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Introduccion

Cuando algin material (blanco) se implanta con iones (proyectiles) que pueden
ser ligeros o pesados , se producen en el material ciertos efectos tales como: erosién
de la superficie (“sputtering™), rugosidad de superficie, rugosidad en los granos,
crecimiento del tamafio de grano , mezclado atémico, etc., que han sido estudiados
por diversos autores, [1—3]. Al ‘crecimiento del tamafio de grano por medio de
implantaciones de iones en peliculas delgadas metalicas policristalinas se le conoce
como (IBEGG) del inglés Ion-Beam-Enhanced Grain Growth. Sin embargo, este
crecimiento no ha sido todavia controlado técnicamente y el mecanismo no se ha
entendido del todo bien. El mezclado atémico inducido por haz de iones, (/BM) del
inglés Ion-Beam Mixing, se ha estudiado desde 1980, y desde entonces se ha hecho
bastante trabajo tanto tedrico como experimental , desarrollando varios modelos
tedricos, por distintos autores.

En este trabajo de tesis se utilizaron los sistemas bicapa Cu/Fe y Ag/Fe crecidas
sobre sustratos de silicio, elaboradas por medio de evaporacion con cafion de
electrones, irradiadas con iones pesados de Av®* y Cu' de 2.5 y 2.0 MeV de energia
respectivamente, a temperatura ambiente, con el propésito de estudiar crecimiento
del tamafio de grano y el mezclado atdmico. La motivacion de tomar estos dos
sistemas para el estudio del crecimiento del tamafio de grano y el mezclado atomico
principalmente, se debe a que el cobre y el fierro son miscibles en el estado liquido,
mientras que la plata y el fierro no lo son, cuyos valores de calor de mezclado
(apédice A) son positivamente grandes:

AH!M = 413kJ / mol para CulFe y AH!™_=428kJ/mol para Ag!Fe,

sin embargo ambos sistemas son térmicamente inmiscibles en el estado sélido
cuyos valores de calor de mezclado son positivamente mas grandes:

AH 3% = +19kJ / mol para Cul Fe y AH %, =+42kJ / mol para Ag/ Fe.

Para medir el crecimiento del tamafio de grano en las peliculas delgadas de Ag y
Cu, se midié por medio de miscroscopia de fuerza atémica AFM del inglés Atomic
Force Microscopy. De los resultados obtenidos se observé que los granos en la
pelicula crecen lentamente, de manera uniforme, pero simultineamente, granos
individuales se agregan uno al otro para formar estructuras complejas. Los
resultados demuestran que ocurren dos mecanismos diferentes durante el bombardeo
de iones contribuyendo al crecimiento de grano. El primero es el mecanismo
térmico, mientras que el segundo es un proceso no uniforme relacionado con una
naturaleza fractal. Siendo los efectos térmicos los que predominan, los defectos de
superficie se mueven cruzando las fronteras de grano y producen granos
uniformemente esféricos, mientras este ltimo proceso esté presente, se produciran
estructuras no uniformes por agregacion que dan evidencia de los patrones de
agregacion fractal.

Para el caso del mezclado atdmico, el mecanismo del modelo balistico durante el
mezclado atdmico por bombardeo de iones, ha sido reconocido y descrito por
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Sigmund y Gras- Marti [4,5]. De acuerdo a su modelo el mezclado atémico
unicamente depende de las propiedades cinematicas de los materiales, y es
independiente de las propiedades termodinamicas del sistema. El parimetro mas
importante es la densidad de energia depositada en la interfase, Fp, en colisiones
elasticas primarias y secundarias. Sin embargo, las propiedades termodinamicas
pronto fueron reconocidas por su influencia en el mezclado atémico [6], por lo que
dio paso a la difusién en los “spike” térmicos (“punzones” térmicos) propuesta
cuando se hace evidente que en la mayoria de los sistemas bicapa la medida de la
tasa de mezclado atémico estaba 10 veces mas arriba de la prediccion del modelo
balistico [7]. Tal proceso de difusién pucde estar inclinado por las fuerzas motrices
quimicas y ciertamente un incremento en la cantidad de mezclado fue encontrado
por el aumento de las afinidades quimicas en los dos componentes del sistema
bicapa, con similitudes cinematicas [8]. La influencia de la entalpia o energia de
cohesion (AH..,) (apéndice A) y del calor de mezclado (AH,..) en los “spikes”
térmicos se han delineado para algunos modelos, los cuales solo dos se calcularon en
esta tesis, uno de ellos el llamado “spike” térmico global propuesto por Johnson y
colaboradores [8] y el modelo de “spike” térmico local cilindrico propuesto por
Bolse [9,10]. Uno de los puntos que dieron origen a una controversia es la
distribucién de! transporte atémico durante el régimen “spike” térmico en el
resultado final. Mientras que algunos modelos suponen que todo el transporte ocurre
durante el “spike™ térmico, otros autores sugieren que el transporte atémico
importante se produce después a causa del movimiento de los defectos inducidos por
la irradiacién. En este sentido los sistemas inmiscibles pueden servir para descubrir
algunas propiedades del mezclado atémico, ya que las propiedades termodinamicas
a altas temperaturas son diferentes a la temperatura de irradiacion, siendo posible
distinguir en que estado fue el principal transporte atémico.

Usando una combinacién de espectrometria (RBS), Rutherford Backscattering
spectrometry, y microscopia de fuerza atomica, (AFM), Atomic Force Microscopy,
se analizd en esta tesis el transporte atomico en la interfase y los cambios de
morfologia de las muestras. De los perfiles de los elementos en la interfase se
concluye una eficiencia de mezclado, el cual es realmente mas grande que la
prediccion del modelo balistico en el sistema Cu/Fe y mas pequeiia en el sistema
Ag/Fe. Puesto que el mezclado balistico se espera en cualquier caso, se argumenta
que el demezclado y la fase de separacion del sistema Ag/Fe ocurre en la fase
“spike” térmico de la cascada como una consecuencia de el gran calor de mezclado
positivo, mientras que el mezclado ocurre en el “spike” térmico en el sistema Cu/Fe
y estos permanecen mezclados ain en el estado sélido a causa de la alta tasa de
enfriamiento. Ademads, la irradiacion de ijones induce una gran rugosidad en la
superficie de las capas superiores de plata y cobre como 1o muestran los resultados
de AFM. Este efecto es importante para la interpretacién correcta de los resultados.
Ya que, esta recristalizacion también afecta a la interfase, produciendo una
rugosidad de interfase, que aparece en los espectros de RBS como una “difusién”
atémica en la interfase.



Capitulo 1
Conceptos basicos (ion)

En este primer capitulo se definen los conceptos que describen al proyectil
(haz incidente), cuando este golpea al material (blanco), algunos iones salen
dispersados y otros penetran al material. Para el primer caso se define el
concepto de seccidon eficaz. Para el segundo caso los iones que penetran en el
material chocan con los atomos de este ultimo y se van frenando debido a los
electrones y nucleos del material, dando asi origen a los conceptos de
frenamiento electronico y nuclear respectivamente. Continuando con este
choque los iones van perdiendo energia conforme recorren cierla distancia, es
decir los iones tendran cierta energia a una cierta distancia, siendo este el
concepto de poder de frenado. Y por tltimo al ir perdiendo energia los iones
se detendran por completo hasta tener un alcance dentro del material siendo
este el concepto de alcance.

1.1 Seccion eficaz

La seccién eficaz diferencial se define de un simple experimento
conceptual: un haz de particulas golpea sobre un blanco uniforme delgado
siendo éste mas ancho que el haz. A un dngulo © respecto a la direccién de
incidencia, se coloca un detector ideal contando cada particula dispersada a un
angulo solido diferencial dQ alrededor de esta direccion, (figura 1.1). Si Q es
el nimero total de particulas incidentes en el blanco y Qp es el nimero de
particulas detectadas por el detector, entonces la seccidén eficaz diferencial
do/d Q se define como:

[dc(&%ﬂ] JONx = Q% _ (1.1)



donde N es la densidad atomica de volumen o simplemente densidad atémica
y x es el espesor de la pelicula delgada del blanco. Se define a Nx como el
nimero de atomos del blanco por unidad de drea (densidad areal), es decir N;
= Nx. La definicion implica que dQ es pequeiio, de tal modo que 8 esta bien
definido, también esta definicion supone al espesor x muy pequefio y por lo
tanto la energia perdida de las particulas incidentes en el material (blanco) es
pequeiia de tal modo que la energia es practicamente la misma a cualquier
profundidad del material, y por ultimo Q debe ser mayor que la razéon Qp/Q.
La seccidn eficaz diferencial do/d €, tiene dimensiones de area.

Blanco : Ng Atomos/cm?2

Particulas
Incidentes

Particulas
N o Dispersadas

Detector

Figura 1.1 Esquema simplificado de un experimento de dispersién para demostrar el
concepto de la secci6n eficaz diferencial de dispersion.

Debido a que en la espectroscopia de retrodispersidn, el angulo sélido € del
detector es pequefio, del-orden de 1x102 esteradianes o menos, se puede
definir la seccion eficaz diferencial promedio o(8) como :

c@) =1/Q I(da/dQ)dQ 1.2)
Q

donde o(B) es llamada la seccion eficaz simplemente. Para un detector
pequefio de area A, a una distancia | del blanco el angulo s6lido esta dado por
A/P%, Para este tipo de detectores (Q pequeiio) c—>do/dQ.
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Teniendo una colisién elastica y una interaccion del tipo coulombiana la
seccién eficaz diferencial se expresa en la forma general con respecto al
sistema de laboratorio como: .

2
2

2
5 ' 1—((M%42)sem9) + cosf
do (125> 4
7 2 1.3)
N 275
(9 Jme)

do 4E sen” (6)

donde Z, es el nimero atdmico del proyectil con masa M,, Z, el nimero
atémico del blanco con masa M,, e la carga del electron, y E la energia del
proyectil antes de la colision, y 6 es el angulo respecto a la direcciéon de
incidencia. A esta seccion eficaz se le conoce como la seccién de Rutherford.
Para obtener esta seccion eficaz diferencial se supone que los principios de
conservacion de momento y energia se cumplen para la interaccién
coulombiana. En la mayoria de los casos esta fuerza de repulsion coulombiana
describe muy bien la interaccion de los dos nicleos, ya que la distancia a la
que se aproximan es comparada .con las dimensiones nucleares, pero mas
pequefia que el radio de Borh ap = 0.53A. El orden de magnitud de do/d Q
estd predominado por el primer factor (Z;Z,¢%/4E)’. El significado fisico de
do/d 2 se basa en la interpretacion geométrica de la probabilidad de que
ocurra la dispersiéon en una seiial en el detector. La deduccion de esta do/d
viene en la referencia [30].

1.2 Poder de Frenamiento

Cuando el ion energético penetra con una energia Eo en el blanco,
interactuara con los electrones y niicleos presentes del material (blanco), y
comienza a perder energia. Después de atravesar una distancia x tendra una
energia:

X

E(x)=Eg —- -ﬂ(%—]‘ak ‘ a.4)

0



donde (dE/dx) es la energia pérdida por unidad de longitud, también se le
llama poder de frenado, o energia perdida especifica y ademds se supone que
(dE/dx)<0, y conocida a cualquier energia, y (dE/dx) depende de la velocidad
del proyectil (E=¥2M,V?), la densidad y composicién del blanco. La energia
perdida por unidad de longitud dE/dx tiene unidades de eV/cm u otras
combinaciones de energia y longitud. A partir de (1.4) cual se puede obtener
informacion sobre el espesor del blanco [30].

La pérdida de energia por unidad de longitud total del proyectil incidente
a su paso por el material es la suma de la pérdida de energia por unidad de
longitud tanto electrénica como nuclear.

(a’E) (dli) +((1E)
dx J|; dx J|, dx

A bajas velocidades del ion, la pérdida de energia por unidad de longitud
nuclear es considerable, a diferencia de la electronica que es despreciable, esto
se debe a que la fraccién de ionizacién es baja o sea que el proyectil se
desplaza con casi todos sus electrones, sus trayectorias son quebradas, ya que
en cada colision el angulo de dispersion 6 puede ser grande debido a las masas
comparables. Pero a altas velocidades del ion, la pérdida de energia
electronica es la componente principal de la pérdida de energia por unidad de
longitud, siendo despreciable la nuclear, siendo estas velocidades altas para
energias del orden de MeV del ion como proyectil (figura 1.2). Esto se debe a
que el ion, por lo general con carga positiva neta intercambia electrones con el
material. Por ejemglo, un ion de helio de alta velocidad pasa del estado He?" al
He" y luego al He" al irse frenando y recogiendo electrones. Las trayectorias
del ion son casi rectas dentro del material, esto se debe a que lns electrones del
material (blanco) de masa pequefia no alcanzan a desviar al proyectil
sensiblemente

(1.5)

n
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g8

e

dE
s,
o v
Figura 1.2 Dependencia tipica del poder de frenado electrénico dE/dx . y nuclear dE/dx o,
en funcién de la velocidad incidente del proyectil V.

1.3 Poder de frenamiento electrénico

El poder de frenamiento electrénico, segin Bethe-Bloch [38], bajo
interaccion coulombiana y colisiones inelasticas se expresa por la siguiente
ecuacion, en el intervalo de altas energias (0.5- 5.0 MeV):

(dE/dx)‘e = N22[4ﬂ(2182 )z/mevlzjlln(Zmevi’Z /I) (1.6)

donde algunos parametros han sido definidos por las ecuaciones (1.1), (1.3) y
(1.5); m. es la masa del electrén, V) la velocidad de! proyectil, y por ultimo I
es la energia de ionizacién de los electrones en el blanco, cuya aproximacion
puede ser tomada como: I = 10Z, en eV [38].

1.4 Poder de frenamiento nuclear
Ahora el poder de frenamiento nuclear [38], también bajo interaccion

coulombiana, pero ahora en colisiones elasticas esta expresado en el intervalo
de altas energias (0.5- 5.0 MeV), por la ecuacion:



2.2 4

AnZyZie N bax

(aE/ax), = = In-
2%

- am

min

donde M; es la masa del dtomo del blanco, by, representa el parametro de
impacto minimo con el cual se da la maxima energia transferida a un atomo
del blanco en colision de frente, es decir :

4AM Mo

E (1.8)
2
a1y +M37)

Tmax =

donde E es la energia del proyectil, y M, la masa del dtomo del proyectil. Y
para bpg, (el parametro de impacto maximo) involucra la energia de
desplazamiento E4 (definida mas adelante), como:

221(32

bmax = —“—2"‘—“
1’2M2v1 Egq

Cuando un proyectil (ion) de energia Ey que incide en un material dado,

penetra en él, se va frenando gradualmente hasta detenerse, quedando
implantado como atomo extrafio dentro del material. En el trayecto sufre
ligeras desviaciones por el frenado electronico cuando su velocidad es alta, y
desviaciones mas notables por el frenado nuclear cuando viaja mas lento. Por
su caracter aleatorio, la trayectoria es confusa, tridimensional (figura 1.3), y
no hay dos trayectorias iguales. En este esquema el proyectil entra al material
en el punto que representa el origen O y a un dngulo o con respecto a la
normal, y se detiene en el punto P (x1,yr,zr).
A la distancia que recorre el proyectil (sobre su trayectoria) se le llama
alcance R y a la proyeccién de este sobre el vector de la trayectoria del ion
incidente se le llama alcance proyectado Rp, el alcance radial R, es la distancia
OP, el alcance de expansion Rs es la proyeccioén de R, sobre la superficie del
material. El alcance transversal R, es la distancia perpendicular al punto P a la
linea definida por el alcance proyectado.

-(1.9)

1.5 Alcance
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El alcance R algunas veces llamado alcance lineal depende de Eo: a mayor
energia del proyectil incidente, mayor alcance lineal. Su relacién con el poder

de frenado es la siguiente:

Eg .
R(Ey) = J‘(%EJ dE (1.10)
0

Las relaciones entre las distancias definidas son las siguientes:

Ry =(.v_2,+Z}]5 1.11)
1
R, = (x} + yfr + zfc)2 1.12)
2 .
R’p =[(xfsena—yf cosa) +z}] 1.13)

1
R, = [Rf + (1{5,)2]E (1.18)
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Figura 1.3 Esquema de un ién entrando a un material con energia incidente E.
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Capitulo 2

Conceptos bisicos (Material)

Cuando se tiene un material incluso a temperatura ambiente presentan
defectos puntuales tales como vacancias atomos intersticiales, par de frenkel,
etc. En este capitulo se explican los conceptos relacionados a lo que le sucede
al material (blanco), cuando es irradiado por los iones, tales como los
intervalos de energia transferidos a los atomos del material, las colisiones
PKA dan lugar a las cascadas binarias (definidas mas adelantes), las cuales se
clasifican en dos tipos de colisiones: de desplazamiento y de
reemplazamiento. Una vez que los &atomos del material (blanco) son
golpeados, se producen defectos puntuales en el material, como los
mencionados inicialmente. Cuando la cascada es muy densa posee un
volumen limitado en donde la mayoria de los dtomos estan temporalmente en
movimiento simultineo, formandose asi, a lo que se la llama un “spike”
térmico o punzén térmico. Y por ultimo en este capitulo se presentan las
funciones de daiios de Kinchin-Pease y de Kinchin-Pease modificado.

2.1 Defectos

Los defectos puntuales pueden aparecer en los materiales por
calentamiento, irradiacion y desviacion de la composicion quimica. Cuyos
defectos se esquematizan en dos dimensiones, ver figura 2.1. En esta tesis es
el caso por irradiacion con iones pesados y rapidos.

vacancia impurecza
substitucional
oooooo/ooocoooo
oo\cooeoco000OOCOO
oXe) © 000 0O0O0O0Q OO impue
O0OO0O0O00O0O0 OO0 00 O O inestal
CO0OO0O0D0O0O0O0O0OO00O0O0oO0
0000 0.0-000000CO0CO0
0 000D 00 0000000,
N 5 <— {ntersticial
©00g. 000000000
0000000 GQGOO0000oO0
OO0 00 L0000 O0O0O0o

-

par de Frenkel

Figura 2.1 Esquema de los defectos producidos por la particula incidente o PKA en un
atomo de la red del material (blanco). Los circulos blancos representan atomos del material
y los 4tomos negros son impurezas, uno intersticial y el otro un atomo de reemplazamiento.

11
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2.1.1 Vacancias

La vacancia (también llamada defecto de Schottky) es una posicién de la
red en que falta un atomo (figura 2.1), esta se produce cuando T > E4
(definidas mds adelante). El dtomo de la red golpeado con esta energia es
capaz de moverse de su pozo de potencial que representa su estabilidad en la
red como un dtomo desplazado, dejando asi una vacancia.

2.1.2 Intersticiales

El intersticial puede ser un dtomo del propio material o de impurezas que,
en lugar de estar en una posicion regular en la red, se encuentra en una
posicion intermedia (figura 2.1).

2.1.3 Par de Frenkel

Este defecto vacancia-intersticial se refiere como un defecto de Frenkel o
par de Frenkel. Por lo que se puede definir un defecto de Frenkel como: una
vacancia de la red creado al remover un atomo desde su lugar y colocando a
este en una posicion intersticial en la red (figura 2.1).

2.2 Transferencia de energia

Las teorias de dafios por radiacidn suponen que para que un itomo de la
red golpeado por un i6n energético pueda ser desplazado desde su lugar de la
red, debe recibir una minima energia. La energia requerida para desplazar el
atomo de la red representa el umbral de desplazamiento y es llamada la
energia de desplazamiento, E,.

Si en el proceso de colision la energia transferida al atomo de lared, T, es
menor que Eg4, el atomo golpeado sufre vibraciones de gran amplitud sin dejar
su posicion en la red. La energia vibracional del atomo pgolpeado es
rapidamente compartida con sus vecinos mas cercanos y aparece como una
fuente localizada de calor. Sin embargo, si T > E,, el 4tomo golpeado es capaz
de moverse de su pozo potencial que representa su estabilidad en la red y salir
de la red como un atomo desplazado. Esta T generalmente es diferente a la
Tumax definida anteriormente, por que T, es 1a colisiéon de frente.
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2.3 Colisiones PKA

Cuando uno de los atomos de! blanco es golpeado por el proyectil
energético (ion) adquiere energia cinética, y se convierte en proyectil, que
vuelve a chocar con mas atomos del material. De ahi se genera una cascada
formada totalmente por atomos del blanco. Los atomos desplazados por el
proyectil original se llaman PKA del inglés (Primary Knock-On atom), y cada
uno genera una cascada. Estos PKA’S se producen principalmente bajo las
siguientes condiciones: choques elasticos de iones muy energéticos (MeV)
con los nucleos del material (blanco).

Cuando los atomos PKA’S adquieren energia E>>E,, estos vuelven a
desplazar a otros atomos del blanco se producen atomos secundarios
(Secundary Knock-On atom), terciarios (Tertiary Knock-On atom),etc.
Creando asi una cascada de colisiones. Las dimensiones y forma de esta
cascada dependen de la energia, de la masa y naturaleza del proyectil (ion) y
de la masa de los atomos del material (blanco), de su temperatura y estructura
del material.

Figura 2.2 Representacién de la formacién de una cascada de colisién por un PKA, asi
como la trayectoria del ion original, (linea mas gruesa).



2.4 Cascadas binarias

En la figura 2.3 se muestra una colisién binaria entre un PKA de energia E
con un atomo de la red. En la colision, el PKA transfiere energia T al atomo
de la red y dejando la colisién con energia E-T.

2.4.1 Colisiones de desplazamiento

En una colision de desplazamiento con energia E del PKA, el ion
energético, debe transferir una energia T tal que sea mayor que la energia de
desplazamiento del atomo del material es decir T = E,, y por lo tanto habra
desplazamiento como se muestra en la figura 2.3. La energia de
desplazamiento de los materiales depende del elemento, y en general no tiene
un valor preciso, sino que puede ser funcién de la direccion y de la
temperatura. Por lo tanto se define una funcion del desplazamiento Py(T), que
es la probabilidad de generar un desplazamiento si se transfiere una energia T.
Una posible forma de esta funcién se muestra en la figura 2.4, junto con una
funcion de escalon idealizada para un valor preciso de Eq. Si T< Ty, no puede
haber desplazamiento; si T> Tmay seguramente habrd desplazamiento, donde
Tmax S€ definid anteriormente. Los valores tipicos de Eq estan entre 10 y 50 eV.

PXA DESPUES DE
1.A COLISION

ATOMO DEL

PKA O PARTICULA BLANCO
INCIDENTE

Figura 2.3 Colisién binaria entre un PKA o particula incidente de energia E y un itomo de
la red del blanco, donde se observa el cambio de energia del PKA después de la primera
colisién.
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1 I .
Trm‘n Ed . 1, max T

Figura 2.4 Funcion de probabilidad posible para una funcién de desplazamiento, y una
funcion de escaldn con valor Eq.

La secuencia multiple de desplazamientos de colisiones es comunmente
conocido como una colisién o cascada de desplazamiento.

2.4.2 Colisiones de reemplazamiento

Si la energia transferida del PKA al dtomo de la red excede E4 pero menos
de 2E4 el atomo de la red debe ser desplazado, pero el PKA inicial queda con
energia menor que E4. En esta situacion el atomo golpeado es movido fuera de
su lugar de la red, pero el PKA cae dentro de un lugar vacante, disipando su
energia cinética restante como calor. Este proceso representa una colisién de
reemplazamiento. En seguida se muestra esta situacion, figura 2.5.
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a) Antes del la
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Figura 2.5 Representacion de una colisién de reemplazamiento.
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2.5 “Spikes” Térmicos
2.5.1 “Spike”

Existen varias definiciones para el “spike” (punzdn), para el caso de
irradiaciones de materiales, se define como: una cascada muy densa la cual
posee un volumen limitado donde la mayorfa de los atomos estan
temporalmente en movimiento simultaneo. .

2.5.2 Camino libre medio

La cantidad que determina la distribucion espacial de dafios de la irradiacion
es la distancia promedio o camino libre medio A4, que tiene una particula
energética con energia E entre desplazamientos de colisiones con atomos del
blanco, y se define como:

Ad =—F—= .0
N O'(E )

donde N es la densidad atomica del blanco y o(E) es la seccion eficaz total de
colision. Esta ecuacion sirve para calcular el espacio medio entre defectos para

un proyectil de energia E.
2.5.3 Tiempo de formacion de “spike” térmico
El tiempo necesario para formar un “spike” de desplazamiento, es el

tiempo que le toma al ion o PKA con energia E en llegar al reposo al final de
su alcance, y esta dado por la ecuacion:

‘= f_—-dE——; R(E) 22)

VNS, (E)  2v

donde v = (2E/M)'? es la velocidad del ion, S,(E) es la seccion eficaz del
frenamiento nuclear, se define como (dE/dx),1/N, con N la densidad atomica,
las dimensiones de Sy(E) = (dE/dx);,1/N son energia area por atomo siendo las
unidades tipicas (eVem“/atomo) y R(E) es al alcance total del ion, [38). En
base a la ecuacion (2.2), se calcul6 en esta tesis una estimacion lineal para el
tiempo t necesario para la formacion de un “spike” térmico de desplazamiento,
siendo para el ion de oro con 2.5 MeV de energia de Au®* con masa M=197



uma, (recordando que 1 uma equivale a 931.5 MeV/c?) para frenar en la
interfase con un alcance de 140nm es: 4.5x10™ segundos, y para el caso del
ion de Cu* de 2,0 MeV de energia y masa M=63. Suma con el mismo alcance
en la inredase de 140nm, el tiempo fue de 2.8x10" segundos.

2.5.4 “Spike” térmico

Conforme la formacion del “spike” de desplazamiento llega a su fin, todos
los 4tomos desplazados, estando en movimiento alcanzan un punto donde
tienen energia insuficiente para causar mas desplazamientos. En este punto la
energia debe estar compartida entre los atomos vecinos y disipandose como
vibraciones de la red o “calor”. Alcanzando p051blemente un estado de
equilibrio termodinamico, en aproximadamente 1x10™'? segundos, este tiempo
esta dado por la ecuacion (2.4), donde puede resultar un estado de equilibrio
dinamico, cuando la distribucién de energia de wvibraciéon comienza a
aproximarse a una funcién de distribucion de velocidades Maxwell-
Boltzmann, {38 y 39], (apéndice B). A este periodo del calentamiento de la red
es conocido como la fase “spike” térmico (punzdn térmico) de la cascada de
colision, y puede existir por varios picosegundos antes de enfriarse a la
temperatura ambiente. Una vez establecido el equilibrio dinamico, el ‘calor
local y la temperatura llegan a ser razonables. Para una distribucion de energia
de Maxwell-Boltzmann (apéndice B), la temperatura T esta relacionada a la
densidad de energia media de depésito 0p, dada en el “spike” por:

5D =%k37‘ 23)

donde kg es la constante de Boltzmann.

El tiempo de enfriamiento, t,, para un “spike” térmico de radio r es
extremadamente pequefio y puede ser calculado por

r2

i (24)

g =

:donde Dr es la difusividad térmica del blanco, [38].
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2.6 Funcién de daiio.

Una cantidad de interés en el estudio de dafios producidos en los materiales
por la radiacion es el nimero promedio de dtomos desplazados en una cascada
producido por un PKA de energia E es denotado por (Ny(E)), también
conocido como la funcidn de desplazamiento de funcién de dafio.

El cdlculo mas simple de la funcién de daiio, se basa sobre el modelo de
esfera rigida de Kinchin y Pease en 1955. En este modelo hacen varias
suposiciones entre las mas importantes estan las siguientes:

a) Las colisiones son entre atomos parecidos.

b) Existe una probabilidad de transferir energia durante el proceso de
colision, determinada por esfera rigida.

¢) La cascada es creada por una secuencia de colisiones de dos cuerpos.

d) Todas las colisiones son elasticas, es decir unicamente procesos nucleares,
ignorando frenamiento electrénico.

e) La energia necesaria para desplazar un atomo es despreciable para la
energia de la colision binaria que transfiere energia cinética al atomo
golpeado.

f) El arreglo de los atomos es al azar y los efectos producidos debido a la
estructura del cristal es despreciable.

g) Un atomo de la red que recibe menor energia critica Eq no es desplazado.
Similarmente si un dtomo-impactado emerge de una colisién con E < Ey4
esto no contribuye mas a la cascada. También los atomos que han recibido
energia entre Ey y 2E4 son desplazados pero no pueden ser por si mismo
incrementar el nimero total de desplazamientos.

La funcidn de dafio total PKA de Kinchin-Pease se considera de la siguiente
manera:

Si E<Ey ng(E)=0 (2.5)
Si Eq sE<2Eg4 ng(E)=1 (2.6)
. E
Si 2E4 SE<E, ng(Ey=—— 2.7
2Eq
. Ec
Si E>E; ng(E)= 2.8

2Eg4
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La ecuaciéon 2.5 corresponde al caso en que no hay suficiente energia
inicial para producir desplazamientos. La ecuacién 2.6 es cuando alcanza la
energia para producir un desplazamiento. De ahi en adelante, se supone que
ny (E) es lineal con E, e igual al promedio de la energia transferida E/2
dividido entre la energia de desplazamiento. Finalmente, a partir de cierta
energia de corte E., impuesta por Kinchin-Pease para acomodar la pérdida de
energia del electrén debido por los PKA’s a energias altas (KeV), se ha
observado que es constante.

NUMEROS DE
ATOMOS
DESPLAZADOS

ENERGIA DK PKA R
0 E,2E, €

Figura 2.6 Grifica del niimero de #omos desplazados en la cascada como una funcion de la
energia E del PKA, segtn el modelo de Kinchin y Pease.

Para el caso en que se toma en cuenta el frenamiento electrénico, y usando
una interaccion realista del potencial atébmico para describir las interacciones
atémicas, se tiene el modelo de Kinchin-Pease modificado:

si 0<E<Ey nq(E)=0 29
si  Eg<E<2E4/0.8 ng(E)=1 (2.10)

si 2E; [08<E<w ng(E)=0.8F, /24 1))
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donde F; se refiere comunmente a la energia de dafio, que tiene que ver con el
frenamiento nuclear, y el factor 0.8 se calculd tedéricamente y con

simulaciones de computo, por Kinchin-Pease.
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Capitulo 3
Modelos Teéricos
3.1 Crecimiento del tamaiio de grano inducido por haz de iones

Experimentalmente se ha encontrado que el tamafio del grano L se
incrementa monotonamente con la afluencia ®, definida en el apéndice C,
mostrando una dependencia tipica potencial de 1a forma L « @™ con 1.0 <n
< 4.5, La velocidad de una frontera de grano aislada en una dimension se
denota como dL/dt y se puede escribir de la siguiente forma, {3, 11 y 17]:

dL M ou

dar - ax

@3.0)

donde M se define como la movilidad de la frontera de grano, las dimensiones
de M son drea por unidad energia en unidad de tiempo, cuyas unidades tipicas
son nm*eVs, p es el potencial quimico, y tiene dimensiones de energia, con
unidades tipicas de eV, y el gradiente en el potencial quimico du/dx es la
fuerza motriz asociada con la frontera de grano, dada como:

ou_ 4K (3.2)
ox Lo

donde v es la energia de superficie, con unidades de eV/ nm?, Q es el volumen
atomico, con unidades de nm®, L es el diametro promedio del grano, con
unidades de nm y § es el ancho de la frontera de grano, también con unidades
de nm, por lo que las unidades de p/éx son eV/nm (figura 3.1).

Para el crecimiento de grano normal, la migracién se supone ocurre por la
actividad térmica de los atomos que saltan y cruzan la frontera de grano. En la
figura 3.1 se ilustra, que debido a la curvatura del radio en la frontera, una
diferencia de energia libre existe cruzando la frontera. Bajo condiciones de
agitacion normal, los atomos del grano I deberan ser activados para saltar y
cruzar la frontera a un lugar vacante disponible en la frontera del grano II
Siendo esto asi, se obtiene una energia libre finita que disminuye, Ap. Donde
Ap es la diferencia del potencial quimico que cruza la frontera de grano.
Conforme los atomos saltan desde el grano I al grano 11, la frontera se mueve
en direccién hacia su centro de curvatura.
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3.1.1 Modelo “spike” térmico

El modelo de “spike” térmico aproximado propone que el calor del “spike”
cilindrico producido durante la irradiacion por iones pesados, inducen a los
atomos a saltar y cruzan las fronteras de grano. i

00000
000
Q0
00C

000000

Grane IT

000
000
00
00004,
00
00
o
g

000000
0000000
0000
00000
00000

Distancia
a) b)

Figura 3.1 (a) Esquema del crecimiento de grano a nivel atomico. (b) La energia libre para
cruzar la frontera de grano dibujado en (a), §, es el ancho de la frontera de grano, Q, es la
energia de activacion para crecer el grano, y Ay, la diferencia del potencial quimico para
cruzar la frontera.

Como se menciono al inicio se tiene una relacion, L" o« ®. Por otro lado la
afluencia @ = ®t, donde la densidad de flujo @ integrada sobre el tiempo t que

dura la exposicién, y ademas @ es la densidad de flujo de proyectiles, y se
define como el nimero de proyectiles que pasan por una area unitaria en un

cierto tiempo, las unidades tipicas de @ son proyectiles/nm®s. Ahora por la

relacién @ = @t se tiene que L" o« t, donde @ es constante en el tiempo.

Alexander y Was [11], Lui y Mayer [1], observaron variaciones en la tasa
de crecimiento del grano, que aumentaba con la energia de cohesion AH.qh, de
los materiales (blancos). Indicando con esto que los parimetros de los
materiales son importantes. Debido a esas observaciones Lui y Mayer
sugirieron que el crecimiento del tamafio del grano es un fenémeno de “spike
térmico.
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Y encontraron, usando el analisis de Vineyard [12], que la movilidad tiene el
siguiente comportamiento M ec (Fp)?/ (AHcon)?, donde Fp es la densidad de
energia depositada en el material (blanco), con dimensiones de energia por
unidad de longitud y AH, la energia de cohesion de los atomos del blanco.
Alexander y Was [11], hicieron una derivacién mas completa para mostrar
que M o (Fp)*/ (AHcm) . Siendo este modelo de “spike” térmico el mas
completo para explicar el crecimiento del tamafio de grano por induccion de
iones.

3.1.2 Modelo balistico

Atwater y colaboradores [3,27], crearon un modelo balistico para
explicar el crecimiento del tamafio de! grano, este modelo es colisional y
propone un estado de transicion en donde los defectos producidos en o cerca
de las fronteras de grano contribuyen a la migracién de la frontera de grano,
Este crecimiento de grano se modela como un proceso bimolecular, el cual
consiste en la formacién de una vacancia por un lado de la frontera de grano
seguido por la migracidén atémica cruzando la frontera hacia el lugar vacante
(figura 3.2). Pueden suceder dos cosas, la primera involucra la formacion de
un lugar vacante por el bombardeo de un ion seguido por la migracién atémica
inducido térmicamente al lugar vacante. La segunda involucra una migracion
intersticial inducida colisionalmente a un lugar vacante también inducido
colisionalmente.

Movimiento de la frontera

de grano
(J. O Formacion de
un vacancia
Migracion
atomica

Frontera de
grano

Figura 3.2 Modelo bimolecular para el movimiento de la frontera de grano durante el
bombardeo de iones, el cual consiste de la formacién de una vacancia y la migracién
atémica.
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Haciendo una modificacion a la expresion de Kinchin-Pease para la
produccién de defectos por ion, por unidad de longitud de la forma
Ny = 0.8(Fp/2Eg), obtuvieron que la movilidad de la frontera de grano es
proporcional a Fp, es decir, M o« Fp.

3.2 Mezclado atémico inducido por haz de iones
La funcién de perfil de concentracion del sistema bicapa, C( x, t ), esta
dada por la solucidn de la ecuacion de difusion:
) 5%
—C(x,t)= D=—C(x,1) 3.3)
ot ax?

donde D es el coeficiente de difusion.
y con las condiciones a la frontera dadas por:

C(x,0)=C, si x20 (3.4
C(x,0)=0 si x <0 3.5)

Se tiene la solucién del perfil de concentracion para flujo infinito. Para el
caso de un sistema bicapa el origen x = 0 se coloca en la interfase, teniendo
como solucién de la ecuacion (3.3), el perfil de concentracion C(x) para una
profundidad x de un sistema bicapa, ajustada a una funcién de error de ancho
26 esta dada por:

R #
Cx)=Co 1—-2%/-_; Iexp(—vzz)dz (3.6)

0

donde C, es la concentracion inicial a un tiempo tp, d es la posicion de la
interfase tomando el espesor de la capa superior y ¢ es la desviacion estanda.
Un perfil de concentracién tipico se muestra en la figura 3.3.
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c(x)
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Figura 3.3 Perfil de concentracion en funcidn de la concentracién C(x), a) para un sistema
antes de ser irradiado, b) para el mismo sistema después de irradiar, el sistema puede ser
Ag/Fe o Cu/Fe.

3.2.1 Modelo balistico

El modelo balistico de Sigmund y Gras-Marti [4,5] describe al mezclado
atomico como consecuencia de colisiones entre esferas rigidas. De acuerdo
con este modelo la mezcla de dos materiales es proporcional a la cantidad de
radiacién, por lo tanto el cambio en la varianza o” del perfil de concentracién
del sistema bicapa, es proporcnonal a la energia depositada Fp, cuya expresion
esta dada por:

Aoty = (Co /3p)\R? B JFp® 37

donde T'y = 0.608 es un parametro adimensional, p es la densidad atémica
promedio en la interfase, Eq es la energia de desplazamiento umbral, R; es la
distancia de separacién minima de un par de Frenkel y ® es la afluencia del
i6n. Cabe hacer un comentario a este modelo, que unicamente depende de las
propiedades cinematicas del material, y no de las propiedades termodinamicas
del sistema, siendo el parametro mas importante la energia depositada Fp.



28

3.2.2 Modelo “spike” térmico

Cuando experimentalmente se encontré que en la mayoria de los sistemas
bicapa, las medidas de las tasas de mezclado se elevaron diez veces o mas por
las predichas balisticamente, se propuso una difusién transitoria en un “spike”
térmico. Tal proceso de difusion puede estar basado en la fuerza motriz
quimica y de hecho se encontrd un aumento en la cantidad de mezclado
debido al incremento de la afinidad termodindmica en sistemas bicapas con
iguales respuestas balisticas para el mezclado atomico, (es decir cuando sus
parametros se aproximan a las interaccines ion-solido: densidad atomica,
nimero atémico y masa atomica).

3.2.2.1 Modelo “spike” térmico global

Cheang [13], usando teoria de fractales, determin6 que un nimero atdémico
promedio Z mayor que 20, era una condicion necesaria para la formacién de
“spike” térmico, usando teoria de fractales. En el modelo de Johnson y
colaboradores, consideran un “spike” térmico global, formado por el paso del
ion (figura 3.4), dando lugar a la difusién. La estimulacion de la fuerza de
mezclado en los sistemas bicapa esta fuertemente influenciado por factores
termodinamicos, siendo notables el calor de mezclado negativo AHy,,, y la
energia de cohesion AH.qh. En este modelo la energia depositada Fp, tiene una
dependencia al cuadrado, cuya ecuacion es:

~2
ac? 1 KiFp [1+1<2 —J"EJ (3.8)
AD 2N 5/3 (AH coh )2 AH op

donde @, o?, se definieron anteriormente por la ecuacion 3.7, N es la densidad
atémica promedio de la interfase del sistema bicapa, K; y K;, son parametros
de ajuste, cuyo valor experimental encontrado es: K; = 0.0035nm, y K; = 27.4
adimensional y AH.q, es la energia de cohesién del sistema bicapa.
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3.2.2.2 Modelo “spike” térmico local

Diversos, autores propusieron la formacion de “spike” térmico local donde
Fp depende linealmente, uno de esos modelos fue propuesto por Bolse [9],
cuya ecuacion es:

1.7

Ao‘z —l K,z Fp +K AHmez (39)

AD 2 23 2 2 AH '
N3 (AH cop) coh

donde ahora k; = 2. 7x10"7nm3KeV ky = 50, y 7 es el nimero atémico
promedio del sistema bicapa; siendo los demas parametros los ya
mencionados anteriormente.

Bolse también predijo que a altas densidades de depésito de energia, se
podria producir la formacion de “spikes” térmicos globales, Bolse calculd la
energia de depdsito critica Fp™, [9]:

Z\Z, M,

S =k, N
m 023+2023 M1+M2

(3.10)

para la transicion de un “spike” térmico local a uno global. Sin embargo esta
transicion no ha sido confirmada , debido a que no es facil alcanzar la energia
de deposito arriba del valor critico, donde K, es una constante empirica, cuyo
valor es: 3.2x10* KeVnm? N la densidad atomica promedio del sistema
bicapa, Z; y My, son el niimero y la masa atémica del ion respectivamente, y
Z, y M, son el nimero y la masa atémico del blanco es decir la capa superior
del sistema bicapa respectivamente.
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b)

Figura 3.4 Esquema de : “spike térmico” a) global, b)local.




Capitulo 4

Técnicas de anilisis
4.1 Espectroscopia de Retrodispersién de Rutherford (RBS)

La espectroscopia de retrodispersion de iones (Rutherford Backscattering
spectrometry RBS) nos brinda un método de andlisis de la materia en donde
las particulas monoenergéticas del haz incidente (usualmente “He**, particulas
alfas) chocan con atomos de un blanco y son dispersadas de regreso hacia el
detector (ver figura 4.1). Un sistema de analisis mide las energias de las
particulas dispersadas. En la colisién la energia es transferida desde la .
particula en movimiento al atomo del blanco estacionario, la reduccién en la
energia de la particula dispersada depende de la masa de los atomos incidentes
y del blanco, y a su vez da seiial de los atomos del blanco.

Datector
de
Haz Particulas
Dispersado
Anguto 0
Dispersado
Haz He MeV

—

I\ Colimadores 7~ ]

N

Figura 4.1 Arreglo experimental de Retrodispersion de Rutherford.
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4.1.1 Factor cinematico.

La energia transferida en colisiones eldsticas entre dos particulas aisladas
puede obtenerse al aplicar los principios de conservacion de energia y
momento lineal. Para una particula energética incidente de masa M, tiene los
valores de velocidad v y energia Eq con Eg= ¥4M,v*, mientras que el 4tomo del
blanco tiene masa M; en reposo. Después de la colision la particula incidente
o el proyectil sale retrodispersado con una velocidad v, y energia E;, asi
mismo el dtomo del blanco adquiere una velocidad v; y energia E,. Los
valores de estas velocidades y energias, se determinan en funcién de los
angulos dispersado 0 y de retroceso ¢, como se puede. ver en la figura 4.2,
donde se tiene la geometria para las coordenadas del sistema de laboratorio.

Lo tal

Figura 4.2 Representacién de una colision elastica, entre un proyectil de masa M,
velocidad v, y energia Eq y del dtomo del blanco de masa M, inicialmente en reposo.

La conservacion de la energia y momento lineal paralela y perpendicular a fa
direccion de incidencia estan expresadas por las ecuaciones:

2 2 2
Yomp® = Ympi + YyMovy, 4.0
Mv = Myvy cos@ + Myv, cos @, (4.2)

0=Mjvisen8 —-Moyvy seng. “4.3)
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Haciendo una manipulacion algebraica, se encuentra la razén de las energias
del proyectil para M, < M,,

2 .2 2 W2 2
Eq (M2 — M| sen 0) + M| cosé
Eg Moy + M)

K=

“4.4)

La razdn de energia llamado factor cinemdtico K = E;/E, muestra que la
energia después de la dispersion esta determinada unicamente por la masa del
atomo tanto del proyectil y del blanco asi como del éngulo dispersado. Dando
con esto la pérdida de energia de la particula del proyectil al ser dispersado
por el dngulo 0 con la colisidn con el blanco. Un subindice es agregado a K
para indicar la masa del dtomo del blanco es decir Ky, Existen tablas de

valores de K para valores de M, y 0.

En la practica cuando un blanco contiene dos tipos de atomos que difieren
en sus masas por una cantidad pequeiia AM,, la geometria experimental se
ajusta para que esta diferencia produzca un gran cambio AE; tanto como sea
posible en la medida de la energia E, del proyectil después de la colisién. Un
cambio AM; (para fijos M; y M,, con M;< M) da el cambio mas grande de K
cuando 6 = 180°. De esta manera 6 = 180° es la localizacion preferida para el
detector (en la practica 8 = 170° :debido al tamaifio del detector) un arreglo
experimental de esta manera recibe el nombre de espectroscopia de
retrodispersion en inglés backscattering spectrometry, como un nombre
alternativo es Rutherford Backscattering Spectrometry (RBS), ya que
Rutherford fue el primero en emplear este método.
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4.1.2 Espectros RBS de peliculas delgadas

Las componentes de un sistema de retrodispersion se muestran en la figura
4.3. La fuente genera un haz de particulas colimadas y = monoenergéticas de
energia Eo. Los iones inciden sobre la superficie de la muestra, siendo
retrodispersados unos y penetrando otros hasta una profundidad donde a su
vez son retrodispersados, detectados y analizados por una sefial analdgica.
Esta sefial es procesada por un analizador multicanal, el cual subdivide la
magnitud en una serie de incrementos iguales. Cada incremento es numerado
y referido como un canal. Existen multicanales modernos que cuentan con
miles de canales. Un evento cuya magnitud cae en un canal en particular es
registrado como una cuenta. Al término del experimento cada canal ha
registrado un cierto namero de cuentas. Por lo que la salida del multicanal es
una serie de cuentas contenidas en los distintos canales.

— Particulas
- Incidentes
uente del
Muestr;/l Energla F H
Eg az
o~
Particulas
Retrodispersadas
Sistema Analizador
de particula
Analizador Salida de la
Multicanal seflal

Figura 4.3 Esquema de un sistema de espectroscopfa de Retrodispersién (RBS).

La sefial analogica generada por el multicanal contiene informacion
cuantitativa sobre un parametro en particular de la particula detectada:
energia, momento, velocidad , carga, etc. Y se puede generar el espectro de
retrodispersion analizando cualquiera de estos parametros, en particular se va
a utilizar la energia para generar el espectro de retrodispersion de energia, de
tal forma que sélo le llamaremos espectro de retrodispersiéon (RBS).

La relacion entre la energia de una particula retrodispersada y detectada y
el numero del canal es lineal, donde la pendiente es el intervalo de energia
correspondiente a un canal y la ordenada al origen es ajustable a la calibracién
del sistema electronico del analizador. '
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4.1.3 Altura de un espectro RBS de una pelicula delgada

La altura H de un espectro, es el nimero de cuentas en un canal, ésta se puede
escribir como:

H = Qo (E)QNS x/cos 6; (4.5)

donde Q es el nimero total de proyectiles incidentes sobre el blanco, 6(E) es
la seccion eficaz evaluada en la energia E antes de la dispersion a la
profundidad x, N es la densidad atémica, Q es el angulo sélido que tiene el
detector en la direccion 0, 8, el angulo de incidencia y tomando una
profundidad x, se tiene un espesor 8x del blanco, desde el cual se lleva acabo
la retrodispersion y se tiene un cambio de energia 8E,. El incremento 3E,; es
el ancho de energia de un canal en el espectro, y 3(KE) es un ancho de energia
correspondiente al blanco a una profundidad de dispersiéon. Como se puede ver
en la figura 4.4,

De acuerdo a AE = [S{]Nx, donde el subindice t, se refiere al frenamiento
total definido mas adelante, y tomando incidencia normal, es decir 8; =0 (cos
0:=1) se tiene: '

H(E1)=Qa(é)nl‘;%j’% “6)
donde
AE = KE, - E; @.7)
y

_ Kpar 1
[S,]_[cos o §;(Eo)+ —— % S,(KEg )] (4.8)
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es llamado el factor eficaz de frenamiento total o simplemente factor de
frenamiento total, definiendo a S; =(1/N)(dE/dx),.

yield

Figura 4.4 Espesor y altura del espectro de la muestra.

Lo inconveniente de 4.5 es que S(KE) no se puede medir
experimentalmente. Por lo cual hay que escribir de tal forma que dependa de
E,;, que se pueden conocer. Si 8E; es pequeiio podemos aproximar 3(KE) =
S(KE)y 8E; = S(E)), con lo que se tiene:

S(KE)=S,(KE)S E1/S,(E1) (4.9)

Sustituyendo 4.8 en 4.5 se tiene:

H(E1)=Q0(E)Q[5%?t—((1;£)) @10
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La interpretacion fisica de esta ecuacién es: conforme el haz incidente
penetra en la muestra la energia del proyectil disminuye. Como consecuencia
de esto la seccion eficaz de dispersion o(E) aumenta. Este efecto tiende a
incrementar la altura H(E,) conforme disminuye la energia E,; de las particulas
detectadas. La seccidn eficaz de frenamiento total S; varia con E.

4.1.4 Cilculo del espesor de una pelicula, a partir de un espectro RBS

A partir de los espectros de RBS es posible calcular el espesor, de una
pelicula delgada. El cambio de energia AE debido al espesor t (ver figura 4.5)
es:

AE =8, (o)v | @.11)

: E; xE, F
Figura 4.5 Cambio de Energia AE en funcion del espesor t, para el caso de una
aproximacion superficial.

Los valores de KEy y de E; para calcular AE se obtienen directamente del
espectro. Pero por las fluctuaciones en la energia la resolucion del sistema de
deteccion y las irregularidades en la pelicula, el espectro tiene caidas ¢ se
asemeja a una gaussiana, como se observa en la figura 4.6, con lo que para
determinar AE se toman los valores medios en las caidas del espectro.



38

Figura 4.6 Caidas de los espectros, donde el sistema de deteccion muestra las
irregularidades de la pelicula.

4.1.5 Espectros RBS de peliculas multicapa (bicapa)

Para discutir cualitativamente este sistema de peliculas multicapa nos
ilustraremos en la figura 4.7. La muestra de esta figura consiste de una
pelicula elemental A encima de otra pelicula elemental B estando esta sobre
un sustrato elemental S. Para la espectroscopia de retrodispersion, un caso
particular es cuando el elemento A es mas pesado que B, y B es mas pesado
que S, es decir, Ks < K < Ka. El espectro de energia de retrodispersion es
esquematizado en la figura 4.7a. La sefial de A alcanza el borde KAEq de A,
pero las sefiales de B y S cambian a energias mas bajas respecto a sus bordes
KgpEp y KsEp debido a la energia perdida de la capa exterior A. Para ilustrar
este punto veamos la figura 4.7b. La seiial de A no cambia, a causa de que el
espectro de una capa superficial no es influenciada por el material subyacente.
La sefial de S cambia hacia energias mayores. Esto es debido a que tanto A
como B actiian como absorbedores de energia para S. Si A es quitado en lugar
de B, las sefiales de S y B cambian sus posiciones dados en la figura 4.7a, a
los mostrados en la figura 4.7c. El borde de alta energia de la sefial de B
aparece ahora en KgEy debido a que B estd ahora en la superficie. Como una
primera aproximacion, las sefiales de B y S estan ambas cambiadas hacia
energias mayores por una cantidad que es aproximadamente igual al ancho de
la sefial del absorbedor A.
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Figura 4.7 Espectros RBS: (a) de pelicula multicapa, el elemento A es mas pesado, el
elemento B es intermedio y S es el substrato, siendo el mas ligero. (b) Para una muestra sin

elemento intermedio B. (c) Para una muestra sin la capa superior A.



40

4.1.6 Resolucion de espectros RBS

En la practica no es posible tener haces de particulas completamente
monoenergéticos. En ellos, la energia de los iones estd distribuida en forma
gaussiana en torno al valor promedio.

A su vez, al pasar el haz por el interior de la muestra, aumenta la dispersién
en torno al valor medio (figura 4.8), debido a que los iones sufren diferentes
interacciones en la muestra, perdiendo unos mds energia que otros. Este
fenomeno se denomina en inglés straggling, que da como resultado
fluctuaciones en las energias de los iones que llegan y salen de la muestra,

# de
ioned iones

E E E, E

Figura 4.8 Paso de un haz de iones con energia inicial Eo, en una muestra de espesor t,
donde en las graficas se puede observar la pérdida de mds energia de unos iones que otros.

La teoria més simple para explicar estas fluctuaciones en la energia se debe
al fisico Neils Bohr, indicando en ella que la variancia Qfﬂ_en la distribucion
de energias por el straggling para incidencia normal del haz, esta dada como:

Q% = 47r(Z]e2 )2 NZyt (4.12)

Donde los términos ya han sido definidos con anterioridad. Esta cantidad
s6lo depende de la densidad de electrones por unidad de area, NZ,t, en la
muestra.

Estas fluctuaciones afectan la forma de las caidas del espectro. Para el caso
de las particulas que son dispersadas por la superficie, la fluctuacion en el
espectro (figura 4.9), se debe principalmente a 1a variancia que tiene el haz
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th ., después de ser retrodispersado y a la producida por el sistema de

deteccién Q7 . La suma de estas dos nos da la variancia Q’, para las

fluctuaciones en energia de la resolucién del sistema.
Las correspondientes a los iones retrodispersados en el extremo de la
muestra tienen una variancia debida al straggling st relacionada a su vez con

la que tienen cuando entran en la muestra Q"em al ser retrodispersado y al salir
de ella Q2. La cual sumada con la debida a la resolucién, da una variancia

22 sal”

para estas fluctuaciones:

2 2 2
Qr =Qs +Qp. (4.13)

Ademas de las fluctuaciones en la energia la resolucion en espectros RBS
depende también entre otras cosas, de la seccién eficaz, componentes de la
muestra y energia de incidencia.

L

Figura 4.9 Se muestran las desviaciones normales en las caidas de un espectro RBS de
acuerdo a lo anterior.
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De acuerdo con 4.4 se tiene que la resolucion de las masas de los elementos
del blanco depende de la masa del proyectil empleado y de la cercania del
angulo de dispersién a 180°. Al emplear 'H se resuelven bien las masas
menores de 40 uma en el blanco, debido a que el factor cinemitico de
dispersion comienza a variar muy lentamente para masas mayores. Los “He
tienen un intervalo mayor de resolucién de masas que los 'H, pero también
para elementos muy pesados se va haciendo menor. La mejor resolucion de
elementos muy masivos se obtienen empleando iones pesados como 12C, 'Ne,
“Ar. En los espectros se desea tener las energias correspondientes a cada
elemento en forma separada.

A su vez la resolucion en el espesor depende también de la masa y de la
energia de la particula incidente. Los protones pueden usarse para analizar
mayores espesores, que los “He con la misma energia por su menor
frenamiento.

De esta manera se tiene que la resolucion del blanco es mejor a medida que
mayor sea la masa y la energia del proyectil, asi como también la resolucién
en energias del sistema de deteccion. Para un detector de barrera superficial se
obtiene mejor resolucion empleando 'H y “He, al mantener la resolucion del
sistema independiente de la energia de incidencia, en comparacién con los
iones pesados como '2C, que disminuye a medida que aumenta la energia de
incidencia. Por este motivo se ha encontrado que el intervalo mas amplio de
resolucién de masas se obtiene al emplear iones de “He, siendo éstos los mds
usados. Ademas los iones pesados producen dafios mayores en el detector, que
los ligeros, acortando considerablemente su vida util.

4.1.7 Rugosidad

El perfil no uniforme que genera un espectro de RBS en alguna muestra en
ocasiones no puede ser facilmente interpretado. Por lo que es importante
conocer cuando una muestra tiene un perfil no uniforme. Aunque el espectro
de RBS por si mismo no necesariamente révela este hecho, sin embargo
ciertas formas en este comportamiento puede servir como seiial de
advertencia.

En la figura 4.10 se tiene un espectro calculado tedricamente y el obtenido
experimentalmente de una pelicula de plomo Pb sobre un sustrato de Silicio,
después de un tratamiento de calentamiento de la muestra. De hecho el
espectro RBS experimental tiene su perfil muy no uniforme, debido a que
durante el tratamiento de calentamiento la pelicula de Pb se rompid en muchas
bolas pequeifias. Las seiiales que se originan repentinamente a una energia
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correspondiente al borde de la superficie de algin elemento y disminuyen
hacia las energias, esto es indicativo de la no uniformidad del perfil de la
muestra. El siguiente calculo simple muestra porqué.

H* 1.0MeV
1E03 ] . experimental Si/Pb
4| 9 tetrico et
‘5(- 4
" b e
< .,.H"’ ot T
o 2 [ee- . v ll‘
. v .
.
. v !
L4
0 Llese” '. L i
1.0

ENERGIA (MeV)
Figura 4.10 Espectro RBS de una pelicula de Pb sobre sustrato de silicio, denotado por los
puntos, y los tridngulos denotan el espectro calcula do tedricamente.

Considere un blanco elemental que conste de una esfera de radio r y es
irradiado por una haz de particula incidente cuya seccion eficaz excede a la de
la esfera. Por simplicidad. se supone que las particulas dispersadas son
detectadas a un angulo 6 de 180°, que esta a lo largo de la direccién del haz
incidente, y la energia perdida dE/dx es independiente de la energia y tiene el
valor f. Las particulas que contribuyen a la retrodispersion a una energia E,
del especiro estan todas sujetas a la misma energia perdida a lo largo de su
paso interior y exterior. Para una constante dE/dx y 0 =180°, esta condicion
significa que las particulas son dispersadas desde la misma profundidad bajo
la superficie. Los puntos que satisfacen esta condicion con el blanco todos
caen sobre la seccidon de una esfera imaginaria del mismo radio r cuyo centro
esta desplazado desde el blanco por una distancia 1 en la direcciéon del haz
incidente. El espectro de retrodispersion a la energia E; es proporcional al
volumen diferencial extendido para esta superficie local de puntos de
dispersion a la profundidad | y la superficie local para la profundidad 1 +dl.
Este volumen es igual a la proyeccion de la superficie local para la
profundidad 1 sobre un plano perpendicular a la direccién del haz incidente dl
veces. El area S de esta proyeccion es:

S = ﬂ[rz —(1/2)2] (4.14)



44

La profundidad 1 esta dada por (E,-E)/f por su paso hacia interior y por (KE-
E)f por su paso de regreso, asi que

E=(Ey+E)/(K+1) (4.15)

I =(KEy - E)/(K +1) (4.16)

La altura del espectro es:

= (E)QgS(I)NAI (4.17)

donde ¢ es el flujo de particulas (particulas por area) del haz incidente y Al es
el ancho que corresponde a la energia E, de un canal del analizador
multicanal, es decir, Al = E, /[€]. El poder de frenado [€] es independiente de
la energia puesto que, por suposicion, dE/dx = constante = f y del atomo del
blanco de modo tal que la densidad de volumen de 4tomos N es el mismo en
todas partes. La dependencia funcional del espectro a la altura H es dada por
la seccion eficaz o (E) y el area S (1). Con las ecuaciones previas y del hecho

que o (E) = o (Eo)}E/E)’, uno obtiene
H = o(E,)Q¢NAIF (4.18)
donde
F = m*(Ey/E)* [1 - (l/2r)2] (4.19)

contiene los términos dependiente de la energia. Asi F puede ser escrita como:
F =m*[(K +1)/(x+ )] [b2 —(K - x)]/b2 (4.20)

donde x = E/Ey es la energia detectada E; del espectro normalizado a la
energia incidente Eq. El parametro b:
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" b=2r(dE/dxXK +1)/ E, (4.21)

es la energia perdida por particula que atraviesa la esfera a lo largo del
diametro de longitud 2r en la direccion del haz y es normalizado a Eo también,
Este parametro asi da el maximo ancho AE de la sefial de retrodispersion en
unidades de E,. El borde o perfil de la seiial es a x = KEy/Ey 0 K. Mas alld de
este punto la seiial es cero. Debajo de x = K-(AE/Eg) = K-b, la seiial también
desaparece. El valor de F a la sefial en el borde o perfil de la sefial x =K es
nr?. Esto es conveniente normalizar F en términos de este valor debido a que
la dependencia de la energia del espectro de retrodispersion para diferentes
esferas puede ser entonces facilmente comparado.

El espectro de la muestra (figura 4.10), debe ser derivado de una
descripcion estadistica de las formas y tamafios presentes en el blanco. En
principio, el espectro RBS son asi capaz dar tal informacion estadistica desde
un analisis de la forma de un espectro de RBS. Tales analisis no han sido
hechos para estos datos, pero el espectro ha sido calculado para un nimero
finito de formas diferentes de islas.
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4.2 Microscopia de Fuerza Atébmica (AFM)

La microscopia de fuerza atémica, AFM del inglés (Atomic - Force
Microscopy) nos brinda estudios topograficos con un amplio intervalo de
resolucién que puede llegar a nivel atomico. Los &atomos individuales
superficiales pueden ser captados por AFM y STM. Las primeras imagenes
por AFM de aislantes fueron muestras de nitruro de boro. Esta técnica ha
tenido un alto impacto sobre los estudios microestructurales de superficies de
alta resolucion. A diferencia de la microscopia de tunelaje, STM del inglés
(Scanning Tunneling Microscopy), que unicamente permite trabajar con
materiales conductores, tales como TiO, y ceramicas dopadas, la AFM puede
ser aplicada a materiales no conductores. Recientes desarrollos instrumentales
han hecho mas ficil y conveniente el trabajo por AFM. En particular el
tamafio del grano y la distribucién del tamaifio del grano pueden ser facilmente
investigados por AFM, también diferentes fases pueden ser identificados, asi
como estructuras superficiales cerca de interfases. Otra aplicaciéon es la
identificacion de los efectos producidos por la irradiacién de particulas de alta
energia sobre varios materiales.

En este trabajo de tesis se utilizd AFM para ver la topografia de las
muestras, antes y después de ser irradiadas con iones pesados, en particular el
crecimiento del tamafio del grano.

4.2.1 Fundamentos de AFM

Fuerzas entre la punta y la superficie de la muestra tuercen o deflectan el
brazo que conecta a la punta (cantilever). La fuerza mas comunmente asociada
con la microscopia de fuerza atdmica es una fuerza interatomica llamada de
Van der Waals. La dependencia de la fuerza de Van der Waals sobre la
distancia entre la punta y la muestra se muestra en la figura 4.11. Los dos
regimenes de distancia estan marcados en la figura 4.11: 1) el régimen de
contacto y 2) el régimen de no contacto. En el régimen de contacto la aguja se
mantiene a menos de unos cuantos angstroms (A) de la superficie de la
muestra, y la fuerza interatomica entre la aguja y la muestra es repulsiva. En el
régimen de no contacto, la aguja se mantiene sobre el orden de diez a cientos
de angstroms (A) de la superficie de la muestra, y la fuerza interatomica entre
el cantilever y la muestra es atractiva. Aqui solo se describira el régimen de
contacto, debido a que fue el utilizado en este trabajo de tesis.
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Fuerza
Fuerza repulsiva

Contacto- ‘I/T

intermitente

Contacto Distancia
(entre punta y muestra)

-
o

No-contacto

Fuerza atractiva

Figura 4.11 Curva de Fuerza interatomica vs. Distancia

4.2.2 AFM en el régimen de contacto

En este régimen la aguja o punta va colocada en la zona terminal del
cantilever con una constante de fuerza baja, mas baja que la constante de
fuerza efectiva que manteniene a los dtomos de la muestra juntos. Conforme la
exploracién se hace lentamente la punta cruza la muestra (o la muestra pasa
bajo la punta), la fuerza de contacto hace que el cantilever se deflecte para
acomodarse a los cambios de la topografia de la muestra. Viendo la figura
4.11 se describe este régimen: en el lado derecho de la curva los dtomos estin
separados por una gran distancia. Conforme los atomos se juntan
gradualmente, estos primeramente se atraen débilmente uno al otro. Esta
atraccion se incrementa conforme la nubes electrénicas de los dtomos se
aproximan, pero pasando de cierta distancia comienza a darse una repulsion
electrostatica. Esta repulsion progresivamente debilita la fuerza atractiva
conforme la separacion interatdmica continua disminuyendo. La’ fuerza se
acerca a cero cuando la distancia entre los dtomos alcanzan un par de
angstroms, alrededor de la longitud de un enlace quimico.
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Cuando la fuerza total de Van Der Waals llega a ser positiva (repulsiva),
los 4tomos estan en contacto. La pendiente de la curva fuerza-distancia esta
muy vertical en el régimen de contacto o repulsivo. Como un resultado, la
fuerza repulsiva balancea cualquier otra fuerza que procure acercar demasiado
a los atomos de la punta y de la muestra. En AFM esto significa que cuando el
cantilever empuja la punta contra la muestra, el cantilever acaba por doblarse
mas antes que forzar a los atomos de la punta a acercarse demasiado a los
atomos de la muestra. Aun si uno disefia un cantilever muy rigido para ejercer
grandes fuerzas sobre la muestra, la separacion interatomica entre los atomos
de la punta y la muestra es improbable que disminuya mucho.

Ademas de la fuerza de Van Der Waals descrita arriba, existen otras dos
fuerzas que se presenta generalmente durante la AFM de contacto: una fuerza
de capilaridad ejercida por la pelicula delgada de agua que se forma
frecuentemente sobre la superficie de la muestra debido a la humedad del
medio ambiente, y la fuerza ejerce el cantilever por si mismo. La fuerza de
capilaridad se origina cuando el agua concentra su camino alrededor de la
punta, aplicando una fuerza atractiva fuerte (alrededor de 10°N) que mantiene
a la punta en contacto con la superficie. La magnitud de la fuerza de
capilaridad depende de la separacion de la punta y la muestra. La fuerza
ejercida por el cantilever es como la fuerza de un resorte comprimido. La
magnitud y signo (repulsivo o atractivo) de la fuerza del cantilever depende de
la deflexion del cantilever y de su constante de fuerza.

La fuerza de capilaridad sera constante debido a que la distancia entre la
punta y la muestra es virtualmente incompresible. Y la fuerza ejercida por el
cantilever es variable. La fuerza total que la punta ejerce sobre la muestra es
la suma de la capilaridad mas la fuerza del cantilever, y debera estar
balanceada por la fuerza repulsiva de Van Der Waals en el régimen de
contacto. La magnitud de la fuerza total ejercida sobre la muestra varia desde
108, al intervalo mas tipico de operacion de 107a 10°N,
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Desarrolio experimental
5.1 Descripcion y funcionamiento del equipo experimental
5.1.1 Evaporadora con caiién de electrones

En la figura 5.1 se muestran los componentes de la evaporadora. Esta
consta de una camara de vacio, de 26 litros de capacidad, sujeta a una mesa
rigida metalica, donde en la camara se tienen conectados varios equipos: una
bomba turbomolecular y una mecdanica, los atravesadores eléctricos que
alimentan al cafién de electrones a la fuente de alto voltaje, el caifion de
electrones de tres crisoles, medidores de alto y bajo vacio, un portasustrato
rotativo, un medidor de espesores de cristal de cuarzo, un shutter o compuerta
que cubre tanto al cristal como a los sustratos, valvulas de paso y de venteo,
una tierra fisica, conectada al cafion de electrones, a la mesa rigida metalica, y
a la camara de vacio. A su vez tanto el medidor de espesores como el caiion de
electrones tienen un sistema de enfriamiento por medio de una instalacién
hidraulica.

Este equipo funciona asi: una vez adentro en la camara de vacio el
material a evaporar, los sustratos donde se va a depositar el material, y
teniendo una presion inicial menor a 1 x 10 Torr, se enciende la fuente de
alto voltaje, con un voltaje de 4000 V fijos, se aumenta la corriente de la
fuente gradualmente del orden de 0.10A hasta obtener el haz de electrones
para comenzar a evaporar el material deseado y ser depositado en el sustrato
con el espesor requerido mediante el cristal de cuarzo que se encuentra dentro
de la camara de vacio. Después de evaporar el material se baja la corriente y el
voltaje hasta el valor minimo, siendo primero la corriente y enseguida el
voltaje, se sigue bombeando al menos 6 horas o de preferencia al otro dia
hasta que se enftrie el filamento del cafion de electrones y por 1ltimo se rompe
el vacio y se abre la cdmara para sacar los sustratos, es decir las muestras.
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Figura 5.1 Esquema del sistema de evaporacién.
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5.1.2 Micreoscopio de fuerza atémica

El microscopio de fuerza atémica utilizado en este trabajo de tesis se
encuentra en el Centro de Ciencias Aplicadas y desarrollo Tecnolégico de la
UNAM. El microscopio de fuerza atémica prueba la superficie de una muestra
con una punta muy fina, donde ésta cuenta con un par de micrometros de
longitud y frecuentemente menos de 100 A de diametro. Fuerzas entre la
punta y la superficie de la muestra tuercen o deflectan el brazo (cantilever)
que conecta a la punta. Un detector mide la deflexi6n del cantilever conforme
la punta estd explorando sobre la muestra. La medida de la deflexion del
cantilever (la coordenada en Z), junto con la del tubo piezoeléctrico
(coordenadas X-Y) sobre el que esta soportada la muestra, permite que una
computadora genere un mapa topografico de la superficie, ver figura 5.2,

Sensor que mide la posicion
vertical de la punta

1
Sistema de
ajuste para
=] Hevarla
Sistema de punta dentro
realimentacion dela
para controlar =1  vecindad de
la posicién -
vertical de la la muestra
punta
| L % Sistema de c6mputo

que maneja el
explorador (scanner),
mide los datos y los
convierte en una
imagen

mueve la muestra
bajo la punta en un
patrén de rastréo

. }

. Figura 5.2 Componentes de microscopias de exploracion (STM, AFM, MFM, etc.)
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Actualmente la mayoria de las microscopias de AFM utilizan técnicas
opticas para detectar la posicion del cantilever. Un esquema muy comun se
muestra en la figura 5.3, un haz de liser es reflejado de la parte de atras del
cantilever hacia una (PSPD) del inglés position-sensitive photodetector, es
decir un fotémetro detector sensible a la posicion. Conforme el cantilever se
curva, la posicion del haz del laser sobre el detector cambia. El PSPD por si
mismo puede medir desplazamientos de luz tan pequefio como 10 A. Existen
otros métodos de detectar la defleccion del cantilever, uno de ellos es la
interferencia Optica, o una punta de un microscopio de tunelaje que lee la
defleccion del cantilever.

Una vez que el AFM ha detectado la deflexion del cantilever, este puede
generar el conjunto de datos topograficos al operar en dos modos distintos: 1)
altura constante o 2) fuerza constante.

En el modo de altura constante, la variacion espacial de la deflexion del
cantilever puede ser utilizada directamente para generar el conjunto de datos
topograficos a causa de que la altura del explorador (scanner) se mantiene fijo
conforme éste barre la muestra.

En el modo de fuerza constante la defleccion del cantilever puede ser usado
como una entrada de un circuito de retroalimentacion que mueve el scanner
arriba y abajo en Z, respondiendo a la topografia al mantener constante la
deflexion del cantilever.

Laser
A L S

Espejo ‘\

M . Foto-detector
\ 7| @seo)

Muestra

Explorador
piezoeléctrico

Figura 5.3 Esquema de deteccion del haz de laser reflejado.
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5.1.3 Peletrén (Linea de RBS y de implantacién de iones)

Para obtener el analisis por la técnica de RBS y la implantacién de iones
pesados de las muestras, se utiliz6 un acelerador tipo Tandem nombrado
Pelletron (modelo 9SDH-2 de National Electrostatic Corp.). Se encuentra en el
Instituto de Fisica de la UNAM. Este acelerador produce haces de muchos
tipos de iones. La terminal de este acelerador permite llegar hasta 3 MeV.

El acelerador cuenta con dos fuentes de iones negativos; una SNICS
(secondary negative ions by cesium sputtering) aparece en la figura 5.4
sefialada como (1), sirve para acelerar iones de so6lidos, y la segunda de radio
frecuencia llamada Alphatros para gases (2). Ambas fuentes estan a 30°
respecto al eje del acelerador. Primero se describira la linea de implantacion.

El material del cual se obtendran los iones a implantar es colocado a
manera de catodo al cual se le aplica un potencial, este se encuentra bajo una
atmosfera de vapor de cesio, el cual, bajo la influencia del potencial produce
erosion ionica en el citodo, desprendiendo sus atomos que al intercambiar
carga con el cesio se convierten en iones negativos y son repelidos por el
catodo hacia una etapa de preaceleracion por medio de campos eléctricos
formados por una serie de anillos que hacen una diferencia de potencial entre
ellos, posteriormente, un electroiman llamado inyector (3) desvia el haz de
particulas hacia la etapa de aceleracion de alta energia, ver figura 5.5.

Dos cadenas (4,5) de eslabones conductores unidos entre si con elementos
aislantes transportan carga inducida y la depositan en la terminal que se
encuentra al centro del tindem (se le conoce asi a un acelerador de dos
etapas), a partir de esta terminal y hacia ambos extremos se encuentra una
serie de anillos conductores (6,7) interconectados por resistencias, de modo
que ¢l potencial va aumentando en cada anillo hasta llegar a la terminal, asi,
pues, los iones desviados por el iman inyector son acelerados por los anillos
de la izquierda (6) hacia la terminal de alto voltaje, donde, mediante una
atmosfera de nitrégeno son despojados de sus electrones cambiando de carga
negativa a positiva, por lo cual son repelidos hacia el lado derecho del tindem
y expulsados hacia un cuadrupolo magnético (8) usado para enfocar el haz que
pasa por el iman selector (9). donde es desviado de acuerdo a su carga vy a su
masa por la linea de implantacion para incidir finalmente en la muestra, la cual
dentro de la camara de implantacion (10) estd montada sobre un disco
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conductor conectado a un integrador de corriente que permite medir la
afluencia de implantacion en base al drea afectada y a la carga de los iones.

En el ultimo trayecto (del iman selector a la camara de implantacion), el
haz pasa entre un campo eléctrico formado por dos placas que permiten
cambiar la direccion del haz para eliminar los neutros, y por un sistema de
placas (dos verticales y dos horizontales) que producen un campo eléctrico
variable para realizar un barrido sobre la muestra y obtener una implantacién
homogénea.

linea de Implantacién

figura 5.4
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Ahora se describe la linea de anilisis, donde se realizé el andlisis RBS.
Aqui se utiliza la fuente alphatros (2), nuevamente se hace mencion a la figura
5.4, el proyectil a usar es un gas He, para obtener “He*. Al pasar este gas por
la atmésfera de vapor de cesio, se convierte en iones negativos, a partir de
aqui se tiene el mismo procedimiento descrito para la implantacién de iones
descrito anteriormente, hasta llegar al iman selector (9), donde ahora son
desviados de acuerdo a su carga y su masa, de acuerdo a la ecuacién: r =
mv/qB, donde r es el radio de curvatura a la que las particulas o iones se van a
desviar hacia la rejilla de la linea de analisis, donde ahi se encuentra una
camara de analisis, figura 5.6. '
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Una vez teniendo el haz de He" monoenergéticas, éstas entran a la cimara
de analisis, cuya camara consta de los siguientes elementos: sistema de vacio
asociado a la camara, el portamuestras, caja de Faraday, el detector, sistema
electronico asociado al detector, y el analizador multicanal vinculado a una
microcomputadora.

El sistema de vacio asociado a la cidmara de experimentacién permite
mantener el interior de la cimara una presion de 1x 10"® Torr, adecuado para
conectarse a la linea de vacio y para permitir el acceso del haz hacia el interior
de 1a camara, en direccion de la muestra. El portamuestras, que se encuentra
asilado eléctricamente de la camara, permite posicionar la superficie de la
muestra frente al haz de particulas. L.a muestra y el portamuestras se hallan
dentro de una caja de Faraday, la cual permite integrar la corriente acumulada
de las particulas que chocan con la muestra, La caja de Faraday consta de una
abertura por la cual pasan las particulas que chocan hasta la muestra, y por la
cual son detectadas las particulas después de ser retrodispersadas a un angulo
0. El detector de la camara de RBS, debe ser un detector para particulas, por lo
cual se emplea un detector de barrera superficial. Las sefiales producidas por
el detector de barrera superficial son amplificadas en el sistema electrénico del
detector (preamplificador y amplificador), y después se envian a un analizador
multicanal vinculado a una microcomputadora, donde se conforma el espectro
RBS de la muestra.

Sistema de Vacio
- 4
el - caja de Faraday
haz de partfculas s \- rrms PO ESLAS
1 /-\// \
N ~ R, _
X @ :
detector " 3 k

Figura 5.6 Camara de andlisis RBS.
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5.2 Preparacion de muestras

Las peliculas delgadas de los sistemas Cu/Fe y Ag/Fe, fueron evaporadas
por caiion de electrones a temperatura ambiente, en sustratos de silicio (111).
Ver figura 5.7 a) y b). En cada sesién de evaporacién se obtuvieron de 3 a 5
muestras para cada sistema (Ag/Fe y Cu/Fe). En total fueron 6 sesiones de
evaporacion, a continuacion se describe la forma en que se obtuvieron estas
peliculas delgadas en una sesion de evaporacion.

Se colocaron cuadrados de 1.1 cm de obleas de silicio, (los sustratos),
previamente pasados por un proceso de limpieza (alcohol etilico en
ultrasonido) en el portamuestra rotativo. En algunas sesiones de evaporacion
fueron de 6 a 10 sustratos la mitad de un lado y 1a otra mitad por el otro lado
del portamuestras, teniendo éstos las mismas condiciones de trabajo. También
se colocd el material a evaporar en el cafion de electrones en los tres crisoles,
de grafito, siendo estos materiales: Fe, Ag y Cu. Se cerr6 y bombeo el sistema,
haciendo vacio por un dia, hasta llegar a una presion de 1x 107Torr, una vez
teniendo esta presion de trabajo, se encendieron, la fuente de alto voltaje,
(cuya potencia es de 3kW), la fuente del controlador de espesores, el motor
del shutter o compuerta que sirve para cubrir los sustratos de silicio, y las
lineas de agua para enfriar el controlador de espesores y el caiion de
electrones, teniendo el flujo requerido. '

Con todo encendido se fijo el voltaje en 4000 Volts, con la compuerta
cubreinedo los sustratos y al cristal de cuarzo del medidor de espesores. Se
aumentd gradualmente la corriente en intervalos de 20mA, hasta alcanzar la
corriente requerida para comenzar a evaporar el material, y esto se noté por
medio de una ventana que tiene la evaporadora, la apariencia visual del
material variaba en cada uno, pero adquiria una forma esférica y muy brillante
dentro de los crisoles de grafito que contenian ai material a evaporar. Una vez
teniendo esto, se quité la compuerta para permitir que empezara a caer el
material evaporado tanto al sustrato, como al cristal de cuarzo del medidor de
espesores, donde se observaba por el controlador de espesores tanto el espesor
de la pelicula, como la tasa a la que se deposita el material en el sustrato,
(estos y otros parametros que se obtuvieron durante la evaporacion se
presentan en la tabla 5.1). Cuando se lleg6 al espesor deseado se coloco
nuevamente la compuerta para cubrir las muestras, inmediatamente después se
llevé la corriente hasta el punto mds bajo, se apagéd la fuente de voltaje,
dejando pasar alrededor de 30 minutos para llegar casi a la presién inicial que
se tenia. Para elaborar otra pelicula sobre la primera, se cambié el material a
evaporar del cafion de electrones. Todo esto se hizo sin romper el vacio.
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Luego se hizo el mismo procedimiento desde el encendido de la fuente de
alto voltaje, hasta que se colocd la compuerta para cubrir las muestras
evaporadas. :

El orden de materiales evaporados fue: primero el Fe, en las dos series,
segundo la Ag, para una de las series, tercero el Cu, en la otra serie faltante.
Por ultimo, se dejé enfriar el filamento del cafién y se sacaron las muestras al
menos 6 horas después, aunque convenia hacerlo mejor al otro dia sin dejar de
bombear.

Elemento Py Pe T \Y% 1 Er Te

(Torr) (Torr) | (Afs) | (kV) |mA) [ (A) | (min)
Fe 25107 | 5110 | 1.7 4 640 | 1600 15
Ag 25107 [ 2210° | 1.5 4 200 | 1400 | 15
Cu 25107 | 2410° | 1.6 4 340 | 1300 | 14

Tabla 5.1 Valores de los parametros de una de las sesiones de evaporacion de las muestras
multicapa (bicapa).

Py es la presion inicial antes de evaporar, Pr la presion durante la

evaporacion, T la tasa o razén de depdsito del material en el sustrato, V el
voltaje de la fuente que alimenta al cafién de electrones, I la corriente del
filamento del caiién de electrones, Er el espesor final de la pelicula que da el
controlador de espesores, y por ultimo Tg el tiempo aproximado empleado
durante la evaporacién.
Posteriormente fueron llevadas al acelerador peletron para hacerles
espectroscopia RBS y obtener sus espectros. A su vez se llevd sélo una
muestra de cada sistema (Ag/Fe y Cu/Fe) para obtener su microscopia de
AFM. Enseguida se hizo la implantacion que se describira en la siguiente
seccion.
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5.3 Implantacion de muestras

Se implantaron en el acelerador Peletrén las muestras de ambos sistemas
colocandolas en la camara de implantacion. Se implanté a los dos sistemas
iones de Cu* y Au*" de 2.0 y 2.5 MeV de energia respectivamente a diferentes
afluencias, a temperatura ambiente, con &rea de implantacion de 4.84 cm?,
area del sustrato de 1.2 cm?, area de la pelicula 0.78 cm?, y por tultimo la
implantacién fue homogénea en todas las muestras debido a un sistema
electrostatico de barrido x-y. En las implantaciones la corriente del haz de
iones se mantenia casi constante, sdlo habia ligeras fluctuaciones. Los valores
tipicos de la corriente del haz iban desde 700nA hasta 1.5pA.

Para alcanzar afluencias grandes se requeria mas tiempo, pero cuando la
corriente del haz era grande, la afluencia deseada se obtenia en menor tiempo.
Para conocer la relacion que existe entre estas variables véase el apéndice C.

Figura 5.7 a) Sistema Cu/Fe en sustratos de Silicio, b) Sistema Ag/Fe en sustratos de
Silicio, c) implantacién de iones Cu® con energia de 2.0 MeV, y de iones deAu®" con
energia de 2.5 MeV en el sistema Cu/Fe, y d) implantacion de iones Cu* con energia de 2.0
MeV, y de iones deAu®* con energia de 2.5 MeV en el sistema Ag/Fe.
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5.4 Analisis
5.4.1 Espectroscopia RBS

Las muestras de los dos sistemas (Ag/Fe y Cu/Fe) fueron analizadas antes
y después de ser implantadas, para su andlisis por medio de la espectroscopia
de RBS, el haz usado fue de 4He" de energia de 2.0 MeV y 3.1 MeV para los
sistemas Ag/Fe y Cu/Fe respectivamente. La energia de los iones 4He'
retrodispersados se midieron con un detector de barrera superficial con un
angulo de 167° con respecto a la normal del haz incidente. Los valores tipicos
de la corriente iban desde 3 hasta 15 nA y la carga desde 4 hasta 15 pC. Las
irradiaciones fueron a temperatura ambiente.

El analisis del espectro RBS fue realizado usando el programa RUMP del
inglés Rutherford Universal Manipulation Program [14], este programa admite
la simulacién y ajuste de varias funciones entre ellas la usada para este
analisis: la funcidon de perfil de concentracién como una funcion de error
(ecuacion 3.6), tomando la desviacion estandar ¢ del perfil de concentracion
como: & = 2 (Dt)'? a un tiempo t de mezclado, con D=1x10"3cm%/s para
ambos sistemas, [38,16], en la simulacion se introdujo D y se obtuvo el tiempo
t, observacion, el tiempo t de la simulacion no es el tiempo de difusién como
normalmente se conoce.

En la figura 5.8 y 5.9 se muestran espectros tipicos de RBS, antes y
después de ser implantados, en los dos sistemas Ag/Fe y Cu/Fe con sus
respectivos iones, energias, asi como su afluencia respectivamente. Como se
observa en muchos experimentos de mezclado, los bordes en la interfase
tienen menos pronunciado el escalén después de la irradiacién (figura 5.10),
es decir la varianza o'zms se incrementa conforme aumenta la afluencia del

ion, Sin embargo uno podria darse cuenta que O’ZRBS esta compuesta de las

varianzas de la fluctuacion lateral del espesor de la capa superior, sp » €l
gradiente de la concentracion interfacial, sz:z, y una tercera la fluctuacion de

borde, 0'250,, (figura 5.10), es decir O'ZRBS = Oap + O, + szo,. El
incremento de la rugosidad de la capa superior de Ag o Cu se extiende
ampliamente debido al proceso de recristalizacion de la capa superior, como
fue lo que arrojaron los resultados, y la discusion del crecimiento del tamafio
del grano (6.1 y 7.1). La espectroscopia RBS no sélo sirvié para calcular
O'ZRBS, también monitore6 el espesor de la peliculas.
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Figura 5.10 Esquema de una pelicula bicapa a) rugosidad en la superficie de la capa
superior , b) rugosidad en la interfase, c)rugosidad de borde en presencia de difusion d) en
los tres casos resulta el mismo espectro RBS y e) rugosidad en la interfase y en la
superficie.

5.4.2 Microscopia AFM

Para estudiar el crecimiento de grano en funcion de la afluencia @ se
utilizd6 AFM, con las siguientes caracteristicas:
Se utilizé en el modo de contacto con un equipamiento Autoprobe CP (Park
Scientific Instruments) [15], con una punta de Silicio con una constante de
fuerza de 0.40 N/m y un radio tipico de 10 nm. La fuerza ejercida a lo largo
de la imagen procesada sobre la superficie de la muestra fue de 7nN. Las
imagenes consistieron de 256 x 256 plxeles y las areas exploradas
corresponden a 1000 x 1000 nm® y 500 x 500 nm’. La Microscopia de Fuerza
Atémica tamblen se usé para medir la rugosidad de la superficie &> ups
retomando ¢ rps, hay un hecho muy importante, es que la contribucion de la

rugosidad de la superficie con el espectro RBS puede ser determinada por la
Microscopia de Fuerza Atdmica segiin la ecuacion:
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a'iFM N (z, -—z) &N))

aqui, N es el numero de pixeles (256 x 256) de la imagen de AFM, z; es la
altura de la superficie en el pixel i, y z es el valor promedio, y puede ser
restado a la varianza observada por RBS. Sin embargo para poder hacer esto
los resultados de AFM presentan gran dispersion, por lo que se hizo un mejor
ajuste lineal (figuras 6.5 y 6.6). Aunado a esto, se debe tomar en cuenta que
las imagenes de AFM y los datos correspondlentes representan inicamente un
drea muy pequeiia (1000 x 1000 nm® y 500 x 500 nm?), comparada con el area
observada por el haz de He' (1 mm?). De lo dicho en la seccion 5.4.1 y la

expresion GZRBS = stup + szc, -+ Uzbo,, la tercera contribucion de rugosidad,
llamada la rugosidad de borde proviene del hecho de que la recristalizacion
también sucede en la interfase y algunos granos deben de crecer
macroscopicamente también alli. A diferencia de la rugosidad superficial la
rugosidad de la interfase se determina por una cristalizacién de la capa
superior y también por un recristalizacion de la capa de fierro. Conforme uno
incide a mas profundidad en la interfase de la muestra, es dificil ver su
evolucién por medio de la irradiacion de iones. AFM es unicamente capaz de
determinar fluctuaciones laterales de la capa superior. Lo que significa es que
c? AFM # 6%p. Como una estimacion de primer orden se puede considerar que
el incremento de la rugosidad en la interfase es igual al incremento de la
rugosidad de la superficie (figura 5.10,e), aun cuando se sabe que el
crecimiento de grano no puede ser ¢l mismo en la superficie libre del metal
(Ag o Cu) y en la interfase, es decir, Aczsu,, = Ac® ez, debido a esto, es el
porqué se tomo ¢l doble de Ac?apm, €n la graficas de las figuras 6.11 y 6.12.
En esta aproximacion se debe sobrestimar algunos casos y subestimar otros,
pero la contribucion absoluta no debe ser muy diferente.
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Por otro lado, en la mayoria de los casos la distribucién de alturas fue una
Gaussiana, aunque hubo algunas que no tuvieron distribucién Gaussiana, ver
figura 5.11 )

T
antes de serirradiada

\,/./’"\
L]
]
. | después —20
N ldeser
™~ inadiiu
= PN
-600 -300 0 300 600
A
@ ®)

Figura 5.11 a) Imagen de AFM de una pelicula Ag/Fe/Si, con 1.0 x10'® Au ** de 2.5 MeV
de energia, b) distribucion de alturas, una muy proxima al perfil de una Gaussiana y la otra
no tanto, la primera es antes de la irradiacion y la segunda después de ésta.

Con respecto  al crecimiento de los granos de cada muestra, se midieron a
partir de su imagen AFM, trazando ocho lineas, cuatro verticales y cuatro
horizontales por cada muestra. Se observaba cuantos granos completos y lo
nds redondo posible quedaban dentro de cada linea. Por cada trazo de linea se
contaba el nimero de granos. Teniendo este dato, se dividio la escala completa
de la imagen entre el numero de granos contados. Por cada linea se tenia un
valor del didmetro del grano, completando cuatro valores del diametro de la
lineas horizontales y luego se obtuvo un promedio, lo mismo para los cuatro
valores verticales. Teniendo asi dos valores de la muestra, sacando de nuevo el
promedio, siendo este el valor del tamaiio del grano, de la muestra, De ésta
manera se obtuvo el valor del diametro del grano de todas las muestras.
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5.5 Incertidumbres

5.5.1 Incertidumbres de la espectroscopia de RBS

Para el caso de los espectros RBS la forma que se obtuvo o% rps antes de
ser implantada fue bajo el programa RUMP de la siguiente manera: al hacer
las simulaciones se tomo dos simulaciones para un sélo espectro de la muestra
y se calculd el valor promedio, obteniendo asi el valor de % rus. Estas dos
simulaciones se hicieron de la siguiente manera: en la primera simulacién se
tenia el espectro bajo el programa RUMP, se tomd una “ventana” de error
entre la capa superior de la muestra (Ag o Cu) y se corrié el programa,
teniendo de esta manera o°, pus. Para la segunda simulacién, se tom6 una
“ventana” de error en la segunda capa de la muestra (Fe), igualmente se corrid
la simulacién, y se obtuvo o?; pgs. Para tomar la diferencia de estas dos
simulaciones en valor absoluto entre dos, y asi obtener la incertidumbre, es
decir:

2 2
O1RBS O 2RBS
slo2ras )= L_z__ (5.2)
2 2
o +o
donde o2 ppg=—rB5 " 2RES (5.3)

2

se hizo igual para todas las muestras antes de ser implantadas, obteniéndose
asi la incertidumbre, para luego ser implantadas de modo que se obtenga su
incertidumbre de la misma manera, una vez teniendo estas dos incertidumbres
se sumaron, es decir:

5(Acips)= 604 rps + 50 F pps 5.4
donde Achps =08 res —O'}RBS (5.5)

y esta es la incertidumbre de los puntos que aparecen en las graficas de RBS,
AO‘2R]35.
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5.5.2 Incertidumbres de la microscopia de AFM

La forma que se calculd la incertidumbre para la varianza de AFM, es decir
Ac?arm, fue por medio de la siguiente ecuacion :

2 2
lAG ArM = DO Gayss
2

s(acm )= (5.6)

donde Ac’apm = | Ac® arm — AG%r arm |, AG%Gauss = | AG? 0 Gauss — AS® £ Gauss |y
los subindices 0 y f quiere decir antes y después de ser implantada la muestra
respectivamente. La forma de obtener o Gass, fue bajo el programa PSI
ProScan que viene para analizar las muestras en el miscroscopio de fuerza
atomica, donde aparece una grafica que aproxima a una Gaussiana, de ahi se
tomo la ¢ con su conversion de escala apropiada, como se puede ver en la
figura 5.11 a), para luego calcular o

Para el caso de o de AFM el programa daba el dato de oapy directamente y
nuevamente se calculé o’apm. esta es la incertidumbre de los puntos que
aparecen en las graficas de AFM, AG% AFM.

Por otro lado la incertidumbre para el crecimiento del tamaiio del grano fue
bajo el criterio de los granos mas pequefios existentes en la imagen de AFM,
siendo estos valores del orden 20, 30, 40,50, y 70 nm de diametro. También
estas incertidumbres aparecen en las graficas del crecimiento del tamafio del
grano.

Y por ultimo la incertidumbre en el mezclado atémico Ac*mez = Ac’mus
—~2A6% Apm se calculd como:

s(ac2,, )=6(acdas )+ 5@AcE M, ) (5.7)
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Resultados

6.1 Crecimiento de grano

En la figura 6.1 se muestran las imagenes de AFM de peliculas de plata. En
6.1 a), se presenta una pelicula de plata tal y como fue depositada, se observan
granos relativamente grandes (240 nm +£10 nm), en comparacion con los de
40 nm, reportados en [16] y [17]. Esto se explica debido a que cuando el
sustrato carece de enfriamiento durante la evaporacion, la temperatura se eleva
durante el crecimiento. Debido a la alta movilidad de los atomos a altas
temperaturas, los granos son capaces de crecer. En 6.1 b) se presenta una
pelicula después de la implantacion con iones de Au®* de energia de 2.5 MeV,
a una afluencia de 1.0 x 10'° jones/ cm?, lo cual produjo un ligero incremento
en el tamafio de grano a 300 nm. En 6.1 c¢) se observa que los granos
individuales no han crecido mas, pero en cambio se han unido para formar
una esfructura mas compleja, 2ue eventualmente forma un tipo de grano
grande a la afluencia de 4 x 10'¢ jones/ cm?, como se ve en 6.1 d), donde las
estructuras del grano esférico ha desaparecido completamente. En 6.1 ¢) y f)
se tienen dos peliculas de plata implantaciéon con iones de Cu* de 2.0 MeV de
energia con afluencias de 2.0 x 10'® iones/cm® y 5.0 x 10'® iones/cm?,
respectivamente. En estos casos se observa que los granos esféricos
individuales no crecen mas de los que se observan en la muestra virgen. Los
granos esféricos no desaparecen por lo menos hasta 5 x 10'¢ Cu*/cm?.

67
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Figura 6.1 Peliculas de plata, en a) tal y como fue depositada, en b), c), y d) implantadas
con iones oro (Au®"), a 1.0 x 10'® iones/ cm?, 2.2 x 10'® jones/ cm? y 4.0 x 10'® iones/ cm?®
respectivamente. En e) y f) implantadas con iones de cobre (Cu™) a 2.0 x 10'® iones/ cm?
5.0 x 10'® jones/ cm?, respectivamente.
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En la figura 6.2 se tiene la grifica del didmetro de los granos de las
peliculas de plata, en funcion de la afluencia @, implantadas con iones de Au**
y Cu", considerando como grano la estructura esférica uniforme que se
desarrolla lentamente por la implantacién de iones. Observando directamente
de las imagenes, esta grafica muestra un ligero incremento del diametro del
grano con la afluencia en las muestras implantadas con Au, y en el caso de las
muestras implantadas con Cu, no hay incremento en el diametro del grano.
Debido al gran tamafio del diametro inicial de los granos de plata, el
incremento no es notable en la region de baja afluencia, como lo reporta la
literatura [17] y [18]. Cabe mencionar que el caso de la imagen mostrada en la
figura 6.1 (d) no esta en la grafica. De lo anterior se puede afirmar que los
granos esféricos han alcanzado un valor “limite” y entonces son “absorbidos™
por la estructura “aglomerada”. Se puede decir que este “tamafio limite” es un
tipo de tamafio de saturacién, donde es mas grande para los granos en las
muestras implantadas con oro que en las implantadas con cobre.
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Figura 6.2 Grafica del diametro del grano promedio de las peliculas de Plata en funcién de
la afluencia @, las lineas punteadas representan los ajustes lineales.
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En la figura 6.3 se muestran las imigenes de una serie de peliculas de cobre.
Como en el caso previo, se muestra en 6.3 (a) la topografia de la pelicula tal
como fue depositada, donde ahora el tamaiio del grano es 130 + 10 nm. En 6.3
(b) la imagen de una pellcula después de ser implantadas con Au a una
afluencia de 1 x 10'¢ jones/cm? con una energia de 2.5 MeV de iones de Au?*
Se observa un incremento en el tamaiio de grano de 300 + 10 nm. En 6.3 (c)
los granos de cobre han crecido mas atn y tamblen se acumulan juntandose
estos después de la afluencia del ion de 2.5 x 10'® iones/cm® formando una
gran estructura en 6.3 (2 ) después de ser implantada con una afluencia del ion
de 4.0 x 10" iones /cm®. En 6.3 (¢) y (f) se presenta el caso de dos peliculas
de cobre im 1plantadas con iones de Cu de 2.0 MeV de energia, con afluencias
de 2.0 x 10'° jones/cm® y 4.5 x 10'° jones/cm? respectivamente. Se observan
los mismos efectos que en el caso de las peliculas implantadas con Au.
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Flgura 6.3 Pehculas de cobre, en a)taly como fue dePosnada, en b) c),yd) lmplamadas
con iones oro (Au®*), a 1.0 x 10'° jones/ cm?, 2.5 x 10" iones/ cm? y 4.0 x 10'¢ iones/ cm
respectlvamente En e)y f) implantadas con iones de cobre (Cu*) a 2.0 x 10'® jones/ cm?
4.5 x 10" jones/ cm?, respectivamente,
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Similarmente, en la figura 6.4 se muestra la grafica del didmetro del grano
de las peliculas de Cu, en funcidén de la afluencia @, implantadas con iones de
Au®" y Cu", utilizando 1a misma definicion de grano. El crecimiento de grano
es en prlmera aproxxmaclén lineal hasta la afluencia del ion de alrededor de
4.0 x 10'® jones/cm® y no hay ninguna diferencia evidente entre las tasas de
crecimiento para los iones de Cuy Au . Después de esta ultima afluencia, el
tamaiio de grano de las peliculas implantadas con Cu alcanzan el “valor de
saturacion” (~ 350 nm), en tanto los granos esféricos en las peliculas
irradiadas con Au se ve que desaparecen.

Ademas del crecimiento uniforme de los granos esféricos, hay un segundo
efecto de la implantacién del ion sobre la superficie de la pelicula: la
aglomeracion de granos esféricos. Este mecanismo se produce
simultineamente y da origen a grandes estructuras, que podrian eventualmente
también ser llamadas “granos”. Contrario a lo usual, el crecimiento esférico de
granos primarios, esas grandes estructuras no estan caracterizados por ninguna
forma, mas bien como formas de fractales. Sin embargo es importante
mencionar que estas estructuras son mucho mas “redondas” en las muestras
implantadas con iones de cobre que las implantadas con iones de oro.
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Figura 6.4 Grifica del didmetro del grano promedio de las peliculas de Cobre en funcion
de la afluencia ®, las lineas punteadas representan los ajustes lineales.
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En la figura 6.5 se tiene la grafica de la rugosidad Ac®apm de las peliculas
de plata implantadas con Au y Cu, como funcién de la afluencia @ del i6n.
De la grafica se observa un incremento de la rugosidad de la superficie con la
afluencia @ del ion. El valor calculado de la tasa de rugosidad Ac*arm / AD
para el ion de Au*™ y Cu® son 1.02 + 0.16 nm* y 0.134 + 0.033 nm*
respectivamente.
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Figura 6.5 Incremento de la rugosidad AGZAFM en las peliculas de plata, como funcién de
la afluencia ® de los iones de Au y Cu, Las lineas punteadas representan el mejor ajuste
lineal.
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En la figura 6.6 se tiene la grafica de la rugosidad Ac?arm de las peliculas
de cobre implantadas con Au y Cu, como funcién de la afluencia @ del i6n.
De la gréfica se observa que no hay gran diferencia en la rugosidad entre los
dos tipos de iones, lo cual estd de acuerdo con el crecimiento de grano
observado. El valor calculado de la tasa de rugosidad A prm / AD para el ion
de Auy Cuson 0.124 + 0,080 nm* y 0.108 + 0.016 nm* respectivamente.
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Figura 6.6 Incremento de la rugosidad AO’zAFM en las pelfculas de cobre, como funcién de
la afluencia @ de los iones de Au y Cu. Las lineas punteadas representan el mejor ajuste
lineal.
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6.2 Mezclado atémico (mixing)

En la figura 6.7 se tiene el cambio en las varianzas, AG?Rps = G’res (@) -
o’res (0), para peliculas de cobre, como funcién de la afluencia @, cuya
irradiacion fue a temperatura ambiente con jones de Cu' de 2.0 MeV de
energia, la dependencia de las varianzas de ® y 0, significa que fue después y
antes de la irradiacion respectivamente.
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Figura 6.7 El ancho de la interfase Ac’rss como funcion de la afluencia ®, medida con
RBS, para peliculas de cobre irradiadas con cobre de 2 MeV de energia.
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En la figura 6.8 se tiene el cambio en las varianzas, Ac’gps = o’pps () —
oRos (0), para peliculas de cobre, como funcién de la afluencia @, cuya
irradiacion fue a temperatura ambiente con iones de Au** de 2.5 MeV de
energia, la dependencia de las varianzas de ® y 0, significa que fue después y
antes de la irradiacion respectivamente.
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Figura 6.8 El ancho de la interfase Ao’gss como funcidn de la afluencia ®, medida con
RBS, para peliculas de cobre irradiadas con oro de 2.5 MeV de energia.
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En la figura 6.9 se tiene el cambio en las varianzas, Ac’gps = O RrES (@) -
o’res (0), para peliculas de plata, como funcién de la afluencia @, cuya
irradiacién fue a temperatura ambiente con iones de Cu' de 2.0 MeV de
energia, la dependencia de las varianzas de @ y 0, significa que fue después y
antes de la irradiacion respectivamente.
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Figura 6.9 El ancho de la interfase Ac’gps como funcién de la afluencia ®, medida con
RBS, para peliculas de plata irradiadas con cobre de 2.0 MeV de energia.
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En la figura 6.10 se tiene el cambio en las varianzas, Ac’gps = o7gas (@) —
o’wes (0), para peliculas de plata, como funcién de la afluencia ®, cuya
irradiacion fue a temperatura ambiente con iones de Au** de 2.5 MeV de
energia, la dependencia de las varianzas de @ y 0, significa que fue después y
antes de la irradiacion respectivamente.
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Figura 6.10 El ancho de la interfase Ac?rps como funcién de la afluencia @, medida con
RBS, para peliculas de plata irradiadas con oro de 2.5 MeV de energia.

A continuacién se presentan las graficas del mezclado efectivo, Ac*ye; =
Ac?rps — 2A6%Arm, como funcion de la afluencia del ién @ experimentalmente,
el factor 2Ac?arm, es el doble de la rugosidad de la AFM calculada por los
ajuste lineales, dadas por las figuras 6.5 y 6.6, cuya decision de tomar el doble
de la rugosidad se discutid en la seccidén 5.4.2; asi como los valores de los
parametros utilizados en las ecuaciones (3.7) y (3.8), dados en la tabla 6.1,
que permitio hacer el calculo tedrico del modelo balistico dado por la ecuacién
3.7, para las cuatro series ion-pelicula bicapa, solo para el caso de las peliculas
de cobre con sus dos tipos de iones también se graficé el modelo “spike”
térmico global dado por la ecuacién 3.8, mas adelante se dara el por qué
unicamente hay poco mezclado en las peliculas de cobre bajo este modelo de
“spike” térmico y no en las peliculas de plata.
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Figura 6.11 Mezclado efectivo Ac%me: = AGrps — 2A0%arm como funcién de la afluencia
del i6n @: a) para la serie de peliculas Cu / Fe irradiadas iones de Cu® de 2.0 MeV de
energia a temperatura ambiente y b) para la serie de peliculas Cu / Fe irradiadas con iones
de Au** de 2.5 MeV de energia a temperatura ambiente
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Figura 6.12 Mezclado efectivo Ac%ne: = Ao rps — 2A0°Apm como funcién de la afluencia
del i6n @: a) para la serie de peliculas Ag / Fe irradiadas iones de Cu* de 2.0 MeV de
energia a temperatura ambiente y b) para la serie de peliculas Ag / Fe irradiadas con iones
de Au®' de 2.5 MeV de energia a temperatura ambiente.
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6.2.1 Prediccién del modelo balistico de “spikes” térmicos

De la ecuacion 3.7:

Aoty =(T, /3P)(Rc2 /E4 )FD‘D

cuyos parametros se explicaron en la seccién 3.2.1, unicamente I'g = 0.608,
R.=1nm y E4= 20 eV fueron los mismos valores para las cuatro series de i6n
pelicula, en la tabla 6.1 se encuentran los otros parametros, quedando solo ©
como variable independiente.

Pelicula Ton p Fp k =Ac’/D
bicapa {nm™) [eV/A°] [nm*)
Cu/Fe Cu 84.75 85 0.1016
Cu/Fe Au 84.75 610 0.729
Ag/Fe Cu 71.75 83 0.117
Ag/Fe Au 71.75 600 0.847

Tabla 6.1

6.2.2 Prediccion del modelo de “spike” térmico global
De la ecuacion 3.8 :

Ao-z =l Kl Fg (1 K2 AH”IGZ )
AP 2 NSB(AH L, ) AH ¢

cuyos parametros también se explicaron en la seccion 3.2.1, excepto que
AHcqn, es la energia de cohesién del sistema bicapa, como es en la interfase se
tomo un promedio de las dos capas dado por :

coh mez

AHGHT = —%(AHEO';, + AHE )+ AHCH P (6.1)

para el caso de del sistema bicapa Cu/Fe. Analogamente se tiene para el
sistema bicapa Ag/Fe:

A4 Fe _ 1 (AH;g;’, +AH§;;,)+ AH g/ Fe 6.2)

coh == 5
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los valores de la energia de cohesion y el calor de mezclado de los sistemas
bicapa se tomaron de la referencia [19] y [20] respectivamente:

AHSH =3.49¢eV [ atom, AHES = 428eV | atom,
AH4E =2.95¢V Jatom, AHS"!T® =40.13475eV /atomy

coh — mex

AHGH e = 40290eV / atom

de estos valores se tiene el factor de la ecuacion 3.8:

Cul Fe
(1 + ko A—H%%T,L—) =+0.015492
AHcoh

AH’:{’:./FC
y (1 + k2 —A—_',—"{‘;{—/Fc— =—1.389

coh

De los resultados experimentales de la graficas de la figura 6.11 se observa
que si hay mezclado atémico en el sistema Cu/Fe y esto se refleja de alguna
manera por el factor muy pequefio + 0.015492 del modelo “spike” térmico
global, y para el caso del sistema Ag/Fe de la figura 6.12 no hay mezclado
atomico, reflejandose esto en el factor negativo del mismo modelo, por lo que
tinicamente se calculd la tasa de mezclado para los iones de Cu* y Au**, dados
en la tabla 6.2.

Pelicula Ion N Fp k = AcY/AD
bicapa [nm™) [eV/A°] [nm*]
Cu/Fe Cu 84.75 85 8.5x 107
Cu/Fe Au 84.75 610 44x107
Ag/Fe Cu 71.75 83 NO
Ag/Fe Au 7175 600 NO

Tabla 6.2



Cap. 6 Resultados 83

6.2.3 Prediccién del modelo de “spike” térmico local

Para el caso del modelo “spike™ térmico local cilindrico dado por la
ecuacion (3.9) cuyos parametros se explicaron en la seccion 3.2.2, en ambos
sistemas bicapa Cuw/Fe y Ag/Fe no hay mezcla bajo este modelo, debido a los
valores negativos de los siguientes factores, con k; =50:

[1 +ky QH—&EJ =-0.796
AHGH™

Ag/l Fe
y 1+k2 A—H_ﬂlﬁ’g—/—ﬁe_}=—3.360
AIqlcoh

y para el caso de la energia de depdsito critica Fp™ dada por la ecuacion
(3.10), los valores utilizados para obtener la Fp™ de la tabla 6.3 fueron:

a) sistema bicapa Ag/Fe, N = 71.75 nm™, con Cu como ion Z,=29, Ag
como blanco Z,=47, M;(Cu)=63.55uma y M;(Ag)=107.87uma. y cuando el
ion fué Au Z;(Au)=79 y Mi(Au)=196.970uma

b) sistema bicapa Cu/Fe, N = 84,75 nm™, con Cu como ion Z; = 29, Cu
como blanco Z, =29, M;(Cu) = 63.55uma y M;(Cu) = 63.55uma, y cuando el
ion fue Au Z,(Au)=79 y M;(Au)=196.970uma.

Pelicula bicapa ~ Ion Fp®*
[eV/A®]

Cu/Fe Cu 280

Cu/Fe Au 1020

Ag/Fe Cu 270

AgiFe Au 1140

Tabla 6.3
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Capitulo 7

Discusién
7.1 Crecimiento de grano
De lo dicho en el inicio del capitulo III, se obtiene la ecuacién:

D" - D = k® 7.0

donde Dy y D son el didmetro del grano inicial a la afluencia @, k una
constante. En el caso ideal, donde tinicamente la fuerza motriz es la que actia
durante el movimiento atomico, descrito por las ecuaciones (3.1) y (3.2), se
obtiene el valor de n = 2. Sin embargo, se han encontrado muchas
divergencias y son atribuidas a pequefias cantidades de impurezas, asi como
también a burbujas de gas, lo cual produce fuerzas independientes sobre el
tamafio de grano. A pesar de que estas suposiciones han funcionado
adecuadamente (para afluencias bajas) se debera reportar que el
“calentamiento” producido por los “spikes” térmicos se limita s6lo a pequeiias
regiones del espacio. Existe evidencia de la importancia de la localidad de
estos efectos, en los trabajos de Liu y colaboradores [2], ya que el tamaiio de
saturacion esta claramente relacionado con el tamafio de la cascada. De hecho
tampoco esto se reproduce por la ecuacién (7.1).

Debido a que las peliculas de plata inician con un diametro de grano
grande Dy, no se observa crecimiento de grano importante cuando se irradid
con iones de Au y tampoco se observa crecimiento de grano cuando se irradié
con iones de Cu, coino se muestra en la figura 6.2, a pesar de la gran afluencia
utilizada. Esto estd de acuerdo con la suposicién de que el crecimiento de
grano esta fuertemente relacionado con el “tamaiio de la cascada”. Los iones
de Au producen mas cascadas que los iones de Cu y por lo tanto mayor
crecimiento de grano. En el caso de la irradiacion con Au, el tamafio de
saturacion es mas grande que el didmetro del grano tal como fue crecida o
depositada la pelicula y los granos tienden a crecer lentamente (antes de que
desaparezcan), en tanto para el caso de la irradiacion con iones de Cu el valor
de saturacion se aproxima al mismo diametro del grano tal como fue crecida o
depositada la pelicula y por lo tanto no hay crecimiento (esféricos) como tal.

La movilidad del borde de grano M, de la ecuacion (3.1), tiene una
componente independiente y dependiente de la temperatura: M = Mj,q + Mgcp.
En el crecimiento de grano inducido térmicamente, se ha conocido que
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produce granos de forma esférica. Este fenémeno se explica en términos del
equilibrio termodinamico, donde los granos tienden a tomar la forma de menor
energia y se exhibe por medio de una forma esférica. El hecho de que los
granos de plata presentan un crecimiento de forma esférica significa que hay
efectos dependientes de la temperatura para las peliculas irradiadas a
temperatura ambiente, como se reportd anteriormente. Mientras que a baja
temperatura, la movilidad no depende de la temperatura, ahi el proceso es
diferente y no se observan granos esféricos, [16-18].

Por otro lado, los granos de cobre crecen cuando las peliculas son
irradiadas con iones de Cu, asi como cuando son irradiadas con iones de Au.
En ambos casos los valores de saturacién estin por arriba del didmetro del
grano tal como se deposité la pelicula. Sin embargo, como en los ajustes
lineales que se muestran en la figura 6.4, no hay diferencia importante entre
las tasa de crecimiento para los dos tipos de iones, aun cuando los iones de oro
fueron depositados alrededor de 4.8 keV/nm en colisiones elasticas, (0.1nm =
1A), donde esta es cinco veces mas la energia depositada por los iones de
cobre (Fp = 0.77 ke V/nm). Estas energias depositadas se calcularon por medio
del programa TRIM [21]. La independencia de la tasa de crecimiento sobre el
tipo del ion y la densidad de energia depositada, indica que el principal
mecanismo de crecimiento de grano en las peliculas de cobre debe ser el
resultado del sobrecalentamiento de la muestra. En otras palabras, a 300 °K, la
movilidad de la frontera de grano en el cobre esta casi dada por la componente
de dependencia de la temperatura[4]. La influencia del tipo del ion, se observa
por el hecho de que a pesar, de la “saturaciéon del tamaiio del grano” en
peliculas de cobre ésta se alcanza después de la afluencia del ion alrededor de
4.0 x 10" jones/cm® para los dos tipos de iones, el tamaiio de grano en las
muestras irradiadas con iones de cobre permanece constante hasta 6 x 10'¢
jones/cm?, mientras que los granos esféricos en las muestras irradiadas con
iones de oro se ve que desaparecen antes. En el dltimo caso el “valor de la
saturacion” estd dado primeramente por la apariencia de que estructuras
grandes absorben a los granos individuales.

Para el caso de los granos aglomerados en las peliculas de plata después de
ser irradiados por los iones de oro y cobre, se observa que la aglomeracion
producidos por los iones de cobre son mds redondos que los producidos por
los iones de oro, como se observa en la figura 6.1 (d) y (f). Este
comportamiento también es vélido para las peliculas de cobre, ver figura 6.3
(d) y (f). Se observa una similitud en la evolucion de los patrones de los
fractales en las peliculas de cobre al compararlos con las peliculas de plata.
Esto significa que el tipo de ion debe determinar el crecimiento del grano de
forma fractal. El mecanismo para esto podria estar en el tamaiio de la cascada.



Cap. 7 Discusién 87

Si la cascada es pequeiia (iones de cobre), los defectos producidos pueden ser
mas facilmente incorporados en una frontera de grano que cuando la cascada
es mas grande (iones de oro), donde los defectos pueden interactuar en mas de
una frontera de grano.

En términos de los “spike” térmicos se puede decir que en los dos sistemas
(Ag y Cu), si el volumen del “spike” térmico de forma liquida es mayor (para
iones de Au), existe una alta probabilidad para la formacién de patrones de
forma de fractales, conforme el volumen del “spike” térmico alcanza
rapidamente la temperatura ambiente. El efecto de la formacién de
aglomerados en peliculas de plata también se ha observado en la irradiacién a
bajas temperaturas [16] y [18]. En este caso el comportamiento térmico no
estd presente, consecuentemente después de la irradiacién no hay formacion
de granos, unicamente aglomeraciones de formas no uniforme. El efecto de
baja temperatura es la reduccion en el defecto de la movilidad, y de esta forma
no sigue un crecimiento de grano dado por la ecuaciéon (3.2). Por lo dicho
anteriormente se le atribuye una evoluciéon de aglomerados de naturaleza de
forma fractal a la irradiacién de iones, como lo mostré Cheng [13]. Una
observacion detallada de las imdgenes de AFM muestran inmediatamente que
aun los granos esféricos no tienen siempre un borde uniforme bien definido,
pero en vez de esto tiene una curva suave. Se puede pensar que la formacion
de granos “esféricos” es el resultado, primero de la agregacion de los granos
pequefios, dando la forma de fractales, donde después se colapsa en un sélo
grano debido al movimiento de los defectos que siempre tienden a minimizar
la energia de superficie de acuerdo con la ecuacién. La manera en que los
defectos se mueven (es decir su movilidad) con el ion y las cascadas dispersas,
estan ciertamente bien determinada por la temperatura, asi también como por
la estabilidad de la estructura del grano en el cual se producen éstos.

7.2 Mezclado atéomico (mixing)

El mezclado atémico inducido por iones en sistemas bicapas ha sido
estudiado en una gran variedad de estos. Los resultados han sido reportados
por Cheng [13], Nastasi y Mayer [22], Bolse [9,23] y Averback [24] entre
otros. Aunque se han elaborado diferentes modelos para explicar el mezclado
atdmico, todavia existen caracteristicas desconocidas, por ejemplo la
importancia de los “spikes”.

Los dos sistemas estudiados aqui son inmiscibles en el estado solido:

AH,“;?EIZ =+19KJ / mol para Cul Fe y +42K.J I mol para Ag |/ Fe,
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por lo que se espera encontrar una pequeiia tasa de mezclado o nada de
mezclado en ambos sistemas. Como se menciond en la introduccion el sistema
Cuw/Fe es miscible en el estado liquido, sin embargo la implantacion fue a
temperatura ambiente, para que una cantidad de segregacion diera lugar
después de la implantacién. Los sistemas inmiscibles han ayudado a descubrir
algunas propiedades en el mezclado atomico [16,6]. Aunque todos los analisis
deben de ser hechos con mucho cuidado para llegar a conclusiones aceptables.
En sistemas inmiscibles, el mezclado atémico es pequefio y tiende a
diferenciarse de otros efectos, como la rugosidad de superficie y el
crecimiento de grano inducido por iones como se reporta en los resultados. En
la tabla 7.1 se resumen las condiciones experimentales, asi como los célculos
teodricos y los resultados experimentales.

Pelicula | Ion | Rp o Fp*" Kia= Kyto = Kioc = Kerp =
bicapa (nm] | [eV/A®} |[eV/A®] | AGY/A® | Ac*/AD | Ac/AdD Act/AD
[nm‘] [nm‘] [nm‘] [nm"]
Cu/Fe | Cu | 690 85 280 0.1016 [85x10°| NO [0.404+0.11
Cu/Fe | Au | 255 610 1020 0729 [44x107] NO {1.67+0.24
Ag/Fe | Cu | 705 83 270 0.117 NO NO [-0.133+£0.05
Ag/Fe | Au | 270 600 1140 0.847 NO NO 10.150+0.17
Tabla 7.1

En la tercera columna Rp es el alcance proyectado en las muestras y en la
cuarta columna F, es la densidad de energia depositada a lo largo de la
pelicula, via colision elastica. Esta fue determinada usando el programa TRIM
[21], tomando en cuenta la mayor generacion de las cascadas de colisiones. La
energia depositada Fp esta relacionada al nimero de atomos transportados por:

Fp=Qnp +ng)Ep .1

donde np y nr denotan el nimero de desplazamientos y reemplazamientos de
las colisiones respectivamente y Ep es la energia de desplazamiento umbral
(=25 eV).

Se calculé y probé que la mayoria de los iones se frenaban a una cierta
profundidad de la muestra, es decir més alla de la interfase. Al mismo tiempo,
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que una gran cantidad de energia se depositaba en la interfase por medio de
colisiones atomicas. Para tener un punto de comparacion, se calculé la energia
critica de depdsito dada por la ecuacién (3.10) para la transicion de un “spike”
térmico local a uno global. Los resultados de estos calculos se muestran en la
quinta columna de la tabla anterior. Se observdé que en todos los casos la
densidad de energia de depdsito esta por debajo de la energia de depdsito
critica Fp® y por lo tanto no se espera un “spike” térmico global.

En la columna seis, siete y ocho se muestran las predicciones dadas por el
modelo balistico kea , €l modelo *“spike” térmico global kg, y el modelo
“spike” térmico local cilindrico k. respectivamente. Se observa que el
modelo balistico siempre predice mezclado atémico, conforme las
propiedades termodinamicas no se toman en cuenta. Por otro lado, el
mezclado por “spike” térmico depende del modelo usado. Para el sistema
Ag/Fe el cual es inmiscible en el estado solido asi como en el estado liquido,
no se predice mezclado en ningun caso. El modelo “spike” térmico local
dado por la ecuacion (3.9) tampoco predice mezclado atémico en el sistema
Cuw/Fe. Aunque la formaciéon de “spike” térmico global es improbable que
suceda, este modelo tiene la virtud de predecir correctamente ¢l mezclado en
el sistema Cu/Fe y la carencia de mezclado en el sistema Ag/Fe.

Finalmente en la dltima columna ke se tiene la tasa de mezclado
experimental. Todas las fuentes de incertidumbre experimental se han
considerado, excepto en la suposicion de que la rugosidad en la interfase es
igual a la rugosidad de la superficie.

Las tasas de mezclado experimental con su incertidumbre experimental es
insignificante para el sistema Ag/Fe y mas grande que el predicho
balisticamente para el sistema Cu/Fe. En las interacciones atomicas se han
distinguido cuatro fases: 1) la cascada de desplazamiento la cual se gobierna
principalmente por procesos balisticos y que explica sucesivamente el
mezclado atémico en sistemas ligeros, 2) una fase de transicion donde la
energia se distribuye en las vecindades de los atomos para dar inicio a los
“spikes” térmicos, 3) en la fase “spike” térmico donde la energia es
compartida por muchos atomos, cuando las condiciones estan dadas por la
teoria de fractales [13] y finalmente la fase de relajacion ( o Radiation
Enhanced Difusion) donde los defectos producidos por la irradiacion,
promueve el movimiento a temperatura ambiente. Las tres primeras etapas se
ilustran en la figura 7.1, la cual explica la distincion de estos tres estados, la
cual indica el nimero de atomos desplazados contra el tiempo en
picosegundos, para una cascada en Wolframio (W) o tungsteno a una energia
de 2.5 keV usando una simulacién de dinamica molecular; la explicacién de
ésta en forma breve se encuentra en pie de la figura 7.1, [25]. Los resultados
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que se muestran en este trabajo se parecen a un estado que es compatible con
el estado liquido en el diagrama de fase. Esto puede ser dificilmente explicado
por otros medios, pero por la suposicion de que el estado mdas importante para
el transporte atémico es actualmente el “spike” térmico a altas temperaturas
locales. Si el estado balistico hubiera sido el mas importante, el mézclado
atémico pudiera haberse observado en el sistema Ag/Fe. Si uno se guiara
termodimicamente, el movimiento de defectos hubiera sido probado que fuera
posible durante el estado de relajacion [26], esto también podria explicar el
proceso de demezclado en el sistema Ag/Fe, asi como en el caso del sistema
Cu/F. Pero esto no fue el caso y el resultado experimental que tuvo el sistema
Cu/Fe fue una suma de procesos de mezclado fuertemente sugerido que toma
lugar a alta temperatura con el “spike” térmico. La fase de segregacion y
demezclado podria haber ocurrido en la fase de relajacion, pero esto no
significa algo tan fuerte para revertir el mezclado durante los dos primeros
estados del proceso.

28 B T |

24

20

16

12

Numero de atomos desplazados

1 1 ]

0 0.5 1.0 1.5
Tiempo (ps)

Figura 7.1 Las tres distinciones de fase aparente: I) la fase de desplazamiento inicial en la

cual muchos atomos son desplazados de la red, IT) una fase de transicion y III) la fase de

“spike” térmico la cual simula el movimiento de defectos puntuales inducen
recombinaciones adicionales y de mezclado atdmico.

0 .
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Haciendo referencia a la figura 7.1 la simulacion por dinamica molecular
{que en este trabajo de tesis no se utiliz6) podria ser una herramienta de
trabajo muy 1til, usando a su vez computadoras mas rapidas, para discernir
mejor el transporte atomico debido al bombardeo de iones. Seguramente, en
un futuro la evolucidn de los “spikes” térmicos, los cuales estan lejos del
equilibrio termodinamico, deberan estar mejor explicados. Se necesitan mas
trabajos a bajas temperaturas, para reducir el efecto del aumento de difusion
por radiacion, asi como irradiar con iones pesados para dar la transicion de un
“spike” térmico local a uno global y otros métodos se necesitan para
diferenciar el mezclado microscépico y el crecimiento de grano en la interfase.
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Capitulo 8
Conclusiones

Para el fenémeno de crecimiento del tamafio de grano al haber implantado
con jones de Cu’ de 2 MeV de energia y de Au** de 2.5 MeV de energia (altas
energias) en ambos sistemas y haber implantado a temperatura ambiente, la
energia de depdsito es mds uniforme hasta los 120 nm desde la superficie
hasta el interior de la pelicula, mientras que la temperatura por la implantacién
admite efectos térmicos. En las peliculas de cobre, los efectos térmicos son
mas importantes que en las peliculas de plata.

De los resultados de esta tesis, a temperatura ambiente, los granos de Cu y
Ag crecen lentamente de una manera uniforme produciendo granos esféricos,
en forma similar al crecimiento de grano por calentamiento térmico. Sin
embargo, al mismo tiempo, los granos aglomerados en forma fractal, forman
en primer instancia estrucluras no uniformes para luego llegar a este
importante mecanismo para crecer los granos.

Tomando en cuenta esto, asi como los mecanismos bien conocidos del
crecimiento de grano por calentamiento y reportado el hecho por la literatura
{16,17], se puede decir con gran extension, que el crecimiento del tamaiio de
grano inducido por el bombardeo de iones, se produce por dos mecanismos
diferentes: a) Un mecanismo térmico, el cual produce granos esféricos
uniformes y b) Un mecanismo relacionado a la irradiacion que produce de
manera lateral granos de forma plana no uniforme. Dependiendo de la
temperatura de la irradiacién y las propiedades del material, un mecanismo u
otro predomina. Estos dos efectos pueden ser independientes.

Para el caso de mezclado atomico se muestra que éste se hace presente en
el sistema Cu/Fe y es mas grande que el predicho por el modelo balistico,
mientras que el mezclado atomico no ocurre en el sistema Ag/Fe, cuando se
implanté a ambos sistemas a temperatura ambiente con 2.5 MeV de energia
con jones de Au** y 2.0 MeV de energia con iones de Cu’. Este resultado
sostiene firmemente la importancia del movimiento atémico con la fase
“spike” térmico sobre el inicio de la colision de cascada (para el sistema
Ag/Fe es demezclado) y sobre el movimiento de los defectos inducidos por la
irradiacion después del “spike” térmico (ademas de ese mezclado en Cu/Fe, el
cual esta en concordancia con la miscibilidad térmica del sistema en el estado
liquido). Se puede decir que los resultados experimentales se asemejan
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termodinamicamente al estado liquido a altas temperaturas, esto esta de
acuerdo con la suposicién de que en el movimiento interno atomico, el “spike”
térmico se asemeja a una forma liquida.




Apéndices
Apéndice A

Calor de mezclado y energia de cohesion

Se dice que dos sistemas bicapa tienen las mismas respuestas balisticas para
el mezclado atémico, cuando sus parametros se aproximan a ser semejantes
para las interacciones ion-solido: densidad, nimero y masa atémica. Y con
estas caracteristicas se espera que ambos tengan el mismo o parecido
mezclado atdémico, sin embargo hay experimentos que demuestran que cierta
clase de sistemas tienen distinto mezclado atomico, siendo diez o hasta sesenta
veces mas ¢l mezclado en uno y en otro casi nulo. Estos y otros resultados se
atribuyen a las diferencias de miscibilidad entre los dos sistemas, siendo uno
completamente miscible en el estado sélido y liquido, mientras que en otro es
completamente inmiscible en los mismos estados, [38]. Esto se ve reflejado en
las diferencias existentes en el calor de mezclado, AH,,.,, para estos sistemas.
Como ejemplos de esto se tienen los siguientes sistemas en la tabla A.1

Sistema bicapa AH e, (kJ/g-atom)
Aw/Cu -
W/Cu +36
Hi/Ni -62
HI/Ti : 0

Tabla A.1. Calor de mezclado para algunos sistemas bicapa

En esta tabla se observa que las tasas de mezclado mas altas son para los
sistemas Au/Cu y Hf/Ni son un calor de mezclado negativo, entre mis
negativo sea el calor de mezclado mayor sera el mezclado atémico de los
sistemas. El calor de mezclado es similar al calor de la formacién de la
aleacidn, es decir da una medida de como los diferentes elementos se atraen el
uno al otro.

La energia de cohesidn es la energia que mantener a un material unido, y se

define como la diferencia entre la energia del sélido y la energia y la energia
del mismo numero de atomos neutros libres en la separacion infinita, [38].
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Apéndice B

Funcién de distribuciéon de velocidades de Maxwell-Boltzmann

La funcién de distribucién de velocidades de Maxwell-Boltzmann f{(V)
satisface la siguiente ecuacion:

%@= 11(2%4 (B.1)

donde N(V) es el numero de particulas con velocidades entre Vy V+dV, N es
el namero total de particulas, y f(V)dV es la probabilidad de que la velocidad
esté en el intervalo entre Vy V+dV. Y f(V) estd dado por:

32
FV)=4 ﬁ}) V2~ ot (B2)

donde m es la masa de una particula, k es la constante de Boltzmann, T la
temperatura en °K. Para encontrar el valor promedio de V se usa la siguiente
ecuacion:

=]

V= ." vF()av (B.3)

]
y al efectuar la integral de obtiene el valor promedio de V:

v [B
V== (B.4)
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Funcién de distribucién de la energia cinética de Maxwell-Boltzmann

Para el caso de la distribucion de la energia cinética de Maxwell-
Boltzmann, la funcion de distribucién se calcula de la siguiente manera:
sustituyendo mV? /2 por E, en (B.2) y por diferenciacion dE = mVdV, ya que
de manera semejante se pretende representar en forma similar f(E)dE. Cuya
funcion de distribucién de energia cinética de Maxwell-Boltzmann tiene la
siguiente ecuacion:

d—N]éE—) = f(EME (B.5)

donde N(E) es el nimero de particulas con energia cinética entre E y E+dE, N
es el nimero total de particulas, y f(E)dE es la probabilidad de que la energia
esté en el intervalo dE. Y f(E) esta dado por:

f(E)= (ﬁ% EY2e7E fxr (B.6)

donde E = 1/2mV?, k es la constante de Boltzmann, T la temperatura en °K.
Para encontrar el valor promedio de E se usa la siguiente ecuacion:

[>2]

E= J'Ef(E)dE B.7)

0

y al efectuar la integral de obtiene el valor promedio de E:

E-= %kT (B.9)
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La ley de distribucion de Maxwell-Boltzmann se enuncia de la siguiente
manera: se considera un nimero grande de particulas o sistemas de particulas
que pueden existir en por lo menos dos modos o lugares, Se dice entonces que
pueden existir por lo menos en dos estados. Cuando las particulas se
encuentran en el estado 1 su energia total es E,, cuando se encuentran en el
estado 2, su energia total es E,. Ademas, se supone que si E, = Ej, las
particulas se encontraran indistintamente en el estado 1 o en el estado 2. En
otras palabras, las particulas no prefieren ningin estado si E, = E,. Bajo estas
consideraciones, y cuando el nimero de particulas en cada estado ha llegado
ha ser constante, el niimero de particulas que se encuentran en el estado 1,n,,
esta relacionado con el niimero de particulas en el estado 2, n,, por la siguiente
relacion:

m_ e (B.9)

ny

que se conoce como la distribuciéon de Maxwell-Boltzmann. (Si los estados no
son igualmente probables cuando E; = E,, entonces esta expresién debe
modificarse). De esta relacién se observa que si la energia del estado 1 es
mayor que la energia del estado 2, E; > E,, se tendra n;/n; < 1. En otras
palabras, las particulas prefieren ocupar los estados de energia mas baja. Por
ejemplo en la situacion ridicula cuando la particula es una roca, la roca
prefiere rodar cuesta abajo.
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Apéndice C
Implantacién de iones

El arreglo geométrico tipico de un experimento de implantacién de iones
se observa en la figura C.1. El haz es unidireccional, digamos que viaja en
direccion z, y los proyectiles (iones) arriban aleatoriamente a la superficie del
blanco (muestra). Todos se colocan finalmente a una profundidad de unos
cuantos pm por debajo de la superficie. Puesto que los iones tiene una carga
eléctrica, el haz de iones constituye una carga i, que en la practica se mide en
nanoamperes (nA) o en microampers (nA). 1 pA de proyectiles de carga +e
equivale a 6.242 x 10'? proyectiles/s. La corriente integrada en el tiempo t que
dura el bombardeo, es la carga total depositada, que suele medirse en
microcoulombs (nC). 1 (uC) de proyectiles de carga -+e corresponde a 6.242
x 10" proyectiles.

Los implantadores de iones normalmente cuentan con un dispositivo que
barre el haz de proyectiles en las direcciones x-y, es decir en una cierta area A
de la muestra. La densidad de proyectiles implantados naturalmente dependera
del area seleccionada, que en la figura se representa como un circulo en el
plano x-y. Se llama afluencia @ al nimero total de proyectiles por unidad de
area que llega ala muestra en un experimento dado, resultando:

_ it

QA
donde por sencillez se ha supuesto que i es constante en ¢l tiempo. Si i esta en
Ampers, t en segundos, Q es la carga de cada proyectil en Coulombs, y A esta
en cm®, la afluencia ® queda en proyectilesiem® o simplemente (cm™).
Naturalmente, si se quiere una afluencia grande, se puede lograr: con una
corriente alta, un tiempo largo, o en un area pequeiia, o con combinaciones
apropiadas de estos parametros.

(.1
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fones

|

v
muestra v

A4

10 cm. ——————>

Figura C.1 Geometria tipica de un experimento de implantacion de iones. El haz incide
normal a la superficie bombardeada, de didmetro 10 cm. .
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