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INTRODUCCION.

La ciencia y tecnologia de materiales se ha constituido como una fuente muy compleja de
investigaciones. La creacion de materiales con caracteristicas especiales de acuerdo a lo necesitado, es
un reto al cual, los cientificos de nuestro tiempo se enfrentan todos los dias. Muchas técnicas de
produccion de materiales se han desarrollado y, con el paso del tiempo perfeccionado ¢ modificado.
Cada técnica busca crear las condiciones ideales para producir materiales que presenten propiedades

especificas.

La produccién de peliculas delgadas es uno de los campos de mayor interés en el estudio de
materiales, considerando que tienen usos multiples en la industria de todo tipo. Una pelicula delgada
puede funcionar, la mayoria de las veces como recubrimiento. Su proposito principal en este caso, es
brindar una proteccién a otro material, sin alterar sus propiedades. Este hecho, es la base de las
investigaciones en materiales, ya que surge el problema de producir peliculas que presenten
propiedades especiales. Considerando esto, muchas técnicas para la produccion de peliculas delgadas
se han creado y modificado. Una de ellas es el Deposito Quimico de Vapores, que consiste en crecer
una pelicula delgada sobre un sustrato a partir de las reacciones producidas entre gases reactantes
dentro de una camara de deposito. Para que los gases interactien, es necesario tener una fuente de
energia. Una de las modalidades de esta técnica es usar como fuente a un Plasma, este elemento

permite que el depdsito se realice a temperaturas mds bajas.

El producto final en un proceso de deposito, es una pelicula delgada sobre un sustrato. Sin
embargo, los parametros iniciales del depdsito, no permiten caracterizar el producto final en forma
puntual. Por este motivo, una serie de analisis tienen que hacerse para conocer en detalle las

caracteristicas elementales de la pelicula generada.

Los Aceleradores de Particulas de Energias Bajas, se han constituido como una herramienta
excepcional en el analisis de materiales. Estos dispositivos son capaces de generar haces de diferentes
iones que pueden ser enfocados para bombardear un material. La interaccion ionica con el material
puede medirse con diversos detectores y ser cuantificada. El producto final es un espectro de energias
que brinda una cantidad enorme de informacion acerca del material irradiado. A partir de este espectro

puede determinarse la composicion elemental porcentual del material. su espesor y su distribucion



atomica interna. Con estos parametros se pueden obtener muchos otros, como la densidad del material
6 el perfil atémico del mismo. Considerando la informacién valiosa que pueden brindar estos sistemas,
muchas técnicas de anélisis de materiales usando Aceleradores, se han desarrollado con el paso del
tiempo. Estas técnicas de analisis pueden combinarse y brindar una relaciéon global de las

caracteristicas de un material.

En esta tesis se presenta el anélisis realizado para seis peliculas delgadas de Nitruro de Silicio
utilizando un Acelerador de Particulas. Las peliculas fueron producidas usando la técnica de Depdsito
Quimico de Vapores Asistido por Plasmas. El tinico parametro que diferencia a las muestras es la razon

proporcional entre los gases reactantes constituyentes Amonia /Silano.

Las peliculas analizadas fueron producidas en el laboratorio del Instituto “JOSEF STEFAN,
SLOVENIA” como parte de un Proyecto Coordinado para la deteccion de elementos ligeros en

diferentes laboratorios en el mundo.

Considerando esto, uno de los objetivos principales del analisis de estas peliculas, fue encontrar
todos los elementos ligeros constituyentes de las mismas. Para lograr esto se utilizaron tres técnicas de
andlisis con aceleradores: RBS, NRA y EFA; en dos laboratorios distintos: El Laboratorio del
Acelerador de Particulas Van de Graaff de 5.5 MV del Instituto de Fisica de la UNAM vy el Laboratorio

del Acelerador de Particulas Tandem de 6 MV del Instituto Nacional de Investigaciones Nucleares.

Mediante los espectros de energia obtenidos se realizo el andlisis de estas peliculas. El segundo
objetivo fue caracterizar las peliculas analizadas y encontrar las concentraciones elementales de cada
una, para establecer alguna relacion entre los datos encontrados y los pardmetros proporcionados por el

laboratorio que produjo las muestras.

Con base en lo comentado, el desarrollo de esta tesis comienza en mencionar algunas de las
caracteristicas de los materiales a analizar y las bases tedricas que dan soporte a las técnicas de anlisis;
posteriormente se centraliza en los métodos de produccion de las peliculas en cuestion y los
dispositivos usados como herramienta de analisis, es decir, los Aceleradores de Particulas. Finalmente,
la tesis culmina describiendo el desarrollo experimental, mostrando los resultados obtenidos y el
analisis completo de estos. Con el trabajo realizado se pretende mostrar la importancia de los

aceleradores de particulas en el andlisis de materiales.



Capitulo I

Principios Basicos Sobre el Uso de
Aceleradores para el Analisis de Materiales.

1.1 IMPORTANCIA DE LA CIENCIA DE MATERIALES.

La ciencia de materiales en paises desarrollados ha dado origen a muchas industrias de alta
tecnologia, siendo la mas representativa la industria de la microelectronica, responsable de la
produccion de circuitos integrados. Otro ejemplo es el desarrollo de recubrimientos metalicos y
ceramicos sobre superficies generalmente metalicas, lo cual ha tenido un gran impacto tecnolégico, ya
que mejora las propiedades tribologicas de los materiales recubiertos. Algunos de los avances mas
significativos de esta especialidad de la ciencia de materiales se presentan anualmente en una
conferencia realizada en San Diego California, denominada: “METALURGICAL COATING AND
THIN FILMS™ [1]. Un ejemplo de este tipo de recubrimientos son los depésitos de peliculas de TiN
sobre metales y una de sus aplicaciones dentro de un nivel industrial es el mejoramiento de
herramientas de corte. Otra aplicacion se puede apreciar en la industria moderna automotriz, en la que
recientemente se realizan recubrimientos en pistones y rodamientos para mejorar la durabilidad de

dichas partes.

En Meéxico la Ciencia de Materiales se ha considerado como de interés prioritario, y. por el
caracter que se la ha dado, algunos grupos de investigacion han consolidado un buen prestigio a nivel

internacional.



Los nuevos materiales son producidos en Laboratorio por diferentes técnicas de sintesis, tales
como: los métodos asistidos por plasma, métodos sol-gel, bafios quimicos, etc. La calidad de estos
materiales depende criticamente de pardmetros asociados a los métodos de produccién. Los
aceleradores de particulas han sido instrumentos decisivos en el desarrollo de nuevos materiales, y se
han usado tanto para modificar estos por implantacion de iones, como para su caracterizacion, a través
de Técnicas de Analisis de Origen Nuclear (TAON). Existen aceleradores de baja energia conocidos
como “implantadores™ y su impacto en la vida moderna es tal, que la industria electrénica actual no
hubiera alcanzado su desarrollo sin estos. Este hecho se debe a que el silicio, que es la materia prima
para producir los chips y circuitos integrados, requiere la introduccién de dtomos a nivel de impurezas,

vaseande As, P 6 B, y este trabajo puede realizarse con implantadores.

El objetivo de la tesis es el uso de Técnicas Analiticas de Origen Nuclear usando el Acelerador
Van de Graaff de 5.5 MV del Instituto de Fisica de la UNAM vy el acelerador tandem de 6 MV del
Instituto Nacional de Investigaciones Nucleares, para el estudio elemental de peliculas delgadas de
SisNg;H. El andlisis de estas peliculas, es parte de un “PROYECTO COORDINADO” (PC) por el
Organismo Internacional de Energia Atomica (OIEA) con cede en Viena Austria, para la determinacion
de elementos ligeros ( H, N, C, O, etc), incluyendo los perfiles de concentraciones. El OIEA propuso a
5 Laboratorios con Acelerador este ejercicio de “Round Robin™ de analisis de 6 peliculas de Si,NH,.
Estas peliculas fueron producidas en el Instituto “JOSEF STEFAN, SLOVENIA por una técnica
denominada con sus siglas en el idioma ingles PECVD, que significa: Plasma Enhanced Chemical
Vapour Deposition”. La importancia del analisis de las muestras es correlacionar los resultados con

parametros de produccion de estas peliculas.

Con el propésito de que esta tesis sea mas completa se discute brevemente el concepto de
peliculas delgadas; también se presenta una breve discusion sobre algunas de las aplicaciones de las
peliculas de SizNy, v el método de produccion de estas por medio de PECVD. Los principios fisicos en

los que se basan las TAON usadas en esta tesis se discuten también con algtn detalle.

1.2 PELICULAS DELGADAS.

Dentro de nuestra vida cotidiana tenemos contacto, muchas veces sin saberlo, con peliculas

delgadas. En nuestro entorno. las peliculas delgadas pueden ser observadas en simples pompas de

4



jabén; al mirar un espejo, el efecto de reflexion es generalmente producido por una pelicula delgada de
algin metal. Es muy comin encontrar objetos a nuestro alrededor que presentan recubrimientos con
capas de micro-espesor. Como ejemplo de dichos objetos podemos mencionar los cristales en edificios
modernos que presentan formas peculiares en la reflexion de la luz, las pantallas y caratulas de relojes y
calculadoras digitales, asi como las pantallas en equipos de sonido y video, lentes de camaras entre

otros muchos dispositivos, generalmente electronicos.

Debido a la amplia gama de equipos en los cuales, las peliculas delgadas pueden auxiliar en uso
o proteccion, los cientificos e ingenieros en materiales, han desarrollado diversas técnicas de obtencién
de dichas peliculas [2].

Los principales usos de las peliculas delgadas de acuerdo a los ejemplos mencionados
anteriormente son basicamente los siguientes: i) recubrimientos en materiales como agentes protectores
al medio ambiente ii) como agentes de reflexién en materiales iii) como antirreflectores de luz en
dispositivos que se encargan de transformar energia luminosa en eléctrica(celdas solares), y iv) como
recubrimientos metalicos de espesores micrométricos para mejorar las propiedades tribolégicas de

algunos metales, etc.

Como ya se mencioné el objetivo de la tesis es el uso de tres TAON para la determinacién de
los perfiles de concentracion en peliculas delgadas de Si\N,H, con espesores de algunos micrones y que
fueron producidas con una técnica asistida por plasmas. En el Capitulo II se describe brevemente el

método usado para producir las peliculas de nitruro de silicio.

El interés de crecer estas peliculas es fundamental para la industria de los semiconductores y

también como componente en celdas solares.

I3 PELICULAS DELGADAS DE NITRURO DE SILICIO, CARACTERISTICAS Y
APLICACIONES.

El uso de peliculas SiN [3] se inicio al descubrir que su eficiencia en aplicaciones de
recubrimientos protectores al medio era mayor que la de peliculas de SiOs. que basicamente presentan

propiedades similares. La estructura cerrada del SiN es precisamente una de las caracteristicas que



evita dafios electrénicos o quimicos en los circuitos recubiertos, evitando también, la contaminacion de
los mismos; ademads el Nitrégeno involucrado, mejora la calidad en la pelicula debido a que acelera su
crecimiento en el sustrato de depodsito. El SiN se conoce como un material amorfo y, en materia de
estequiometria, sus proporciones ideales son SizN4 (57 % Nitrogeno por 43 % de Silicio). Las peliculas
son obtenidas a temperaturas bajas (aproximadamente 350 grados centigrados, lo que evita inter-

difusion entre capas adyacentes), requiriendo un menor empleo de energia.

Las aplicaciones de las peliculas de SiN son diversas, debido a sus caracteristicas. Su
implementacion se ha realizado principalmente en la tecnologia de dispositivos semiconductores, ya
que presentan un buen funcionamiento como mascarilla para prevenir difusion y oxidacion de
dispositivos basados en silicio; incluso, las peliculas se usan como escudo protector para evitar la

implantacion de agentes externos (contaminacién de otros elementos) en placas de silicio.

El uso de peliculas SiN como capa protectora se debe a que mejoran la pasivacion en los
materiales, es decir, recubren el material sin afectar sus propiedades logrando una proteccion contra la
humedad o cualquier otro efecto del ambiente. Por tales causas, las peliculas SiN son utilizadas como

recubrimiento protector en circuitos integrados, transistores y triodos [4 a 7].

El SiN es un buen aislante térmico, lo que evita cambios quimicos o eléctricos en los materiales
que recubre, ademas es duro, con lo que evita el deterioro mecanico. Por otro lado, gracias a que refleja
los rayos infrarrojos, puede utilizarse en la tecnologia de enfriamiento radiativo, que se refiere

precisamente a proteger un material para evitar su calentamiento por radiacion solar [8].

Sus caracteristicas especiales contribuyen como ya se ha dicho, a su uso para diversas
tecnologias, de las cuales, quizas la mas importante es su uso en celdas solares [9] por las multiples
ventajas que genera en estas. Por este hecho, haremos una descripcion mas detallada acerca de estos
dispositivos y su relacion con las peliculas SiN.

1.3.1 Uso de peliculas delgadas de nitruro de silicio en celdas fotovoltiicas.

Quizas uno de los usos mas importantes de las peliculas SiN es en celdas fotovoltaicas (celdas

solares) como pelicula de proteccion, pasivacion y ventana anti-reflexion.
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Las celdas fotovoltaicas o celdas solares estdn constituidas por materiales usados en

semiconductores, tales como el silicio, los cuales se utilizan en la microelectronica.

LUZ SOLAR
CONTACTO
DELANTERO
CAPA

ANTIREFLECTORA

MATERIAL _/" |
SEMICONDUCTOR
ESPECIALMENTE

TRATADO

CONTACTO TRASERO

Figura 1.1 Diagrama esquematico de una celda fotovoltiica.

Para la construccion de celdas solares, una rejilla delgada de silicio es especialmente tratada
para formar un campo eléctrico, positivo en un lado y negativo en el otro. Cuando la energia luminosa
llega hasta la celda solar, los electrones son golpeados y sacados de los atomos del material
semiconductor. Si ponemos conductores eléctricos tanto del lado positivo como del negativo de la
rejilla, formando un circuito eléctrico, los electrones pueden ser capturados en forma de una corriente
eléctrica, es decir, en electricidad. La electricidad puede entonces ser usada para suministrar potencia a

una carga, por ejemplo para encender una luz o energizar una herramienta [10].

Una capa antirreflectora es colocada por encima y por debajo del arreglo para aprovechar al
maximo la energia solar, a manera de ventana. Dicha capa puede constituirse de compuestos como
Si0; 6 SiN por las caracteristicas que estos materiales presentan de antirreflexion, y la capacidad de
pasivacion que le brinda a la celda:; dicho de otra manera, estos materiales tienen la caracteristica de
aletargar el proceso de alteraciones quimicas y eléctricas en el material que compone la celda, gracias a
su estructura interna. Con el paso del tiempo, otros materiales han sido probados para observar si crece

la eficiencia en la celda.

Uno de los materiales que se ha encargado de sustituir en gran medida al SiO; es el SiN. que
eventualmente tienen las mismas caracteristicas que el primero, sin embargo. ofrece una mejor anti-

reflexion y acrecenta en mayor escala la pasivacion del material semiconductor de la celda. El SiN se



obtiene con métodos equivalentes a los de obtencion del SiO, por lo que su sustitucion no resulta, a lo

sumo, complicada.

Un arreglo de varias celdas solares conectadas eléctricamente unas con otras y montadas en una
estructura de apoyo o un marco, se llama modulo fotovoltaico. Los mddulos estan disefiados para

proveer un cierto nivel de potencia, dependiendo del arreglo que se quiera energizar.

L4 ANTECEDENTES DE ACELERADORES DE PARTICULAS.

Como ya se menciond, el objetivo principal de esta tesis es el uso de un acelerador de particulas
para el analisis de las peliculas de nitruro de silicio sobre sustratos de silicio, por lo que en este

Capitulo se describiran con algun detalle, los principios fisicos del uso de estas técnicas.

Los antecedes del desarrollo de aceleradores estin relacionados directamente con el
experimento que realizaron en el afio de 1911, Marsden y Geiger [11,12], alumnos de Rutherford, el
cual se ilustra esquematicamente en la fig. 1.2. La interpretacion de dicho experimento dio origen al

descubrimiento del niicleo atomico.

El experimento consistié en hacer pasar particulas alfa a través de un colimador para después
colisionar con una laminilla de oro; si las particulas alfa lograban atravesar la laminilla, estas serian

detectadas con un dispositivo especial disefiado por los experimentadores.
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Figura 1.2 Diagrama esquemdtico del experimento de Mardsden v Geiger que dio origen al
descubrimiento del nicleo atomico. Este mismo esquema se puede usar para representar un

experimento tipico con un acelerador de particulas. cuando se bombardea “un blanco es delgado™.



La fuente de particulas usada por Marsden y Geiger en este experimento fue un material
radioactivo (radio) con una actividad de emisién de particulas alfa de 3.6 x 10' particulas/ segundo. De
la interpretacion de los resultados de las colisiones de las particulas alfa con los dtomos de oro se
dedujo la existencia del niicleo en los dtomos, con carga positiva, y mas de 99% de la masa total de los
atomos, ocupando un pequefio volumen del atomo, por lo que la densidad de los nicleos es muy alta

(densidad ~ 10 toneladas /cm >.)

Los fisicos de esa época tenian dificultades para realizar experimentos similares debido a que
las fuentes radiactivas eran escasas y de muy baja intensidad. Otra dificultad del uso de estas fuentes,
era que la energia de las particulas alfa no se podia variar, ni tampoco se podian seleccionar otro tipo de

iones (protones, deuterones, etc.)

Los cientificos de la década de 1910 se dieron a la tarea de desarrollar y construir aceleradores

de particulas [13], para investigar las propiedades de los recientemente descubiertos nicleos atomicos..

Un acelerador de particulas, se puede definir como un instrumento que genera un haz
monoenergético de iones (protones, deuterones, alfas, oxigeno, oro, eic), en el cual, el usuario puede
seleccionar el tipo de ion, su energia (cinética), su flujo ( intensidad de haz) etc. Para los fisicos
nucleares los aceleradores de particulas se convirtieron en la herramienta basica, tal como seria un

telescopio para el astronomo o un microscopio para el biélogo.

Para la construccién del primer acelerador de particulas pasaron cerca de 20 afios respecto al
momento en que nacié la motivacion por construir estos aparatos. El primer acelerador de particulas
fue desarrollado y construido por los fisicos ingleses Cockroft y Walton en el afio de 1931. Con este
primer acelerador se produjo un haz de protones de 380 keV el cual fue usado para bombardear atomos
del is6topo de "Li, lo cual dio origen a la produccion de 2 nticleos de *He con energia total de cerca de
16 MeV. Este evento fue la primera reaccion nuclear manipulada totalmente por el hombre [14], por lo

que estos cientificos recibieron el premio Nébel de Fisica.



1.5 EXPERIMENTOS BASICOS CON ACELERADORES.

En la Fig 1.3 se muestra esquematicamente el arreglo experimental que se realiza para aprovechar
un acelerador de particulas. Este arreglo es similar al utilizado por Geiger y Marsden en el experimento
realizado para descubrir el nicleo atémico. Haciendo referencia a esta figura, una “pelicula delgada™
(blanco) de espesor ¢ (cm) y densidad atémica N' (atomos/cm’), es irradiada con un nimero C de particulas
provenientes de un haz que incide perpendicularmente al blanco. En esta figura se puede observar que un

detector es colocado a un dngulo &, con angulo sélido AQ. Con dicho detector se mide el numero H de

particulas producidas por el bombardeo y ademas la energia (cinética) de estas [15].
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Figura 1.3 Diagrama de un experimento tipico con un acelerador, cuando el blanco es delgado,
este diagrama se usa también para definir el concepto de seccion transversal. EI mismo arreglo es

también aplicable para un blanco “grueso”.

La ecuacion basica utilizada para experimentos con aceleradores que relacionan los pardmetros
anteriores, es la siguiente:

H =C-AQj—Z(E.9,¢.z,m,Z-M) N-1 (-1)

s .e i .. . dO .
La ecuacion I-1 también se llega a usar para definir el concepto de seccion transversal d—‘; ”. Esta

cantidad se puede medir experimentalmente si t y N son conocidas, ya que las otras cantidades tales como

H,Cy ©Q son parametros que se pueden obtener experimentalmente.

Uno de los parametros que ha interesado a los fisicos nucleares. es la medida de secciones

nucleares, actividad a la que muchos cientificos se dedicaron por varias décadas. sobre todo. en el inicio de

« : : . lo 2
la fisica nuclear experimental en la década de 1930. Las unidades de “© son ecm”. y en el caso de

il
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colisiones con nucleos atomicos, esta magnitud esta relacionada con el drea de estos. Las dreas de los
nicleos atémicos son muy pequefias, por lo que se usa una unidad apropiada denominada "el barn" la cual

se abrevia con la letra "b". Un barn es igual a 107 em’.

La % como se indica en la ecuacion anterior, depende de la energia E, la carga z y la masa m de
Q

los proyectiles, la carga Z y masa M de los niicleos blancos y los angulos & y ¢. A la cantidad % se le

denomina de acuerdo al fenomeno que se produce por el bombardeo de los atomos del “blanco”, lo cual

discutimos en la siguiente seccion.

Otros experimentos basicos de fisica nuclear son el estudio de reacciones nucleares, con los cuales
se miden experimentalmente los niveles de energia de los nucleos y otros parimetros que caracterizan a
estos, tales como el momento angular total, la paridad, etc. Estos datos nucleares se compilan en Tablas de
datos Nucleares. En la figura 1.4 se ilustra un ejemplo de los niveles de energia del BN y del 2 C. Estos
niveles de energia se determinaron por las reacciones nucleares: "“N(d,p)"*N y "*N(d,e)'*C, producidas

por el bombardeo de niicleos de '*N con un haz de deuterio.
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Figura 1.4 Tablas Nucleares para los nicleos de "N y "“C respectivamente, en los cuales se
indican los niveles de energia (energias de excitacion) de estos nicleos vy otros nimeros

cuanticos que caracterizan estos niveles [16].



1.6 SECCIONES TRANSVERSALES EN COLISIONES DE DOS CUERPOS.

Cuando se bombardea un material utilizando un haz de iones con energia del orden de algunos
MeV/uam, pueden ocurrir diferentes fendmenos, algunos de los cuales se resumen en la figura 1.5. Debido
a la gran abundancia de los electrones en cualquier material, la ionizacion y la excitacion atémica y
molecular son los fenémenos mas frecuentes que se producen por el bombardeo. La ionizaciéon del
material posteriormente da lugar a la desexitacion con emision de radiacion: (fotones, electrones, Auger,

rayos delta, etc.)

Esporadicamente, los iones incidentes interactian con los nicleos de los materiales, pero con
menor probabilidad que con los electrones. Cuando esto sucede, existe la posibilidad de un choque eldstico
del i6n incidente con un nucleo del blanco 6 también pueden originarse reacciones nucleares. Debido a que
en esta tesis se usaran reacciones nucleares para el andlisis de las muestras, estos conceptos se discutirdn

con algun detalle posteriormente.

Electrones
Auger

o oo

Rayos y (captura de
electrones)

Fotones Visibles Neutron v/o Particulas

con carga procedentes de
Reacciones Nucleares

Figura 1.5 Diagrama esquematico que muestra como se sintetizan los fenémenos que pueden

ocurrir cuando un ion energético interacciona con un atomo.



El parametro que cuantifica la probabilidad de que tipo de colision ocurre entre el proyectil y el

nicleo blanco es la seccion transversal “%”, la cual es parte de la ecuacién I-1. Algunos de los

fendémenos mas importantes ocurridos durante el bombardeo son:

1. Dispersion elastica de los iones por los niicleos de los Atomos de la muestra. Las siglas en
ingles son: BS, RBS y EFA, (Backscattering, Rutherford Backscattering y Elastic Forward Analysis,
respectivamente.) En los dos primeros casos, las particulas producidas por el bombardeo son medidas a
dngulos grandes respecto a la direccion de incidencia; en el ultimo caso, los iones dispersados son medidos
a angulos pequefios. En el caso de RBS, la seccion de colision se describe por la llamada seccion

transversal de Rutherford y, debido a su importancia en esta tesis, serd descrita con algtin detalle mas

adelante. La aplicabilidad de la * g%” RBS ocurre por ejemplo para particulas a con energias de 2 MeV

incidentes en nicleos con Z 26. Cuando se bombardea con protones o deuterones sobre nicleos con Z <

20 la seccion de colision elastica no necesariamente es descrita por RBS.

2.- Reacciones Nucleares (RN). Estas ocurren principalmente si los iones son deuterones 6
isétopos de Helio (masas 3 y 4). Algunos ejemplos de RN [17] son: "*C(d.p)°C. '°O(d,p)""0,
'50O¢He.p)"®F, "“N(d,p)"N, ""N(d, a)"*C, etc.

Algunas “j—i ” de reacciones nucleares son utilizadas en esta tesis. En general las secciones
nucleares son dificiles de calcular teéricamente debido a que aun se desconocen con exactitud las fuerzas
nucleares. En general, la j—a no se puede describir por una ecuacion analitica. Las “:—‘; medidas

£
experimentalmente suelen presentarse en forma de graficas. Un ejemplo de "j—i " para las RN de

"N(d,0)*C y ""N(d. o;)"*C se muestra en la Fig. 1.6.
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Fig 1.6 La reaccion nuclear "*N(d,a)">C medida a un 4ngulo de 150° desde 0.6 a 1.4 MeV (o y o).

Otras TAON conocidas son: Reacciones Nucleares Resonantes (RNR), Deteccion de Nucleos
de Retroceso (ERDA), Fluorescencia de Rayos X Inducidos por Particulas Cargadas. (PIXE),

Espectroscopia de Masas (AMS), etc., las cuales no se discutiran en este trabajo.

1.7 USO DE ACELERADORES PARA EL ANALISIS DE MATERIALES.

Como ya se menciono, los aceleradores se usaron inicialmente, principalmente los llamados ahora
como de energia baja ( < 100 MeV), para medir secciones de reacciones nucleares y también para generar
las Tablas Nucleares, las cuales resumen las energias de excitacion de los nucleos y otros numeros
cudnticos asociados a los niveles de energias. Esta actividad se realizé desde que fueron desarrollados los
primeros aceleradores, hasta la década de los 70°s. Muchos de estos aceleradores se convirtieron en
infraestructura obsoleta debido a que la mayoria de los datos nucleares por medir se concluyeron, por lo

que estos laboratorios con aceleradores fueron cerrados.

Por esa época se dio inicio a nuevos usos de aceleradores de bajas energias. siendo los principales:
la modificacion de materiales por implantacion de iones. irradiacion de materiales con haces de electrones

para producir cambios quimicos. esterilizacion de materiales de uso quirtrgico, analisis de materiales



utilizados para aplicaciones industriales mediante la irradiacion de estos con haces energéticos, analisis

de materiales por el bombardeo con iones, etc.

Del nuevo uso de los aceleradores, el que interesa en esta tesis, es el de analisis de materiales por el
bombardeo con iones. Estas técnicas se denominan en el idioma ingles: “lon Beam Analisis” y tiene las
siglas “IBA™. En espafiol denominamos a estas técnicas como: Técnicas de Analisis de Materiales de

Origen Nuclear y las denotaremos desde este punto con las siglas “TAON".

El arreglo experimental para el uso de las TAON es el mismo que se muestra en la Fig. 1.3, sin

. g di §
embargo, para esta aplicacion se supone que la d—; es conocida (ya sea que se usen valores

experimentales, una ecuacion semiempirica ¢ alguna ecuacion tedrica.)

Para una pelicula delgada constituida de un solo elemento atémico y con densidad atémica

superficial N (étomos!’cmz}, la ecuacion (I-1) se puede rescribir como:

H

s ———
CAQ—(E.G,

Donde H, C y AQ son parametros que se obtienen del experimento. El uso de éste método para

obtener Nt dependera de la exactitud con que la seccion ‘;—‘2 sea conocida. El espesor f de una pelicula se
L

puede obtener usando TAON, sélo si la densidad del material es conocida, por lo que estas TAON solo

pueden determinar la densidad de area atomica M.

Como se menciond anteriormente. para el analisis de materiales usando reacciones nucleares,

debido a la dificultad de conocer tedricamente el valor de j—; . se recurre al uso de valores experimentales,

los cuales se han recopilado en manuales referentes al uso de TAON [18].

Un diagrama esquematico para indicar el bombardeo de un blanco grueso constituido por j
elementos, se muestra en la figura. 1.7. v una ecuacion similar a la ec. -2, puede escribirse en la siguiente

forma:

Lh



N=— HE)
a

S
CAQ—(E,®@,
d.Q( ¢)

Ahora la seccion transversal es funciéon de una variable continua E, la energia de la particula

(1-3)

inmediatamente antes de ser dispersada en una profundidad x dentro del blanco. Similarmente, H es una
funcién de la variable continua E;, la energia de una particula detectada, y ¢ es el espesor del blanco grueso
(a alguna profundidad x), que produce particulas detectadas en el intervalo de energia &, el ancho de

energia en el analizador multicanal del acelerador.
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Figura.l.7 Esquema y nomenclatura para (a) el proceso de retrodispersion a una profundidad x,

dentro de una muestra monoisotropica en el lenguaje de las funciones discretas. y (b) el espectro

resultante.

Por la importancia de estas ecuaciones para esta tesis, se discutirin con mayor detalle

posteriormente.

1.8 ALGUNAS PROPIEDADES DE LAS TECNICAS ANALITICAS DE ORIGEN NUCLEAR
(TAON).

En la literatura se reconoce que las TAON son muy versatiles y que pueden resolver problemas
de analisis de materiales, para los cuales otras técnicas de andlisis. no son utilizables. El éxito de estas
técnicas en industrias de tecnologias altas en procesos de produccion de materiales, es notable. Un
ejemplo notable puede observarse en la industria de los semiconductores. Estas técnicas se usan

rutinariamente para evaluar parametros de procesos de produccion de peliculas generadas por métodos

16



asistidos por plasmas. En revistas cientificas especializadas en el uso de TAON, principalmente la
revista “Nuclear Instruments and Methods in Physics Reaserch B” [19] se publican investigaciones

muy interesantes acerca del uso de estas técnicas.
Algunas de las propiedades de las TAON se mencionan a continuacion:

1) Son técnica de andlisis no destructivas, ya que las muestras son bombardeadas en areas de
bl It . .
cerca de 1 mm”, por lo que estas se pueden utilizar posteriormente para realizar otras

determinaciones de materiales.

2) Son técnicas multi-elementales, es decir, se pueden deducir simultdneamente las

concentraciones de los elementos que constituyen la muestra irradiada,

3) Son sensibles a la medicion de los “perfiles” de concentraciones de los elementos dentro de
la muestra. Se denomina “perfil” a la determinacion de la concentracion de elementos en la
muestra en funcién de la profundidad de la muestra, la cual es medida con respecto a la

superficie de esta.
4) Son técnicas cuantitativas absolutas, tanto para determinar las concentraciones de los

elementos asi como para la obtencion de los perfiles de estos. Por lo anterior, no se requiere

el uso de materiales estdndares para calibracion.

5) El tiempo de bombardeo de una muestra generalmente es tan solo de unos minutos (< 10

minutos.)

6) Existen programas de computo para analizar los datos de las muestras bombardeadas. Estos

programas pueden ser instalados en computadoras personales.
Algunas de las desventajas del uso de las TAON son:

1) Se requiere de la instalacion de un acelerador de particulas. instalaciones que se consideran

de costo alto.



2) Estas técnicas no son sensibles a la composicién quimica de los elementos en la muestra, ya que
solo se determinan porcentajes atomicos de las concentraciones. Asi por ejemplo, en el caso de
estudio de peliculas de oxido de fierro, la técnica no reconoce cuantas moléculas son de FeO 6

Fez 03.

Con el objeto de ilustrar como se generan los datos que se obtienen después del uso de las
TAON, en la figura 1.8 se muestra los datos producidos de una pelicula de Si,N, sobre un sustrato de
silicio, la cual fue bombardeada con un haz de deuterio de energia de 820 keV. Los resultados del
bombardeo dieron origen a lo que se llama un espectro de energia de las particulas producidas por el
bombardeo. El espectro de energia se midié con un detector de barrera superficial que se colocé a un
angulo &= 165°. El detector usa electronica estandar de pulsos de voltaje, un analizador de altura de
pulsos y una computadora personal para mostrar la distribucién de altura de pulsos. Los detalles de
cOmo se generan estos espectros y como se analizan para obtener la informacion de las peliculas

estudiadas, se presentan posteriormente.
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Figura 1.8 Espectro con deuterio parte RBS (izquierda) y parte de RN (derecha.)

1.9 PRINCIPIOS FiSICOS DEL USO DE LAS TAON.

Los principios involucrados para el analisis de los espectros de energias de particulas generados
por el bombardeo de una muestra (como el mostrado en el ejemplo de la fig. 1.8), para deducir las
concentraciones atdmicas de los elementos de la muestra y en el caso de peliculas delgadas. el espesor
de estas, se basa en el célculo de la ecuacién I-1. Como ya se menciono, esta ecuacion es basica en el
uso de aceleradores de particulas, y se utiliza tanto en fisica nuclear para la determinacion de la seccion

transversal. como en la aplicacion de aceleradores para el andlisis de materiales.



Los factores que intervienen en esta relacion y los fenomenos fisicos que involucra, son:

1) La seccién transversal j—i (E.0,0.Z,,Z3). Como ya se menciono, este parametro es proporcional

a la probabilidad para describir el tipo de colision entre las particulas del haz y los nicleos del
blanco (colisiones elasticas, inelasticas o reacciones nucleares.)

Un caso de gran importancia del uso de las TAON, es cuando ocurren colisiones elasticas y
estas son descritas por la ecuacion de Rutherford. Cuando esta técnica es aplicable, se le conoce
en la literatura como: RBS, de las siglas en el idioma ingles de “Rutherford backscatering”.
Debido a la importancia de la técnica RBS, ésta sera discutida por separado en la siguiente

seccion.

2) Cinematica de reacciones nucleares. Con esta teoria se deduce la llamada ecuacién Q, con la
cual se pueden calcular las energias de las particulas que se producen por las colisiones
obtenidas en el bombardeo realizado con el haz, sobre los niicleos del blanco.

En el caso de colisiones elésticas se usa “El Factor Cinematico™ y se puede demostrar que este

se puede deducir de la ecuacion Q.

3) Potencia de frenamiento ¢ seccion atomica de frenado. Este fenomeno se estudia en la
especialidad de la fisica que estudia la interaccion de la radiacion ionizante con materia. Este
fenomeno se debe principalmente a la interaccion de los iones incidentes con los electrones de
las muestras bombardeadas.

La potencia de frenamiento, es el fenomeno responsable de que en algunas de las TAON se

pueda deducir el perfil de la concentracion de los dtomos en una muesira.

4) Esparcimiento de la pérdida de energia (“'straggling”, en el idioma ingles.) Este fenomeno
también es parte de la fisica que se estudia en la interaccion de radiacion ionizante con materia.
Debido a este fenémeno se limita el uso de las TAON para obtener el perfil de concentraciones

atomicas a profundidades de solo algunos pm.

Estos 4 fenémenos fisicos seran discutidos con algin detalle en esta tesis. El célculo de todos estos

parametros en la ecuacion I-1 para el andlisis de un espectro es tedioso y dificil de calcular.



Afortunadamente se han desarrollado programas de computo que pueden comprarse y se puede instalar en

computadoras personales (PC), los cuales se mencionaran posteriormente.

1.9.1 La seccion transversal i:% (E,0,6,Z1,Z>) de Rutherford.

. 4 5 do X g
Ya se ha mencionado en puntos anteriores acerca del parametro = conocido como seccién

transversal diferencial, la cual es proporcional a la probabilidad relacionada con qué tipo de colisién ocurre

entre proyectil y nicleos de la muestra. En el caso de reacciones nucleares las j—‘:l por lo general, no se

pueden calcular de principios basicos y escribirse como ecuaciones analiticas, debido a que las fuerzas

nucleares aun no son bien entendidas. En la fig. 1.6 se mostré un ejemplo de una j—‘; de reaccién nuclear

de interés en esta tesis. En el uso de las TAON para la caracterizacion de materiales cuando ocurren

reacciones nucleares, se usan las ? experimentales. Muchas de estas, se han recopilado, y estin
Q

disponibles para los usuarios en Internet en la base de datos de la direccion: www.sigmabase.com.

Como ya se menciono, la técnica RBS es la TAON mas usada para el analisis de materiales.
Esta técnica es aplicable en el caso de colisiones eldsticas entre el ion incidente y los nucleos
constituyentes de la muestra. La hipétesis que Rutherford [15] usé para deducir su ecuacién, supone que
tanto el proyectil como el nicleo del blanco son esferas rigidas con carga eléctrica positiva distribuida
uniformemente. El proyectil tiene carga Z; ¢, radio R;, masa M; y el nicleo blanco tiene carga Z>e, radio
R> y masa M.. La hipotesis supone que la energia cinética £, del proyectil es lo suficientemente baja, de
forma tal que la dnica fuerza que actta entre el proyectil y el niicleo blanco, se describe por la fuerza

repulsiva Coulombiana:

P (21228 (1-4)

siendo r la distancia entre las dos particulas y 7 un vector unitario que define la direccion de la fuerza.

Con estas consideraciones. Rutherford dedujo la siguiente expresion analitica para la seccion

transversal diferencial
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La ecuacion I-5 es conocida como la Seccion de Rutherford, y es utilizada en la TAON conocida

como RBS.
1.9.1.1 Energia de la barrera Coulombiana.

Las hipétesis que uso Rutherford para deducir su ecuacion, se pueden discutir en forma mas simple

haciendo referencia a la figura 1.9.
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Fig. 1.9 Grifica entre el potencial Coulombiano repulsivo y el potencial nuclear atractivo
(representado por el pozo de potencial) de una interaccion entre el niicleo y la particula incidente en
funcién de la distancia. £, la energia incidente del provectil y £, la energia potencial que se

define como “la energia de la barrera Coulombiana™.

En la figura 1.9 se representa la conservacion de la energia del sistema proyectil-micleo blanco. E,
representa la energia total del sistema. y es igual a la energia cinética del ion incidente cuando r = . Para

; . ; ; . Tt
energias no relativistas, £, = %M. v%. donde v es la velocidad del proyectil. Fr) = ! ;L es la energia
e

potencia Coulombiana del sistema. En la fig. 1.9, el pozo de potencial es un modelo para representar el

cardcter atractivo de las fuerzas nucleares las cuales son experimentadas por el provectil, si r < R».

La ley de conservacion de energia para este sistema se puede escribir como:



E, = V(r‘)-i'éM;\’.r(r) = @*’%Mﬂ'x(")) (I-6)
r

Cuando el proyectil se acerca al nicleo, su velocidad v disminuye gradualmente y para » = Ry, la
velocidad es cero, y la energia del sistema es sdlo la energia potencial. Ry es la distancia minima a la cual
el proyectil se acerca al niicleo. Para r < Ry, la energia cinética del proyectil de acuerdo con la ecuacion I-
7 seria negativa, lo cual no es posible fisicamente, ya que la energia cinética siempre es una cantidad

positiva.

Si se aumenta la energia de bombardeo, el valor de Ry disminuye, por lo que el proyectil se acerca
mas al nucleo. Existe un valor de E, para el cual Rys= R>, es decir, en este punto el proyectil y el blanco se

tocan y el proyectil puede empezar a sentir la fuerza atractiva nuclear.

La energia potencial coulombiana de dos esferas cargadas en contacto Ec, esta dado por:

ZZ.e
E=V(R+R)=2120 (-7)
f T

A la energia E, se le denomina como energia de la barrera Coulombiana. Si E, < E. la fuerza
repulsiva coulombiana impedird que el proyectil toque al blanco, logrando asi que la hipétesis de la
ecuacion de Rutherford sea valida. Es importante sefialar que pueden ocurrir reacciones nucleares cuando
E, < E. debido a un fenomeno que predice la mecanica cuantica conocido como el “efecto tunel” [20]. Si
E, 2 E, el proyectil experimentara las fuerzas nucleares, con lo que pueden ocurrir reacciones nucleares,

de tal manera que la ecuacion I-3 no es valida.

La E, puede calcularse en unidades de MeV usando la relacion entre los radios de los nicleos R y
el nimero de masa atomica A, que es la suma de Z protones y de N neutrones. Considerando esto, R

estara dado por [17]:

!

R=r, A7 (1-8)



con r,= 1.2 X10™ cm. Sustituyendo la ecuacién anterior en la ecuacién 1-7 y usando el valor de ¢’ = 14.4

X 10" MeV-cm. Se puede calcular facilmente el valor de E, en unidades de MeV como

144(Z,Z
g = B (19)
(4+4)"
= 26
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Figura 1.10 Gréafica donde se muestra la altura de la Barrera Coulombiana para diferentes niicleos

cuando son bombardeados con particulas o y protones.

La fig. 1.10 muestra una grafica de E, para diferentes nicleos de la tabla periddica cuando se usan
como proyectiles protones y particulas . Una conclusion importante aunque es obvia, es que £, tiene el
doble de su valor cuando se usan particulas o con respecto a cuando se usan protones como proyectiles.

Por lo anterior, en la practica es comun usar como proyectiles particulas & con energias £y < 2.0
MeV y usar el detector para angulos 0 > 150°. En éstas condiciones la ecuacion I-5 es valida atin para el

caso mas desfavorable de nicleos ligeros tales como B. C. N. O, etc.
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1.9.2. Cinematica de Reacciones Nucleares.

La colisién de un i6n “x” con energia E, y masa M, con un nucleo “X" de masa My, puede
producir, por efecto de la colision, dos particulas “y” e “}"” con masas M, y My, que son diferentes a las
particulas antes de la colision. Las energias de las particulas después de la colision son E, y Ey. Cuando
esto sucede se dice que ocurre una reaccion nuclear (RN.) con dos cuerpos en el estado final. Una forma

convencional de denotar una RN es:
Xtxy)Y

donde X se indica como el niicleo blanco, x como el proyectil, y es la particula de masa maés ligera e ¥ es

la particula de retroceso[17].

Algunos ejemplos de reacciones nucleares que son de interés en esta tesis, son: '“N(d,po)'°N,
“N(d,p)°N*, "N(d,p5)°N*, "N, o))">)C*, "0(d, p))’0* "“C(d,pp)*C etc. La produccién de
reacciones nucleares con uso de aceleradores, ha sido una de las actividades de investigacion cientifica por
medio de la cual se han determinado niveles de energia de los niicleos (energias de excitacion), momentos

angulares, paridad, isoespin asociados a los niveles de energia [20].

Ademas se han medido las secciones de produccion de las RN. En el ejemplo I“"T\I(d,pj)'sl\l * se

indica que la RN produjo el °N excitado en el nivel “5™.

La figura 1.11 es un diagrama esquematico para representar una RN,

Figura 1.11 Diagrama esquematico para ilustrar una reaccion nuclear: X(x. v)Y. Las particulas

antes de la colision (x, X) y después de la colision (1.}) se indican en este esquema.



Un parametro que caracteriza una reaccion nuclear X(x,p)Y, es la O de la RN, que también se

usa para representar la ecuacion de conservacion de la energia de la colision, y se escribe como:
0=[(m,+M)-(m,+M,)]e* =(E, +E,)-(E, +E.) (I-10)

El valor Q puede ser positivo, negativo 6 cero. Cuando Q > 0 las RN se denominan exoergéticas
y si O <0 se les denomina endoergéticas, finalmente, cuando Q = 0 se trata del caso en el que la
dispersion es elastica, en el cual las particulas antes y después de la colision son las mismas, por lo que

tienen la misma masa.

La cinemdtica de las RN es objeto de estudio en la fisica nuclear experimental. Dicho estudio
consiste en calcular la energia (cinética) E, de las particulas "y" cuando se proporcionan los siguientes
pardmetros: la energia del proyectil E,, las masas de todas las particulas, la Q de la RN y el dngulo 6,

que es el dngulo en que se coloca el detector para medir la energia de la particula “y".

Las ecuaciones relacionadas con la cinematica se obtienen usando las leyes de conservacion de

energia y del momento lineal. A continuacién se indica el algebra para calcular E,

En la mayoria de los casos el nicleo blanco esta inicialmente en reposo, y por tanto no tiene

energia cinética. En tal caso, la ecuacion de la conservacion de energia, puede expresarse como
Q=[(m +M,)~(m, +M,)]e* =(E, +E,)-E, d-11)

Haciendo referencia a la fig. 1.11, la ley de conservacion del “momento lineal”: P, = P, +Py

como vectores, da origen a las siguientes dos ecuaciones escalares:

my, =my, cost+M,V, cosg (I-12a)

0=m v senf - MV, seng (I-12b)

despejando el término semejante
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M,V, cos¢ =mv —-m v, cosf (I-13a)

M, V,seng = m v send (1-13b)
Si sumamos las ecuaciones I-13a y I-13b, y elevamos al cuadrado el resultado, tendremos
MV} =mv; +miv; =2mm v v, cosé (1-14)

XN R

Ahora, usando las relaciones para la energia cinética no-relativistas

E; =%mxvf, E_r =%m_._vi )'E, = %vaf' (I-IS)

en la ecuacién I-14 y arreglando los términos obtendremos

" g+ 20 E, -2 (mm E,E, )" cos6 (1-16)

E =
M, MY M,

Delaec.I-11

0=(E, +E,)-E, (I-11)
Sustituyendo el valor despejado para Ey de laec. I-16 en laec. I-11
m m 2 Ll
=E |1+—=|-|1-—=|-—(mm E.E ) °cos@ [-17
2 'l[ M:J ( M:'J M'( ‘ ) ( )

Si rescribimos la ecuacion I-17 podemos expresar la energia cinética de la particula saliente de

la siguiente forma:
(M, +m )E,—2(mmE, ]'? cosO\[E, [ E, (M, —m, )+ M,0]=0 (1-18)

se trata de una ecuacion cuadratica en |[E . Resolviendo la ecuacion obtenemos
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‘/m,ml‘.E, cos&i{(m,mll_Ex c0529)+(M,. +m_}_)[E_,(M}. —m_‘)+M,Q]}%
VE, - (M, +m,) s
| 4 v

visto de otra forma

JE =at\a +b (1-20)

donde

~———cosé (I-21a)

E, (M,. - m_,)+ M,Q
(M,, + m}_)

B (I-21b)

En el caso de colisiones elasticas, la Q = 0 debido a que m,=m, y My= My. Usando esta hipitesis

y las ecuaciones 1-20, I-21a y I-21b se puede establecer la siguiente relacion:

M, cos@+ M: - M’ sen’6 |
AL (1-22)

El
E M +M,

X

El factor K se denomina Factor cinematico. depende del angulo & y de las masas del proyectil y
del blanco. Puede observarse que K< 1, por lo que en un experimento de dispersion elastica a un angulo
fijo (@ < 150°), la energia de las particulas dispersadas cambiara debido a que varia el factor K segun la
masa del nacleo dispersor. De la ecuacion. (I-22) puede verse ademas, que el valor de K es cercano a la
unidad cuando m, << My. por lo que £, = E,z y que el valor de K es << 1 cuando M, tiene valores
cercanos a My, por lo que £, disminuye al valor cero. Por esta caracteristica muchas veces a la técnica de

RBS se le denomina como espectrometria de masas por reflexion.
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1.9.3 Potencia de frenamiento.

La perdida de energia por unidad de longitud % de los iones incidentes en un material, es

descrita por una fuerza que puede compararse como una “fuerza de friccion™ y es debida a la
interaccion de los iones incidentes con la nube de los electrones de la muestra. Niels Bohr [15] fue el
primero en realizar una teoria para dar una explicacion a este fenémeno, deduciendo la siguiente

ecuacion:

dE ZR‘Z e’
—NZ,In— 1-23
N B (1-23)

donde E es la energia del i6n incidente, con carga eléctrica Z; e, y masa M;, N es el nimero de atomos
por unidad de volumen de la muestra con nimero atémico Z,, / es el promedio de la energia de
ionizacion. Después de Bohr se pensaron teorias mas sofisticadas, tal como la de Linhart [21], pero

para muchos calculos en las TAON, la aproximacion de Bohr presenta resultados bastante aceptables.

La perdida de energia % es el fenomeno responsable de que en el uso de las TAON se pueda obtener

el perfil de las concentraciones de un elemento de una muestra. Para ilustrar este fenomeno, se hace
referencia a la fig. 1.12 en la cual se supone que la muestra es una pelicula delgada de espesor dx y es
bombardeada con iones monoenergéticos de energia E, (tales como: p, d, 6 «, etc.). Debido a que los
iones incidentes interaccionan con la nube de electrones, estos mantienen su viaje en linea recta, y sélo
cuando chocan con los niicleos atoémicos, lo cual ocurre esporadicamente, los iones son dispersados o

absorbidos por los nicleos.

—t—
E-AE E
—— —
Particulas Particulas
trasmitidas incidentes

Figura 1.12 Diagrama esquematico de un experimento para medir la pérdida de energia AE de una

particula incidente con energia E que incide en una pelicula de un material solido de espesor dx.



X o ; dE s
Existen muchas publicaciones de teorias sobre el calculos de o y en la comparacion con

: ; ; ; dE
valores experimentales se obtienen diferencias no mayores a un 10%. Los valores de T se presenta en

la literatura [22] en forma de tablas y de graficas. Algunas veces se presentan por medio de ecuaciones

empiricas [23,24].

1.9.3.1 Seccién atémica de frenado y ley de Bragg.

Es comun en la literatura cientifica en lugar de usar %E , emplear la perdida de energia por

atomo ¢, definida por la siguiente ecuacién:

1 dE
E =
N dx

(1-24)
Al parametro € se le define como seccion atomica de frenado, y se acostumbra expresarlo en unidades
de 10" eVem’. Los valores de & para los materiales Au, Ag, Cu, Al, O y Be, cuando son
bombardeados con protones de energias en el rango de 0.01 a 10 MeV, se presenta en forma grafica en
la fig 1.13. Puede observarse en esta figura, la tendencia descrita por la ecuacion I-23, mostrando que el

valor de € se incrementa con el valor de Z> y decrece con la energia E, pero solo en cierto rango de

energias.
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Figura 1.13 Grifica de la seccion de perdida de energia por atomo € en funcion de la energia de

protones para diferentes atomos.
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Cuando el material que forma el blanco esta compuesto por mas de un elemento, la seccion eficaz
de frenamiento es la suma de las secciones eficaces de cada uno de los elementos que lo forman. Por
ejemplo, para un compuesto o molécula de dos elementos A4,,8,, siendo m y n las cantidades relativas de
éstos, Bragg postuld que la seccion de frenamiento [Bragg, 1905] se puede escribir como:

Aabe = meh= +ng (I-25)

£
donde &™™ es la seccién eficaz de frenamiento en un material compuesto por m atomos de A4 y n dtomos

de B, £*= y £ son las secciones eficaces de A y B respectivamente.

La generalizacién es obvia para un compuesto o molécula compleja de n atomos. Al postulado
anterior se le denomina Ley de Bragg y se ha comprobado su exactitud para la mayoria de aleaciones y

compuestos.

1.9.4 Esparcimiento de la pérdida de energia (STRAGGLING.)

A las fluctuaciones en la pérdida de energia de iones energéticos cuando inciden en un material se
le llama esparcimiento en la energia, conocido con el término "straggling” en el idioma inglés

[Holloway,1938]. En la figura 1.14 se muestra un diagrama para describir este fenémeno.

Figura 1.14 Diagrama esquemdtico para ilustrar el esparcimiento de energia. La dispersion de

energia de los jones incidentes puede representarse por una & de Dirac.

Un blanco delgado de espesor dx con densidad atomica Ndx y nimero atémico Z> es bombardeado
con iones monoenergéticos de energia £y vy carga eléctrica Zje. Los iones incidentes se consideran

monoenergéticos. por lo que la dispersion en energia puede representarse por una & de Dirac. El efecto del
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blanco es una pérdida de energia AE, por lo que la energia de los iones después de haber colisionado con
el blanco es del blanco es:

E, =E,-AE (1-26)

Sin embargo, los iones emergentes del blanco ya no tendrdn una energia Unica, sino que tienen una
distribucion de energias cuyo promedio es E;. Esta dispersion en las energias se puede representar por una

distribucion gaussiana G(E) descrita por la siguiente funcion:

1 1 E-E .,
G(E)—mexp[—E(T) ] (1-27)

Donde Q, es la desviacion estandar de la distribucion con centro en la energia promedio E;. El
esparcimiento en energia, limita el analisis de materiales muy gruesos, debido a que empeora la resolucién

en energia [15].

Existen muchas teorias para explicar esta distribucion en energias. Una de las teorias mds

simples es la teoria de Bohr, [Bohr,1915] quien dedujo la siguiente expresion para
Q' =4n (Z,-¢’YZ,N (1-28)
Esta teoria predice que la desviacion estandar Q es proporcional a Jt.Enla fig. 1.15 seindica

la distribucion en el ensanchamiento de la energia del haz por las Gaussianas. siendo estas cada vez mas

anchas entre mas penetra el haz de particulas incidentes.
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Figura 1.15 Representacion esquematica del efecto de “straggling” en un blanco grueso. Se puede
observar que a medida que el i6n penetra en el material, las Gaussianas se hacen cada vez més

anchas.

Existen otras teorias mas moderna y sofisticada que la de Bohr, tal como la teoria de Lindhard y

Scharrff, [Lindhard,1961] pero en la practica la teoria de Bohr es suficiente para el anélisis de

materiales usando TAON.



Capitulo II

Métodos Experimentales, Produccion de
Peliculas de SiN y el Acelerador de Particulas
Van de Graaff.

1.1 RESUMEN DE DIFERENTES METODOS DE PRODUCCION DE PELICULAS.

En relacion con el gran auge que nace a partir de los multiples usos tecnolégicos de peliculas
delgadas, los especialistas en materiales han desarrollado durante las dltimas décadas diversos métodos
de produccion de las mismas. Algunos de estos métodos son: sol-gel. bafios quimicos, evaporacion
térmica, deposito quimico de vapores, depdsito quimico de vapores asistido por plasma, etc. Este
ultimo método fue el empleado en la produccion de las peliculas de nitruro de silicio y daremos una

pequeiia descripcion del mismo.

El deposito quimico de vapores, con siglas en ingles: CVD (Chemical Vapour Deposition), es
un proceso cuyo uso da origen a un solido estable en forma de “pelicula delgada™. Este material resulta
de reacciones quimicas. generando nucleos creciendo sobre un “sustrato”, que se encuentra en el
ambiente en donde ocurren las disociaciones quimicas y reacciones quimicas, las cuales suceden en la

fase de vapor. En los procesos de CVD, se pueden utilizar una gran variedad de fuentes de energia para
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la produccién de peliculas delgadas, tales como: calor, plasmas, luz ultravioleta, luz laser, etc. Estas
energias se usan para producir las reacciones quimicas en gases, operando en un amplio rango de
presiones y temperaturas. Este proceso es economicamente viable a nivel industrial, por ejemplo, se ha

utilizado en la extraccién de metales y piro-metalurgia.

Un gran avance en los procesos de CVD se logré cuando se empezaron a usar métodos asistidos
por plasmas. A esta modalidad se le identifica con las siglas en el idioma ingles “PECVD” (Plasma
Enhanced Chemical Vapour Deposition.) Esta fue la técnica utilizada para producir las peliculas de

nitruro de silicio analizadas en esta tesis con TAON.

Debido al uso de plasmas para la producciéon de las peliculas de nitruro de silicio, se

mencionaran brevemente algunos antecedentes sobre este tema.

I1.2 ANTECEDENTES DE LOS PLASMAS.

Aln cuando aparentemente los plasmas no son comunes en la Tierra, en el Universo, este estado
de la materia representa mas del 99 % de la materia presente en las estrellas. Un plasma es un gas que
contiene especies moviles cargadas eléctricamente, incluyendo electrones, iones positivos, asi como

atomos y moléculas neutras.

Al plasma se le llega a considerar el cuarto estado de la materia, siendo los otros estados: solido,
liquido y gaseoso. William Croques, en 1879, produjo descargas eléctricas en un gas y formé lo que
ahora se conoce como plasma [25]. El nombre de plasma se debe a Langmuir, quien lo llamé asi

desde el afo de 1923.

Un plasma se puede formar calentando un gas a temperaturas muy altas. También, por ejemplo,
si el agua, después de ser evaporada. se pudiera seguir calentando llegara el momento en que las
moléculas de vapor tendrian energias muy altas para ionizarse entre si. y formar entonces, un plasma.
Otra manera de producir plasmas en un gas, es aplicando campos eléctricos intensos, lo que produce
descargas eléctricas. Para que un gas ionizado. pueda ser llamado propiamente plasma, debe satisfacer

que las concentraciones de cargas positivas y negativas sean aproximadamente iguales.



Gracias al uso de plasma en el PECVD, existe una disminucién considerable de la temperatura

necesaria para que el proceso de depdsito se realice.
I1.3 EL DEPOSITO QUIMICO DE VAPORES ASISTIDO POR PLASMAS (PECVD).

El PECVD es un proceso que ha sido desarrollado principalmente para obtener peliculas
delgadas que puedan ser usadas en los campos de la microelectronica, optica, energia solar y otras

aplicaciones, tales como recubrimientos que actian como barreras térmicas [5].

En el PECVD el depésito de sélidos sobre un substrato se lleva a cabo mediante la iniciacion de

reacciones quimicas en la fase gaseosa por medio de una descarga eléctrica o plasma.

Un esquema de un reactor para depdsitos de peliculas por la técnica PECVD [26] se muestra en

la figura 2.1.

1. IONIZADOR DE NITROGENO

Figura 2.1 Diagrama esquematico de un reactor “PECVD™ con el cual se produjeron las

peliculas de nitruro de silicio.



El sistema se compone de un plasma a baja presion sostenido por un campo eléctrico de alta

frecuencia.

El proceso PECVD se puede dividir en tres partes:

i) Suministro de los gases hacia la camara de depdsito.
i) Excitacion, por el plasma, de todos los gases reactantes.
iii) Reacciones quimicas superficiales entre las especies generadas que dan lugar al depésito de una

pelicula sobre el substrato caliente, que esta inmerso en el plasma.

La descarga en radio frecuencia es la que se usa mas comunmente en PECVD, esta se genera
entre dos electrodos planos paralelos. Frecuencias bajas (un rango bajo de kHz) son necesarias para
mantener la descarga del plasma. En el rango de las frecuencias de MHz, una cantidad suficiente de
electrones gana energia del campo eléctrico, para ionizar moléculas de gas y mantener la descarga. La
disipacion de la energia de los electrones se lleva a cabo por medio de colisiones ineldsticas, lo que

resulta en efectos de disociacion molecular.

Lineas de fuerrs del campy elécirico

Figura 2.2 Lineas de fuerza del campo eléctrico en un sistema PECVD.

El PECVD se caracteriza por su habilidad de descomponer a los reactantes que son mantenidos
dentro de la columna de la descarga y que, en condiciones normales, permanecerian estables sin
reaccionar. La disociacion producida por las colisiones de electrones energizados con las otras especies
en el plasma. es el mecanismo principal de descomposicion. Estas colisiones tienen como resultado la

ionizacion y la disociacion de especies.



En el PECVD la formacién de la pelicula se genera por la absorcién de radicales neutrales y su
enlazamiento para dar lugar al crecimiento de la misma. El substrato no es el unico recipiente. Existe

un desperdicio de producto en todas las superficies.

La mayor ventaja del PECVD es que la temperatura de los substratos es baja (300° C aprox.).
En lugar de la energia térmica, los electrones energéticos activan a los gases reactantes. Muchas de las
caracteristicas favorables se deben a lo anterior, especialmente en situaciones en las que el sustrato-
recubrimiento tiene una gran diferencia en expansion térmica. Ademas los sustratos con baja presién de
vapor, o con estructura que se podria alterar, fluir, difundir o ser sujeta a una reaccién quimica (como
los polimeros que son inestables a altas temperaturas), son susceptibles de ser usados en el proceso de

depdsito de PECVD.

Otra de las ventajas que ofrece el PECVD es que es posible obtener altas tasas de depésito en
comparacion con otros procesos térmicos de CVD. Tiene un alto nivel de tolerancia para algunos de los

parametros de operacion, atin cuando el equipo sea mas complicado de ajustarse.

1.4 PREPARACION DE LAS PELICULAS ANALIZADAS.

Como ya se mencioné anteriormente, el método usado para crecer las peliculas analizadas en
esta tesis es una técnica de depdsito quimico de vapores asistido por plasma (PECVD), la cual ya ha
sido comentada. El objetivo del depdsito es obtener una pelicula delgada de Nitruro de Silicio a partir

de la reaccion quimica entre dos gases reactantes.

Al concluir el deposito, un total de 6 peliculas de SiN, las que denotamos como: A, B, C. D, Ey

F, fueron producidas en las siguientes condiciones:

Gases reactantes: amonia (NH3) y silano (SiH4)
Gas de transporte: Nitrogeno

Frecuencia aplicada en el plasma: 100 kHz
Presion en la camara: 210 mTorr.

Temperatura del substrato: 300 °C.

Sustrato: Silicio



El deposito de las peliculas se hizo variando la razén de los flujos de los gases reactantes NH;/

SiH4, como sigue:

Tabla II.1 Relaciones entre las muestras generadas y la razén de gases
reactantes

Muestra (Pelicula| Razon de Flujo
de SiN/Si) (NHj/ SiH,)
1.75
235
291
3.45
3:92
5.92

o |m o0 >

Las 6 muestras, como ya se menciond, fueron analizadas en el Laboratorio del Acelerador Van
de Graaff de 5.5 MeV del IFUNAM vy en el Laboratorio del Acelerador TANDEM Van de Graaff de 6
MeV del ININ.

Considerando la importancia que tienen estos dos laboratorios para que el andlisis descrito en
esta tesis fuera realizado, y en si, los aceleradores de tipo Van de Graaff, una descripcion detallada de

estos, se hara en las siguientes secciones de este capitulo.

I1.5 ACELERADORES USADOS PARA EL ANALISIS DE LAS MUESTRAS.

En el capitulo I se definid lo que es un acelerador de particulas y algunos de sus usos en
investigacion en fisica nuclear y sus aplicaciones para el analisis de materiales a través de las TAON.
Aqui se describira brevemente el principio de operacion y las componentes basicas del tipo de los

aceleradores usados en esta tesis.

Los aceleradores usados para el analisis de peliculas delgadas de nitruro de silicio sobre sustratos
de silicio son dos aceleradores de corriente directa. del tipo Van de Graaff (VDG). localizados, uno de
estos en el Instituto de Fisica de la UNAM (IFUNAM) y el otro en el Instituto Nacional de
Investigaciones Nucleares (ININ). A este tipo de aceleradores se les denomina asi. en honor de su

inventor Robert Van de Graaff quien desarrollo un sistema para generar alto voltaje en la Universidad
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de Princeton, en el afio de 1929. Sin embargo fue hasta 1935 cuando este tipo de generador se pudo
usar para acelerar iones y asi, usarse en un laboratorio de fisica nuclear. Aunque los aceleradores Van
de Graaff (VDG) no ganaron la carrera para ser los primeros en producir la primera reaccion nuclear,
este tipo de aceleradores son los que mas se usaron para el estudio del nicleo atémico, especialmente
para medir secciones nucleares y en la investigacién de la llamada estructura nuclear, que consiste en la
determinacion experimental de los niveles de energias de excitacion de los nicleos atémicos y de otros
"numeros cudnticos" que los caracterizan, tales como el momento angular y la paridad. Puede decirse
que mas del 60% del conocimiento en el campo de la fisica nuclear de bajas energias, se obtuvo usando

este tipo de aceleradores.

El acelerador VDG del IFUNAM es del tipo vertical (ver fig. 2.4) y el voltaje maximo que se
puede aislar con este es de 5.5 MV. La fig. 2.3 es una fotografia del edificio donde se alberga este

acelerador, la cual es una torre de unos 30 metros de altura.

Figura 2.3 Edificio del acelerador Van de Graaff de 5.5 MV del [FUNAM

Un fotografia del Van de Graaff de 5.5 del IFUNAM se muestra en la figura 2.4, donde se pueden

observar algunas componentes de este acelerador y algunos equipos periféricos asociados.



Figura 2.4 Fotografia del acelerador Van de Graaff de 5.5 MV del Instituto de Fisica de la UNAM.

El acelerador VDG del ININ es un acelerador de 2 etapas. denominado tipo “tandem™ y el
voltaje maximo que se puede aislar es de 6 MV. Una fotografia de este acelerador se muestra en la
figura 2.5. En esta tesis se describira con algin detalle solo el acelerador del IFUNAM. y una

descripcion del acelerador “tandem™ (dos estapas) del ININ podra consultarse en la referencia [27].
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Figura 2.5 Fotografia del acelerador “tandem™ Van de Graaff del Instituto Nacional de

Investigaciones Nucleares (ININ).

I1.6 PRINCIPIOS DE OPERACION DE UN ACELERADOR VAN DE GRAFF.

El principio de funcionamiento del cualquier tipo de acelerador electrostatico, se basa en la
interaccion de los campos eléctricos producidos por fuentes de voltaje V' sobre la carga eléctrica ¢ de
un ion [31]. La figura 2.6 ilustra esquematicamente las componentes principales con la cuales se puede
describir el funcionamiento de un acelerador. En este esquema. la fuente de voltaje se representa por
una bateria eléctrica, los electrodos se representan por un condensador de placas planas. y es el sitio
donde se produce un campo eléctrico debido a la aplicacion del voltaje V. es senalado: los iones pueden
ser electrones generados por un filamento u otro tipo de iones como protones. particulas alfa. etc.

(producidos por “una fuente de iones™.)
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Figura 2.6 Diagrama esquematico de las componentes principales usadas para describir el

funcionamiento de un acelerador de particulas.

Un tubo de rayos X, el monitor de una computadora 6 el cinescopio de una TV doméstica seglin
la descripcién, funcionan como aceleradores de particulas, sin embargo, en la prictica no se les refiere

a esos aparatos con este nombre.

El esquem~ de la fig. 2.6 se puede usar para relacionar el incremento de la energia cinética E de

un i6n de carga g con el voltaje V, a través de la siguiente ecuacion:
E=V-q (II-1)

Como se sabe, las unidades que se usan para la energia en fisica son los joules y/o ergs. Sin
embargo, para cuantificar la energia de los iones (proyectiles) acelerados se acostumbra usar unidades
de electrén-volt (eV) o sus multiplos: el keV=1 000 eV, el MeV=1 000 000 eV, el TeV= {6 eV, etc.
El uso de las unidades de “eV” se debe a la relacion simple de la ecuacion anterior, en la cual la energia

es numéricamente igual al voltaje.

Desde un punto de vista de la mecanica clasica. la energia cinética E de una particula esta

relacionada con la masa en reposo m, y la velocidad v por la siguiente relacion:

Ezrr:,,\‘:/2: Vi-g (11-2)



Una consecuencia de la tltima ecuacion es que la energia de las particulas es independiente de

la masa y solo depende de la carga.

La sobre simplificacion del esquema de la figura 2.6 para describir el funcionamiento de
cualquier tipo de acelerador electroestatico, no es obvia, sin embargo vamos ilustrar como estos

conceptos se pueden usar para describir la operacion del acelerador Van de Graaff de 5.5 MV.

Un esquema del acelerador Van de Graaff de 5.5 MV del IFUNAM se presenta en la fig. 2.7, en el
cual se indican las componentes principales del acelerador y también algunos equipos periféricos

necesarios para producir los iones usados para bombardear un “blanco”.

Gas aislante (Co, y N3)

r Terminal de Alto Voltaje
g _. Fuente de iones
-

Columna
#

Anillos equipotenciaies

. Tubo acelerador
.~ Banda

__~Motores

— Sistema de vacio szmtde' )
Imén reflector jal S
~ Linea :wmadun '/

I

_____ Sagws Ly
Haz de provectiles

Figura 2.7 Diagrama simplificado del acelerador Van de Graaff de 5.5 MeV. Las principales
componentes del acelerador y equipo periféricos asociado son: 1) Polea inferior y motor impulsor
2) Columna y anillos equipotenciales, 3) Polea superior, 4) Banda transportadora de carga eléctrica,
5) Domo metalico, 6) Fuente de iones, 7) Tanque para contener el gas dieléctrico. Sistemas
Periféricos asociados al acelerador: a) Sistema de transporte de haz, b) Electroiman selector de
energias de 90° . c) lineas de transporte de haz, d) Sistema de regulacion de alto voltaje. ) Camara

de experimentacion.



I1.6.1 Generacién de alto voltaje en el sistema Van de Graaff.

Las componentes relacionadas con la generacion de alto voltaje ¥ del acelerador Van de Graaff
de 5.5 MV, son: a) Poleas inferior y polea superior, b) motor impulsor de la polea inferior, ¢) peines de
carga y descarga de carga eléctrica de la banda, d) banda transportadora de la carga eléctrica, d) motor
impulsor, d) columna, e) domo metalico y f) fuente de alto voltaje de induccién de carga eléctrica en la

banda. En las figuras 2.8 y 2.9 se muestran fotografias de algunas de estas componentes.

Figura 2.8 La fotografia del lado izquierdo muestra la banda transportadora de carga
eléctrica. La fotografia del lado derecho muestra la polea inferior acoplada al motor impulsor

de la banda y los electrodos de induccion de carga.

Figura 2.9 La fotografia de la izquierda muestra la parte superior de la columna. el plato superior,

la polea superior. la banda tensa v el domo metalico. el cual va a ser colocado sobre la columna.
La fotografia de la derecha muestra una de las 12 secciones de la columna, en la que se puede

apreciar su estructura v el sistema de “antideslizamiento”de dos secciones contiguas.
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La generacion de alto voltaje en este tipo de acelerador se logra por el transporte de carga eléctrica
inducida desde el nivel de tierra y transportada por la banda al domo metalico que esté en la parte superior
de la columna. La carga es inducida en la banda mediante "efecto corona", producido por un campo
eléctrico intenso generado por una fuente de alto voltaje que se conecta a dos electrodos entre la banda.
Cada uno de los electrodos tiene el mismo ancho que el de la banda y uno de estos tiene una serie de
agujas con puntas agudas, cuya forma asemeja a la de un peine. El otro electrodo es una barra metalica
pulida. La carga eléctrica inducida en la banda puede variarse cambiando el voltaje de ésta fuente, la cual
tiene un rango de operacién de 0 a 50 kV. EI peine inferior se conecta al lado positivo de la fuente de CD
y el electrodo pulido al lado de tierra. En esta forma se inducen cargas positivas sobre la superficie de la
banda. Las cargas positivas transportadas por la banda en movimiento, son neutralizadas por los
electrones del domo, a través de una malla metalica (peine superior) que esta en contacto con la banda. En
la superficie del domo metalico pulido se distribuye homogéneamente la carga ¢ positiva. El alto voltaje V

que se produce por la carga g en la terminal de alto voltaje (TAV) est4 dado por la relacion:

q
V=1 I-3
C (I1-3)
donde C es la capacidad eléctrica cuyas unidades se expresa en farads y depende de factores geométricos.
El domo metalico para este acelerador tiene la forma de una bala, con una parte cilindrica y la parte

superior de un semicasquete esférico.

La fig. 2.10 representa el circuito eléctrico equivalente del generador de alto voltaje del sistema

Van de Graaff.

[T:I ijda C:j: M= %

Figura 2.10 Circuito equivalente para representar la generacion de alto voltaje V en un acelerador

Van de Graaff. por el transporte de carga eléctrica transportada por la banda al domo eléctrico.

La relacién entre ¢ (Q en la figura) e / es: g= |i-dr, Si el condensador esta siempre

recibiendo carga eléctrica. el voltaje I” teéricamente, puede ser arbitrariamente grande. Sin embargo en
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la prictica existen limites para aislar altos voltajes. Posteriormente hablaremos sobre corrientes
eléctricas que hay en el domo eléctrico para descargarlo, esto se hard cuando se discuta en forma

completa la operacion del acelerador Van de Graaff.

I1.6.2 Fuente de iones del Acelerador Van de Graaff.

Como ya se menciond, cuando al generador de alto voltaje se le ensambla una fuente de iones y
ademas el tubo acelerador, el generador se convierte en un acelerador de particulas. La fuente de iones se
localiza sobre el “plato superior”. El domo metalico encierra a la fuente de iones. En la fig. 2.11 son
mostradas dos fotografias de la fuente de iones de este acelerador. La fotografia del lado izquierdo es la
fuente de iones y circuitos eléctricos y electronicos asociados. La fotografia del lado derecho muestra la

fuente de iones instalada en la parte terminal de la columna.

a)

Figura 2.11 La fotografia de la izquierda muestra la fuente de iones, circuitos eléctricos y electronicos
asociados, transformadores de CA variables para el control de las fuentes eléctricas y electronicas: a)
Control de intensidad de haz , b) botella de cuarzo donde se introduce el gas para su ionizacion, ¢) iman
toroidal para comprimir los iones en el eje de la botella de cuarzo, d) fuente de enfoque del tipo “Einzel™ ¢)
iman selector de energias, f) sistema deflector para pulsar el haz (opcional). g) lente de enfoque del haz, h)
transformadores variables para control de las fuente de voliaje, i) cuatro tanque de almacenamiento de
gases a ionizar. En la fotografia de la derecha se muestra en forma completa la Terminal de Alto Voltaje

(TAV) instalada en la parte superior de la columna.
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Para resaltar la importancia de la fuente de iones se le llega a denominar como el cerebro del

acelerador, ya que se considera como la componente mas compleja del acelerador.

La fuente de iones es del tipo de radio-frecuencia y solo se pueden acelerar iones a partir de gases.
En la terminal hay 4 tanques que almacenan gases de hidrogeno, deuterio, *He y *He. La botella de
ionizacion es de cuarzo, con una longitud de 20 cm y un didmetro de 3.8 cm, a la cual se le aplica la
energia de un oscilador de radio-frecuencia de 145 MHz a través de dos electrodos en forma de anillos
separados por un distancia de 10 cm y que rodean a la botella. La botella de la fuente de iones esta al vacio
y se le introduce el gas seleccionado usando el “control del selector de gas™. Cuando sucede la ionizacion

se forma en la botella un plasma, con los iones positivos y los electrones entremezclados.

Para poder inyectar el gas ionizado al tubo acelerador se requiere de la manipulacién de varias
fuentes de voltaje asociadas a la fuente de iones. Esta manipulacion se hace desde la consola de control del
acelerador. La fig. 2.12 es un diagrama donde se muestran esquematicamente los circuitos asociados con

la operacion de la fuente de iones.

Fuente de iones
MFuente del Haz |
" tProbe) |
L 075 Hv* _: Imdn Toroldal
R |
|0uhdordo |
Radio Frecuen: | e |
| cia (145 Mhz) IT | Fuentede |
R | Extraccion
10-30 Kv*)
Fonrta o] imén L————d
Selector gy |
it = [ Lo
L | Einzel | |
—_——— (0600 mA)
fm————— s
E =5
T;m'stm}_ s il | Oscilador de |
| At - —l:j—\l:immmm".l
cia (1 Mhz,
Lol { ot s M

Ci T — | T
deHaz Hﬂa:eﬂ,d [ Fuentese |
| somyy |
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Tubo
acelerader

Figura 2.12 Diagrama eléctrico de la fuente de iones, que es el sistema de produccion de iones del
acelerador Van de Graaff de 5.5 MV del IFUNAM. Las fuentes del sistema de produccion de iones
son: Botella de cuarzo, sistema de enfoque. iman selector de analisis de masas, sistema deflector de
barrido del haz. sistema "Klystron” para comprimir los pulsos del haz y los platos superiores de la

columna
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Una caracteristica especial de esta fuente de iones, es que hay un selector magnético con el cual se

selecciona la carga eléctrica y la masa del i6n que va a ser acelerado.

Es importante resaltar que la corriente de haz ix,- disminuye la carga eléctrica ¢ de la terminal de
alto voltaje, debido a los electrones del plasma generados en la fuente de iones, los cuales son removidos

por la fuente de voltaje de corriente directa denominada “fuente de haz”™.
I1.6.3 El tubo del acelerador Van de Graaff.

El tubo acelerador, es la componente dentro del cual el haz de iones producidos por la fuente de
iones es acelerado en la direccion de su eje. Para que el haz pueda ser transportado se requiere que el tubo

se evacue a un alto vacio (del orden de 10 torr). Las figuras 2.13 a y b son fotografias del tubo acelerador.

il s,

-

b)

Figura 2.13 La fotografia a) muestra las maniobras que se realizaron para colocar el tubo

acelerador dentro de la columna del acelerador. En la fotografia b) se pueden observar las

dimensiones del tubo acelerador.

La estructura del tubo acelerador es de discos de vidrio pegado cada uno de estos a electrodos
metalicos de aluminio (electrodos). La separacion de los electrodos es la misma que la de los planos
equipotenciales de la columna. por lo que la longitud total del tubo es igual al de la columna. El didmetro
exterior del tubo es de 24.5 c¢m.. el diametro interior de 14.5 cm. y tiene un peso de 300 Kg. El tubo
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acelerador esta sustentado en forma independiente a la columna, y la conexién eléctrica se hace a través de
resortes conductores. Estos resortes unen cada disco del tubo acelerador con su correspondiente plato

equipotencial de la columna.

En el tubo acelerador es en donde se lleva a cabo la aceleracion de los iones producidos en la
fuente de iones. Sin embargo, el voltaje total V' generado en la terminal de alto voltaje no se aplica en
forma total, sino que este se divide en pasos dV; que se aplica entre dos electrodos contiguos. Para este
proposito se disefia un “divisor de voltaje™ usando resistencias conectadas en serie y que se colocan dentro
de la estructura de la columna del acelerador. El niimero de resistencias divisoras es 132 para este
acelerador y es igual al nimero de platos equipotenciales. La caida de voltaje méximo en cada una de estas
resistencias es de 41.3 kV. El circuito eléctrico equivalente del divisor de voltaje se muestra en la figura

2.14,
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Figura 2.14 Diagrama esquematico del circuito equivalente del divisor de voltaje. El nimero
total de resistencias divisoras del acelerador es de 132. El maximo de la caida del voltaje &V, es

de 41.3 kV. cuando el acelerador se opera al maximo voltaje de 5.5 MV.

La razon por la que se establece el gradiente de voltaje a lo largo del tubo, es lograr que el haz de
iones tienda a viajar a lo largo del eje del tubo acelerador, por lo que al tubo acelerador se le considera,
dentro del lenguaje de oOptica de iones. como una "lente delgada”. El campo eléctrico disperso entre dos
electrodos contiguos cuyas lineas de fuerza actia en los iones como un efecto de "embudo”. hacen que

estos viajen en la direccion del eje del tubo.
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I1.7 CIRCUITO ELECTRICO EQUIVALENTE PARA DESCRIBIR EL FUNCIONAMIENTO
DE UN ACELERADOR VAN DE GRAAFF.

En la fig. 2.10 se presentd el circuito equivalente de un acelerador Van de Graaff para describir la
generacion de alto voltaje V' producido por la carga eléctrica g debido a la integracion de corriente de
banda is,. Sin embargo como se vio en las secciones anteriores, existen corrientes eléctricas que
descargan al domo metélico, las cuales son: a) la corriente i,y que se drena por las resistencias de
columna, b) la corriente de haz in,, debida al flujo de iones que son generados en la fuente de iones y ¢) la
corriente que se drena por las puntas de corona icy, que se usa para estabilizar el alto voltaje V de
operacion del acelerador. La corriente de corona descarga la terminal de alto voltaje por un sistema
periférico asociado al acelerador, esta corriente es crucial para que el voltaje sea estable. Este sistema lo
describiremos con algiin detalle mas adelante. Mantener J constante (g constante) implica que la corriente
de entrada al domo, que es la transportada por la banda (iba) sea igual a la suma de las corrientes de
salida que son: la corriente de columna (ic.), la corriente de corona (i) y la corriente de haz iy . Lo

anterior se puede expresar por la siguiente ecuacion:

Isanda = lcot + icor + Ipar (11-4)

El balance de estas corrientes se puede representar con el circuito equivalente, mostrado en la figura I-16.

g 3 1

—L_ kol . L
e R

Figura 2.15 Se muestra esquematicamente un circuito equivalente que representa el balance de las
corrientes que descargan el domo metilico y mantienen constante el voltaje }* del acelerador,

algebraicamente se tiene QUE fyy, = ical T fhaz + foor -

Un sistema hidromecanico es usado para mantener la operacion del acelerador a un voltaje
constante. Este sistema se representa esquematicamente en la figura 2.16. En este simil, la cantidad de
agua almacenada en el tinaco representa el voltaje I, v el nivel de agua en el tinaco dependera de las
magnitudes de los 3 flujos de agua de descarga y del flujo de agua de subida. cosa que sucede en el
acelerador con las distintas corrientes. En éste diagrama se uso la misma notacion que en el caso del

acelerador para representar las corrientes: de corona. columna v haz. Si la corriente de corona i, se
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disminuye ligeramente, la carga ¢ en la terminal aumenta y por lo tanto la energia de los iones del haz. Si
por el contrario i, se incrementa, la energia de los iones disminuird. Pequefias variaciones de i, se logran

con un circuito que describiremos mas adelante.

Domo metilico B /—Tanque

* |,— Fuente de iones

| —— Puntas de corona

S
Eeol | b

oo

Figura 2.16 Un simil de un sistema hidromecanico para representar la operacion de un acelerador
Van de Graaff. El nivel de agua en el tinaco representa el voltaje en el acelerador. Las corrientes

eléctricas tienen sus analogos con los 3 flujos que descargan el nivel de agua en el tinaco.

IL.8 PRINCIPALES EQUIPOS ASOCIADOS CON UN LABORATORIO VAN DE GRAAFF.

Como se menciono anteriormente, un acelerador se puede definir como una fuente de particulas
monoenergéticas que se usan para bombardear los atomos y a sus nicleos. El haz, normalmente se
puede enfocar en el “blanco™ en un érea del orden de 1 mm”. Los propésitos de bombardear un blanco
(muestra) en esta tesis. son el uso de las TAON para el andlisis de las peliculas de nitruro de silicio.
Para poder usar el acelerador con este proposito, se requiere de otros equipos periféricos asociados a
este. El conjunto acelerador v equipos periféricos asociados constituyen wn laboratorio de un
Acelerador. Obviamente la componente mds importante del laboratorio es el acelerador de particulas y
quizas esta es la razon por la cual en la practica se usen como sinénimos los términos Acelerador y

Laboratorio de un Acelerador.



Algunas de las componentes principales del laboratorio del acelerador Van de Graaff de 5.5 se
indican esquematicamente en la fig. 2.7 y también en la fotografia de la figura 2.17, donde se muestra

la sala de experimentacion de este acelerador. Estas componentes son:

a) Acelerador Van de Graaff de 5.5 MV.

b) Lineas o tuberias de acero evacuadas para transporte del haz.

¢) Sistema de vacio (Bombas mecanicas y de difusién ).

d) Electroiméan de 90° selector de energia del haz.

e) Rejillas de estabilizacion de energia del haz..

f) Circuitos electronicos para la estabilizacion de energia de haz

g) Cuadropolos eléctricos y fuentes de CD para enfocar el haz en el blanco.
h) Camara de blancos o de experimentacion.

i) Jaula de Faraday para integrar la corriente del haz.

j) Detectores de particulas.

k) Electronica modular de pulsos eléctricos asociada a los detectores.

1) Analizador multicanal de altura de pulsos y la computadora asociada con la adquisicion de

datos.

Figura 2.17 Esta es una fotografia en la que se ilustra las componentes que forman parte en el
proceso de transportacion del haz a las camaras de experimentacion. Estas componentes son: a)
Sistemas de vacio, b) Base giratoria. ¢) Electroimian selector de energia de 90° d) Linea
transportadora del haz, e) Cuadruplos eléctricos, f) Camara de experimentacion, g) Octupolos

eléctricos, h) Fuente de alimentacion del iman selector de energias.
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Aunque todos los equipos periféricos asociados al acelerador son indispensables para el
funcionamiento del laboratorio, se pueden destacar: el iman selector de energias y las rejillas de
estabilizacion de energia del haz, con sus circuitos electronicos de retro alimentacion negativa. Debido

a su importancia, estos sistemas son descritos con algin detalle a continuacion.
I1.8.1 Corriente de corona como auxiliar de control de estabilizacién del alto voltaje.

Una de las caracteristicas de los aceleradores Van de Graaff, es la buena estabilidad del alto
voltaje V' y consecuentemente la estabilizacion en la energia E de los iones acelerados. Una de las
componentes basicas del sistema de estabilizacion del alto voltaje (SEV) en estos aceleradores son “las
puntas de corona”, por las cuales se drena de la terminal de alto voltaje una corriente de corona i.,,, la
cual mencionamos brevemente cuando se mostrd el circuito eléctrico equivalente para describir la
operacion del acelerador. El mecanismo para drenar la corriente de corona consiste de un sistema de 12
agujas, similares a las agujas que se usaban en los fonografos, con puntas muy afiladas. Estas agujas
estdn montadas en una pieza metdlica hueca, cuya superficie es la mitad de una esfera de 15 cm de
diametro. Las puntas de corona se montan sobre una barra en una boca del tanque del acelerador
enfrente del domo metdlico. Estas puntas se pueden acercar o retirar respecto a la terminal de alto
voltaje usando un motor, el cual se activa desde la consola de control del acelerador. Cuando existe un
alto voltaje ¥ en la terminal del acelerador, se genera un campo eléctrico muy intenso que se concentra
en la punta de las agujas, lo cual produce la corriente de corona. Las puntas de corona estan aisladas
eléctricamente del tanque y se conectan a la placa de un “tetrodo”. Este elemento en electronica es poco
conocido por las nuevas generaciones, pero aun sigue teniendo gran utilidad en algunos usos
especiales. Parte del SEV son dos “rejillas™ colocadas en la linea del haz a la salida del iman selector de
energia. En cada una de estas rejillas se induce un voltaje cuando el haz pasa entre ellas. Cuando el haz
pasa centrado, la diferencia de voltaje es nula y cuando el haz pierde el centro de la linea se pierde el
balance y aparece un voltaje mayor respecto a la rejilla. hacia donde el haz se acerca mas. A través de
un circuito electronico, los voltajes de la rejilla de control se conectan a la “reja” del tetrodo, y funciona
como un circuito de “retroalimentacion negativa™, lo cual produce variaciones pequefias en la corriente
de corona casi instantaneamente, lo que permite que la energia de los iones se mantenga constante.
Como se menciond. las puntas de corona pueden acercarse o retirarse de la terminal de alto voltaje.
usando un motor que se controla desde la consola de mando del acelerador. Para un voltaje dado del
acelerador. se ajusta la distancia de las puntas a la terminal. de tal forma que esta corriente sea del

orden de 25 pA. Una forma de variar ligeramente la energia del haz. es modificando la distancia de las
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Aunque todos los equipos periféricos asociados al acelerador son indispensables para el
funcionamiento del laboratorio, se pueden destacar: el iman selector de energias y las rejillas de
estabilizacion de energia del haz, con sus circuitos electronicos de retro alimentacion negativa. Debido

a su importancia, estos sistemas son descritos con algin detalle a continuacion.

I1.8.1 Corriente de corona como auxiliar de control de estabilizacion del alto voltaje.

Una de las caracteristicas de los aceleradores Van de Graaff, es la buena estabilidad del alto
voltaje ¥V y consecuentemente la estabilizacion en la energia E de los iones acelerados. Una de las
componentes basicas del sistema de estabilizacion del alto voltaje (SEV) en estos aceleradores son “las
puntas de corona”, por las cuales se drena de la terminal de alto voltaje una corriente de corona i, la
cual mencionamos brevemente cuando se mostrd el circuito eléctrico equivalente para describir la
operacion del acelerador. El mecanismo para drenar la corriente de corona consiste de un sistema de 12
agujas, similares a las agujas que se usaban en los fondgrafos, con puntas muy afiladas. Estas agujas
estan montadas en una pieza metélica hueca, cuya superficie es la mitad de una esfera de 15 cm de
diametro. Las puntas de corona se montan sobre una barra en una boca del tanque del acelerador
enfrente del domo metalico. Estas puntas se pueden acercar o retirar respecto a la terminal de alto
voltaje usando un motor, el cual se activa desde la consola de control del acelerador. Cuando existe un
alto voltaje V' en la terminal del acelerador, se genera un campo eléctrico muy intenso que se concentra
en la punta de las agujas, lo cual produce la corriente de corona. Las puntas de corona estdn aisladas
eléctricamente del tanque y se conectan a la placa de un “tetrodo”. Este elemento en electronica es poco
conocido por las nuevas generaciones. pero aun sigue teniendo gran utilidad en algunos usos
especiales. Parte del SEV son dos “rejillas™ colocadas en la linea del haz a la salida del imén selector de
energia. En cada una de estas rejillas se induce un voltaje cuando el haz pasa entre ellas. Cuando el haz
pasa centrado, la diferencia de voltaje es nula y cuando el haz pierde el centro de la linea se pierde el
balance y aparece un voltaje mayor respecto a la rejilla, hacia donde el haz se acerca mas. A través de
un circuito electrénico. los voltajes de la rejilla de control se conectan a la “reja” del tetrodo. y funciona
como un circuito de “retroalimentacion negativa™, lo cual produce variaciones pequeifias en la corriente
de corona casi instantancamente. lo que permite que la energia de los iones se mantenga constante.
Como se menciond, las puntas de corona pueden acercarse o retirarse de la terminal de alto voltaje.
usando un motor que se controla desde la consola de mando del acelerador. Para un voltaje dado del
acelerador, se ajusta la distancia de las puntas a la terminal. de tal forma que esta corriente sea del
orden de 25 pA. Una forma de variar ligeramente la energia del haz. es modificando la distancia de las
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puntas de corona respecto al domo metalico. Asi, si se desea bajar la energia, se acercan las puntas para
que se incremente la corriente que se drena por este circuito; si se desea aumentar la energia, se alejan

las puntas, para que disminuya esta corriente y aumente asi, el voltaje en la terminal.
11.8.2 El Imén selector de energias asociado al Acelerador Van de Graaff.

Un electroiman es una componente tipica en la linea de conduccion del haz localizada entre la
salida del acelerador y la camara de blancos. El electroimén asociado al acelerador tiene dos funciones:
1) medir en forma precisa la energia de las particulas del haz y 2) seleccionar los iones con la carga y
masa requerida. El requerimiento de un analizador de energia de haz, es debido a que los aceleradores
electrostaticos no tienen una forma absoluta de medir el alto voltaje V, y por consiguiente, la energia E de

los iones.

La ecuacion que relaciona la energia E del haz cuando es desviado 90° por un campo magnético B

producido por el electroiman, se conoce como la ley de Barber [28]:

BR=LJEsme (11-5)
qe

donde, R es el radio de curvatura de la trayectoria del haz dentro del iman, mc’ es la energia en reposo de
las particulas del haz y ¢ =ze conz =1, 2, 3.., que es la carga eléctrica de las particulas del haz. Si

— ({1 (que es el caso no relativista), la ecuacion anterior se reduce a la siguiente expresion:
me

BR =144 1'm_:€ (Kilogauss - centimetros) (11-6)

donde ahora las unidades son: m en u.am.; z=1,2.3 y la F se expresa en MeV. El valor de R se determina
con los llamados métodos de calibracion de los aceleradores [29]. El valor de R = 60.5 cm fue

! pl

determinado para este imén, con el cual se puede calcular la constante k=———— la cual solo depende

(144) m

de la masa m del ion. La relacion entre £y B se puede rescribir como:

E=k-B" [MeV] (1-7)



Esta ecuacion se usa para calcular el campo B para la energia E requerida del i6n con el cual se

realiza el experimento.

I1.9 EL ESPECTROMETRO DE ENERGIiA USADO EN EXPERIMENTOS DE TAON.

El sistema de adquisicion de datos que se usa en experimentos tipicos del empleo de las TAON, se
muestra esquematicamente en la figura 2.18. Una de las componentes basicas es un detector de barrera
superficial, las particulas con carga eléctrica que inciden en el volumen sensible de este, produce pulsos
de voltaje cuya amplitud es proporcional a la energia E de cada una de las particulas. La amplitud de los
pulsos a la salida del detector son del orden de algunos milivolts y requiere de modulos electronicos (pre-
amplificador y amplificador) para amplificarlos linealmente y asi poder medir la amplitud de los pulsos
amplificados por el moddulo electrénico denominado “Multicanal” el cual esta acoplado a una
Computadora Personal. La graficadora del analisis de la amplitud de pulsos es lo que constituye el

espectro de energia y un ejemplo de estos se mostré en el Capitulo . (fig. 1.8.)

Medido: 2
Generador del =
de Pulsos e
Pulsos
Vi
Vo
Jh—=* :
PC
. 1i- .
Detector Anwpf‘hﬁ— » g::ln ulticanal
(.‘ﬂl‘ f—
E
Fuente de Oscilos-
Voltaje del copio
[Detector

Figura 2.18 El diagrama representa en forma esquematica la electronica de pulsos de voltaje que se

utiliza en la adquisicion de datos en experimentos con aceleradores.

El funcionamiento del detector y sistema electronico es descrito con detalle en la literatura [30] y
con el objeto de describir los espectros de energia que se generan por ¢l bombardeo de las muestras, aqui

se hard una descripcion muy general.
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I1.9.1 El detector de barrera superficial y criterio para seleccionar su espesor.

El detector de barrera superficial eléctricamente es un diodo fabricado con silicio como material
principal. Cuando se usa este diodo como detector de radiacion ionizante, el voltaje de operacion es el
sentido de no conduccion. En el diagrama de la fig. 2.18 se indica la fuente de voltaje DC y se dice qué
usa para “polarizar” al detector, i.e., establecer un campo eléctrico a través de los dos electrodos del

detector.

La forma geométrica del detector es de un cilindro en cuyas caras transversales se ponen los
contactos eléctricos (electrodos), siendo uno de estos una pelicula de oro ~ 500 A° de espesor y el otro, un
contacto de aluminio. Un diagrama esquematico del montaje de un detector de barrera superficial se

muestra en la figura 2.19.

Montaje
Tierra Aislado
Silicio |l )|+ +—
Tipo-N [ Voltaje
—
W T
Radiacidn ' D pismetro
afily ldel detector
1
I
i“goucmn Evaporacidn
¢ L10 de Aluminio
a) b)

Figura 2.19 a) Diagrama esquematico y montaje de un detector de berrera superficial para
particulas. b) Uno de los electrodos de contacto con el volumen sensible del detector es de oro y el

otro es de aluminio

El espesor del detector se selecciona segin el tipo de particulas (protones, alfas, deuterio, etc) y la
energia de estas. Parte del disefio del experimento es seleccionar el espesor del detector de barrera
superficial, para lo cual es necesario calcular las posibles energias de las particulas que se pueden producir
por el bombardeo de las muestras. Estos calculos se realizan usando las ecuaciones de la cinematica I-20,

I-21a y I-21b que se describieron en el Capitulo 1.

Las particulas con mayor energia cinética producidas por el bombardeo de las peliculas de nitruro

de silicio, son debido a reacciones nucleares (RN) exoenergéticas cuando se bombardean con iones de
; ; o : lng 150" ., 14 12% i

deuterio, niicleos de nitrégeno. Algunas de estas RN son: "“N(d.p) "N vy "N(d.at}) “C . donde el indice
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se refiere al nivel de energia en que el niicleo residual se localiza. El indice i = 0 denota que el niicleo

residual es el estado base. La “Q” de la reaccion nuclear se defini6 en la ecuacion I-10. En el célculo de la

cinematica se define O, correspondiente a la energia de excitacién del nivel E;

Cilculos de la cinematica para las reacciones se muestran en la tabla I1.2

Tabla I1.2 Calculo de las energias de las particulas producidas por el

bombardeo con un haz de deuterio con una energia de 825 keV sobre

nicleos de N. El dngulo de deteccion es 0 = 150°. Las energias para las

colisiones elisticas con los niicleos de N y Si también son calculadas*.

como: Q, =

Reaccion Valor Q Energia del Energia del Ion
(keV) producto de la | Dispersado para
RN el Elastico
(keV) (keV)
“N(d a }‘Zc 9146 6653.61
“N(d,pi +2 3320 3517.76
"*C(d,p) c 2722 2900.86
“N(d,ps)"N 2285 2585.39
"N(d,ps)°N 1380 1775.90
“N(d,ps)°N 1305 1709.16
"°0(d,a0)'*N 3110 2570.31
*0(d.py)"’0 1920 2309.66
"*0(d,p))'"0 1046 1520.54
Elastico
“NCH,’H)"'N  10.00 480.40
“*Si(*H,"H)™Si  [0.00 630.31

*La tabla incluye las reacciones nucleares producidas por la aparicion de Carbono y Oxigeno que pueden ser detectados en
la muestra, razon por la cual, la produccion de reacciones nucleares cobra una gran importancia

Usando la perdida de energia descrita por la potencia de frenamiento S = -dE/dx que se
describio en el Capitulo I en la seccion 1.9.3, es posible calcular el rango de una particula en un
material. El rango se define como el espesor dentro del material en el cual la particula pierde toda su
energia, es decir la energia final de la particula tiene valor 0. En la figura 2.20 se muestran estos
célculos del rango en forma de una grafica para diferentes particulas (protones. alfas, deuterones, etc)
en funcion de la energia de estas. Usando estas graficas dio la justificacion de usar un detector de 1000
um de espesor. lo cual es suficiente para que en el detector pierdan toda su energia particulas alfas con

energia <45 MeV y protones con energia < 12 MeV.
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Figura 2.20 La figura muestra curvas del rango de energia para particulas cargadas en silicio.

I11.9.2 El Pre-Amplificador, Amplificador Lineal y Sistema Multicanal de Altura de Pulsos.

Como ya se menciond la amplitud de los pulsos del detector de barrera superficial es solo de
algunos cuantos milivolts (mV). Para que estos pulsos puedan ser medidos por un sistema electrénico
de anlisis de altura de pulsos, se requiere de un sistema electronico de amplificacion lineal para elevar
la amplitud de estos pulsos a un nivel de algunos volts (maximo 10 volts). Esto se logra con los
modulos electronicos estandarizados llamados pre-amplificador y amplificador lineal, los cuales tienen

ademas la funcion de formacion de pulsos para que los pulsos puedan ser medidos.

El amplificador se caracteriza con un parametro que se le denomina “Ganancia” G y se define
como la razon de las amplitudes del pulso de salida y el de entrada. El valor de G puede seleccionarse con
un control (potenciometro) del amplificador y puede tener valores entre 1500 a 2.5. Por ejemplo. si la
ganancia G = 1000 v los pulsos de entrada son de 1 mV. los pulsos de salida tendran una amplitud de 1

volt.

n
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El pre-amplificador tiene una ganancia G = 1 y su funcién es tanto de formacién de pulso

(diferenciacién) como de acoplamiento de impedancias entre el detector y el amplificador.

El sistema de analisis de amplitud de pulsos se hace con una tarjeta electronica denominada
“multicanal” y se acopla a una computadora personal, la cual se muestra en la figura 2.18. Este sistema de
andlisis de pulsos es un convertidor analogico-digital y es un “Sistema Multicanal de Analisis de Altura
de Pulsos” (SMAAP). A la digitalizacion de los pulsos se les denota como niimero de “canal” “C” y son
nimeros enteros de la forma 2". El nimero total de canales caracteriza la tarjeta del SMAAP y la que se

uso en las mediciones que se reportan en esta tesis fue de 2048 canales.

I1.9.3 Espectro de altura de pulsos y calibracién en energia del detector.

A continuacion se describe con algin detalle las caracteristicas de espectros de energias que se

generan con el espectrometro de energias con un detector de barrera superficial.

Las particulas que se inciden al detector tienen por lo general diferentes energias E y por lo tanto el
detector producira una distribucion de pulsos eléctricos con diferentes amplitudes La relacion entre £y v,
es lineal. La amplitud de salida del pre-amplificador v, es proporcional a v,. La amplitud de los pulsos de
salida v; es proporcional a la ganancia G seleccionada del amplificador y sera proporcional a la energia £
de cada particula. El sistema multicanal de analisis de pulsos analiza pulsos con una tensién méxima v, de
10 volts y es un sistema lineal, que convierte pulsos a digitos en el formato de 2". A cada amplitud v, se le
asigna un digito denominado canal C, por lo que pulsos de 10 volts se clasifican con el nimero de canal
2048. A Pulsos con valores de v2=1,2, 3,4, 5, 6, 7, 8 y 9 volts, el sistema les asignara los canales: 2, 4, 8,
16, 32, 64,128, 256 y 512 respectivamente. El multicanal ademas de clasificar los pulsos por su altura,
cuenta el nimero de estos. Esta informacion se presenta como una grafica, donde el eje horizontal es el

nimero de “canal” y el vertical es el nimero de pulsos correspondiente al canal.

La relacién entre numero de Canal C y energia E, se puede resumir analiticamente por relaciones
de proporcionalidad (indicada por el simbolo ~ ), dado que vz ~ v; ~ v, ~ E ~ C. estas relaciones de

proporcionalidad se pueden resumir analiticamente como:

E=bC+0 (11-8)



El pardmetro b (energia/canal) lo selecciona el usuario a través de la ganancia G del amplificador.
El parametro O tiene unidades de energia y se le denomina como “offset”. La determinacién de b,
normalmente se hace usando fuentes radiactivas que emiten particulas o, que se hacen incidir en el
detector, ajustando asi la ganancia G del amplificador. Tomando la energia de las particulas o como
referencia, se obtiene el valor de b y O. A este proceso se le llama “CALIBRACION DE ENERGIA
DEL DETECTOR”.

La figura 2.21, muestra un espectro de energia de calibracion del detector, para el cual se uso una
fuente tripe de particulas o cuyos elementos radioactivos son: Pu 2 (5150 keV), Am ) (5480keV) y
Cm**' (5800 keV). Los nimeros entre paréntesis son las energias de decaimiento mas intenso del
radioisotopo indicado. En este ejemplo la ganancia G se selecciond para que los parametros b y O tuvieran

los siguientes valores: b= 7.82 keV/canal y O =78 keV.

1800
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Figura 2.21 Espectro de altura de pulsos para un detector de barrera superficial generado por la
incidencia en el detector de particulas proveniente de una fuente triple cuyos elementos

radioactivos son: Pu " (5150 keV). Am > (5480keV)yv Cm (5800 keV).
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Capitulo III

Desarrollo Experimental y Resultados

Obtenidos.

I11.1. SIMULACIONES DE ESPECTROS DE ENERGIA.

Las técnicas de simulaciones usando computadoras personales (PC’s) 6 supercomputadoras con
estaciones de trabajo, son usadas en diferentes areas, por ejemplo, los pilotos de aviones comerciales o
de helicopteros en sus etapas de aprendizaje, 0 los operadores de plantas eléctricas con reactores
nucleares de potencia, usan simuladores durante su entrenamiento, aprendizaje, etc. Los programas de
simulaciones son programas de computo complejos en los cuales se simulan situaciones de emergencia
a los cuales, un futuro piloto de avion u operador de un reactor, podria enfrentarse en la practica

profesional.

Con relacion al uso de las TAON existen programas de computo para PC’s que ademas de
servir para el andlisis de muestras a partir del bombardeo con iones producidos con un acelerador. se
pueden usar para calcular espectros de energia de muestras con una estructura teérica supuesta
por el usuario. Algunos de estos programas pueden ser adquiridos comercialmente. tales como el

*“SIMNRA™, Rumpt ¢ el DataFurnace. El primer paquete fue utilizado para el anélisis de las muestras
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estudiadas en esta tesis; con los tres paquetes mencionados se realizaron una serie de ensayos para

familiarizarse con la paqueteria en cuestion.

II1.1.1 El simulador SIMNRA.

Antes que nada, se debe mencionar que el paquete funciona a partir de un espectro obtenido de
la irradiacién de un material, para alguna TAON usada, particularmente RBS, NRA, ERDA y EFA. El
analisis se logra con la técnica de “simulacion™ la cual consiste en que el usuario genere un perfil de
concentraciones atomicas porcentuales. La muestra se parte en varias peliculas o monocapas (MC)

consecutivas y se enumera progresivamente desde la superficie hacia el interior del material.

El SIMNRA (Simulation Nuclear Reaction Analisis) es un paquete creado por Matej Mayer en
Plasmaphysk (1997-2002), del Instituto Max Planck, Alemania [32]. Este paquete trabaja desde
Windows a partir de ventanas de funciones. En €l se puede abrir un espectro de energia generado por
irradiacion de un material, con extension ASCII (.dat) para poder ser codificado, y generar una

simulacion de este.
Los parametros que necesitan introducirse para el calculo de una simulacién son:

Tipo de haz ( deuterio, protones, alfas, etc), energia del haz en unidades de keV, geometria de
deteccion ( IBM o Cornell), angulo del haz respecto a la muestra, dangulo en el sistema del laboratorio
de donde se coloca el detector, su angulo solido Q (en unidades de msr ) y resolucién en energia del
detector, que se denota por FWHM (cuyas siglas en ingles provienen de “Full Width Half Maximum™)
en unidades de keV y por tltimo la dosis “D™, que es el nimero total de particulas del haz con el cual
se irradia la muestra por analizar. Debido a que “D” se puede medir como una carga eléctrica integrada
en la supuesta jaula de Faraday donde se encuentra la muestra,”D” se mide en pC (donde 1uC = 6.24 x
10" particulas). Otros parametros que deben proveerse son la energia por canal (keV/canal) y el
OFFSET de calibracién (keV) definidos por la ecuacion 1I-8. para calibracion del detector, por medio

de la cual se calcula la energia £ de las particulas medidas con el numero del canal C.

Estos datos se introducen en una ventana del programa SIMNRA como la mostrada en la figura

£ 8
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Figura 3.1 Ventana del programa SIMNRA en la cual se introducen los datos pertenecientes al
arreglo experimental.

Para simular el blanco, necesitan especificarse las capas constituyentes del mismo, es decir, los
elementos que contiene, su porcentaje en la concentracion, y el espesor de la capa. Los datos para el
blanco se introducen en una ventana del programa como la mostrada en la figura 3.2, pueden afiadirse

tantas capas como se deseé o necesite.

\ Creation of a targst LE®
Fle Edd Show

Layer Manipulaton

| s o] e

Total Huanber of Lagers. 2

Layer 1
Thackness 1615 doommscnl]  SEBIR

Humbee o gherient

i

Consoction facton o]t

LH0ppaeg povee of thes Lot i
Lot e Wi shisie roughveess »
V] Garcel Het

Figura 3.2 Ventana del programa SIMNRA en la cual se introducen los datos referentes a las

capas componentes de la muestra a simular,
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Con estos datos se puede generar una simulacién en SIMNRA para un espectro de energias. La
simulacion consiste en calcular teéricamente la ec. I-1, dependiendo directamente de la seccion
transversal de interaccion entre los iones incidentes y los nicleos del blanco. Cuando esta colisiéon
puede describirse por la seccion de Rutherford (ec I-5) el programa se encarga de evaluarla. Ademis, el
SIMNRA cuenta con una ventana especial para reacciones nucleares, donde una serie de secciones
transversales para RN, pertenecientes a la base de datos del programa, se presentan en un listado
dependiendo de las caracteristicas del experimento. Las reacciones posibles pueden ser sefialadas para
ser presentadas y calculadas dentro de la simulacion. A partir de estas, elementos ligeros como
Carbono, Oxigeno y Nitrégeno pueden ser detectados si se irradia con iones de deuterio, casi para

cualquier energia de bombardeo.

La simulacion puede ir alterindose hasta obtener los resultados mas optimos, variando
cualquiera de los pardmetros establecidos, siempre teniendo cuidado de no caer en una situacién

absurda que sea una buena simulacion, pero que se aleje demasiado de ser lo que la muestra contiene.

111.1.2 Ejemplos de Simulaciones.

A continuacién mostramos algunos ejemplos de calculos de simulaciones de espectros de
energia: H (nimero de cuentas) vs C (numero de Canal) de peliculas delgadas de SiN y SiN/Si. Los
parametros usados se muestran en la Tabla III.1 y son similares a como se realizaron la mayoria de las

muestras que se reportan en esta tesis.

Tabla I11.1 Pariametros experimentales relacionados con las TAON RBSy
NRA.
Grupo de parametros que muestran como se realiza el experimento de ejemplo:
Tipo de haz: deuterio
Energia del haz: 825 keV
Geometria: IBM
Angulo del detector: 150°
Angulo de la normal del blanco respecto al haz: = 0°.
Angulo solido del detector: € = | msr.
Resolucion del detector: FWHM = 30 keV
Calibracion del detector: Energia por canal= 7.8 keV/ch y Off set = 31.102 keV
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Dosis “D” =34.37 uC
Datos del Blanco Hipotético: Una capa de SiN de un espesor de 5250 monocapas atomicas' con 51 %
de N y 49 % de Si.

Las simulaciones correspondientes a los parametros anteriores son mostradas en las figuras 3.3
a, b y ¢, para distintos configuraciones en las capas constituyentes de las muestras simuladas. Es
importante sefialar que las imagenes se tomaron directamente de las ventanas del programa. Las

técnicas RBS y NRA se observan en estas figuras.

7 = | |

Cow

Figura 3.3a. Simulacion del espectro RBS para una pelicula delgada de SiN sin sustrato. Sélo

son observadas las contribuciones elementales en los escalones del espectro simulado.
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Figura 3.3b. Simulacion del espectro RBS de una pelicula delgada de SiN/Si. Al afiadir el
sustrato, es posible observar la altura generada por el mismo en el espectro de energias, la parte
derecha se refiere al sustrato (Silicio), el primer escaldn, al porcentaje de Nitrogeno en la

pelicula y el segundo escalon al porcentaje de silicio en la pelicula.

" Una monocapa atomica es equivalente a un espesor de 10'"* atomos/em’. Otras unidades para expresar el espesor de una
capa constituyente de la muestra, pueden ser los nanometros [nm], pero dichas unidades dependen de la densidad atomica
de la muestra. Considerando que las muestras generalmente pueden ser no homogéneas 6 presentar impurezas, el valor en
nm puede resultar impreciso. Por este detalle. la mayoria de los programas trabajan con unidades de atomos’cm’ vy, algunas
veces, proporcionan la conversion a nm, recomendando siempre al usuario tener reservas acerca del calculo.
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Figura 3.3c. Simulacion del espectro de Reacciones Nucleares generadas por la interaccién de
los iones de deuterio con el nitrdgeno para una pelicula delgada de SiN/Si. En la figura se
pueden observar las reacciones nucleares conocidas por el programa, para los parametros

establecidos antes de la simulacion.

Tabla II1.2 Parametros experimentales relacionados con la TAON EFA.

Grupo de parametros que muestran cémo se realiza el experimento:
Tipo de haz: Carbono 12
Energia del haz: 1000 keV
Geometria: IBM
Angulo del detector: 45°
Angulo de la normal del blanco respecto al haz: =60°.
Angulo sélido del detector: € = 1 msr.
Resolucion del detector: FWHM = 85 keV
Calibracion del detector: Energia por canal= 11.99 keV/ch y Off set = 302 keV
Dosis “D” = 2.208 uC

Datos del Blanco Hipotético: Una capa de SiNH con 31.5 % de Si, 41.0 % de N y 27 % de H, de un
espesor de 6774.27 monocapas atomicas. con 51 % de N y 49 % de Si.
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Figura 3.4a. Simulacion del espectro de energia EFA para una pelicula delgada de SiNH sin
sustrato. Podemos observar que un pico se presenta, es la representacion del Hidrégeno en la

muestra, los escalones restantes son referentes al silicio y el nitrégeno, respectivamente.

Energy [keV]
000

1000 b A Bt e e g

N

iR

&0

100

0
Channel

Figura 3.4b. Simulacion del espectro de energia EFA para una pelicula delgada de SiNH/Si. Al
anadir el substrato podemos observar que la altura del espectro se modifica, mostrando la
contribuciéon del mismo. El pico de hidrogeno se sigue observando, asi como la parte

representativa del Nitrégeno v el silicio en la pelicula.

De la misma forma que la mostrada en el ejemplo. las muestras A, B, C, D. E. F fueron
analizadas mediante el uso del paquete SIMNRA, se generaron simulaciones para el ajuste y a partir de

ellas se obtuvieron los resultados para caracterizar a estas.
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IIL.2 DESARROLLO EXPERIMENTAL.

Considerando el proceso tedrico expuesto en los capitulos I y II, nos es posible establecer un
procedimiento experimental para realizar un analisis completo de las 6 muestras de SiN/Si en esta

tesis. El experimento se divide en tres partes como se indica a continuacion.

1* Parte. Bombardeo de las 6 muestras usando un haz de iones de *He como proyectil, generado con el
acelerador de particulas Van de Graaff de 5.5 MV del IFUNAM, para obtener espectros de
energia RBS.

2* Parte. Bombardeo de las 6 muestras usando un haz de iones de “H como proyectil, generado con el
acelerador de particulas Van de Graaff de 5.5 MeV del IFUNAM, para obtener espectros de

energia con una parte elastica (RBS) y una parte de Reacciones Nucleares (NRA).

3 Parte. Bombardeo de las 6 muestras usando un haz de iones de '>C++ como proyectil, generado con
el Acelerador Tandem de Particulas Van de Graaff de 6 MV del ININ, para obtener espectros
de energia EFA.

A partir de la irradiacion con los distintos haces, se produjeron 18 espectros de energia (3 para
cada muestra), los cuales fueron ajustados con el paquete SIMNRA para obtener la composicion
elemental porcentual de las muestras en cuestion (incluyendo elementos ligeros), sus espesores y las

relaciones existentes entre la produccion de las muestras y los elementos que la constituyen.

Las condiciones experimentales. los espectros obtenidos, sus simulaciones y los resultados
generados a partir de estas, son expuestos por separado en las siguientes secciones de este capitulo.
Como se mencion6 con anterioridad, llamamos a cada muestra A, B. C. D, E y F, donde la diferencia

existente entre ellas, es la razon proporcional entre los gases reactantes usados para su produccion.

111.3 RESULTADOS OBTENIDOS DE LA IRRADIACION CON HELIO IIL

Las seis muestras fueron irradiadas con Helio 3 usando un arreglo RBS. es decir, colocando el
detector detras de la muestra para captar las particulas retrodispersadas.
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Los parametros del arreglo experimental son mostrados en la tabla IIL.3.

TABLA I11.3 Pariametros experimentales generales, concernientes a la

irradiacién de las 6 muestras con “He.

Tipo de haz: Helio III
Geometria: IBM
Angulo del detector: © = 150°
Angulo de la normal del blanco respecto al haz: o = 0°
Angulo solido del detector: Q = 1 msr
Resolucion del detector: FWHM = 30 keV

HELIOIII
Energia Desplazamiento | Energia por ,
Muestra [keV] de la energia canal Dosis”[Paticulas*sr]
[keV] [keV/ch]
A 2160 30.00 7.82 6.850E 10
B 2190 31.10 7.88 7210E 10
C 2190 31.10 7.88 7475E 10
D 2200 31.10 7.88 T439E 10
E 2190 19.12 7.90 7959 E 10
F 2190 19.12 7.90 6315E 10

A continuacién son mostrados los 6 espectros de energia generados por la irradiacién con *He
con los parametros de la tabla anterior. En ellos, aparece la simulacion obtenida en el SIMNRA,

mostrando las concentraciones elementales en el espectro.

? Este dato es referente al parametro conocido como dosis 6 “carga™, se ha escrito asi porque es la forma en la que el
programa lo requiere, su equivalencia en pC surge de una relacion sencilla, y es explicada en la seccion 3.1.1 de este
capitulo. En forma simple, si se quiere encontrar el valor en uC, sélo tiene que realizarse el producto del valor por el angulo
solido y dividirse entre 6.24 x 10", que es el nimero de particulas por cada uC.
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Los parametros del arreglo experimental son mostrados en la tabla I11.3.

TABLA I11.3 Parametros experimentales generales, concernientes a la

irradiacion de las 6 muestras con “He.

Tipo de haz: Helio I1I
Geometria: IBM
Angulo del detector: = 150°
Angulo de la normal del blanco respecto al haz: a = 0°
Angulo sélido del detector: Q = 1 msr
Resolucion del detector: FWHM = 30 keV

HELIOII
. | Desplazamiento| Energia por
Muestra E[r;;r‘g]la dep]a energia canal DosiszlPaticulas*sr]
[keV] [keV/ch]
A 2160 30.00 7.82 6.850E 10
B 2190 31.10 7.88 7.210E 10
C 2190 31.10 7.88 7475E 10
D 2200 31.10 7.88 7439E 10
E 2190 19.12 7.90 7.959E 10
F 2190 19.12 7.90 6.315E 10

A continuacién son mostrados los 6 espectros de energia generados por la irradiacién con *He
con los parametros de la tabla anterior. En ellos, aparece la simulacion obtenida en el SIMNRA,

mostrando las concentraciones elementales en el espectro.

? Este dato es referente al parametro conocido como dosis 0 “carga”, se ha escrito asi porque es la forma en la que el
programa lo requiere, su equivalencia en puC surge de una relacion sencilla. y es explicada en la seccion 3.1.1 de este
capitulo. En forma simple, si se quiere encontrar el valor en uC. sélo tiene que realizarse el producto del valor por el angulo
solido y dividirse entre 6.24 x 10", que es el nimero de particulas por cada uC.
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Figura 3.5 ESPECTROS DE ENERGIA RBS PARA CADA UNA DE LAS
6 MUESTRAS BOMBARDEADAS CON *He.
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Tabla I11.4 Resultados obtenidos de la simulacién de los espectros de
energia RBS bombardeados con *He.

HELIO 3 Capa 1 Capa 2
Espesor Concentracién | Concentraciéon Espesor Concentracion | Concentracion

Muestra [étomust’cm1| de Si (%) de N (%) |:itomos!cmz| de Si (%) de N (%)

A 5500(550) 49.6(2.5) 50.4(2.5)

B 5900(460) 47.9(2.4) 52.1(2.6) 1500(150) 43.22.2) 56.8(2.8)

C 3610(360) 42.9(2.1) 57.112.9) 1800(180) 43.92.2) 56.1(2.8)

D 4000(400) 42.1(2.1) 57.92.9) 700(70) 40.1(2.0) 59.9(3.0)

E 4280(430) 44.02.2) 56.0(2.8)

F 6150(620) 46.6(2.3) 53.4(2.7) 2210(221) 49.5(2.5) 50.5(2.5)

Como podemos observar en los espectros de energia de la figura 3.5, tenemos simulaciones
muy buenas de cada uno. El espectro, la simulacion y las concentraciones individuales, pueden
observarse en las figuras. Para algunos de los ajustes, fue necesario utilizar mas de una capa como
puede verse en la Tabla II1.4, lo que indica, una distribucion porcentual diferente hacia el interior de la
muestra’. Aparentemente, cada una de las seis muestras estd constituida, solamente de nitrogeno y
silicio. La teoria de RBS, especifica que esté técnica no es muy recomendable para observar elementos
ligeros en la muestra, sin embargo, los elementos, a partir de cierto nimero atomico, pueden
observarse facilmente. Una forma de comprobar si es que las peliculas contienen otros elementos, es
conociendo la razén porcentual. En la seccion 1.3, se habl6 de esté tipo de peliculas, mencionando que
la pelicula ideal debe estar constituida por 57 % de Nitrogeno y 43 % de Silicio. En tal caso, la razon
porcentual N/Si debe ser igual a 1.3. En la figura 3.6 puede observarse una relacion entre esta razén y

los resultados obtenidos.

" Nota Aclaratoria. Para los datos obtenidos en la Tabla 111.4. se estd considerando una incertidumbre tipo B [36] del
detector de un 10 % de cada medicion para el caso de los espesores. ¥ un 5 % de cada medicion para el caso de las
concentraciones encontradas. A partir de este punto, para cada 1abla que establezca resultados de simulaciones. los mismos
parametros de incertidumbre seran considerados.
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Figura 3.6 Gréfica de la razon porcentual para cada muestra.

La grafica de la fig 3.6 nos da cierta informacion acerca de la muestras; solo una de ellas se
presenta con la razén ideal, las demas presentan fluctuaciones. Considerando esto, podemos pensar que
quizas existan mds elementos en la muestra que estén ocasionando estas fluctuaciones. Con este

antecedente se realizo la segunda parte del experimento.

I11.4 RESULTADOS OBTENIDOS DE LA IRRADIACION CON DEUTERIO.

Al irradiar con deuterio es practicamente seguro que se obtendran reacciones nucleares, de
hecho, casi con cualquier material, se tendran reacciones al bombardear con deuterio usando un haz de
baja energia. Por esta causa, una de las técnicas mas recurrentes para la deteccion de elementos ligeros,
es el Analisis de Reacciones Nucleares [33]. Las secciones nucleares son bien conocidas y ya hemos
hecho mencion de los sitios en los que podemos encontrarlas, también mencionamos que el programa
SIMNRA tiene una biblioteca de secciones de reacciones nucleares. Con estos antecedentes se realizo
la segunda parte del experimento, es decir, el bombardeo de las 6 muestras de SiN utilizando un haz de

deuterio.

Las condiciones experimentales para la realizacion de esta parte son mostradas en la tabla I11.5,
un arreglo igual al de RBS se monta, el objetivo es obtener un espectro de energias con una parte

elastica y otra parte de reacciones nucleares.
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TABLA IIL5 Pardmetros experimentales generales, concernientes a la

irradiacién de las 6 muestras con *He

Tipo de haz: Deuterio
Geometria: IBM

Angulo del detector: 0 = 150°

Angulo de la normal del blanco respecto al haz: ot = 0°

Angulo sélido del detector: Q = 1 msr

Resolucion del detector: FWHM = 30 keV

DEUTERIO
, | Desplazamiento | Energia por
Muestra E;:;r‘glm de la energia canal Paticulas*sr
[keV] [keV/ch]
A 825 31.10 7.88 2.145E11
B 827 31.10 7.88 1.296 E 11
C 816 24.49 7.85 2594E11
D 820 29.90 7.78 2352E11
E 816 19.12 7.90 2650E 11
F 825 26.27 7.88 2630E11

A continuacion son mostrados los espectros de energia generados por la irradiacion con deuterio con

los pardmetros de la tabla anterior (Figura 3.7) para cada muestra se presentan dos partes del espectro

generado; primero la parte elastica y, posteriormente, la parte de reacciones nucleares (las cuales se

observan a energias mayores). En la parte elastica aparece la simulacion obtenida en el SIMNRA,

mostrando las concentraciones elementales en el espectro; en la parte de Reacciones Nucleares, aparece

la sefializacion de las reacciones identificadas en el espectro.
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Figura 3.7 ESPECTROS DE ENERGIA RBS y NRA PARA CADA UNA DE LAS 6 MUESTRAS
BOMBARDEADAS CON *H.
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Tabla I11.6 Resultados obtenidos de la simulacién de los espectros de
energia RBS y NRA bombardeados con Deuterio.

DEUTERIO Capa 1 Capa 2
Espesor Espesor
Muestra |[4tomos/em’]| Si(%) | N(%) | O(%) | C(%) |[4tomos/em’]| Si(%) | N(%) | O (%)
5250(530) |48.9(2.4)|45.1(2.3)| 3.0(0.2) | 3.0(0.2)
5900(590) | 45.9(2.3) | 46.1(2.3) | 6.0(0.3) | 2.0(0.1)
5000(500) |44.2(2.2) | 47.8(2.4) | 4.0(0.2) | 4.0(0.2)
4550(460) |42.0(2.1) | 52.0(2.6) | 4.0(0.2) | 2.0(0.1)
4280(430) |42.0(2.1) | 52.0(2.6) | 3.5(0.2) | 2.5(0.1)
2210(220) |43.3(2.2) | 54.2(2.7) 2.5(0.1) | 6130(610) |46.6(2.3)|47.4(2.4)| 6.0(0.3)

mm o |0

Como podemos observar en los espectros de la figura 3.7 (parte elastica), un ajuste se logra para
las muestras de SiN. Sin embargo, gracias a la aparicion de reacciones nucleares es posible reconocer
dos elementos ligeros, Oxigeno y Carbono. En la figura 3.7 (Reacciones Nucleares) podemos observar
para cada muestra, un total de siete reacciones nucleares localizadas e identificadas. Un total de 5
reacciones son debidas a la presencia de Nitrégeno en la muestra; las dos reacciones restantes pueden
identificarse como generadas, una por la presencia de oxigeno ('°0) y la otra por la presencia de

carbono ('2C).

Las reacciones nucleares localizadas en los espectros de energia (fig. 3.6 reacciones nucleares)

son las siguientes:
YN(d.0u)?C, "N(d,pi+2)"*N, *C(d,p)"*C, "“N(d.ps)"N, "N(d.ps)""N, "N(d.ps)"*N y "*O(d.py)""0.

Las energias a las cuales aparecen estas reacciones pueden localizarse, ya sea mediante su
ubicacion en el eje superior de cada espectro analizado, o bien en la tabla I1.2 de reacciones nucleares
en el capitulo anterior. Otros parametros de estas reacciones, como la O de la reaccion, pueden

localizarse en la misma tabla.

Las aparicion de las reacciones ’QC(d.p)”(‘ y '“()(d.m)”() en los espectros, demuestran la
existencia de '°C y '°0 en las muestras. Con ayuda del SIMNRA. las alturas de los picos pertenecientes

a estas reacciones fueron medidas y las concentraciones de estos dos elementos pueden calcularse.



La composicion elemental encontrada para cada muestra, asi como los espesores de las capas
componentes para realizar el ajuste, son mostradas en la tabla II1.6. De los resultados de dicha tabla,
podemos ver que el oxigeno y el carbono se presentan en muy bajas cantidades, estos elementos
pueden afiadirse por diversas causas: para el caso del oxigeno, contaminacion en la camara de
bombardeo y exposicién al ambiente; en lo referente al carbono, su presencia se debe a que durante el
bombardeo de la muestra, el haz transporta C, ya que el vacio de la linea es del orden de 10 torrs y
contiene atomos de hidrocarburos. Sin embargo, para casos practicos, la cantidad de materia

perteneciente a estos dos elementos presente en las muestras, es despreciable.

Hasta este punto, han sido localizados dos elementos ligeros en las muestras. La tercera parte
del experimento se realizé especialmente para localizar un elemento més, el Hidrogeno. Este elemento
no es detectable utilizando RBS 6 NRA, como ya hemos visto en la 1* y 2° partes del experimento. Sin
embargo su presencia en las muestras es practicamente segura, considerando que los gases reactantes
utilizados para producir las muestras, contienen Hidrogeno. Por esta razon, otra TAON tuvo que ser
utilizada para la deteccion de este elemento. La descripcion de esta ultima parte del experimento se

presenta en la siguiente seccion.

I11.5 LA IRRADIACION CON CARBONO.

Para realizar esta parte del experimento, una técnica analitica especial fue utilizada, esta técnica
ya ha sido mencionada en otras partes de esta tesis. Nos referimos a la TAON Elastic Forward Analisis
(EFA). Con esta técnica es posible realizar un analisis mas completo de las muestras en cuestion.
Debido a la importancia de esta técnica para la conclusion de este trabajo. una descripcion de la misma

se presenta a continuacion.

I11.5.1 La técnica EFA (Elastic Forward Analysis.)

La técnica EFA tiene el proposito de identificar, tanto elementos pesados como elementos
ligeros. Mediante un arreglo similar al de RBS (Fig 1.3 Cap. 1), solo que en este caso, con el detector
colocado de frente al blanco (i.e. para valores de 6 pequefios). El EFA consigue la deteccion de
elementos dispersados “por delante™ del blanco [34]. Para obtener este tipo de dispersion es necesario

2t Z 4 e ] T =
utilizar un proyectil mas pesado que los usados cominmente: 'Li 6 *C son iones que pueden usarse
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para esta técnica. Por otro lado, el hecho de utilizar un i6n més pesado consigue generar particulas de
retroceso, en este caso, desprender los dtomos de hidrogeno de la muestra, los cuales también son
capturados por el detector. Al final, se logra obtener un espectro de energias que presenta
contribuciones tanto de dtomos pesados como de hidrégeno.

La técnica RBS nos permitié identificar y cuantificar el Silicio y el Nitrégeno,
desafortunadamente, esta técnica no es buena para detectar nucleos ligeros (Z < 6). Utilizando la
TAON ERDA (Energy Recoil Detection Analysis) se pueden detectar facilmente elementos ligeros, sin
incluir los mas pesados. La TAON EFA, es una combinaciéon de RBS y ERDA, simplemente, excluye
el filtro que se coloca generalmente para evitar que las particulas pesadas entren al detector en ERDA,
consiguiendo un espectro de dispersion de Rutherford superpuesto con un pico obtenido de la deteccion
de Hidrogeno. Usando esta técnica es posible generar una caracterizacion mas completa para peliculas

delgadas del tipo de las muestras analizadas en esta tesis.

I11.6 PARAMETROS INICIALES Y RESULTADOS DE LA IRRADIACION CON CARBONO.

Como se mencioné en la seccion anterior, usando la tecnica EFA se irradiaron nuevamente las
muestras de SiN, esta vez, en el laboratorio del Acelerador Van de Graaff del ININ, con el propésito de
detectar Hidrégeno en las muestras. Los iones de carbono 12 son obtenidos de una fuente SNICS II
conectada al acelerador. La tabla III.7 muestra las condiciones iniciales tomadas para realizar esta

ultima parte del experimento.

TABLA I11.7 Parametros experimentales generales, concernientes a

la irradiacién de las 6 muestras con '*C*".

Tipo de haz: Carbono 12
Geometria: IBM

Angulo del detector: O = 45°

Angulo de la normal del blanco respecto al haz: o = 60°

Angulo solido del detector: Q = 1 msr

Resolucion del detector: FWHM = 85 keV
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CARBONO 12++
.| Desplazamiento | Energia por
Muestra Ell:;%;a de la energia canal Paticulas*sr
[keV] [keV/ch]
A 10000 302.00 11.99 1.369E 10
B 10000 312.49 12.03 9.145E 09
C 10000 322.11 11.96 1.295E 10
D 10000 302.00 11.99 2257E10
E 10000 302.00 11.99 1.102E 10
F 10000 302.00 11.99 1.361 E 10

A continuacion son mostrados los espectros de energia EFA (Figura I11.8) obtenidos de la irradiacion
con iones de Carbono, los cuales fueron ajustados por el programa SIMNRA de acuerdo a los
parametros iniciales mostrados arriba.

Figura 3.8 ESPECTROS DE ENERGIA EFA PARA CADA UNA DE LAS 6 MUESTRAS

BOMBARDEADAS CON "*C*.
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Tabla I11.8 Resultados obtenidos de la simulacién de los espectros de
energia EFA bombardeados con Carbono.

Muestra A B C D E F
Espesor (élomos!cmz) 6770(680) | 7890(790) |6580(660)| 5700(570) | 5820(580) | 11000(1100)
Concentracién de Si (%)| 31.5(1.6) | 33.4(1.7) | 30.5(1.7) | 27.4(1.4) | 26.7(1.3) | 29.7(1.5)
Concentracion de N (%)| 41.0(2.1) | 40.2(2.0) { 42.3(2.1) | 45.6(2.3) | 42.0(2.1) | 39.0(2.0)
Concentracion de H (%)| 27.4(1.4) | 26.4(1.3) | 27.2(1.4) | 26.9(1.3) | 31.3(1.6) | 31.3(1.6)
Razén (NH3/SiHy) 1.8 24 2.9 3:5 3.9 5.9

En la tabla I11.8 son mostrados los resultados obtenidos después de realizar el ajuste con el
programa SIMNRA, de los espectros de energia EFA generados por el bombardeo con un haz de
carbono para cada una de las muestras de SiN. En esta tabla también son incluidas las razones
proporcionales de Amonia/Silano que presenta el laboratorio que produjo las 6 muestras. Como se
puede observar, solo una capa fue necesaria para realizar el ajuste y en esta ocasion, la presencia del
Hidrégeno es observable. Para cada una de las muestras existe una cantidad notoria de Hidrogeno (30

% aprox). la cual no pudo ser detectada en los espectros generados con Helio Il y Deuterio. En este
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momento podemos decir, que las peliculas de SiN, tienen una componente importante de Hidrégeno,

razon por la cual, en los espectros de Helio III existian fluctuaciones de la razén N/Si.

El hidrogeno aparece debido a que en las moléculas de ambos gases reactantes se tiene a dicho
elemento, y en la camara de depdsito pueden generarse enlaces del tipo Si-H y N-H, que pueden
depositarse en la muestra. De hecho, los sustratos utilizados para el deposito, también se contaminaron
con Hidrégeno". Cuando se usa esta técnica de depdsito (PECVD) es practicamente inminente la
presencia de hidrogeno en las peliculas generadas, por este motivo, muchas veces son nombradas en la

literatura como peliculas SiNH.

Gracias al uso de la Técnica EFA fue posible caracterizar de forma real las muestras, que a partir de
este punto llamaremos peliculas SINH/Si, considerando el Hidrégeno descubierto. Ahora, es importante
observar si existe una relacion directa entre las razones Amonia/Silano, y el Hidrogeno encontrado en

cada muestra. En la grafica de la figura 3.9 podemos observar la relacion entre estos dos parametros,

comparéandolos para cada muestra.
40
g ' rY
x 30 §\5’_‘5-—§/1 b4
@
-
S
5 20
g
=
3
e 10
Q
3]
0
1 2 3 4 5 6

Razén NH,/SiH,

Figura 3.9 Concentracion de Hidrogeno en funcion de la razon (NH+/SiH,).

* Segin lo descrito en el ajuste de SIMRA. este dato numérico no se incluye en los anlisis, por carecer de importancia real.
La parte del sustrato, puede observarse, como se muestra en los ejemplos de la seccion 3.1.2, en la parte de bajas energias.
como el escalon mas grande del espectro.
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Como se puede observar en esta grafica, la contribucion de hidrégeno permanece practicamente
constante para las 4 primeras muestras, y se eleva un 4 % para las dos tltimas. En general, los cambios
en la concentracion de Hidrogeno para las 6 muestras son minimos, por lo que podemos decir que se
mantiene casi constante, y que no depende de la razén proporcional existente entre los gases reactantes,
Esto se puede interpretar de la siguiente forma: “Sin importar la cantidad de gas Amonia usado con
respecto a la cantidad usada de gas Silano, la cantidad de Hidrogeno depositada en la muestra serd
aproximadamente la misma”. “Quizas podriamos decir, en razon de las muestras E y F, que si la
cantidad de amonia aumenta en demasia, la concentracién de Hidroégeno crecerd paulatinamente;
necesitariamos razones de valor mayor para asegurar este punto, por el momento, solo podemos decir

que la sucesion de puntos describe, en términos generales, una constante.

I11.6.1 La presencia del Hidrégeno en peliculas delgadas de SiN.

Un problema existente en la produccién de peliculas de SiN, que no es tan facil de depurar es la
presencia del Hidrégeno dentro del enlace SiN, el cual genera una estructura H-SiN. El Hidrégeno
aparece por el modo de obtencién de las peliculas SiN [4,35]. Para poder obtener una pelicula SiN es
necesario generarla a partir de dos compuestos precursores. Los compuerstos utilizados cominmente
para la obtencion de estas peliculas son: el SiHs (conocido como Silano) y el HN3 (conocido como
amonia), el hidrégeno de los gases contamina la pelicula durante el deposito. Con esto, las peliculas
SiN quedan con hidrégeno incorporado, el cual puede causar algunos cambios marginales para el

material de aplicacion dependiendo de la cantidad existente del mismo.

La presencia de Hidrogeno en las peliculas SiN genera, entre otros problemas, una disminucién
en la estabilidad térmica de la pelicula, ademas de degradar sus propiedades eléctricas. Esto ultimo
puede provocar severos dafios en la funcionalidad de las peliculas cuando son usadas en equipos
electrénicos.

I11.7 ANALISIS GLOBAL DEL EXPERIMENTO.

Después de haber concluido por completo el experimento podemos realizar un analisis global

de los resultados obtenidos. Si observamos las tablas de resultados podemos notar que existen muchas
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diferencias entre ellas. Considerando que tres técnicas diferentes fueron usadas, podemos adjudicar un

proposito para cada una, esto es:

De la irradiacion con Helio III se obtiene un buen ajuste, un perfil y un espesor de capas bien
definido, sin embargo, con base en las fluctuaciones y a el andlisis correspondiente podemos
notar que los resultados son incompletos, y que es necesario extender la investigacion utilizando

otra técnica.

Cuando se irradia con deuterio, gracias a las Reacciones Nucleares producidas por la
interaccién de este i6n con el blanco, podemos encontrar dos elementos nuevos en las muestras,
se trata de Oxigeno y Carbono, que en suma, s6lo representan, a lo mas, un 7 % de cada
muestra. Por tal motivo, la cantidad involucrada de estos elementos en las peliculas de SiN no
es considerable. Con estos nuevos resultados, el anélisis parece mas completo, salvo un detalle,
no podemos detectar hidrogeno con las dos técnicas anteriores. Con este problema, ain no
podemos considerar los resultados obtenidos como completos, hasta ahora, inicamente hemos

detectado las impurezas de la muestra (Oxigeno y Carbono.)

A partir de la hipotesis de que las muestras pueden contener Hidrogeno, otra técnica es
empleada, se trata de un arreglo EFA mediante el cual se puede detectar Hidrogeno y otros
elementos mas pesados. Los resultados obtenidos, ademas de presentar la cantidad de
Hidrégeno en la muestra, presentan también las partes proporcionales de Nitrogeno y Silicio.
Con estos datos, podemos realizar una caracterizacion elemental completa de las peliculas

estudiadas.

Considerando lo anterior, los resultados de la tabla II1.8, son los que tomaremos como finales para la

descripcion elemental de las peliculas de Nitruro de Silicio.

Un aspecto que hasta el momento no hemos tocado es el espesor de las capas componentes.

Como podemos ver en la primera y segunda parte del experimento. tenemos ajustes que requirieron

mas de una capa. En la figura 3.10. podemos observar el comportamiento de los espesores, sumados en

los primeros casos. comparados con los obtenidos en el tercer caso.
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Figura 3.10 Relaciones entre espesores para cada experimento.

Como podemos observar en la figura 3.10, en cada uno de los experimentos realizados se
observa el mismo comportamiento de los espesores calculados para las peliculas. Este punto, nos da la
seguridad de haber realizado correctamente el ajuste. La diferencia entre los espesores de cada muestra
en particular son minimas, en el caso de Helio III y Deuterio los célculos son casi idénticos. La
diferencia que presentan los espesores hallados en los espectros de Carbono, con respecto a los otros
dos, puede deberse a la diferencia existente entre la potencia de frenamiento que presenta este ion, muy
diferente a la presentada por el Helio Il y el Deuterio. A fin de cuentas, los espesores calculados por la
irradiaciéon con Carbono, serdn los considerados para caracterizar las seis muestras, esto considerando

el analisis expuesto al principio de esta seccion.

En la figura 3.11 podemos observar una imagen comparativa de los perfiles de concentracion

encontrados para cada muestra, a partir de los datos observados en la Tabla II1.8.
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Figura 3.11 Porcentajes Elementales encontrados para cada muestra.

En la fig 3.11 podemos observar que el elemento que mas abunda en las muestras es el
Nitrégeno; el silicio es mayor que el hidrégeno, excepto para las dos ultimas muestras. Pareciera que
mientras mas aumenta el valor de la razon NH1/SiH,, también es mayor la contribucion del Hidrogeno

en las peliculas. A grandes rasgos, las peliculas muestran una estructura similar.



CONCLUSIONES.

A partir de la investigacion tedrica y los experimentos realizados, podemos establecer las

siguientes conclusiones.

Mediante el uso de TAON, es posible realizar la caracterizacion de peliculas delgadas, es decir,
conocer su composicion elemental, el porcentaje de cada elemento en la muestra, asi como el espesor
de la misma. Para poder obtener resultados completos y reales, es necesario combinar diversas TAON,

ya que cada una presenta caracteristicas especiales.

Usando tres diferentes TAON (RBS, NRA y EFA), implementadas en dos aceleradores de
particulas Van de Graaff, y el apoyo del paquete de ajuste SIMNRA, se consiguié caracterizar las 6
peliculas de Nitruro de Silicio producidas por PECVD. Los resultados finales se establecen

cuantitativamente en la tabla II1.8 de este capitulo.

Gracias a las tres partes componentes del experimento, se logré descubrir la inclusion de
impurezas en cada una de las seis muestras. Estas impurezas representan una cantidad poco
considerable en las muestras (7 % a lo mas), y se constituyen de Carbono y Oxigeno; el elemento
Hidrégeno es también encontrado en las peliculas, la cantidad es considerable (un 30 % aprox. para

cada muestra.)

El hecho de que el hidrogeno aparezca en tales cantidades, nos dice mucho. En los sistemas que
se implementan peliculas de SiN, se busca obtener de ellas una proteccion para los materiales
constituyentes de los dispositivos componentes. Cuando las peliculas contienen mucho hidrégeno
(como en este caso), la accion que este elemento genera en la pelicula es totalmente inversa. En lugar
de proteger los materiales, la pelicula con hidrégeno atrapa grandes cantidades de humedad, dafiando el

dispositivo en vez de protegerlo.
Por este problema. podemos decir que las muestras analizadas no son buenas para su uso en

dispositivos. Los niveles de hidrogeno permitido. deben estar dentro del 10 % de la composicion total

[4] de la pelicula para que esta pueda ser eficiente.
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Gracias a las TAON, es posible determinar si una de estas peliculas puede ser usada o no. En

este caso, podemos decir que existen deficiencias en el proceso utilizado por el laboratorio que gener6

las muestras, ya que encontramos grandes cantidades de hidrégeno en ellas.

Con estos antecedentes, hemos investigado algunas formas que ain se estudian para eliminar las

altas cantidades de hidrogeno en las peliculas.

L]

Uno de los métodos de eliminacién del hidrogeno es el sobrecalentamiento de los gases fuente
para separar el elemento menos denso (en este caso el Hidrogeno). Este método ha tenido
buenos resultados. Sin embargo, la eficiencia alcanzada en el uso de las peliculas obtenidas, ain
no alcanza los rangos maximos esperados, ademas de tener repercusiones en la estructura, a

causa del exceso en el calentamiento de los gases origen.

Otro de los métodos de depuracion de las peliculas SiN, es el cambio del Silano por algiin otro
compuesto compatible. De aqui se desprende el uso de halégenuros de Silicio como el SiCly y
el SiF4 [35]. El detalle de esta técnica, es que en efecto, la pelicula se depura de hidrégeno, pero
queda contaminada con Fluor o Cloro, dependiendo del compuesto referente que haya sido
utilizado; no obstante, las peliculas obtenidas (F-SiN y CI-SiN), presentan una mayor

estabilidad en sus propiedades, que las contaminadas con Hidrogeno.

La investigacion realizada puede extenderse realizando nuevos andlisis que tengan que ver con

los acostumbrados para materiales, como la irradiacion infrarroja, para determinar caracteristicas

quimicas como estequiometria y la cantidad de enlaces Si-H y N-H. Detalles como este presentarian

una extension y complemento de este trabajo. Hasta este punto, nuestra investigacion ha quedado

concluida.
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