
a presiones bajas.
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Figura 3.1 Onda de choque producida por los plasmas delantero y trasero de
ablacion de una placa de vidrio comuan.

En la figura 3.1 presentamos una fotografia de sombras de una onda de
choque tomada en el laboratorio de Fotofisica del Centro de instrumentos UNAM
con una cadmara CCD intensificada. La fotografia muestra la ablacion de una placa
de vidrlo comun de ventana, a presién atmosférica. Debido a que el Nd:YAG fue
enfocado dentro de la placa, se observan claramente dos ondas de choque
correspondientes al plasma trasero y delantero de ablacion.

3.2 Deflectometria simple o convencional .

Hemos explicado en las secciones anteriores que la deflectometria consiste en
medir la desviacion de un haz continuo de prueba al atravesar una regién que
sufre un cambio en el indice de refraccion. En nuestro caso, dicho haz atraviesa la
region donde pasa la onda de choque producida por el proceso de ablacion de un
material. El fin de impiementar esta técnica fue encontrar una seiial de referencia
que contenga informacién de los parametros involucrados en el proceso (energia
del laser, presién del medio, distancia al blanco, etc). Por tanto, esta referencia
debe ser Uinica bajo ciertas condiciones experimentales determinadas, de modo tal
que al variar los parametros durante el depésito, la sefal de deflexion cambie
también. Esto es posible gracias a que la intensidad y la velocidad del frente de la
onda de choque dependen de la energla depositada en el blanco y de la presiéon
en el medio. Y dado que el angulo de desviacion del haz de prueba depende
fuertemente de dicha intensidad (la interaccidn con las particulas en el medio), la
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caracterizacion de la deflexién del haz proporciona informacién de los parametros
mencionados. Asi las cosas, si variamos los parametros externos y estudiamos las
caracteristicas de la sefial de deflexién, como son: la amplitud y el tiempo de
transito (o tiempo de vuelo), se puede construirse un patrdn de sefiales de
desviacion del haz que dependen de las caracteristicas externas del proceso de
ablacion. Entonces, observando la deflexibn en un osciloscopio podemos
determinar bajo qué condiciones se esta trabajando. Por lo tanto, al realizar una
deposicién en la cual se observa una sefial determinada, y si al dia siguiente se
realiza otra deposicién donde se obtiene la misma seiial de deflexion, podemos
asegurar la reproducibilidad durante el proceso, y por lo tanto la reproducibilidad
de la pelicula depositada.

La amplitud de la sefial de deflexibn es directamente proporcional a la
intensidad de la onda de choque. Dado que la deflexibn es proporcional al
gradiente del indice de refraccién, decimos que la onda de choque es mas intensa
si el cambio del Indice de refraccién con respecto a la coordenada espacial es mas
grande. Este cambio depende de dos parametros: la densidad de particulas en el
medio y la temperatura. Asi, al caracterizar la amplitud de la sefial mencionada en
funcién de la energia del haz de alta potencia y 1a presion en el medio, de alguna
manera caracterizamos también dichos parametros. Por otro lado, dado que en
este experimento se sincroniza el disparo del haz laser de alta potencia con el
disparo del osciloscopio, pueden medirse los tiempos de transito, esto es, el
tiempo que le toma a la onda de choque llegar al haz de prueba desde la
superficie del blanco. Con esta medicién y conociendo la distancia entre el haz
continuo de prueba y la muestra irradiada puede obtenerse una grafica distancia al
blanco en funcién del tiempo. Asi, la pendiente de dicha grafica es la velocidad de
la onda de choque. Los tiempos de transito dependen de la presion en el medio,
por tanto, la velocidad es proporcional a la presion. Asimismo, la energia
depositada juega un papel fundamental en Ia velocidad de dicha onda.
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Aunque con la sefial de deflexién se obtiene informaciéon importante de los
parametros involucrados durante el proceso de ablacidbn, como ya se ha
mencionado, debido a que las presiones tipicas de deposicién por ablacion son
relativamente bajas (unos cuantos mTorr) y en consecuencia 1a intensidad de ia
onda de choque es muy baja, la deflectometria no es una técnica cominmente
utilizada. De ahi que surja la necesidad de ampilificar la sefial de deflexion. Una
posible solucién es utilizar un amplificador electrénico. Sin embargo, la utilizacién
de éste provoca también la amplificacién del ruido, lo que perjudica las

mediciones. Otra solucién es la implementacion de la deflectometria de muitiples
pasos.

En este capltulo presentaremos los resultados de la caracterizacion de la onda
de choque en el mismo orden en que se desarrolld experimentaimente. Para
empezar, mencionaremos los resultados encontrados al alinear el sistema
(determinacién del punto focal). Estos se derivaron de la necesidad de asegurar
las condiciones éptimas para medir la deflexion. Una vez aseguradas las mejores
condiciones para caracterizar la onda, ésta se estudié en funcién de ta variacion
de los parametros externos como presion del medio, energia depositada, distancia
y tipo de blanco. Asimismo, presentaremos la comparacion de resultados de la
onda de choque correspondiente a plasma delantero y trasero de ablacion.

3.2.1 Preparacion para medir la seiial de deflexion

Para caracterizar la onda de choque éste trabajo se vale de utilizar la deflexién
de un haz continuo de prueba. Dichas deflexiones son pequeiias, por esto, los
detalles de alineacion del dispositivo poseen un gran efecto sobre las mediciones.
En particular la determinacién del punto focal y la medicion de distancias son
parametros criticos para la obtencion de la sefial de deflectometria.
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3.2.1.1 Determinacién del punto focal

En general, las camaras de vaclo utilizadas en la deposicién de peliculas
delgadas son grandes. Usualmente, las lentes utilizadas para enfocar el haz laser
de alta potencia son colocadas fuera del reactor. Como consecuencia, las
distancias focales de dichas lentes son largas, por lo tanto el radio de cintura del
haz correspondiente, posee dimensiones grandes y no esta bien definido. Este
hecho provoca que el punto focal no sea el mismo de pulso a pulso. Como puede
observarse en las medidas de deflexion del haz de prueba, dicho fenébmeno
contribuye a que no exista una buena reproducibilidad en la pelicula. Durante la
realizacién de este trabajo se observd que para lentes de distancias cortas se
mantiene una amplitud constante en la sefial de deflexién. Por esto, para asegurar
una mejor reproducibilidad en las caracteristicas de la onda de choque, por tanto
en el plasma y en la pelicula, es recomendable utilizar lentes de distancia focal
corta. En nuestro caso se realizaron los experimentos con diferentes lentes: 20,

10, 7.5 y 5 cm, encontrando la mejor estabilidad en la deflexién con la lente de 5
cm de distancia focal.

La utilizacion de lentes de distancia focal cortas para el enfocamiento del laser
no cambia las condiciones experimentales de PLD. Puede utilizarse una camara
de vacio pequefia, o bien, la lente puede ser ubicada dentro del reactor. En el
presente trabajo se utiliz6 un simple cubreobjetos de microscopio para proteger la
lente de la deposicién, ya que las especies arrojadas del blanco salen en todas
direcciones. Si bien sobre el cubreobjetos se deposita una pelicula delgada, el
propio haz del laser impide que por donde él pasa se realice el depésito.

El proceso para medir la desviacion del haz continuo debido al paso de la onda
de choque es sencillo. El haz de prueba se hace incidir sobre un fotodiodo, éste
recibe cierta intensidad luminosa que corresponde a un cierto voltaje que llega al
osciloscopio, si dicha intensidad cambia o se desvia, el voltaje también.
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Figura 3.2 Sefial de deflexion tipica.

Por lo tanto el osciloscopio esta recibiendo un voltaje que cambia en el tiempo.
La figura 3.2 muestra una sefial de deflexion tipica registrada en un osciloscopio.
Como éste se encuentra sincronizado con el laser de alta potencia podemos
conocer exactamente el momento del disparo. El eje horizontal corresponde al
tiempo, de la figura se observa un primer pico correspondiente al disparo del laser
de aita potencia, algunos ps después aparece la seiial de deflexion
correspondiente a la onda de choque. La diferencia entre éstos tiempos es
conocida como tiempo de vuelo o de transito. Esto es, el tiempo total desde el
impacto (creacién de la onda de choque) hasta el momento de interaccion del

frente de onda con el haz de prueba. El eje vertical corresponde a la intensidad del
frente de la onda.

El paso inmediato, una vez encontrada la lente ideal para desarrollar ia
ablacién, es determinar 1a posicion de la lente con respecto al blanco. Esto es,
asegurar que dicha lente se coloque justamente a la distancia adecuada para que
el enfoque del haz laser sea exactamente sobre la superficie a irradiar.
Generalmente, esto puede lograrse midiendo directamente la distancia, sin
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embargo, este método es poco exacto. Por esto, para colocar la lente en 1a mejor
posicién, se aprovech6 la deteccién de 1a deflexién de la onda de choque.

A una energia constante del laser (100 mJ) y una presion fija de 1 Torr. Para
determinar la distancia adecuada, la lente fue colocada sobre una montura
micrométrica movil. Con éste arreglo, se observé la sefial de deflexién variando la
distancia entre la lente y el blanco de manera controlada. La figura 3.3 muestra el
grafico correspondiente. Es claro que la amplitud de la sefial de deflexién depende
fuertemente de la posicion de la lente. El eje x corresponde a la distancia entre la

lente y el blanco, mientras que el eje y corresponde a la amplitud de la sefial de
deflexion.

Intensidad de la onda de choque (100 mJ)
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Figura 3.3 Intensidad de 1a onda de choque en funcién de la posicién de la
lente con respecto a la superficie del blanco.
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La grafica 3.3 muestra que para clerta posicion determinada entre la lente y la
superficie del blanco (la cual es denominada como posicion cero), existe un
méaximo en la amplitud. Es en dicho punto donde se dej6 fija la lente que
corresponde al punto donde ésta se encuentra enfocada nominalmente (distancia
focal de 5 cm). Por facilidad, sin pérdida de generalidad, esta medicion se realiz6 a
una presion alta (1 Torr). En realidad, la presion es una variable independiente de
la intensidad de la deflexion en funcion del punto de enfocamiento.

3.2.1.2 Medicién del tiempo de transito.

Uno de los objetivos planteados en la realizacién de este trabajo, es la
caracterizacion de la velocidad de la onda de choque en funcién de la presion del
medio y la energia del laser incidente. Para determinar dicha velocidad, es
necesario colocar el haz de continuo de prueba a una distancia conocida de la
superficie del blanco ablacionado. Asimismo es indispensable conocer el tiempo
de transito de la onda de choque correspondiente a diferentes distancias.

Para realizar estas mediciones, es critico determinar la distancia d entre el
He-Ne y la superficie del blanco de manera exacta. Pero, dado que el haz de
prueba (He-Ne) posee un cierto diametro, es dificil determinar la distancia
mencionada. Una forma de solucionar este problema es colocar el reactor de
vacio sobre una mesa mévil micrométrica con movimiento en direccion
perpendicular a la trayectoria del haz de prueba. Dado que el He-Ne es guiado
hacia la zona de interés (paralelo a la superficie del blanco) utilizando espejos que
se colocan en posicion fija, la movilidad del reactor de vacio permite la variacion
controlada de la distancia laser-blanco. Esta configuracién no afecta los
parametros del depésito, en particular, no afecta la distancia entre la lente y el
blanco. La lente puede colocarse dentro del reactor y moverse junto con el blanco,
o bien, ésta puede ser montada sobre otra mesa micrométrica con movimiento en
direccion paralela al reactor. Asf, pueden desplazarse ambos dispositivos de
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manera controlada, variando la distancia entre el haz de prueba y la superficie del
blanco, sin afectar la distancia de enfoque.

Para determinar la distancia entre el He-Ne y el blanco, el reactor de vacio fue
desplazado hasta que el He-Ne estuviera en una posicién rasante con la superficie
del blanco (permitiendo el paso libre del haz). Para lograr esto, es necesario
asegurarse previamente que la superficie del blanco es un plano paralelo a la
direccion del He-Ne. Una vez que éste se encuentra rasante a la superficie, el
reactor fue desplazado sobre la mesa movil de forma que el blanco se aleja del
haz continuo. Con esta configuracién aseguramos que se registré correctamente
la distancia entre la superficie del blanco y un extremo del haz de prueba.

3.3 Deflectometria de miiltiples pasos

Basicamente, la deflectometria de multiples pasos es igual a la convencional.
En ambas se miden deflexiones de un haz de prueba continuo que pasa por una
regién donde ocurre un cambio en el indice de refraccion. Esta técnica surge de la
necesidad de amplificar la sefial de deflexion producida por el paso de la onda de
choque durante el proceso de ablacidén. Las bajas presiones a las cuales se
realizan cominmente las deposiciones, constituyen un impedimento para obtener
sefiales intensas reproducibles. Durante la realizacion de este trabajo, se observé
que para presiones menores o iguales a 0.1 Tom, la sefal de deflexién ya no era
observable en el osciloscopio. Inicialmente, se intentdé utilizar un amplificador
electrénico con un filtro pasabandas para evitar la amplificacion de ruido. Sin
embargo, este método no result6 efectivo para presiones mas bajas.

La deflectometria de pasos muiltiples consiste en hacer pasar el haz de prueba
varias veces a través de la region de interés. El haz inicial experimenta una
desviacion, luego, éste es reflejado por un espejo que lo regresa a la region de
interés y sufre otra desviacion, y asi sucesivamente experimenta multiples
desviaciones, una por cada paso. Al final se logra una desviacion total grande que
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como en la deflectometria convencional es medida con un fotodiodo. Esto se logra
simplemente guiando el haz continuo con espejos (ver figura 2.4).

Con el fin de determinar 1a intensidad y la velocidad de la onda de choque en
cierta region del espacio. La alineacion de ambos espejos es critica, debido a que
es necesario que los multiples haces pasen muy cerca unos de otros. De lo
contrario, los haces serian desviados en regiones con diferentes indices de
refraccién, por lo cual obtendriamos un promedio de la desviacién del haz en una
regién grande que posee diferentes indices. Por la misma razén, es necesario que
el plano formado por la red de los multiples pasos sea paralelo a la superficie del
blanco. Este tipo de arreglo se dificulta al aumentar el nimero de pasos, sin

embargo se observd que la amplitud de la sefial de deflexion aumenta
notablemente.

Hemos afirmado la importancia de generar los muiltiples pasos en una region
pequeiia del espacio. Sin embargo, éstos se encuentran separados una distancia
determinada. Las desviaciones de dichos haces son detectadas por un fotodiodo.
Si éste es de respuesta rapida, se tiene que las sefiales correspondientes a la
deflexion de cada paso estan separados un tiempo. Es decir: 1a onda de choque
pasa a través de un paso, ésta se desvia, un pequeiio tiempo después el frente de
onda llega al siguiente paso y el fotodiodo recibe ofra desviaciébn y asi
sucesivamente. Si la respuesta del fotodiodo es lo suficientemente rapida, en el
osciloscopio se observaran multiples sefiales de deflectometria unas seguidas de
otras y no se obtendra un incremento en una seiial Gnica.

Para resolver éste problema se utilizé un fotodiodo de respuesta lenta, de
modo que al recibir las multiples deflexiones, éstas son sumadas debido a que el
tiempo de respuesta es mayor al tiempo de arribo del frente entre pasos. Con este
método se obtiene una sefial de deflexion que en realidad es la suma de las
deflexiones independientes de cada paso.
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La figura 3.4 muestra dos sefiales de deflexion correspondientes a 1 pasoy a
11 pasos. La amplitud correspondiente al eje vertical estd en unidades arbitrarias,
mientras que el tiempo de transito corresponde al eje horizontal se midié en ps.

Claramente puede observarse el incremento de tamafio en la amplitud de la sefial
de deflexion utilizando 11 pasos. Asimismo, de la figura puede observarse un

corrimiento en la sefial correspondiente a 11 pasos con respecto a la sefial de

desviacion simple.
El corrimiento en la sefial de 11 pasos se debe a que se esta integrando el

resultado de 11 desviaciones que son muy cercanas pero no se llevan a cabo en
la misma regidon del espacio. Sin embargo, dado que nuestro objetivo es
caracterizar la onda de choque, se puede utilizar esa sefial referencia para
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Figura 3.4 Sefales de deflexion correspondientes a 1 paso y 11 pasos.
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Basta con conocer la sefial de deflexién aunque ésta sea un promedio, siempre y
cuando al reproducir el experimento y obtener otra la sefial se tenga el mismo
arreglo experimental, esto es, la misma distancia entre los haces multiples para la
defiexion.

La figura 3.5 muestra el incremento de la sefial de deflexién con respecto al
nimero de pasos. El eje vertical muestra el valor correspondiente al valor absoluto
del area bajo la curva de las sefiales resultantes de diferentes nameros de
pasajes. El eje horizontal corresponde al nimero de haces en interaccién con el
frente de la onda de choque.
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Figura 3.5 Valor absoluto del area bajo la curva de la sefial de deflexion en
funcién del nimero de pasos.
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3.4. Caracterizacién de la onda de choque

En las secciones anteriores de este caplitulo se han mostrado las técnicas
utilizadas para optimizar la sefial de deflexion. Entre é&stas se encuentran: la
determinacién de punto focal, la medicibn de tiempos de transito y la
implementacién de la deflectometria de multiples pasos con el fin de amplificar la
sefial. Una vez realizadas dichas observaciones, se puede desarrollar el objetivo
principal de éste trabajo. La caracterizacion de la onda de choque, esto es,
estudiar su intensidad y velocidad en funcién de parametros involucrados durante
el proceso de ablacidon que nos permitira encontrar una referencia para reproducir
el proceso de depésito de peliculas delgadas.

3.4.1 Velocidad de la onda de choque.

La velocidad de la onda de choque puede medirse mediante la técnica de
deflectometria a diferentes distancias del blanco y bajo diferentes condiciones
durante el proceso. En realidad, las variables medidas directamente son la
distancia y el tiempo de transito, donde la distancia es medida desde la superficie
del blanco ablacionado hasta el haz de prueba. Mientras que el tiempo de transito
o de vuelo es el tiempo que le toma a la onda de choque atravesar dicha distancia,
calculando la derivada de la funcién correspondiente a éstos dos parametros se
puede calcular ia velocidad de la onda.

La figura 3.6 muestra la distancia del haz de prueba al blanco en funcion del
tiempo de transito de la onda de choque. Los simbolos huecos corresponden a las
velocidades de la onda de choque del plasma formado irradiando la superficie de
una placa de vidrio y los simbolos oscuros a una placa de acero. Ambos plasmas
son formados en las superficies delanteras de los blancos. Y las curvas
corresponden a diferentes presiones del medio fijas, todas para una energia fija
del laser de 92 mJ.
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Para ambos blancas, las velocidades en regiones cercanas a la superficie
poseen valores mayores a 30 Km s™. Cuando la onda de choque se aleja del
blanco (hasta 12 mm de distancia), las velocidades se reducen hasta valores
inferiores a 4 Km s™ a 1 Torr de presién en el medio. Mientras que para presiones
més bajas (100 mTorr) la velocidad permanece casi constante.

Por otro lado, cuando el laser de alta potencia es enfocado en la superficie
trasera de un blanco transparente, el proceso de formacion de plasma es conocido
como ablacién por plasmas traseros. Para obtener dicha configuracion, el laser
Nd:YAG fue enfocado sobre la superficie trasera de un vidrio comtin de ventana.
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Figura 3.6 Distancia del haz de prueba a la superficie del blanco en funcién
del tiempo de trénsito para diferentes presiones a 92 mJ. Los simbolos huecos
corresponden al blanco de vidrio y los oscuros al blanco de acero.
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La superficie delantera del vidrio fue esmerilada, logrando con esto el
incremento en la absorcion de la energia incidente, permitiendo una mayor
estabilidad en el plasma trasero y en consecuencia en las ondas de choque.

Para medir las velocidades de la onda de choque correspondiente al plasma
trasero, el reactor fue desplazado junto con la lente hacia el lado derecho (ver la
figura 2.3). Con esta configuracién el haz de prueba pasa a través del plasma
trasero permitiendo su uso para el mismo proceso experimental descrito para
caracterizar la onda de choque en plasma delantero. La figura 3.7 muestra los

tiempos de transito a diferentes presiones del medio, a una energia de ablacién de
92 mJ.
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Figura 3.7 Tiempo de transito de la orida de choque de plasma trasero para
diferentes presiones. La energla de ablacion es 92 mJ.
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Debido a que en el vidrio la absorcién de energia es mayor que en materiales
opacos, la energia total concentrada en la superficie trasera es menor que la
incidente al blanco. Como resultado, cerca de la superficie las velocidades de la
onda de choque de la superficie delantera son mayores que la onda formada en ia

superficie trasera.

La velocidad de la onda de choque depende de diversos parametros, tales
como la densidad de energia del laser incidente, la longitud de onda, la presion de
medio, etc. Para lograr nuestro objetivo, es Util poseer una cuiva de calibracion
para la velocidad de la onda de choque en funcién de la energia. En nuestro caso
encontramos una dependencia lineal para una presion fija de 1 Torr, como se

muestra en la figura 3.8.
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Figura 3.8. Velocidad promedio de la onda de choque en funcién de la energia entregada
al blanco.
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Con ayuda de esta curva de calibracién, se puede comparar la energia
depositada en plasma trasero y delantero de ablacién, a partir de las velocidades
encontradas en una posicion determinada. Al realizar esta comparacion
encontramos que para la energia correspondiente a las velocidades promedio de
la onda de choque a 5 mm del blanco, la energla en la onda de choque trasera es
la tercera parte de la correspondiente a la onda delantera.

Por otro lado, a partir de los modelos tedricos (modelo Sedov-Taylor), en
particular de la ecuacién (1.5) pueden calcularse las energias correspondientes a
las ondas de choque de los plasmas trasero y delantero. Para esto, se utilizaron
los parametros medidos como tiempo de transito y distancia al blanco. Asimismo
puede suponerse que el gas dentro del reactor es ideal y estda compuesto
tGnicamente por Nitrégeno, por lo tanto puede calcularse la densidad de masa y
sustituir en la ecuacién (1.5). De este analisis encontramos que la energla
correspondiente al frente de la onda de choque en plasma delantero (producido
irradiando vidrio) es 1.02 mJ; mientras que en el plasma trasero dicha energia
corresponde a 0.508 mJ. Ambas medidas son tomadas a 5 mm de distancia al
blanco a 7 Torr de presién, la energia del haz laser es de 92 mJ. De estas
comparaciones, observamos que la energia de la onda de choque es minima en
comparacion a la energia entregada al bianco.

Las graficas presentadas muestran la dependencia de los tiempos de transito
en funcién de la distancia a la que se coloca el haz de prueba. Asimismo, la
dependencia entre la velocidad de la onda de choque y la energia del haz de alta
potencia. Sin embargo, en el crecimiento de peliculas delgadas no es necesario
medir las velocidades de la onda de choque, es suficiente asegurarse que la sefial
de deflexion posee las mismas caracteristicas (forma, amplitud y tiempo).
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3.4.2 Intensidad de la onda de choque.

La intensidad del frente de la onda de choque depende de diversos parametros
involucrados en el sistema. Entre elios podemos mencionar: la densidad de
energia depositada en el blanco, la presién del medio y el tipo de blanco, entre
otros. En el presente trabajo partimos de caracterizar la onda de choque midiendo
las velocidades de ésta bajo diferentes condiciones (energia depositada y
presion). Para realizar dichas mediciones se estudiaron las sefiales de deflexion

correspondientes a diferentes distancias entre el haz de prueba y la superficie del
blanco.

Para la caracterizacion de la onda de choque en funcién de la energla y la
presién, en esta parte del experimento se estudio la forma y la amplitud de la sefial
de deflexion. Con este fin, el haz de prueba se colocd a una distancia fija de! haz
(3 cm). A continuacidén, se procedid a estudiar la amplitud de las sefiales a
diferentes presiones del medio y energlas depositadas. Esta parte del
experimento, es la unica en la que la frecuencia de pulsos del laser tiene
importancia. Esto se debe a que para frecuencias grandes y sobre todo a energias
altas, el blanco es dafiado superficialmente. El dafio causado a la muestra puede
ocasionar fracturas y formacion de crateres en la superficie que aumentan a cada
pulso del laser. Al suceder esto, el punto focal puede ya no ubicarse exactamente
sobre la superficie del blanco, de manera que la intensidad del frente de la onda
de choque cambia. Como se quiere hacer una caracterizacion de la intensidad de
la onda de choque a diferentes energias incidentes, es muy probable que el
blanco resulte dafiado. Una forma de evitar el deterioro del blanco es rotarlo con
un motor y utilizar una frecuencia pequeiia del laser. Otra solucion es utilizar un
pulso Unico, sin embargo como quieren hacerse caracterizaciones generales
finaimente se necesita tomar una cantidad grande de pulsos y promediar la
amplitud de éstos.
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Figura 3.9 intensidad de la onda de choque en funcién de la energia del laser.

En nuestro caso, se utilizdé una frecuencia de 0.1 Hz al irradiar la muestra,
ademas ésta fue colocada sobre un motor de rotacién. Sin embargo, ain con
estas precauciones, la amplitud no era exactamente la misma de pulso a pulso.
Por lo cual directamente en el osciloscopio se promedié una cantidad de 100
pulsos para determinar la amplitud de la seiial de deflexion.

Una vez determinado el procedimiento para medir la amplitud de la sefial de
deflexion, a una distancia fija y para una presion constante de 1 Torr, se midieron
las amplitudes en funcién de la energia. Los resultados son presentados en la
figura 3.9.

73



® E=100mJ ®

Intensidad [u.a.]

0 loon e ® -
0.1 1 10 100
Presion [Torr]

Figura 3.10 Intensidad de la onda de choque en funcidn de la presién.

Para caracterizar la intensidad de la onda de choque en funcién de la presion,
nuevamente el haz de prueba se colocé a una distancia fija de la superficie del
blanco de 3 cm. La figura 3.10 muestra los resultados a una energia fija del laser
de 100 mJ. Puede observarse una dependencia fuerte entre los dos parametros
anteriores. Por esto, si se conservan los demas parametros constantes (energia
del laser y distancia al blanco), la intensidad de la sefial de deflexion puede servir
como una medida indirecta de la presién dentro del reactor.

74



CONCLUSIONES

La técnica de deposicion de peliculas delgadas por PLD es actualmente una de
las mas utilizadas por las ventajas que ofrece, sin embargo ésta involucra la
presencia de diversos parametros que afectan la reproducibilidad de las peliculas.
En el presente trabajo se caracterizaron las ondas de choque de plasmas de
ablacién, con el objetivo de encontrar una referencia que nos permita garantizar la
reproducibilidad del proceso. La velocidad y la intensidad de la onda de choque
producida fueron medidas variando pardmetros como: la energia del laser
incidente y la presion del medio.

Para caracterizar la onda de choque fueron implementadas dos técnicas: la
fotografia de sombras y la deflectometria laser. Ambas técnicas ofrecen
informacion de la evolucion de la onda de choque en el tiempo basadas en la
desviacion de {a luz debido al cambio de indice de refraccion al paso del frente de
onda. Sin embargo debido a que las presiones tipicas de dep6sito de peliculas
delgadas son de algunos mTorr. La fotografia de sombras no resulté una buena
herramienta, ya que la falta de presencia de particulas evita la formacién de una
imagen clara de la fotografia de sombras a presiones menores a 10 Torr. Por otro
lado, aunque las bajas presiones implican menor intensidad en la sefial de
deflexién, se ha implementado la deflectometria de multiples pasos. _!':'.sta consiste
en hacer pasar varias veces un haz de prueba por la regién de interés, de modo
tal que al paso del frente de onda los pasos sufriran una desviacién proporcional al
cambio en el indice de refraccidn. Los resultados preliminares de este trabajo

demuestran el incremento de la sefial de deflexion en funcidn del numero de
pasos.

La técnica de deflectometria ha resultado una excelente herramienta de
caracterizacién de la onda de choque. Por su simplicidad y configuracion, ha
permitido realizar un monitoreo a tiempo real e in situ del proceso de ablacion.
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En el presente trabajo se estudiaron las caracteristicas de la onda de choque
producidas por el proceso de ablacion de dos materiales: acero puro y vidrio
comun. Produciendo plasma de superficie frontal o delantera para el primero, y
ablacién de ambas superficies (delantera y trasera) para el segundo. Para ambos
materiales se midieron los tiempos de transito o de vuelo de la onda de choque,
esto es, el tiempo que le toma viajar desde la superficie del blanco hasta el haz de
prueba, determinando con esto las velocidades correspondientes a diferentes
distancias del blanco. Asimismo, se midi6é la intensidad de la onda de choque en
funcién de la presién y la energia.

Entre los resultados, se midieron velocidades de 30 km s cerca de la
superficie en ambos blancos. Sin embargo, para distancias lejanas al blanco (entre
5y 12 mm) ambas velocidades disminuyen. En cuanto a la dependencia con la
presion del medio y 1a energia del laser, se observé que las velocidades cambian
fuertemente al variar un parametro u otro. De hecho, se construy6 una curva de
calibracion de la velocidad en funcién de la energia.

Por ofro lado, la intensidad de la onda de choque es proporcional a fa amplitud
de la seiial de deflexion. De modo que se estudiaron las intensidades del frente en
funcién de la energia y la presion del medio. Nuevamente, se encontré una fuerte

dependencia de las caracteristicas de la onda de choque y los parametros
externos.

Aunque no es necesario medir la velocidad de la onda de choque al realizar el
proceso de deposicion de peliculas delgadas, los resultados muestran que al
estudiar las caracteristicas de ésta es posible determinar las condiciones bajo las
cuales se realiza el proceso. Por esto, podemos garantizar con medir la amplitud y
el tiempo de transito de la sefial de deflexion se obtiene informacion de los
parametros involucrados en el proceso. De modo tal que si la seiial conserva las
mismas caracteristicas se conservan las variables involucradas.
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Las caracterizaciones mencionadas se realizaron para plasmas trasero y
delantero de ablacion en vidrio. Se encontré que la velocidad de la onda de
choque cuando se enfoca en la superficie trasera es menor (la tercera parte) que
la correspondiente al plasma delantero.

Ademas de otorgar informacion de las variables externas, la técnica de
deflectometria laser permite optimizar el proceso de ablacion. Ya que, con ésta es
posible determinar la posicién exacta de la lente que enfoca el laser de alta
potencia. La posicibn mencionada corresponde a la amplitud maxima de la seiial.
Asimismo, se encontrd que la reproducibilidad del proceso se incrementa cuando
se utiliza una lente de distancia focal corta, ya que la sefial de deflexién es mas
estable.

Varios autores han utilizado la técnica de deflectometria laser para la
caracterizacion de la onda de choque y plasmas de ablacion, sin embargo, esta es
la primera vez que se realiza dicho diagnéstico en PLD a presiones bajas tipicas
de deposicién. En este trabajo se han medido velocidades e intensidades bajo
diferentes condiciones experimentales y blancos, de manera que para producir el
mismo plasma solo es necesario reproducir la misma seiial de deflexion.

Finalmente, como aportaciones futuras, de este trabajo se pueden derivar
diversos estudios, ya que, dada la importancia que tiene en la actualidad para la
industria electronica el dep6sito de peliculas delgadas por PLD cada vez con
mejores propiedades, tomando como base los resultados aqui presentados, se
pueden estudiar las caracteristicas de las peliculas depositadas en funcién de la
evolucion de |la onda de choque. De este modo se podran construir curvas de
calibracién que relacione las caracteristicas de la onda de choque con 1a pelicula
depositada. Ademas del estudio de la dependencia con la presion del medio y la
energla depositada, se puede determinar la influencia de la longitud de onda del

laser de alta potencia y la presencia de gases dentro del reactor al momento de
depositar la pelicula.
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