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Resumen

En este trabajo se presenta la obtencion de peliculas delgadas de un blanco de

NisoMn37Sn43 mediante la técnica del depdsito por laser pulsado.

Se presenta el analisis de la intensidad de emision y del coeficiente de correlaciéon
para las series de fotografias obtenidas de la expansion de la pluma como técnica

nueva para el estudio de plasmas obtenidos mediante ablacion laser.

Se obtuvieron 9 peliculas delgadas teniendo como variables la presion y el campo
magnético producido por un iman permanente circular, sobre el cual se fijo el
sustrato de silicio cristalino. La distancia entre el blanco y el sustrato fue de 3 cm,
se utilizd un laser Nd: YAG con fuente de excitacion emitiendo pulsos laser con

una longitud de onda de 1064 nm a una frecuencia de 10 Hz durante 30 minutos.

Se realizaron analisis de microscopia de fuerza atémica (AFM), microscopia
electronica de barrido (SEM), difraccion de rayos X en la configuracion de haz
rasante (GIDRX), microscopia de fuerza magnética (MFM) y analisis magnético
para estudiar las caracteristicas morfolégicas y magnéticas de las peliculas
delgadas. Los analisis de AFM y SEM muestran que las peliculas delgadas
crecidas a vacio (1x10° Torr) son mas lisas y compactas en comparacién con las
peliculas crecidas en presiones controladas de argdén (0.2 y 0.4 Torr), las cuales
son mas rugosas Yy presentan columnas colindantes de agregados de
nanoparticulas. Para un determinado valor de presion, el efecto del campo
magnético (para 0, 0.2 y 0.4 Teslas) sobre las caracteristicas morfolégicas vy
magnéticas de las peliculas no es apreciable. Para los 9 depdsitos se encontr6é un
tamafio de nanoparticula similar que varia en el rango de 5.8 y 8.5 nm. Las
pruebas de MFM también muestran un tamafo de dominio magnético similar para
las peliculas delgadas, que varia en el rango de 7.3 y 9.7 nm. El hecho de haber
encontrado un tamafo de nanoparticula similar al tamafio de dominio magnético
indica que se obtuvo monodominios magnéticos, los cuales por las dimensiones
halladas se trataria de superparamagnetismo. Se realizaron curvas de

magnetizacion para las peliculas delgadas, las cuales no muestran un ancho de



histéresis, lo cual apoya la idea de que se obtuvieron peliculas delgadas

conformadas por nanoparticulas superparamagnéticas.

Se obtuvieron 9 series de fotografias teniendo nuevamente como variables el
campo magnético (0, 0.2 y 0.4 Teslas) y la presién (vacio de 1x10°, asi también
0.2 y 0.4 Torr de argdn), esto con la finalidad de relacionar las caracteristicas
morfoldgicas de las peliculas delgadas con la dinamica de expansion de la pluma
de ablacién. Se encontré que la expansion de la pluma en vacio es libre y rapida
en comparacion con la expansion de la pluma en argén, la cual es confinada y
desacelerada debido a las colisiones de las especies ablacionadas con los atomos
de argdn. Se utilizd los modelos de arrastre y de onda de choque para describir la
expansion de la pluma a través del argon. Las curvas de intensidad en funcion del
tiempo para la expansion de la pluma muestran que la expansion de la pluma en
argon emite mas luz en comparacion con la expansion de la pluma en vacio. Se
presenta el analisis de correlacion cruzada temporal en funcion del pixel, el cual
nos permiten identificar las zonas de mayor y/o menor similitud entre 2 series de
fotografias. Se presenta curvas del coeficiente de correlacion en funcion del
tiempo obtenidas al comparar las 9 series de fotografias obtenidas de la expansion
de la pluma en diversas condiciones de campo magnético y presion. Se encontrd

una dependencia entre las curvas de correlacion y la presion.

En este trabajo se encontr6 que las caracteristicas morfologicas de las peliculas
obtenidas en vacio se diferencian con las caracteristicas de las peliculas crecidas
en presiones de argon (0.2 y 0.4 Torr). También se encontré diferencias en la
dinamica de expansion de la pluma de ablacion que se expande en vacio en
comparacién con la dinamica de la pluma que se expande en argon. Estos
resultados indican que posiblemente los cambios en la dinamica de expansion de
la pluma de ablacién estén relacionados directamente con los cambios obtenidos

para la morfologia de las peliculas delgadas.



Presentacion del contenido

El trabajo que se presenta trata de la obtencién y caracterizacién de peliculas
delgadas por ablacion laser a partir de un blanco de NisgMn37Sn¢3. Segun las
referencias consultadas ha sido en nuestro grupo de trabajo donde por primera
vez se obtienen peliculas delgadas de este material por la técnica de depdsito por
laser pulsado. También en este trabajo se analiza la pluma de ablacion que se
crea durante el proceso de depdsito de estas peliculas y se relaciona la evolucion
de la pluma con las caracteristicas de las peliculas delgadas. Al mismo tiempo en
el trabajo se propone el uso de nuevos parametros y métodos que permitan

caracterizar la pluma de ablacion.

En el capitulo 1, “El depdsito de peliculas delgadas por laser pulsado (PLD) y
aleaciones de NiMnSn”, se presenta una introduccién al estado del arte de los

temas que se tratan en esta tesis.

En el capitulo 2, “Sistema experimental”’, se presentan los equipos y las técnicas
utilizadas para la obtencién y caracterizacién de las peliculas delgadas y para el

analisis la pluma de ablacion laser.

En el capitulo 3, “Andlisis de las peliculas delgadas y del blanco de NispMn37Sn43”,
se presenta los analisis de microscopia electronica de barrido (SEM), microscopia
de fuerza atémica (AFM), microscopia de fuerza magnética (MFM) y los analisis

de magnetizacion de las peliculas delgadas.

En el capitulo 4, “Analisis de la pluma producida durante el proceso de ablacién”,
se presenta y discute los resultados del analisis de las series de fotografias
rapidas de la evolucién de la pluma. Se propone el uso de parametros y métodos,

para caracterizar la evolucion de la pluma bajo diferentes condiciones.

En el capitulo 5, se presenta las conclusiones de esta tesis.



Objetivos
Objetivo general

e Obtencion y caracterizacion de peliculas delgadas de un blanco de aleacion
de NispMn37Snq3 por medio de la técnica de depdsito por laser pulsado, bajo
diferentes condiciones de presion y de campo magnético. Analizar la
dinamica de expansion de la pluma de ablacion y relacionar estos

resultados con las caracteristicas de las peliculas delgadas.

Objetivos particulares

e Analizar el efecto de la presiéon y del campo magnético en las
caracteristicas morfolégicas, estructurales y magnéticas de las peliculas
delgadas.

e Utilizar parametros y métodos matematicos que permitan ampliar la
informacion que se puede obtener del analisis de fotografia rapida de la
pluma de ablacién bajo diferentes condiciones de presion y campo
magnético. Relacionar estos resultados con las caracteristicas de las

peliculas delgadas.



1 EI depésito de peliculas delgadas por laser pulsado (PLD) y
aleaciones de NiMnSn

La ablacién laser es un procedimiento que se usa para extraer material de un
sélido (algunas veces puede ser liquido) mediante un pulso laser. EL pulso laser
intenso incide en el material, los fotones incidentes son absorbidos por los
electrones, los cuales transfieren su energia a la red por emision de fonones. Se
produce una evaporacion en la superficie del blanco. En las etapas iniciales de la
evaporacion, las especies (atomos, iones, electrones) arrancadas interactuan con
el pulso laser produciéndose una alta ionizacion, lo que da lugar a la formacién de

una pluma de ablacion laser.

El proceso de ablacién se puede dividir en etapas como: la interaccion del pulso
laser con la materia, la formacion del plasma, expansion del plasma y el depdsito
de las peliculas delgadas. Todas estas etapas estan relacionadas. La etapa final
es la formacion de la pelicula delgada y/o nanoparticulas, cuyas caracteristicas
dependen de las etapas anteriores. Se han encontrado diferentes morfologias

para las peliculas delgadas variando la presion de depdsito [1-4].

Recientemente se ha estudiado la aleacion de NispMn3;Snq3 como cinta, formada
por la técnica de enfriamiento rapido [5] y NisopMn3sSnss, en peliculas delgadas
crecidas por la técnica de erosion catddica (sputtering) [6], encontrandose

propiedades ferromagnéticas que presentan el efecto de memoria de forma.

En esta seccidon se presenta el estado del arte de la ablacion laser, los modelos
mas usados para la dinamica de expansion de la pluma de ablacion, el crecimiento

de peliculas y caracteristicas del material utilizado como blanco.

1.1 La técnica del depésito por laser pulsado (PLD)

La técnica del depésito por laser pulsado (PLD) consiste en la ablacion de material
de un blanco mediante un laser pulsado, el cual posteriormente se deposita sobre
un sustrato. El blanco se coloca en el interior de una camara de depésito, la cual
se encuentra conectada a varios componentes como: un sistema de vacio, un

sistema controlador de flujo de gas y medidores de presion. Algunas veces se
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instalan hornos en el interior de la camara de depdsito con la finalidad de poder
controlar diferentes temperaturas para el sustrato. El laser se ubica fuera de la
camara de depdsito. Justamente el hecho de que la fuente de excitacién sea

externa constituye una de las grandes ventajas del depdsito por laser pulsado.
En la Figura 1 se presenta una configuracion comun entre el blanco y el sustrato

utilizado en el PLD.

p\,\\‘soS
\aset

Blanco , . Porta
- sustrato

Figura 1. Configuracién tipica del depésito por laser pulsado.

Entre las principales ventajas del depdsito por laser pulsado se encuentran:

e La fuente de excitacidn, el laser, se coloca externamente de la camara de
depdsito, lo que permite flexibilidad para el montaje experimental.

e Es posible que la estequiometria de las peliculas delgadas sea muy similar
a la del blanco.

e Se puede depositar una amplia gama de materiales.

e Se puede introducir hornos en la camara de depdsito, o que permite
realizar depdsitos a diferentes temperaturas para el sustrato.

e Se puede trabajar con presiones controladas de diferentes gases como: Ar,
He, Oy, etc.

e Se puede trabajar en conjunto con otras técnicas de depdésito.
Entre las principales desventajas de la técnica se menciona:

e Se obtiene areas pequefnas de homogeneidad para las peliculas delgadas.
e El| depdsito de particulas con unas dimensiones micrométricas y
submicrométricas (efecto salpicadura).



Las caracteristicas del material depositado por ablacion laser dependen de las
caracteristicas de la pluma de ablacion, la cual depende de varios parametros
como son: la potencia y longitud de onda del laser, la presion, la temperatura del

sustrato, distancia entre el blanco y el sustrato, etc. [7-9]

1.2 Dinamica de expansion de la pluma de ablacion

Durante el proceso de ablacién se extrae material de la superficie de un blanco
(solido 6 liquidos), mediante la irradiacion con pulsos de laser. Una vez que el
pulso laser incide en el blanco, este empieza a aumentar su temperatura local a
razones del orden de 10'? Ks™, dando lugar a la ablacion del material. Durante la
extracciéon se da la interaccién del pulso laser con el material ablacionado, lo que
conlleva a una alta ionizacion. En las etapas iniciales de la expansién, la presion
en el interior del material ablacionado es del orden de 10° Pa, la cual es mucho
mayor en comparacion con la presioén del gas presente en la camara de deposito.
También se tiene una alta densidad (10" atomos/cm?) y colisiones fuertes (camino
libre medio aproximadamente de 1 pm). Al término del pulso laser cesa la
extraccion del material y se tiene una pluma de ablacion la cual se expande hacia

delante y lateralmente [10, 11].

La dinamica de expansiéon de la pluma de ablacién se ve afectada por la presion.
Para presiones en el rango de vacio menores a 1 Pa (7.5 x 10 Torr) se tiene una
expansion libre para la pluma, la cual se ha estudiado te6ricamente como una
expansion adiabatica de una nube de gas ionizada [12]. Basicamente la expansion
de la pluma se debe a gradientes de presion en la misma. Esta experimenta una
aceleracion dominante en la direccion normal a la superficie del blanco, razén por
la cual rapidamente se elonga en esta direccion. Conforme la pluma incrementa en
tamano la aceleracién decae asintéticamente y rapidamente el frente de la pluma
alcanza una velocidad constante. Una conversion rapida de energia térmica a
energia cinética da lugar a velocidades altas para la pluma, del orden de 10* a 10°
cm/s [13].
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La expansion de la pluma de ablacion en presencia de atmosferas es un proceso
mas complejo. Las especies ablacionadas colisionan con los atomos y/o
moléculas de la atmosfera. Estos choques dan lugar a la desaceleracion,
termalizaciéon de las especies, formacién de ondas de choque, reacciones

quimicas y la formacién de nanoparticulas en el interior de la pluma [14-27].

Tradicionalmente se han empleado los modelos de arrastre y de onda de choque
para la expansion del frente de la pluma de ablacion en atmosferas. Estos
modelos han permitido describir la expansion de plasmas inducidos por laser [8,
20, 28, 33, 34].

El modelo de arrastre es considerado para etapas iniciales de la expansion. Las
especies ablacionadas se consideran como un ensamble que experimenta una
fuerza de viscosidad, la cual es proporcional a su velocidad promedio a través del

gas [10, 35]. La ecuacion correspondiente es:

Ecuacion 1

dV+ =0
dt Bv =

Donde: v es la rapidez de la pluma y 8 es el coeficiente de frenado.

La solucidn es:

Ecuacion 2

d(D) = dse(1 — e

La distancia de frenado, ds, es la distancia en la cual la pluma de ablacion se
detiene debido a la fuerza de arrastre. La rapidez inicial de la pluma se puede

hallar por la relacién:

Ecuaciéon 3

Vo = PBdgt

En 1950 Sir Geoffrey Taylor [36, 37] analiz6 las fotografias de la primera explosién

de una bomba atdmica que tuvo lugar en Nuevo México — Estados Unidos de

11



América, la cual se consider6 como una explosion intensa que dio lugar a la
formacion de una onda de choque. Taylor propuso una ecuacion para la expansion

de la onda de choque esférica, la cual fue planteada de la siguiente manera:

Ecuacion 4

d = s(y)(Eo/p)"/5.t2/°

Donde: d es distancia recorrida por la onda de choque, t es el tiempo, s (y) es una
constante que depende de las capacidades calorificas del medio, Eg es la energia

liberada en la explosion y p es la densidad del medio.

Zel'dovich y Raizer en 1969 [38] plantearon la misma ecuacion. El modelo de onda
de choque ha sido empleado para describir exitosamente la propagacién de la
pluma de ablacion a través de un gas [29, 31, 34]. EL modelo de onda de choque
aplicado a la ablacion laser realizado en atmosferas debe cumplir con tres
suposiciones: (i) Una gran energia Eo es liberada instantdneamente en una
volumen muy pequeno, (ii) la masa ablacionada es menor en comparacion con la
masa arrastrada del gas, (iii) la presion en el interior de la pluma es mayor en
comparacién con la presion del gas. Debido a estas suposiciones la onda de

choque sélo es apreciable en un intervalo de distancia, “D”, definido por:

Ecuacion 5

1 1
3

3M En\3
( p) & D« (—0)
41p, Py

Donde: Mp es la masa de la pluma, po es la densidad del gas, Py es la presién del

gas, Eg es la energia liberada por el pulso laser.

Considerando una energia incidente para el pulso laser (E) se puede obtener la

eficiencia (e) del proceso, e = Eo/E [34].

Para la expansion de la pluma a través de un gas se pueden identificar 3 etapas
[21], las cuales son: (i) Expansion libre de la pluma.- Etapa que se da en los
primeros nanosegundos de la expansion, en esta etapa la expansion de la pluma
es similar a la que se obtendria en vacio. (ii) Colisiones.- Es la etapa en la que se

12



producen colisiones entre las especies ablacionadas con los atomos y/o moléculas
del gas. Estas colisiones dan lugar a la formacion de una onda de choque y
division de la pluma. En el régimen de colision habra especies que no
interaccionaran con los atomos del gas 6 experimentaran pocas colisiones. Estas
especies se separaran de las demas, dando lugar a una la division en la pluma de
ablacion en especies rapidas y especies lentas [20, 39]. (iii) Termalizacion.- Etapa
en la que se tiene una pluma confinada debido a las colisiones. Para cierta

distancia empieza la difusidén de las especies ablacionadas a través del gas.

1.3 Crecimiento de las peliculas delgadas

La formacion de peliculas delgadas por agregados de atomos involucra varios
procesos como: adsorcion de los atomos, nucleacion y crecimiento de islas,

difusiéon de los atomos o islas y desorcion de atomos.

Se considera tres modos primarios de crecimiento para peliculas delgadas que
son: Capa por capa (Frank Van der Merwe), isla en 3 dimensiones (Volmer
Weber), capa mas islas (Stranski - Krastanov). El crecimiento de capa por capa se
da cuando la fuerza de enlace entre los atomos de la pelicula es menor en
comparacién con la fuerza de enlace entre los atomos y el sustrato. Como
resultado primero se tiene una capa completa y luego empieza a formarse la capa
siguiente, es un crecimiento estrictamente bidimensional. El crecimiento por islas
corresponde cuando el enlace entre los atomos de la pelicula es mayor en
comparacioén con la fuerza de enlace entre los atomos y el sustrato, dando lugar a
la nucleacion y crecimiento de islas sobre el sustrato. El crecimiento de capa mas
isla representa un caso intermedio entre los dos mecanismos anteriores, ya que
después del crecimiento de varias capas de atomos tiene lugar el crecimiento de

islas tridimensionales [40].

13



En la Figura 2 se presenta los modos primarios para el crecimiento de peliculas

delgadas.

X
0000000000000000),

Figura 2. Representacion de los modos de crecimiento de pelicula delgada, a) capa por capa
(Frank - Van der Merwe), b) islas tridimensionales (Volmer - Weber), ¢) capa mas isla
(Stranski - Krastanov), d) representaciéon de las tensiones superficiales en el sistema isla -
sustrato [40, 41].

Los procesos de nucleaciéon y crecimiento de islas juegan un rol importante en el
crecimiento epitaxial sobre una superficie plana, ambos procesos suceden en
fluctuaciones del equilibrio termodinamico y afectan la morfologia final de las
peliculas delgadas. Desde un enfoque termodinamico para el crecimiento de
peliculas cerca del equilibrio, el balance entre los valores de tensién superficial
entre la pelicula v, el sustrato ys y la interface y;, es usado para determinar la

morfologia de la pelicula [41].

En la Figura 2d se presenta las tensiones superficiales (la cual también se puede
interpretar como fuerza por unidad de longitud) para el sistema isla - sustrato, en
el equilibrio se cumple ys = yr.cos(B) + y;. Segun los valores de tension superficial
se puede tener los diferentes modos de crecimiento. Para el crecimiento de capa
por capa (8 = 0) se cumple la relacion ys = yg + y,, para el crecimiento por islas (6 >
0) se tiene ys <yg *+Yy,, y el crecimiento de capa mas isla es un caso intermedio, ya
que inicialmente se cumple la relacion para el crecimiento por capas y después de

cierto espesor se cumple la relacion para el crecimiento de islas tridimensionales.
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Los materiales nanocristalinos son materiales que tienen regiones o granos
ordenados cristalograficamente del orden de nanémetros. Diferentes tamanos de
grano, morfologia y composicion pueden ser obtenidas controlando los parametros
de depdsito. Cuando se tiene pequenas dimensiones (del orden de nanémetros)
del ordenamiento cristalografico, un volumen significante de la microestructura
estd compuesto por interfaces, lo cual implicaria propiedades diferentes en
comparacion con las propiedades en bulto para ese material. Los materiales
nanocristalinos se pueden clasificar dependiendo del numero de dimensiones en
la cual el material tiene escalas de nandmetros [42]. Se tiene peliculas delgadas,
filamentos y materiales nanoestructurados equiaxialmente (las tres dimensiones
son del orden de nandmetros). Cambios en las propiedades magnéticas de
materiales ferromagnéticos en la escala de nandmetros puede ser atribuido al

pequefio volumen, lo cual implicaria monodominios magnéticos [43].

1.4 Aleaciones con memoria de forma (SMA)

Las aleaciones con memoria de forma, SMA por sus siglas en ingles (Shape
memory alloy), son aleaciones metalicas que presentan el efecto de memoria de
forma. El efecto de memoria de forma se refiere a la capacidad del material de
‘recordar” su forma original. Una vez que el material se deforma en su fase
martensitica a bajas temperaturas, permanecera deformado a menos que sea
calentado y recupere la fase austenita (las palabras austenita y martensita son
usualmente usadas para describir diferentes variantes de acero, pero también
pueden ser asociadas a diferentes estructuras cristalinas). La fase austenita de
estos materiales se presenta como una estructura cubica de mayor simetria en

comparaciéon con la fase martensitica.

La transformacion de austenita a martensita puede explicarse mediante la
deformacion de la red cristalina y la cizalladura invariante de la red. La
deformacion de la red cristalina consiste en los movimientos atdmicos necesarios
para producir una nueva estructura a partir de la antigua y la cizalladura invariante
de la red es un paso de acomodacion, ya que la martensita formada en el paso

anterior es de diferente forma y volumen a la austenita circundante. La cizalladura
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invariante de la red se realiza por el mecanismo de maclado, el cual puede

acomodar cambios de forma en modo reversible [44].

En Figura 3 se observa una frontera de maclado, el cual es un plano especular.
Los atomos situados en la frontera “ven” el mismo numero y tipos de enlaces en

todas direcciones.

Figura 3. Vista de una frontera de maclado

En la Figura 4 se muestra en dos dimensiones la transformacion de austenita a
martensita mediante los pasos deformacién de la red cristalina seguido por el

acomodo mediante el desplazamiento de las fronteras de maclado.

a) b) c)
I I
I I
[l
Ll

Figura 4. Transformacion de austenita a martensita en 2 dimensiones. a) fase austenita, b)
fase martensita mediante la deformacion de la red cristalina y c) fase martensita mediante la
cizalladura invariante de la red.

—O0—0—0——<

Si se aplica una tensién a la estructura mostrada en la Figura 4c, las fronteras de
maclado se moveran facilmente, produciendo una forma que se acomoda mejor a

la tension aplicada.

En la Figura 5 se representa la variaciéon en algunas propiedades fisicas que

experimenta un material con memoria de forma conforme varia la temperatura.
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Figura 5. Representaciéon de los cambios fisicos en funciéon de la temperatura que
experimenta un material con memoria de forma. Los puntos A; y A; corresponden a la
temperaturas de inicio y final de la transformacién a austenita, asi también los puntos M; y
M; corresponden a la temperatura de inicio y final de la transformacion a martensita.

En la Figura 5 se puede apreciar que en el proceso de enfriamiento la primera
temperatura caracteristica es M;, a partir de la cual se empieza a formar la
martensita, la transformacion en martensita termina al disminuir la temperatura
hasta M;. La formacién de la fase austenita comienza a medida que la aleacion en
el proceso de calentamiento alcanza el valor de A;, momento en que se empieza a

formar una estructura cubica, la cual se termina alrededor de Ay.

El ancho de la histéresis térmica es la diferencia entre el pico de martensita y el
pico de austenita. Se define pico de martensita y pico de austenita como aquellas
temperaturas en las cuales el 50 % del material se ha transformado en martensita

0 en austenita respectivamente.

En la Figura 6, se representa el efecto de memoria de forma. Inicialmente se tiene
el material en fase austenita a una temperatura mayor a As, al disminuir la
temperatura hasta M se habra obtenido la fase martensita. Si la temperatura sigue
disminuyendo no se presentara cambio alguno en el material, pero si se realiza
una deformacion mecanica del material, esta deformacion permanecera a menos

que se caliente el material hasta una temperatura mayor a As.
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Figura 6. Esquema del efecto de memoria de forma.

La fase martensita a una temperatura mayor a M; se puede obtener también
aplicando una tension (superelasticidad). El valor de tensidon necesario para
producir martensita sera mayor cuanto mas nos alejemos del valor de M; y

disminuira hasta cero para la temperatura M; [45].

1.4.1 Aleaciones ferromagnéticas con memoria de forma

Las aleaciones ferromagnéticas con memoria de forma presentan el efecto de
memoria de forma no soélo mediante cambios en temperatura, sino también
mediante cambios en campo magnético. El factor clave para que se presente este
fendmeno es la transformacion martensitica de la red cristalina que se muestra por
debajo de cierta temperatura. Presentan curva de histéresis térmica y acomodo
por maclado al igual que las aleaciones con memoria de forma tradicionales. Las
transformaciones son de primer orden, ya que se libera calor en su formacion. Una
diferencia principal de las aleaciones ferromagnéticas con memoria de forma es
que cambios en la forma del material se pueden producir en la fase martensita
mediante la aplicacibn de campos magnéticos. Para los materiales
ferromagnéticos con memoria de forma el momento magnético de las variantes
juega un rol importante en el proceso de deformacién, cuando el material
ferromagnético con memoria de forma en su fase martensita es expuesto a un
campo magnético, los momentos magnéticos de las variantes se orientan con la
direccion del campo aplicado ocasionando deformacion en el material, si se

invierte el sentido del campo magnético el material regresa a su forma original.

18



En la Figura 7 se muestra esquematicamente en dos dimensiones el efecto de
aplicar un campo magnético sobre un material ferromagnético con memoria de

forma en su fase martensita.

a) b)

s
s
s
[L LT LS

B=0 B
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Figura 7. Efecto de un campo magnético sobre un material ferromagnético con memoria de
forma en su fase martensita, a) fase martensita del material ferromagnético, la cual presenta
diversas orientaciones para los dominios magnético de las variantes martensiticas, b) al
aplicar un campo magnético sobre el material ferromagnético con memoria de forma se
producira un ordenamiento de las variantes martensiticas en direccion del campo aplicado.

La aplicacion de un campo magnético pueden controlar la reorientacion de
variantes o dominios martensiticos de manera analoga a como ocurre en las
aleaciones con memoria de forma convencionales. Cuando a un material de este
tipo se expone a un campo magnético, las variantes con orientacion favorable
relativa a la direccidn del campo magnético crecen a expensas de las demas. Esto

trae como resultado un cambio de forma en el material [46].

Algunas aleaciones que sufren transformaciones martensiticas pueden presentar
superelasticidad de un bajo porcentaje y deformaciones térmicas reversibles. Se
han observado diferentes valores de deformaciones, por ejemplo 0.2% para
NioMnGa [47], 5% para NisgsMnyg7Gazis [48] en muestras masivas
monocristalinas. Incluso pueden llegar a ser hasta del 20% [47] que representan

las mayores deformaciones de materiales actuadores hasta la fecha.

Sin embargo estas aleaciones presentan una respuesta temporal demasiado lenta
para muchas aplicaciones [47]. Esto ha llevado a la busqueda de nuevos
materiales como resultado de lo cual se han encontrado materiales magnéticos en
los que el campo magnético es el que controla el efecto de memoria de forma. En

este caso, ambas fases son magnéticas y cuando ocurre la transformacion se
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origina un elevado efecto magnetocaldrico. El efecto magnetocalérico es el
calentamiento o enfriamiento que sufre un material magnético cuando se le aplica
o retira un campo magnético intenso en condiciones adiabaticas. La aplicacion del
campo lleva a la orientacion de los momentos magnéticos disminuyendo la
entropia magnética del sistema con el consecuente aumento de la entropia de
vibracion de la red cristalina y, por lo tanto, de la temperatura. Si por el contrario el
campo se retira, se produce un enfriamiento. En los materiales ferromagnéticos el
efecto magnetocaldrico exhibe un maximo a la temperatura de Curie (T¢), es decir,
cuando el sistema transita del estado ferromagnético al paramagnético (lo que
corresponde a una transicion de fase de segundo orden). Si pasa de un
ferromagnético de menor magnetizacion a uno de mayor magnetizacion, entonces
el signo del efecto cambia y se llama efecto magneto-calérico inverso, el cual se
ha observado recientemente en aleaciones ferromagnéticas con memoria de

forma en el sistema NisgMnso.xSny [49].

La transicion magnetoestructural que ocurre en estas aleaciones origina varias
propiedades funcionales de gran interés desde el punto de vista aplicado como
superelasticidad magnética, elevado efecto magnetocalodrico inverso y gran
cambio en la magnetorresistencia. Esto los hace de gran interés tecnolégico para
el desarrollo de actuadores controlados magnéticamente, sensores y sistemas de

enfriamiento para refrigeracidén magnética [50].

En los ultimos anos, se han explorado un gran numero de aleaciones magnéticas
con memoria de forma, las mas estudiadas son las de Ni-Mn-Ga. Aunque en la
mayor parte de los trabajos las aleaciones Ni-Mn-Ga se obtienen en forma masiva,
también se ha reportado la fabricacion de peliculas delgadas (Ni-Mn-Ga) [51]. A
pesar de que han sido ampliamente estudiadas, presentan una serie de
dificultades para su aplicaciéon practica. Algunas de las complicaciones observadas
son un alto costo debido al elemento constituyente Ga, una baja temperatura de
inicio de transformacion matensitica Ms y una temperatura de Curie (Tc) bajo los

100° C, que son insuficientes para la elaboraciéon de actuadores. De ahi la
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necesidad de desarrollo de aleaciones ferromagnéticas con memoria de forma que

no contengan Ga y con altas temperaturas Ms y Tc.

En 2004 se descubrieron aleaciones ferromagnéticas con memoria de forma en
los sistemas ternarios NisoMnsoxYx (Y = In, Sn 'y Sb,) [52]. Estas aleaciones se han
estudiado en forma masiva y existen en un rango muy estrecho de composicién.
Para el sistema NisgMnsoxSny, por ejemplo, se encontraron para x entre 13 y 15
[49]. Para el sistema NisoMnso-xIny ambas fases son magnéticas para 15 < x < 16
[53]. Con posterioridad, se han producido y estudiado cintas de aleaciones
MnsoNigolnig [54], Niso4sMnssglnisz [50] y NisoMn3;Snqs [55] obtenidas por
enfriamiento ultrarrapido empleando la técnica de temple rotatorio (en inglés “melt
spinning”), para las cuales se encontraron transformaciones martensita-austenita

con ambas fases ferromagnéticas.

La transformacion de fase martensitica inversa (o transformacion austenitica) en
estos materiales se produce también por efecto del campo magnético [53, 54]. La
ingenieria de estos materiales en forma de peliculas delgadas es especialmente
prometedora para su utilizacion como sensores 6 microactuadores. Por todo lo
anterior, existe un interés continuo en su fabricacién, caracterizacion y desarrollo
de aplicaciones en forma de peliculas delgadas. Algunas de peliculas se han
obtenido y estudiado para aleaciones descubiertas recientemente como NiMnSb
[56], NiMnColn [57] y NiMnSn [6].

Propiedades como las mencionadas anteriormente hacen que las aleaciones
ferromagnéticas con memoria de forma sean buenas candidatas para varias
aplicaciones. Por ejemplo, muchos materiales y métodos han sido utilizados para
fabricar microactuadores de desplazamiento. Su capacidad de desplazamiento
viene caracterizada por su trabajo por unidad de volumen y la frecuencia de ciclo.
El trabajo de salida por unidad de volumen W puede ser definido como W=Fulv,
donde F, u y v son fuerza, desplazamiento y volumen, respectivamente. Esto
permite que las aleaciones con memoria de forma puedan ser utilizadas en
peliculas delgadas como microactuadores, diafragmas, microvalvulas,

microsostenedores, microsensores, microinterruptores [58].
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Se ha reportado, para materiales nanocritalinos la transformacién martensitica es
dependiente no solamente de la composicidn quimica sino también de las
dimensiones del grano cristalino de la muestra. Se ha concluido que existe un
tamano critico del cristal, para el cual la trasformacion martensitica es suprimida
completamente durante el enfriamiento. Para peliculas delgadas de NisgMn3sSns,
sintetizadas por la técnica de erosién catddica (sputtering) se ha encontrado un
tamafo critico de 10.8 nm para suprimir completamente la transformacion

martensitica [6].

1.5 Superparamagnetismo

Los materiales magnéticos se pueden clasificar en: ferromagnéticos,
ferrimagnéticos, paramagnéticos, diamagnéticos y superparamagnéticos. Los
materiales ferromagnéticos presentan dominios magnéticos. Cada dominio
magnético presenta una magnetizacion espontanea. Si un material ferromagnético
es expuesto a un campo magnético externo, se produce un alineamiento de los
dominios magnéticos orientados en direccion del campo, obteniéndose una
magnetizacion para el material. Si el campo externo es anulado, el material
ferromagnético aun conserva una magnetizacion remanente. Similar
comportamiento al ferromagnetismo presentan los materiales ferrimagnéticos. Los
materiales ferrimagnéticos cuando son expuestos a un campo magnético externo
presentan un ordenamiento parcial de los dominios magnéticos. Los materiales
paramagnéticos presentan momentos magnéticos debido a electrones
desapareados en los atomos 6 moléculas del material. Sin embargo estos
momentos magnéticos no forman dominios magnéticos. Si un material
paramagnético es expuesto a un campo magnético externo los momentos
magnéticos tienden a orientarse con el campo magnético, sin embargo las
fluctuaciones de energia térmica presente en el material tienden a desalinearlos.
Al retirar el campo magnético la poca magnetizacion que se haya logrado se
pierde rapidamente. Los materiales diamagnéticos son repelidos por campos

magnéticos externos.
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Cuando las dimensiones de un cristal son menores a cierto valor critico, puede
estar compuesto por un unico dominio magnético (monodominio). Una particula de
dominio unico presenta una magnetizacion espontanea en alguna direccién a

través de su volumen [59].

En cualquier material siempre se tiene fluctuaciones de energia térmica. Si se
aplica un campo magneético, los dominios de las nanoparticulas tenderan a
alinearse, mientras que la energia térmica tiende a desalinearlas. Este es un
comportamiento normal del paramagnetismo, sin embargo debido a que cada
nanoparticulas esta constituida por varios atomos. Cada nanoparticula
superparamagnética tiene un momento magnético muy grande en comparacion

con el momento magnético por atomo de un material paramagnético.

Las curvas de magnetizacion correspondientes para un arreglo de nanoparticulas
superparamagnéticas, muestran que el campo coercitivo y la magnetizacion

remanente es cero.

Las curvas de magnetizacién para un arreglo de nanoparticulas de dominio unico
pueden presentar un ancho de histéresis a bajas temperaturas. La temperatura en
que ocurre este fendmeno se llama la temperatura de bloqueo. Cuando se tiene la
temperatura de bloqueo la energia térmica no es suficiente para desalinear los

dominios magnéticos de las nanoparticulas [43].
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2 Sistema experimental

En esta seccion se presentan los sistemas experimentales y las técnicas de
analisis utilizadas en este trabajo. Se tuvo 2 arreglos experimentales similares,
uno para el crecimiento de las peliculas delgadas y otro para el estudio de la
dinamica de expansion de la pluma. Inicialmente se describen los equipos
comunes en ambas configuraciones experimentales, luego se detalla cada arreglo

experimental.

Los equipos comunes en ambos arreglos experimentales (ver Figura 8 6 Figura 9)

son:

La camara de ablacion.- Es de acero inoxidable y tiene 3 ventanas de vidrio. La
camara de ablacion tiene conexiones con el sistema de vacio, con el medidor de
presion y con el flujo de argdén. En el interior de la camara de ablacién se fijo el
blanco (una aleacion de NispMn37Sn43) a un motor. Este motor rota con la finalidad

de evitar que la ablacién del blanco se realice en un unico punto.

Blanco de NisMn37Sn43.- El blanco utilizado es de forma circular de 1 cm de
diametro y 0.5 cm de espesor. El blanco fue preparado con la técnica de fundido
por arco (Arc Melting) de Ni con 50 %, Mn con 37 % y Sn con 13 %. El equipo
utilizado fue un Edmund Buhler MAN - Compact Arc Melter.

Sistema de vacio.- Para obtener el vacio en el interior de la camara de ablacion
se contd con dos bombas de vacio, una mecanica y una difusora. Se utilizdé una
bomba mecanica de vacio Alcatel, con la cual se realizé un pre vacio de 10 Torr.
La bomba difusora trabaja conjuntamente con la bomba mecanica y necesita de
un sistema de enfriamiento (NESLAB RTE-110). Con la bomba difusora se logré
una presiéon de 10° Torr. El valor de 10° Torr se consideré como la presion de

analisis para el vacio.

Laser.- Se trabajé con un laser Nd: YAG pulsado (Continuum surelite ), cuya
longitud de onda es 1064 nm. La energia del pulso laser se midié con un medidor
Scientech 365. Se realizo la ablacion del blanco de NispMn3zSnq3 con una energia

de 100 mJ por pulso. La densidad de energia fue de 12 Jicm?, la duracién del
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pulso fue de 8.6 ns y la densidad de potencia de 14 x 10° W/cm?. El pulso laser fue
focalizado sobre el blanco con una lente convergente de vidrio con distancia focal
de 25 cm.

Sistema controlador del flujo argén.- Se conté con un flujbmetro (Multigas
controller 647C, MKS Instruments Deutschland GmbH), el cual controla una
valvula que regula el flujo de argébn que se manda a la camara de ablacion. El

argon utilizado tenia una pureza de 99.99%.

Medidor de presién.- Se utilizé un medidor de presion Alcatel.

2.1 Sistema experimental para la obtencién de las peliculas delgadas

El sistema experimental consiste de los siguientes componentes: Una camara de
ablacién, un sistema de vacio, un laser Nd: YAG, un sistema controlador del flujo

de argdn y un medidor de presion.

En la Figura 8 se presenta un esquema del sistema experimental utilizado para el

depdsito de las peliculas delgadas.

Medidor
de presién

Bomba
difusora

W

)

Sistema de
enfriamiento Bomba mecanica

Figura 8. Sistema experimental utilizado para el depédsito de las 9 peliculas delgadas
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Para el depdsito de las peliculas delgadas se tuvo algunos parametros fijos. La
frecuencia fijada en el laser Nd: YAG fue de 10 Hz, el numero total de pulsos
emitidos fue de 18000, la distancia fijada entre la superficie del blanco de

NisoMn37Sn43 y la superficie del sustrato de silicio cristalino fue de 3 cm.

El pulso laser es desviado por un espejo y dirigido hacia una lente convergente,
cuya distancia focal es 25 cm. El espejo esta adherido a un sistema de
engranajes, los cuales giran debido a la rotacién de un motor, el movimiento de los
engranajes es tal que el espejo realiza un movimiento oscilatorio en el plano YZ
alrededor del eje X (ver Figura 8), describiendo un semicirculo. ElI movimiento
oscilatorio del espejo permitid que los pulsos laser realicen un barrido vertical (en

el eje Z) de 7 mm en el blanco.

El blanco de NispMn37Snq3 se fijé a un motor pequerio, el cual se hace rotar en el
interior de la camara de ablacion. Esta combinacién de oscilacion del espejo y de
la rotacion del blanco permitié realizar un proceso de ablacién sobre la mayor
parte de la superficie del blanco y no solo sobre el anillo que tradicionalmente se

utiliza en la técnica de depdsito por ablacién laser.

Se realizaron 9 depdsitos teniendo como variantes el campo magnético y la
presion. Para el estudio del efecto del campo magnético se utilizaron imanes en
forma de disco de 2.4 cm de diametro. Sobre estos imanes se fijo el sustrato de
silicio. Diferentes valores de presion se obtuvieron utilizando el sistema de vacio y

el sistema controlador del flujo de argdn.

En la Tabla |, se presenta los valores de campo magnético y presién que se

tuvieron para el depdsito de las 9 peliculas delgadas.
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Tabla I. Peliculas delgadas obtenidas. Las variables utilizadas para los depésitos fueron el

campo magnético y la presion.

NiMnSn 7

Campo magnético = 0 Teslas,

NiMnSn 4

Campo magnético = 0.2 Teslas.

NiMnSn 1

Campo magnético = 0.4 Teslas.

sin iman.
Presion = 1x10° Torr, Presion = 1x10”° Torr, Presion = 1x10”° Torr,
Vacio. Vacio. Vacio.
NiMnSn 9 NiMnSn 6 NiMnSn 3
Campo magnético = 0 Teslas, | Campo magnético = 0.2 Teslas. | Campo magnético = 0.4 Teslas.
sin iman.
Presién = 0.2 Torr, Presion = 0.2 Torr, Presion = 0.2 Torr,
argoén. argoén. argoén.
NiMnSn 8 NiMnSn 5 NiMnSn 2
Campo magnético = 0 Teslas, | Campo magnético = 0.2 Teslas. | Campo magnético = 0.4 Teslas.
sin iman.
Presion = 0.4 Torr, Presion = 0.4 Torr, Presion = 0.4 Torr,
argoén. argon. argon.

2.1.1 Técnicas de analisis de las peliculas delgadas

A las peliculas delgadas se le realizaron pruebas de caracterizacion como
microscopia de fuerza atdmica (AFM), microscopia electronica de barrido (SEM),
difraccion de rayos X con incidencia rasante (GIXRD), microscopia de fuerza

magnética (MFM) y analisis de magnetizacion.

Para el analisis de AFM y MFM se utilizd un microscopio tipo: Thermo
Microscopes — modelo autoprobe CP- Research - grupo Veeco. Se utilizé una
punta de CoCr con un radio de curvatura de 40 nm y una constante de rigidez de
2.8 N/m. El equipo realiza en simultaneo las pruebas de AFM y MFM, trabajando

en los modos de contacto intermitente (tapping) y el modo lift.

Los analisis de microscopia electrénica de barrido, SEM, se realizaron con un

microscopio Fib Dual Beam Fei Helios 600 Nanolab.

Los espectros de difraccidon de rayos X con incidencia rasante, GIXRD, se
obtuvieron con un equipo PanAlytical modelo Xpert Pro, utilizando la linea K, del

Cobre (A = 1.5406 A) con un angulo de incidencia de 0.5 grados sexagesimales.
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Las curvas de magnetizacién se obtuvieron en la plataforma Quantum Design

PPMS® EverCool-lI®-9T con la opcion de magnetometria vibracional.

2.2 Sistema experimental para la obtencion de fotografias de la dinamica de

expansion de la pluma de ablacién.

El sistema experimental consiste de los siguientes componentes: Una camara de
ablacién, un sistema de vacio, un laser Nd: YAG (emitiendo pulsos a una
frecuencia de 1 Hz), un sistema controlador del flujo de argdn, un medidor de
presion, una camara ICCD, un fotodiodo, una lente convergente de vidrio con

distancia focal de 25 cm, un osciloscopio y una computadora.
En la Figura 9 se presenta un esquema del sistema experimental utilizado.

Argbn
ICCD

Flujémetro

Osciloscopio

Fotodiodo

NS

@\ Pulsos laser

Controlador de
la camara ICCD

Medidor ——+
de presion (

Bomba
difusora

(e

)

Sistema de
enfriamiento Bomba mecanica

Figura 9. Sistema experimental para el estudio de la dindmica de expansién de la pluma de
ablacion mediante la adquisicion de fotografias. Ya que se necesita tener el mismo punto de
referencias para las fotografias, en esta ocasion no se cuenta con el espejo oscilante.

Para el analisis de la expansion espacial y temporal de la pluma de ablacién del
blanco de NisgMn37Sn43 se utiliz6 una camara ICCD, Princeton Instruments, PI-
MAX: 1024UV, camara que consta de un arreglo de 1024 x 1024 pixeles. Se utilizd
el modo imagen de la camara, modo en el cual se puede fijar algunos parametros
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como: la ganancia de la senal luminosa proveniente del plasma, el tiempo de
retraso para el inicio de la captura de las fotografias y el tiempo de exposicidon
(tiempo de captura) de las mismas. La ganancia nos indica en unidades arbitrarias
la intensificacion que permite la camara ICCD, el valor maximo que se puede fijar
es 250.

La camara ICCD se fijo a 25 cm por encima del blanco obteniéndose fotografias

con una resolucién de 0.054 mm/pixel.

El pulso laser incidente es enfocado por la lente convergente en el blanco de
NisoMn37Sn43. Debido a que posteriormente se comparara las diversas fotografias
obtenidas de la expansion del plasma, es necesario que el pulso laser siempre
incida en la misma zona del blanco, razén por la cual ya no se utilizé el espejo
oscilante como en el caso del depdsito de las peliculas delgadas. El blanco se
encuentra adherido a un motor, el cual rota evitando de esta manera el desgaste
del blanco en un unico punto. Una vez que el pulso laser es detectado por el
fotodiodo, este manda una sefal eléctrica al controlador de la camara, el cual a su
vez manda una sefal a la camara para iniciar la captura de las fotografias de la
pluma de ablacién. Las sefiales del fotodiodo y de la camara ICCD se registraron
con la ayuda de un osciloscopio (Tektronix 500 MHz). El tiempo minimo que se
puede obtener entre la salida del pulso laser y el inicio de la captura de las
fotografias es de 100 ns. Las fotografias obtenidas para la expansion de la pluma

fueron registradas en la computadora mediante el programa WINSPEC.

Con la finalidad de relacionar el estudio de la dinamica de expansion de la pluma
de ablacion con las caracteristicas de las peliculas delgadas, se tuvo nuevamente
las mismas variables consideradas para el depdsito (campo magnético y la
presion). El campo magnético fue producido por un iman circular de 2.4 cm de
didmetro ubicado a 3 cm y de manera paralela del blanco. Valores de presion
diferentes al vacio (10° Torr) se obtuvo dirigiendo un flujo de argén hacia la
camara de ablacion. Se obtuvo 9 series, cada una de ellas contiene 252
fotografias (se emitidé 252 pulsos laser por cada serie de fotografias). Las 9 series

[{Pg 1)

de fotografias se relacionan con los 9 depésitos de tal manera que la serie “n” se

29



haya obtenido de la expansion de la pluma bajo las mismas condiciones de campo

magnético y presion con que se obtuvo el depdsito “n”, donde n = 1, 2,... 9. (Ver
Tabla I).

Para obtener imagenes de la expansion de la pluma de ablacidon en las mismas
condiciones de exposicion e intervalos de tiempo para todas la series, se procedid
a fijar los siguientes parametros en la camara ICCD: ganancia 70, tiempo de
retraso para la captura de las fotografias fue variando desde 100 hasta 3874 ns,
con incrementos de 15 ns y el tiempo de exposicion de las fotografia fue variando

desde 2 hasta 254 ns con incrementos aproximado de 1 ns.

2.2.1 Técnicas de analisis para la pluma de ablacion

Para los analisis de la dinamica de expansion de la pluma de ablacion se utilizé el
programa MATLAB.

Las fotografias capturadas por la camara ICCD para la dinamica de expansién de

la pluma de ablacion fueron almacenadas en formato jpg de 8 bits.

Los primeros estudios que se realizaron mediante el andlisis de las 9 series de
fotografias fue la dependencia de la distancia recorrida por el frente luminoso de la
pluma con el tiempo. De igual forma para la expansion de la pluma en argén se
realizd el analisis del desplazamiento lateral en funcion del tiempo. La distancia
recorrida por el frente luminoso (borde frontal de la pluma) se mide a lo largo de
una linea perpendicular al blanco, la cual se traza desde el punto de incidencia del
pulso laser. Para el analisis de la distancia recorrida por el frente de la pluma, se
considera la serie 7 como representativa de las tres series de fotografias
obtenidas para la expansion de la pluma en vacio y la serie 9 como representativa

de las 6 series de fotografias obtenidas para la expansion de la pluma en argon.

Para ubicar el frente de la pluma que se expande en vacio, se obtuvo en varias
fotografias, el perfil de intensidades a lo largo de una linea perpendicular al blanco

(linea que pasa por el punto de incidencia del pulso Iaser).

Habitualmente el frente de la pluma que se expande en un gas es ubicado a
simple vista en las fotografias [29, 60] 6 definiendo un porcentaje del 10% del
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maximo de intensidad [34]. En este trabajo se ubicé el frente de la pluma a simple
vista. Sin embargo se presenta una manera alternativa para ubicar el frente de la
pluma que se expande en argén, para las 252 fotografias (de 1024 x 1024 pixeles)
de la serie 9 se obtuvo las curvas de intensidad por unidad de tiempo de captura
(I) en funcion del tiempo (tiempo de retraso mas el tiempo de exposicion) para
diferentes pixeles. Las coordenadas de los pixeles son de la forma (x, 475), con x
en el intervalo [656,789], de tal manera que se analizé las curvas |; en funcién del
tiempo a diferentes distancias del blanco de NisopMn37Sn43 (el punto de incidencia
del pulso laser sobre el blanco de NisgMn37Sn43 se encuentra ubicado en las
coordenadas (943,475)). De este analisis también fue posible ubicar el pico
correspondiente a las especies rapidas (especies que se propagan casi sin ser
desaceleradas y que se encuentran delante del frente de la pluma) que se

expanden en argon.

Para el desplazamiento lateral (borde lateral) de la pluma que se expande en
argon se considero la mitad del ancho de la pluma (a simple vista), para esto se
trazo en las fotografias una linea paralela al blanco y se procedié a medir el ancho

de la pluma.

Las fotografias capturadas con la camara ICCD presentan un fondo, razén por la
cual para los analisis de intensidad en funcién del tiempo se tuvo que restar el
fondo a la sefial. Unicamente la serie 4 tuvo un fondo con valor de 56 para cada
pixel de las fotografia, mientras que las demas series presentaron un fondo de 57.

La diferencia en los fondos es debido a errores propios de la camara ICCD.

Para realizar los analisis de intensidad promedio por pixel y por unidad de tiempo
de exposicion (lt) en funcion del tiempo (ver Ecuacién 6), se procedid de la
siguiente manera: Se obtuvo la intensidad total de cada una de las 252 fotografias
que conforman cada serie. La intensidad total se calculo realizando la suma de las
intensidades de cada uno de los pixeles de cada fotografia. Posteriormente los
valores de intensidad total para cada fotografia fueron divididos entre 1048576

(numero total de pixeles por fotografia), obteniéndose asi la intensidad promedio
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por pixel, la cual se dividid entre el tiempo de exposicién correspondiente para

cada fotografia.

Ecuacion 6

B Zi1=0%4*1024(1i _ If])

PY T 1024 * 1024 * At

[

Donde: Iy es la intensidad promedio por pixel y por unidad de tiempo de
exposicion de la fotografia j, |; es la intensidad de cada pixel i (i toma valores
desde 1 hasta 1024*1024), I; es la intensidad del fondo de la foto j y At es el

tiempo de exposicion de la fotografia j.

En el presente trabajo se propone, como aspecto novedoso, el aplicar el calculo
de un tipo de coeficiente de correlacidn cruzada para analizar las imagenes de la
evolucion de la pluma de ablacion. Este estudio permite identificar las zonas de
mayor y/o menor similitud entres dos series de fotografias. Para estos fines se
resto el fondo comun de 55 para todas las series. La correlacion cruzada cuantifica
el grado de similitud entre varias sefales 6 procesos [61]. En general en este
trabajo cuando se mencione la palabra correlacion se tiene en cuenta la
correlacion cruzada aqui presentada, excepto cuando se utiliza la correlacion

lineal de Pearson. Esta ultima, cuando se utiliza, se especifica en el texto.

Para el analisis de correlaciéon temporal en funcion del pixel se procedié de la
siguiente manera (ver Ecuacién 7): Para cada serie de fotografias se obtuvo las
curvas de intensidad por unidad de tiempo de captura (l;) en funcidon del tiempo
para los 1048576 (1024 x 1024) pixeles que conforman cada fotografia, luego
considerando el mismo pixel para dos series de fotografias se obtuvo el
coeficiente de correlacion para las dos curvas de |; en funcion del tiempo. Para una
mejor ilustracion de lo realizado en el analisis de correlacion temporal en funcién
del pixel se expone a continuacién lo realizado para obtener la fotografia de

correlacion entre las series 7 y 8.

Se tiene las series 7 y 8 como se representa a continuacion.
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Serie 7

|t7,1,1,1 It 71,12 --It 7,1,1,1024 It 7,211 It7,2,1,2 --It 7,2,1,1024 --It 7,252,111 It 7,2521,2 .- It 7,252,1,1024
It7,1,2,‘1 It 7122 --It 7,1,2,1024 It 7,2,2.1 |t7,2,2,2 --It 7,2,2,1024 --It 7,252,2,1 It 7,252,222 .- It 7,252,2,1024

It 71,1024 .1 It 7,1,1024,2--|t 7,1,1024,1024 It 7,2,1024.1 lt 7,2,1024,2- -It 7,2,1024,1024 --It 7,252,1024,1 It 7,252,1024,2-- |t7,252,1024,1024

Serie 8
|t8,1,1,1 |t8,1,1,2 --|t8,1,1,1024 |t8,2,1,1 It8,2,1,2 --|t8,2,1,1024 --|t8,252,1,1 It8,252,1,2 . It8,252,1,1024
It8,1,2,1 |t8,1,2,2 --|t8,1,2,1024 |t8,2,2,1 It8,2,2,2 --|t8,2,2,1024 --|t8,252,2,1 It8,252,2,2 . It8,252,2,1024

It 8,1,1024,1 It 8.1,1024,2--|t 8,1,1024,1024 It 8,2,1024,1 It 8,2,1024,2- -It 8.2,1024,1024 --It 8,252,1024,1 It 8,252,1024,2-- |t8,252,1024,1024

Cada serie esta formada por 252 fotografias (cada fotografia se representa de
manera matricial), cada fotografia es de 1024 x 1024 pixeles, cada elemento de
las fotografias (pixel) se representa como l; 5 b ¢ g, donde: |; viene a ser el valor de
intensidad por unidad de tiempo de captura (recordar que el tiempo de captura fue
incrementando desde 2 hasta 254 ns), “a” es el numero de la serie a correlacionar,
“b” es el numero de foto (lo que implica un tiempo), “c’ y “d” son la fila y la columna
respectivamente que ocupa un pixel determinado. De esta manera para valores
fijos de a, c y d se obtiene las curvas de intensidad por unidad de tiempo de
captura en funcién del tiempo (6 numero de fotografia) para un pixel determinado.
A continuacién se presenta el calculo del coeficiente de correlacion temporal para

el pixel que ocupa la posicién (c, d) = (700, 600) en las series 7 y 8 [61].
Ecuacion 7

le)szzl(lt 7,b,700,600) (It 8,b,700,600)

\/(2%5:21(It 7,b,700,600)2) (Z[z)szzl(lt 8,b,700,600)2)

El valor del coeficiente de correlacion cruzada, r, varia entre 0 y 1. Los 1048576

r =

valores de correlaciones existentes entre las series 7 y 8, forman una nueva matriz
de 1024 x 1024 elementos. Tal matriz se representa mediante una fotografia en
dos dimensiones, eligiendo una escala de colores para los valores de correlacion.
Las zonas de alta correlacion (valores cercanos a 1) representan zonas de mayor

similitud para las curvas de intensidad por unidad de tiempo de exposicion en
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funcién del tiempo correspondiente a las series 7 y 8, mientras que las zonas de
baja correlacion representan zonas de menor similitud. De manera similar se
procede con las demas series, obteniendo siempre fotografias que representan la

correlacion temporal en funcion del pixel.

Para el analisis de correlacion espacial en funcion del tiempo se procedié de la
siguiente manera (ver Ecuacion 8): Se obtuvo el coeficiente de correlaciéon para la
misma fotografia de dos series. Al comparar dos series de fotografias se obtuvo
252 valores de correlaciéon que corresponde a 252 tiempos distintos (cuando se
menciona tiempo, se refiere a la suma del tiempo de retraso mas el tiempo de
exposicion). A continuacion se detalla el calculo del coeficiente de correlacion
espacial para un tiempo de 102 ns (102 ns es el tiempo que se le asigna a la foto
1) entre las series 7 y 8.

Cada fotografias nuevamente es representado por |4 b, ¢, ¢, donde: |; viene a ser el
valor de intensidad por unidad de tiempo de exposicion, “@” es el numero de la
serie a correlacionar, “b” es el numero de foto (lo que implica un tiempo), “c” y “d”
son la fila y la columna respectivamente que ocupa un determinado pixel. De tal
manera que se tiene la forma de li7, 1, ¢ 4 ¥ lts, 1, c, o para los valores de intensidad
por unidad de tiempo de exposicion de las fotografias de las series 7 y 8.
Variando los valores de “c” y “d” desde 1 hasta 1024 se puede obtener el

coeficiente de correlacion mediante la ecuacion siguiente [61]:

Ecuacion 8

2t Yadi (ler1.ca) (eg,ca)

r =
(B4 0 (B2 B4 1.00)?)
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3 Analisis de las peliculas delgadas y del blanco de NisoMn;;Sn,;

En esta seccidn se presenta, analiza y discute las imagenes obtenidas para la

morfologia del blanco de NispMn37Sn43 y de las peliculas delgadas.

Se analizé mediante las imagenes de SEM, AFM y MFM el efecto que puede tener
la presion y el campo magnético en las caracteristicas morfologicas de las
peliculas delgadas. Las condiciones experimentales para la obtencion de las

peliculas delgadas se presentaron en el capitulo 2.1.

3.1 Analisis de microscopia electronica de barrido (SEM) de las superficies

del blanco de NisoMn3;;Snq3 y de las peliculas delgadas

Con la finalidad de evidenciar el efecto de la ablacidon en el blanco, se obtuvieron

imagenes de SEM de distintas zonas del mismo.

En la Figura 10 se presentan las imagenes de SEM obtenidas para el blanco de
NisoMn37Sn4; en diversas zonas. Se puede apreciar el efecto de la ablacion laser
sobre las caracteristicas morfolégicas del blanco. Las zonas no ablacionadas
(Figura 10a y Figura 10b) presentan granos que alcanzan decenas de
micrometros, los cuales se formaron durante el proceso de preparacion del
material. En la Figura 10c se puede identificar las zonas ablacionadas por los
pulsos laser, estas zonas tienen una forma aproximadamente circular. Midiendo
las dimensiones de las zonas ablacionadas en la Figura 10c, se obtuvo el valor de

349.5 £ 73.7 ym para el diametro del pulso laser.

En la Figura 10d, se puede apreciar una zona ablacionada, la cual es mas lisa en
comparacion con lo obtenido comunmente para la ablacion por PLD, las cuales
son mas rugosas [62]. En nuestro caso se tiene un espejo primario que desvia el
pulso laser, permitiendo la ablacion del blanco rotatorio a lo largo del eje Z
(aproximadamente 7 mm), lo cual permite una ablacibn mas homogénea del

material.
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Figura 10. Imagenes de SEM del blanco de NisoMn;;Sn,;, a) y b) zonas del blanco donde no
se realiz6 ablacidn, c) y d) zonas del blanco donde se realizé la ablacion.

En la Figura 11 se presentan las imagenes de SEM obtenidas para las superficies
de las peliculas delgadas. En cada fila se tiene imagenes correspondientes a
depositos realizados a una misma presién y en cada columna se encuentran los

depdsitos realizados para un mismo valor de campo magnético.
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NiMnSn 7 NiMnSn 4 NiMnSn 1

[Sin campo magnético, [Campo magnético = 0.2 Teslas, [Campo magnético = 0.4 Teslas,
vacio] vacio] vacio]
NiMnSn9 NiMnSn 6 NiMnSn 3
[Sin campo magnético, [Campo magnético = 0.2 Teslas, [Campo magnético = 0.4 Teslas,
presion de Ar = 0.2 Torr] presion de Ar = 0.2 Torr] presion de Ar = 0.2 Torr]
NiMnSn 8 NiMnSn 5 NiMnSn 2
[Sin campo magnético, [Campo magnético= 0.2 Teslas, [Campo magnético=0.4 Teslas,

presion de Ar = 0.4 Torr] presion de Ar = 0.4 Torr]

presion de r =0.4 Torr]

Figura 11. Imagenes de SEM de las nueve peliculas delgadas. Las filas y las columnas se
ordenan de manera ascendente segun el valor del campo magnético (de izquierda a
derecha) y de la presion (de arriba abajo). La escala que se presenta es de 100 nm.

Cuando se compara las imagenes en la Figura 11, correspondientes a los
depodsitos realizados en vacio y en argén se aprecia diferencias en las
caracteristicas morfologicas. Observando detalladamente estas imagenes, da la
impresion de la formacién de nanoparticulas en todos los depédsitos. Sin embargo

las aglomeraciones de estas nanoparticulas en forma de racimos son notorias
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solamente para los depdsitos realizados en argén. Utilizando las imagenes
presentadas en la Figura 11 se midi6 el tamafo de las nanoparticulas,

encontrandose valores que varian entre 5.8 y 8.5 nm para los 9 depdsitos.

En la Figura 12 se presentan las imagenes de los depdsitos NiMnSn 4 y NiMnSn
5, depdsitos que fueron realizados a vacio y en argén a una presion de 0.4 Torr
respectivamente. Se puede apreciar el efecto de la presidén en las caracteristicas

morfolégicas de las superficies de las peliculas delgadas.

det | WD mag H =

TLD | 4.0 mm 00 000 x 04 'ELD 46‘[’[’\[[\ 0 K\ L";‘E?I%W X 05
Figura 12. Comparaciéon de la morfologia de las superficies de las peliculas delgadas a)
pelicula crecida en vacio, b) pelicula crecida en argén a una presion de 0.4 Torr.

En la Figura 12a se observa la formacion de una pelicula lisa, con nanoparticulas
(granos), distribuidos al azar, mientras que en la Figura 12b se puede ver como las
nanoparticulas se aglomeran en forma de racimos. La formacién de los

aglomerados ocurre al mismo tiempo que la aparicién de grietas.

Se ha reportado con anterioridad que la morfologia de las peliculas delgadas
depende de la energia cinética de las especies y/o nanoparticulas incidentes
sobre el sustrato. Cuando se tiene energias de fracciones de electronvoltios (0.1
hasta 1 eV) se obtiene peliculas coloridas, porosas y con formaciéon de
aglomeraciones de nanoparticulas, conforme incrementa la energia cinética (del
orden de 10 eV) se obtiene peliculas mas compactas sin la presencia de
aglomerados de nanoparticulas [63]. Cuando se realiza los depdsitos en vacio, las

especies presentes en la pluma tienen valores altos de rapidez en comparacion
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con la expansion en argén. En nuestro caso se obtuvo una rapidez promedio de
0.61 cm/us para el maximo de intensidad de la pluma que se expande en vacio
(ver Figura 21). Considerando las masas correspondientes para Ni, Mn y Sn se
puede calcular un valor de energia cinética promedio, la cual es de 14.89 eV por
atomo. Sin embargo, cuando el depdsito se realiza en argdén las especies
presentes en la pluma son desaceleradas por colisiones con los atomos de argodn,
perdiendo gran parte de su energia cinética, en este caso se tiene depdsito de
especies y nanoparticulas de baja energia [64]. En nuestro caso se ajusto el

modelo de onda de choque para el frente de la pluma que se expande en argén a

0.2 Torr (ver Figura 21) encontrandose la relacion d =1.26t942 . donde “d” es la

distancia recorrida por el frente y “t” es el tiempo transcurrido. Considerando un
tiempo de 3.61 ps (ultimo dato experimental usado para el modelo de onda de
choque) se obtiene una distancia de 2.16 cm, lo cual indica que el frente aun esta
lejos del blanco, ubicado a 3 cm. Ademas se obtiene una rapidez de 0.25 cm/us y

una energia cinética promedio de 2.53 eV.

Se ha reportado que cuando los depdsitos se realizan en algun gas, se favorece la
formacion de nanoparticulas [65-67], en la pluma de ablacion, las cuales al llegar
al sustrato puede unirse entre ellas por yuxtaposiciéon 6 por coalescencia [4, 64].
En la Figura 12b se puede deducir, en caso de que se hayan podido formar
nanoparticulas en la pluma, que la energia con que llegan las mismas al sustrato

podria favorecer la aglomeracion de nanoparticulas por yuxtaposicion.

Al analizar las imagenes correspondientes a los depdsitos realizados en argon a
presiones de 0.2 y 0.4 Torr (ver Figura 11), se puede apreciar que las grietas
formadas en los depdsitos a 0.4 Torr son mas anchas comparadas con las grietas

que se obtuvieron a 0.2 Torr de argon.

Al comparar las imagenes que corresponden a depdositos realizados a un mismo
valor de presion pero a diferentes valores de campo magnético (ver las tres filas
en la Figura 11) no se observa efecto del campo magnético en las caracteristicas

morfologicas de las superficies de las peliculas delgadas.
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3.2 Analisis de microscopia de fuerza atomica (AFM) de las superficies de

las peliculas delgadas

En las imagenes de AFM no se aprecia la influencia del campo magnético en las
caracteristicas morfolégicas de las superficies de las peliculas delgadas, sin
embargo si es notorio el efecto de la presion. En la Figura 13 se presenta algunas
imagenes de los depdsitos obtenidos en presencia de un campo magnético de 0.4
Teslas y en diferentes presiones. Imagenes con similar efecto de la presion se

observaron para los depdsitos realizados a 0 y 0.2 Teslas de campo magnético.

NiMnSn 1 NiMnSn 3 NiMnSn 2
Vacio 1x10° Torr, Presion de Ar=0.2 Torr, Presion de Ar=0.4 Torr,
Campo magnético = 0.4 Teslas Campo magnético = 0.4 Teslas Campo magnético = 0.4 Teslas
v BT e X

Figura 13. Imagenes de AFM para las peliculas delgadas NiMnSn 1, NiMnSn 3 y NiMnSn 2, en
2 y 3 dimensiones.

Se puede apreciar en la Figura 13 diferencias entre el depdsito realizado en vacio
y los depdsitos realizados en argdén. En todos los depdsitos se observa la
formacién de posibles nanoparticulas, pero nuevamente la formacién de
aglomeraciones en forma de racimos es apreciable solamente para los depdsitos
realizados en argdn, lo que confirma lo visto en las imagenes de SEM (ver Figura
11).
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En la Tabla Il se presenta los valores de raiz cuadratica media para la rugosidad

(RMS), altura promedio y altura maxima obtenidos del analisis de AFM.

Tabla Il. Valores de RMS, altura promedio y altura maxima para los nueve depdsitos

NiMnSn 7 NiMnSn 4 NiMnSn 1
[Sin campo magnético, [Campo magnético = 0.2 Teslas, | [Campo magnético = 0.4 Teslas,
vacio] vacio] vacio]
RMS = 0.24 nm. RMS = 0.26 nm. RMS =0.29 nm.
Altura promedio = 1.13 nm. Altura promedio = 0.98 nm. Altura promedio = 1.33 nm.
Altura maxima = 2.39 nm Altura maxima = 1.96 nm Altura maxima = 3 nm
NiMnSn 9 NiMnSn 6 NiMnSn 3
[Sin campo magnético, [Campo magnético = 0.2 Teslas, | [Campo magnético = 0.4 Teslas,
presion de Ar = 0.2 Torr] presion de Ar = 0.2 Torr] presion de Ar = 0.2 Torr]
RMS = 1.69 nm. RMS =0.91 nm. RMS = 1.54 nm.
Altura promedio = 5.13 nm. Altura promedio = 2.45 nm. Altura promedio = 4.66 nm.
Altura maxima = 12.85 nm Altura maxima = 6.11 nm Altura maxima = 11.47 nm
NiMnSn 8 NiMnSn 5 NiMnSn 2
[Sin campo magnético, [Campo magnético = 0.2 Teslas, | [Campo magnético = 0.4 Teslas,
presion de Ar = 0.4 Torr] presion de Ar = 0.4 Torr] presion de Ar = 0.4 Torr]
RMS =2.06 nm. RMS = 1.58 nm. RMS =2.82 nm.
Altura promedio = 5.90 nm. Altura promedio = 4.65 nm. Altura promedio = 9.22 nm.
Altura maxima = 14.97 nm Altura maxima = 10.55 nm Altura maxima = 20.01 nm

Cuando se compara los depdsitos realizados para un valor determinado de campo
magnético pero a diferentes presiones se encuentra que los valores de RMS,
altura promedio y altura maxima aumentan conforme aumenta el valor de la
presion de depdsito. Sin embargo al comparar los depdsitos realizados para un
valor determinado de presion pero a diferentes valores de campo magnético no se
encuentra una tendencia clara en cuanto al cambio de los valores de RMS, altura

promedio y altura maxima.

En la Figura 14 se presenta de manera grafica la dependencia del valor de RMS y
de la altura promedio en funcion del campo magnético y de la presién para las

nueve peliculas delgadas
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Figura 14. Dependencia del a) RMS y de b) la altura promedio en funcién del campo
magnético y de la presion.

Al incrementar la presion para un valor fijo de campo magnético, es notorio que
existe una tendencia en el aumento de la rugosidad y de la altura promedio de las
peliculas delgadas. Resultados similares se han encontrado con anterioridad [1,
63, 68-70]. Los depositos realizados a vacio presentan superficies mas lisas. El
tener especies en la pluma con mayores energias cinéticas, comparada con el
caso del crecimiento bajo una atmdsfera de Ar, debe permitir un mayor
movimiento superficial en la pelicula de las especies que se estan depositando. De
esta forma es posible obtener una pelicula mas compacta. Para los crecimientos
realizados en argon se tiene el depdsito de especies y nanoparticulas de baja
energia cinética, esto debido a la desaceleracion de las especies por colisiones
con los atomos de argdn. Para los depodsitos realizados en argon se da la
formacion de aglomeraciones de las nanoparticulas dando lugar a la aparicion de

canales, lo cual aumenta el valor de la rugosidad asi también los valores de altura
promedio.

Al comparar los depdsitos realizados en argon a 0.2 y 0.4 Torr para un valor fijo de
campo magnético se sigue apreciando un incremento en el valor de RMS vy altura
promedio. Es de esperarse que un incremento en presion ocasione un mayor

confinamiento de la pluma, lo que implicaria una mayor interaccién entre las
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especies y nanoparticulas. Las nanoparticulas presentes en la pluma de ablacion
al llegar con menor energia al sustrato sufriran una menor deformacion en sus

dimensiones [71], razdn por la cual es posible obtener una superficie mas rugosa.

Para un valor fijo de presion, el efecto del campo magnético en los valores de
RMS y de altura promedio no es claro. Los depdsitos realizados en vacio
presentan un valor similar de RMS y de altura promedio (ver Tabla Il), lo que
indica que la presencia de un campo magnético desde 0 hasta 0.4 Teslas no
influye de manera apreciable en la rugosidad de las peliculas delgadas crecidas
en vacio. También se puede apreciar en la Figura 14 que para los depdsitos
realizados en argoén, inicialmente los valores de RMS vy altura promedio tienden a
disminuir cuando se pasa de un valor de campo magnético de cero a un valor de
0.2 Teslas, sin embargo al aumentar el valor de campo magnético desde 0.2 a 0.4
Teslas hay un aumento en los valores de RMS vy altura promedio. No se puede
afirmar cual es la tendencia en los valores de RMS vy altura promedio con el

incremento en campo magnético.

En el analisis de AFM no se reporta tamafio de nanoparticulas debido a que la
punta utilizada fue de CoCr con un radio de curvatura de 40 nm, el cual es un
radio de curvatura grande en comparacion con el tamafno de nanoparticula
encontrado por el analisis de las imagenes de SEM (varia en el rango de 5.8 y 8.5

nm) en el capitulo 3.1
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3.3 Anadlisis de microscopia electréonica de barrido (SEM) para un corte

transversal de las peliculas delgadas

En la Figura 15, se presenta las imagenes de SEM para un corte transversal de

las peliculas delgadas. La escala que se presenta es de 100 nm.

NiMnSn 7 NiMnSn 4 NiMnSn 1
[sin campo magnético; [Campo magnético = 0.2 Teslas; [Campo magnético = 0.4 Teslas;
vacio] vacio]

acio]

NiMnSn 9 NiMnSn 6 NiMnSn 3
[Sin campo magnético; [Campo magnético = 0.2 Teslas; [Campo magnético = 0.4 Teslas;
Presion de Ar = 0.2 Torr] Presion de Ar = 0.2 Torr] Presion de Ar = 0.2 Torr]

NiMnSn 8 NiMnSn 5 ~ NiMnSn 2
[Sin campo magnético; [Campo magnético = 0.2 Teslas; [Campo magnético = 0.4 Teslas;
Presion de Ar = 0.4 Torr] Presion de Ar = 0.4 Torr] Presion de Ar = 0.4 Torr]

Figura 15. Imagenes de SEM de un corte transversal de las peliculas delgadas. Los valores
fijados para el analisis de SEM fueron: Voltaje = 5 KV, corriente = 86 pA, magnificacion =
325000 X
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Al comparar las imagenes en la Figura 15 se puede apreciar el efecto de la
presion en el crecimiento de las peliculas delgadas, sin embargo al comparar los
depositos realizados para un valor fijo de presion y a diferentes valores de campo
magnético no se observa diferencia en las caracteristicas morfolégicas de
crecimiento. Se puede afirmar que para un valor fijo de presién, el incremento en
campo magnético desde cero hasta 0.4 Teslas no afecta la forma de crecimiento

de las peliculas delgadas de NiMnSn.

Los depdsitos realizados en vacio NiMnSn 7, NiMnSn 4 y NiMnSn 1, presentan
una estructura compacta. Las imagenes de SEM del corte transversal y las
imagenes de SEM y AFM de la superficie de estas peliculas (ver Figura 11 y
Figura 12 ) no muestran la formacién de aglomerados de nanoparticulas.

Los depodsitos realizados en argon presentan la formacion de columnas
colindantes de aglomerados de nanoparticulas. Ademas se puede apreciar
espacios vacios entre estas columnas, las cuales corresponden con las grietas

vistas en las imagenes de SEM de la superficie de las peliculas (ver Figura 11).

En la Figura 16 se compara los depédsitos NiMnSn 4 y NiMnSn 5, los cuales se
realizaron en vacio y en argon a 0.4 Torr, respectivamente. El incremento en

presion favorece la formacién de columnas de aglomerados de nanoparticulas.

Figura 16. Comparacion de las imagenes de SEM de un corte transversal para a) pelicula
crecida en vacio y b) pelicula crecida en argén a 0.4 Torr.
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Al comparar las imagenes de SEM de las superficies y de los cortes transversales
de las peliculas en la Figura 12 y en la Figura 16, se puede afirmar que las
peliculas crecidas en vacio son compactas y presentan la formacion de pequefas
nanoparticulas. Sin embargo las peliculas crecidas en argdn son peliculas porosas
que se formaron por la agrupacibn de columnas de aglomerados de
nanoparticulas, presentando espacios vacios entre las columnas. Los espacios
entre las columnas de aglomerados dan lugar a que en las superficies de estas

peliculas se observen grietas.

Estudios anteriores de la aleacion NispMn37Snq3 en forma de cinta, crecida por la
técnica de enfriamiento rapido, presentan imagenes de SEM para una seccion
transversal, en donde se observan granos en forma de columnas orientados de
manera perpendicular al plano de la cinta. En tales estudios se asegura que el
proceso de enfriamiento favorece el crecimiento direccional de la fase cristalina
[55].

Para nuestro crecimiento en argdn es de esperarse que se favoreciera la
formacion de nanoparticulas en la pluma de ablacién. Inicialmente en el proceso
de crecimiento de la pelicula se forman islas, las cuales van capturando a las
nanoparticulas incidentes [64]. Podria darse el caso que la movilidad de las islas
sobre el sustrato sea despreciable, sin embargo el continuo arribo de las
nanoparticulas favoreceria el crecimiento sobre las islas. Considerando esta
suposicion, es de esperar que en el depdsito de peliculas delgadas por ablacion
del blanco de NispMn37Sn4; y teniendo un sustrato de silicio, se favorezca las

aglomeraciones de las nanoparticulas por yuxtaposicion en forma de columnas.

Con las imagenes de SEM transversal se pudo medir los espesores de las

peliculas delgadas.

En la Tabla lll, se presenta los datos de espesores de las diferentes peliculas
delgadas. Se utiliz6 para ellos diferentes imagenes de SEM para un corte

transversal.
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Tabla Ill. Calculo de espesores de las peliculas delgadas obtenidos mediante las imagenes
de SEM para un corte de seccidn transversal.

NiMnSn 7 NiMnSn 4 NiMnSn 1
[sin campo magnético, vacio] | [Campo magnético = 0.2 Teslas,| [Campo magnético = 0.4 Teslas,
vacio] vacio]
Espesor=92.3 + 1.8 nm. Espesor=134.9+ 1.2 nm. Espesor=180.9 + 2.1 nm.
NiMnSn 9 NiMnSn 6 NiMnSn 3
[Sin campo magnético, [Campo magnético = 0.2 Teslas, | [Campo magnético = 0.4 Teslas,
presion de Ar = 0.2 Torr] presion de Ar = 0.2 Torr] presion de Ar = 0.2 Torr]
Espesor=175.7 £ 2.3 nm. Espesor = 164.8 £ 3.8 nm. Espesor =157.6 £ 1.1 nm.
NiMnSn 8 NiMnSn 5 NiMnSn 2
[Sin campo magnético, [Campo magnético = 0.2 Teslas, | [Campo magnético = 0.4 Teslas,
presion de Ar = 0.4 Torr] presion de Ar = 0.4 Torr] presion de Ar = 0.4 Torr]
Espesor =245.9+6.1 nm. Espesor = 264.3 £ 5.9 nm. Espesor = 253.9 £ 8.9 nm.

Observando la morfologia de las peliculas en las imagenes de SEM transversal en
la Figura 15, se podria pensar que el incremento en presion tiene efecto en el
espesor de las peliculas delgadas. Las peliculas obtenidas en argon son porosas,
no obstante los depdsitos realizados en vacio son muy compactos. Las peliculas
crecidas en argon al ser menos compactas podrian ser de mayor espesor
comparadas con las peliculas crecidas a vacio. El efecto del campo magnético en
el espesor de las peliculas es mas complicado de poder apreciar. Cuando se
compara los depdsitos realizados en vacio se puede apreciar un incremento en
espesor conforme aumenta el valor del campo magnético, sin embargo esta

tendencia no se repite cuando se compara los depésitos realizados en argon.

Se reporta que las peliculas delgadas crecidas en vacio y en diferentes valores de
campo magneético tienen espesores que oscilan entre 92.3 y 180.9 nm, las
peliculas crecidas en argon a 0.2 Torr y en diferentes valores de campo magnético
tienen espesores que oscilan entre 157.6 y 175.7 nm y finalmente las peliculas
crecidas en argon a 0.4 Torr y en diferentes valores de campo magnético tienen

espesores que varian entre 245.9 y 264.3 nm.
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3.4 Analisis de difraccion de rayos X con incidencia rasante (GIDRX) de las

peliculas delgadas.

En la Figura 17, se presenta los difractogramas correspondiente para una cinta
micrométrica con composicion NisoMn37Sn43 y para algunas peliculas delgadas. Se
realizé un barrido 30° < 20 < 65° con incrementos de 0.01°. Las lineas punteadas

se presentan para ayudar a posicionar los maximos de los diferentes picos.
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Figura 17. Difractograma de rayos X para: a) cinta micrométrica de NisMn3;Sn,; obtenida por
la técnica de enfriamiento rapido [5], b) NiMnSn 7, ¢) NiMnSn 4, d) NiMnSn 9, e) NiMnSn 3, f)
NiMnSn 8 y g) NiMnSn 2.
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En la Figura 17 no se muestran los difractogramas de los depédsitos NiMnSn 1,
NiMnSn 6 y NiMnSn 5. Los difractogramas de los depdsitos NiMnSn 1 y NiMnSn 6
no mostraron picos de difraccion. Esto se debi6 a problemas de alineacion, ya que
las muestras eran muy pequefias (0.3 x 0.3 cm). El difractograma para NiMnSn 5
no se termind de realizar para angulos mayores a 51°, no obstante lo obtenido en
este espectro coincide con el resto de los espectros de las muestras crecidas en

presiones de argon.

En la Figura 17a se observa un difractograma correspondiente a una cinta, la cual
fue obtenida por la técnica de enfriamiento rapido. El espesor de la cinta es de 12
pum y tiene una composicion de NisoMn3zSnq3 [5]. En esta curva se observa los
picos de difraccion correspondiente a los planos [220] y [400] de una estructura
cristalina cubica, los cuales se ubican para 20 = 42.81° y 62.17°, respectivamente.
Las peliculas crecidas en argon presentan 2 picos de difraccion, cuyos valores de
20 son similares a los encontrados para los planos indicados en el difractograma
de la cinta de NispMn37Sn3. Lo cual podria indicar la presencia de la fase austenita

en nuestras peliculas delgadas.

Los depodsitos realizados en argon presentan tres picos de difraccion bien
definidos (ver Figura 17d, Figura 17e, Figura 17f y Figura 17g) ubicados en
promedio para angulos 26 de 36.33°, 42.54° y 61.42°. La similitud entre estos
espectros nos indica que sus estructuras cristalinas deben ser similares. El
segundo pico de difraccion (20 = 42.54°) que se observa en los difractogramas
correspondientes a los depdésitos realizados en argén presenta una relaciéon ruido
a senal promedio del 19 %. Considerando el depdsito NiMnSn 9 como
representativo de los depdsitos realizados en argdn se procedié a calcular el
tamano de cristal utilizando la formula de Scherrer. Para este fin se utilizé el pico
de difraccion ubicado para 20 = 42.54°, por ser mas definido y el que tiene la
menor relacion ruido a senal. Este pico tiene un ancho a media altura de 1.24°, lo

que resulta en un tamano de cristal de 6.93 nm.

Para el calculo de tamafio de cristal por la formula de Scherrer se desprecia el

ancho instrumental, asi también el posible incremento en ancho debido a
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tensiones internas. Esto se justifica, considerando que las peliculas crecidas en

argon son porosas, lo cual podria disminuir las tensiones internas en las peliculas.

Los depdsitos NiIMnSn 7 y NiMnSn 4, correspondientes a las peliculas crecidas al
vacio (ver Figura 17b y Figura 17c), presentan un primer pico de difraccion para 26
= 34.98°. Luego se observa un pico, que pudiera resultar de la superposicién de
otros, para valores de 20 entre 38.7 ° y 47.8°. Este pico resulta ser mas ancho si
se compara con el segundo picos ubicado en los difractogramas correspondientes
a los depdsitos realizados en argon. Esto pudiera ser consecuencia, entre otras
causas, a que la pelicula crecida al vacio debe tener nanoparticula de menores
tamafos. También se observa un pico, comun a ambos depdsitos al vacio,
ubicado alrededor de 26 = 58.86°. De estos analisis se puede notar que existe
similitud entre si en los espectros de rayos X de las peliculas crecidas a presion, al
igual que en las peliculas crecidas al vacio, pero hay diferencias entre los
espectros de estos dos grupos. Estos resultados refuerzan el resto de las
observaciones del trabajo, tanto en el analisis morfolégico, como del analisis de la

emision de la pluma.

Al comparar los difractogramas para los depésitos realizados a un determinado
valor de presion no se puede apreciar el posible efecto del campo magnético

sobre los patrones de difraccion.

La caracterizacion por difraccion de rayos X confirma la presencia de
nanoestructuras cuyas dimensiones son similares a los tamafios de nanoparticulas

encontrado anteriormente para el analisis de morfologia (menores a 10 nm).
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3.5 Analisis de microscopia de fuerza magnética (MFM) de las peliculas
delgadas

En la Figura 18 se presenta las imagenes de MFM de los depdsitos realizados en

presencia de un campo magnético de 0.4 Teslas y a diferentes presiones.

NiMnSn 1 NiMnSn 3 NiMnSn 2
[Campo magnético =0.4 T, [Campo magnético = 0.4 T; [Campo magnético =04 T,;
Vacio] Presion de Ar = 0.4 Torr]

Presion de Ar = 0.2 Torr]
-

Figura 18. Imagenes de MFM para los depédsitos realizados en presencia de un campo
magnético de 0.4 Teslas y a diferentes presiones. Se presenta ventanas de 100 x 100 nm.

Las imagenes obtenidas mediante MFM son similares para los 9 depdsitos. En
todos los depdsitos se aprecia dominios magnéticos distribuidos sin ninguna
orientacion en particular. Con las imagenes de MFM se obtuvo los tamafios
promedio de dominios magnéticos, para las peliculas crecidas en vacio y a
diferentes valores de campo magnético se encontré6 que el tamafio de dominio
magnético se encuentra en el intervalo de 7.6 y 8.9 nm, para las peliculas crecidas
en argon a 0.2 Torr y a diferentes valores de campo magnético se encontrd que el
tamafo de dominio magnético varia entre los valores de 8.1 y 9.5 nm y finalmente
para las peliculas crecidas en argon a 0.4 Torr y a diferentes valores de campo
magnético se encontré6 dominios magnéticos en el rango de 7.3 y 9.7 nm. En la
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Figura 19 se presenta un perfil a lo largo de una linea. Para el calculo del tamafio

de dominio magnético se trazo varias lineas de perfil.

a)

Angule (®)

0 100nm

Figura 19. a) Imagen de MFM (ventana de 100 x 100 nm) para el depdsito NiMnSn 5, b) perfil a
lo largo de la linea mostrada en la imagen de MFM (de arriba abajo).
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3.6 Analisis magnético de las peliculas delgadas

Se procedio a obtener curvas de magnetizacion para las peliculas delgadas.

En la Figura 20 se presenta la curva de magnetizacion para la pelicula NiMnSn 7,

realizada a 70 K.
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Figura 20. Curva de magnetizacién para la pelicula delgada NiMnSn 7

-8000

Campo magnético (Oe)

La curva de magnetizacion mostrada en la Figura 20 no muestra un ancho de

histéresis. El comportamiento de la curva es caracteristico de un material

paramagnético. Sin embargo considerando el tamafo de nanoparticula (5.8 hasta

8.5 segun el analisis de SEM y 4.6 hasta 7.3 segun el analisis de rayos x) y el

tamano promedio de dominio magnético (7.3 hasta 9.7) para las diversas peliculas

se podria haber logrado la formacion de nanoparticulas superparamagnéticas [43].
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4 Analisis de la pluma producida durante el proceso de ablacidn

En esta seccion se presenta el estudio de la dinamica de expansion de la pluma
de ablacién del blanco de NisgMn37Snq; a través del analisis de las 9 series de
fotografias. También se busca la posible relacion entre la dinamica de expansion
de la pluma de ablacion con las caracteristicas morfolégicas y magnéticas de las

peliculas delgadas.

Se presenta algunas imagenes de la evolucion espacial y temporal de la pluma de
ablacion tanto en vacio como en argon. Se estudia el efecto de la presion y del
campo magnético producido por un iman en la expansion y forma de la pluma de

ablacion.

Con las imagenes de la expansion de la pluma se procedié a obtener las curvas
de distancia recorrida por la pluma de ablacion en funcién del tiempo. Se
consideré los modelos de arrastre y de onda de choque [29-34, 72, 73] para
describir el desplazamiento del frente de la pluma de ablacion del blanco de

NisoMn37Sn4; a través del argon.

Se analiza las curvas de intensidad de la luz emitida por la pluma en funcion del

tiempo.

Se realiza el analisis de correlacidon temporal en funcién del pixel, asi también los

valores de correlacion espacial en funcién del tiempo (ver capitulo 2.2.1).
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4.1 Analisis de fotografia rapida de la pluma

En la Tabla IV se presenta una seleccion de las imagenes correspondiente a la

expansion de la pluma.

Tabla IV. Algunas fotografias de la expansiéon de la pluma de ablaciéon del blanco de
NisoMn;;Sn,;. Las mismas son agrupadas segun el valor del campo magnético que se tuvo
para el estudio de la evolucién de la pluma. En cada grupo se puede apreciar el efecto de la
presion en la expansion de la pluma.

Sin campo magnético

Con campo magnético de

Con campo magnético de

0.2 Teslas 0.4 Teslas
Presion | Presion | Presion | Presion | Presion | Presion | Presion | Presién Presion
1x10®° | de argon | de argon|  1x10° | de argon | de argon |  1x10™° | de argon | de argon
Torr 0.2 Torr | 0.4 Torr Torr 0.2 Torr | 0.4 Torr Torr 0.2 Torr | 0.4 Torr
Serie Serie Serie Serie Serie Serie Serie Serie Serie
7 9 8 4 6 5 1 3 2

2652.0 ns.

4128.0 ns.
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De la simple vista de estas imagenes, se deduce que el efecto del incremento de
la presidn en la dinamica de expansion de la pluma de ablacién del blanco de
NisoMn37Sn43 es similar en cualquier grupo de series. Se puede apreciar en la
Tabla IV que las series de fotografias obtenidas para la expansion de la pluma en
vacio y en argon presentan diferencias en cuanto a la forma y duracién de la zona
visible de la pluma de ablaciéon. Al comparar las series 7 y 9, series que fueron
obtenidas para la expansion de la pluma en vacio y en argon a una presion de 0.2
Torr respectivamente, se puede afirmar que la expansion de la pluma en vacio es
mas rapida en comparacion con la expansion de la pluma en argén y que la
disminucién en intensidad de la luz emitida por la pluma que se expande en el
vacio rapidamente alcanza los limites de deteccion para los parametros fijados en
la camara ICCD. Aproximadamente a partir de 1600 ns solo se aprecia un fondo
negro en las fotografias de la serie 7. Sin embargo la expansion de la pluma a
través del argén es mas lenta y mas intensa en general para todos los tiempos, si
se compara con la expansion en vacio. El frente de onda de choque, que se forma
debido a la expansidn supersoénica del plasma en el argén es desacelerado debido
a las colisiones de las especies extraidas del blanco con el argén, dando lugar a
un confinamiento de la pluma de ablacion. Debido a colisiones no elasticas se
tiene un aumento en la cantidad de luz emitida por la pluma que se expande en
argon en comparacion con la luz emitida por la pluma que se expande en el vacio.
La desaceleracion continua de las especies extraidas del blanco da lugar a que la

duracion de la emision sea mayor para la expansion del plasma a través del argén.

Al comparar las fotografias, para diversos tiempos, de las series 4 y 1, series que
se obtuvieron para la expansidn de la pluma en presencia de campo magnético de
0.2 y 0.4 Teslas respectivamente, se puede apreciar que un incremento en campo
magnético de 0.2 Teslas no es suficiente para notar a simple vista cambios en la

dinamica de expansién de la pluma de ablacion mediante series de fotografias.

El efecto del incremento en campo magnético sobre la dinamica de expansion de
la pluma de ablacion no es apreciable al comparar las series 9, 6 y 3, series que

se obtuvieron para la expansién del plasma en argén a 0.2 Torr, lo mismo se
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puede afirmar para las series 8, 5y 2, series que se obtuvieron para la expansién

de la pluma en argén a 0.4 Torr.

Las diferencias que se encuentran cuando se comparan las fotografias de la serie
7 con las fotografias de la serie 4 6 con las fotografias de la serie 1 es debido a
que las fotografias de las series 4 y 1 presentan la imagen de un iman ubicado a 3
cm del blanco de NispMn37Sn43, lo que da lugar a emision de luz en la superficie

del iman.

De lo comentado anteriormente se encontré que la expansién y la forma de la
pluma de ablacion del blanco de NispMn37Sn43 en funcidn del tiempo son afectadas
principalmente por cambios en presidon. La dinamica de expansion de la pluma en
vacio es diferente a la dinamica de expansiéon de la pluma bajo una presion
constante de argdn. Esto es debido a que en vacio se tiene una expansion libre
para el plasma, sin embargo la pluma de ablacién a través del argén es confinada
y desacelerada debido a colisiones con los atomos de argon. Esta diferencia
implica que los depdsitos realizados en vacio y en argdn también muestren

diferencias morfoldgicas (ver Figura 12 y Figura 16).
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4.2 Modelos para la expansion de la pluma de ablacion del blanco de
NisoMn3z7Snq3

En esta seccidon se analiza la evolucion espacial y temporal de aquellas partes de

la pluma que nos resultaban interesantes.

En la Figura 21, se presenta la distancia recorrida por el frente de la pluma y de la
distancia recorrida por el maximo de intensidad como funcion del tiempo para las
series 7 y 9. También se presenta la ubicacién de las especies rapidas y del frente
de la pluma en funcién del tiempo para la serie 9. Esta ubicacién obtenida del
analisis de las curvas |; en funcion del tiempo, el cual se detallo en el capitulo
2.2.1.

th,que

1o de orda 08

Distancia (cm)

modelo de arpastre
F F

0 1 1 [ TR SRR SRR TR
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0

Tiempo (ps)

Figura 21. Distancia (d) vs tiempo (t) para la expansion del frente de la pluma de ablacién en
vacio (V) y en argon a 0.2 Torr (m), para el maximo de intensidad de la pluma en vacio (A) y
en argén a 0.2 Torr (e), para las especies rapidas (o) y el frente de la pluma en argén a 0.2
Torr (¢) (ubicado por el analisis de las curvas | en funcién del tiempo a diversas distancias
del blanco). Los simbolos anteriormente mencionados reflejan los resultados
experimentales y las lineas continllas curvas representan los calculos de regresién que
mejor se acoplan a estos datos experimentales.

En la Figura 21 los simbolos corresponden a los datos experimentales obtenidos.
En esta misma figura se ha trazado también las curvas de regresion que mejor se
acoplan a los datos experimentales. Estas curvas se grafican, en cada caso, como

lineas continuas. Para la expansion del frente de la pluma en vacio (V) se obtuvo
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la relacion d=8.24t+0.11 cm, donde “d” es la distancia y “t” el tiempo. En este
caso coeficiente de correlacion lineal de Pearson es 0.99, lo que indica que la
variacion sistematica de la distancia recorrida por el frente de la pluma con el
tiempo presenta una fuerte dependencia lineal. Mediante esta relacién se encontro
que la rapidez de las especies presentes en el frente de la pluma, en el vacio, en

promedio es de 8.24 £ 0.19 cm/us.

Considerando la posiciéon del maximo de intensidad para la pluma en vacio (A) se
obtuvo d=0.61%-0.12 cm. En este caso el coeficiente de correlacion lineal de
Pearson fue de 0.98. De esta forma, la rapidez promedio para el maximo de

intensidad de la pluma que se expande en vacio es de 0.61 £ 0.02 cm/us.

Para el estudio de la posiciéon del frente y del maximo de intensidad de la pluma
de ablacion que se expande en argon en funcion del tiempo se utilizé los modelos
de onda de choque y de arrastre. Se encontré que el modelo de onda de choque
se acopla mejor a nuestros datos experimentales cuando se estudia el frente de
expansion (m). Sin embargo, cuando se analiza el maximo de intensidad de la
pluma se encuentra un mejor ajuste a nuestros datos utilizando el modelo de
arrastre (). Similar comportamiento, de un mejor ajuste con el modelo de onda de
choque para el frente de expansion y el modelo de arrastre para el maximo de
intensidad, ha sido anteriormente encontrado [34]. Se debe hacer notar que el
maximo que se observa en la expansion de la pluma bajo presion de argdn no
corresponde con el maximo de la pluma que se expande al vacio. Esto se deduce
del hecho de que el maximo bajo presion de argdn se desplaza a mayores

velocidades que su similar en el vacio.

Para la expansién del frente de la pluma en argén a 0.2 Torr se ajusté los datos al

modelo de onda de choque, cuya relacién es d=ct"[29, 34]. Se obtuvo los
siguientes valores: ¢ = 1.26 + 0.01 cm/ps®*? y n = 0.42 + 0.01. El modelo ideal de

t0'4

un frente esférico para la onda de choque tiene la forma d=ct™", en nuestro caso

el exponente “n” tiene un valor de 0.42, lo cual indica que se tiene una

aproximacion aceptable para el frente luminoso de la pluma. Al analizar el maximo
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de intensidad de la pluma que se expande en argdn se encontré un mejor ajuste

de los datos al modelo de arrastre, cuya ecuacion es dzdst(1—e_B't)[29, 30]. Se

obtuvo los siguientes valores: ds; = 0.97 + 0.01 cm. y B = 2.55 + 0.09 ps™". El valor

dst nos da la distancia a la cual se detiene el maximo de intensidad.

Con la finalidad de conocer con mayor precision el tiempo de arribo del frente de la
pluma para una posicion fija. Se presenta una manera alternativa para el estudio
del frente de la pluma que se expande en argdn. Se propone analizar las curvas
de It en funcién del tiempo a diversas distancias del blanco. En la Figura 22 se
presenta las curvas de intensidad por unidad de tiempo de exposiciéon en funcién
del tiempo a 1.11 (739,475), 1.23 (717,475), y 1.41 (684,475) cm del blanco para
la serie 9 (El punto de incidencia del pulso laser sobre el blanco se encuentra en
las coordenadas (943,475)).

T T T T T T T T T T T T T T T T T
12 o = -
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Especies
rapidas
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Tiempo (iLS)

Figura 22. Curva de intensidad por unidad de tiempo de captura (I;) en funcién del tiempo a
1.11 (—), 1.23 (—) y 1.41 (—) cm del punto de incidencia el pulso laser sobre el blanco para la
serie 9. Las flechas indican los picos correspondientes a las especies rapidas y al frente de
la pluma a 1.11 cm del blanco.

En la Figura 22 se observa claramente el frente de la pluma que se expande en
argon. El pico correspondiente al frente de la pluma se desplaza a tiempos
mayores conforme nos alejamos del blanco. También se distingue un pico que es
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mas rapido comparado con el frente de la pluma. Este pico corresponde a
especies rapidas, las cuales experimentan menor numero de colisiones con los
atomos de argon y se desplazan a velocidad constante (en el rango que fue
posible analizarlas), poco menor que la velocidad del frente de la pluma en vacio
[20]. A diferencia del articulo que se hace referencia, en este trabajo nos
propusimos analizar las fotografias rapidas con mayor profundidad. Esto permitié
detectar este pico que a simple vista en las imagenes no se observa y que los
autores de ese articulo tuvieron que determinar por otra técnica de analisis
(espectroscopia de emision optica de tiempo de vuelo). De esta manera se pudo
ubicar el tiempo de arribo del frente de la pluma y de las especies rapidas en una

posicion determinada.

En la Figura 21 se ha graficado, adicionalmente, las distancias en funcién del
tiempo de arribo del frente de la pluma que se expande en argon a 0.2 Torr (¢).
Estos tiempos que fueron obtenidos mediante el analisis de las curvas de |;. Los
datos experimentales que se presentan corresponden a los tiempos en que son
distinguibles los dos picos para la expansion de la pluma en argén a 0.2 Torr,
ademas que se debe tener el frente de la pluma bien definido, puesto que a
distancias mayores a 1.6 cm el frente de la pluma es menos intenso y no se puede
ubicar con precision el tiempo de arribo. Nuevamente se realizé un ajuste de los

datos experimentales al modelo de onda de choque (igual como se hizo cuando se

ubicé el frente de la pluma a simple vista) obteniendo la relacién d = ct", con ¢ =
1.32 + 0.01 cm/ps®*°y n = 0.39 + 0.01. Se considera esta relacion para el frente de
la pluma que se expande en argdén a 0.2 Torr como mas exacta en comparaciéon
con la relacion hallada cuando se ubicod a simple vista el frente de la pluma. No

obstante son muy proximas entre si.

Mediante el analisis de las curvas |; en funcion del tiempo (ver Figura 22) se
identificdé también a las especies rapidas presentes en la pluma que se expande
en argébn a 0.2 Torr. En la Figura 21 se grafica la posicion del maximo de
intensidad del pico correspondiente a las especies rapidas en funcion del tiempo

de arribo (o). Se observa que los datos siguen una relacion lineal. Se obtuvo para
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el intervalo de distancias desde 0.99 a 1.97 cm del blanco, la relacion lineal
d=5.32t-0.28cm. Esto da una rapidez promedio para las especies rapidas de
5.32 £ 0.14 cm/ps. La rapidez promedio encontrada para las especies rapidas es
un poco menor en comparacion con la rapidez encontrada para el frente de la

pluma que se expande en vacio (8.24 + 0.11 cm/us).

Al comparar las curvas correspondientes a la posicion del frente de la pluma como
funcién del tiempo tanto en vacio como en argon (ver Figura 21) se puede afirmar
que el frente de la pluma en vacio es mucho mas rapida (rapidez constante de
8.24 cm/us) en comparacién con el frente que se expande en argon. Esto se debe

a que efectivamente la pluma es desacelerada durante su expansion en argon.

Al comparar la posicidn correspondiente al maximo de intensidad de la expansion
de la pluma en vacio (A) y en argon a 0.2 Torr (e) como funcidn del tiempo en la
Figura 21 se tiene que el maximo de intensidad correspondiente a la pluma
expandiéndose en argdn inicialmente tiene valores de posicién superiores a los
correspondientes de la expansion de la pluma en vacio. Cuando la pluma se
expande en argon es confinada y desacelerada debido a las colisiones presentes
en la interface pluma — gas, este confinamiento ocasiona un maximo de intensidad
en el interior de la pluma, el cual no corresponde con el maximo de intensidad que
se tenia para la expansion de la pluma en vacio. El maximo de intensidad en el
interior de la pluma expandiéndose en argdn se debe a un aumento en la densidad
de las especies, las cuales se encuentran en una zona confinada cerca de la
interface. La curva correspondiente al maximo de intensidad de la pluma
expandiéndose en argon (e) muestra que también se da la desaceleracién para el

maximo de intensidad.

En la Figura 23 se presenta las curvas de distancia recorrida en funcién del tiempo
para el borde frontal y lateral de la pluma en funcidon del tiempo correspondientes a
las series 6 y 5, series que se obtuvieron de la expansion del plasma en presencia
de un campo magnético de 0.2 Teslas y a presiones de 0.2 y 0.4 Torr de argén

respectivamente.
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Figura 23. Curvas de distancia vs tiempo. a) Para el borde frontal de la pluma de ablacién
correspondiente a las series 6 (¢) y 5 (A). b) para el borde lateral de la pluma
correspondiente a las series 6 (o) y 5 (A).

En la Figura 23a se puede observar que la curva distancia vs tiempo para el frente
de la pluma que se expande en argobn a 0.2 y 0.4 Torr (series 6 y 5
respectivamente) son muy parecidas. Similar comportamiento se observé al
comparar las series 9 con 8 y las series 3 con 2, lo cual indica que un incremento
de presidon desde 0.2 hasta 0.4 Torr de argoén no es suficiente para notar cambios

en la posicién del frente de la pluma de ablacion del blanco de NispMn37Sn43. Sin

63



embargo al comparar el desplazamiento lateral (ver Figura 23b) se observa que el
incremento en presion de argon desde 0.2 hasta 0.4 Torr ocasiona un
confinamiento lateral de la pluma. El confinamiento lateral de la pluma de ablacién

con el incremento de la presién ha sido estudiado recientemente [73].

Por lo analizado en las Figura 21 y Figura 23 se puede afirmar de manera general
que el incremento en presion desde el vacio hasta 0.4 Torr de argon produce una

desaceleracion y confinamiento de la pluma de ablacion.

Después de obtener y analizar las curvas de la distancia recorrida por el frente de
la pluma (ubicado a simple vista) en funcién del tiempo, para las 9 series de
fotografias, y el desplazamiento lateral en funcion el tiempo para la pluma que se
expande en argon, se encontré que para un valor fijo de presion, el incremento en
campo magnético desde 0 a 0.4 Torr no influye de manera notoria en el
desplazamiento horizontal y lateral de la pluma. Sin embargo el efecto de
incrementar la presion desde el vacio hasta 0.4 Torr es la desaceleracion y

confinamiento de la pluma.

64



4.3 Analisis de intensidad vs tiempo de la pluma

Conociendo los valores de intensidad promedio por pixel y por unidad de tiempo
de captura (l,t) de las 252 fotografias para cada serie y los valores de tiempo
(tiempo de retraso mas el tiempo de captura) para la toma de cada fotografia, se
procedio a obtener las curvas de |y en funcion del tiempo [Figura 24]. Se encontrd
que las 6 curvas correspondientes a la expansion de la pluma en argon y bajo la
influencia de diferentes valores de campo magnético son muy similares. Ademas
estas curvas tienen valores de |, superiores para todos los tiempos
comparandolas con las curvas que corresponden a la expansion de la pluma en

vacio.

En la Figura 24 se presenta las curvas de I, en funcion del tiempo (el intervalo de

tiempo es desde 102 hasta 4128 ns) para las serie 7, 8 y 9.
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Figura 24. Intensidad promedio por pixel y por unidad de tiempo (I, en funcién del tiempo
transcurrido después del arribo del pulso laser al blanco para las series 7 (—), 8 (—) y 9 (—).

En la Figura 24 se puede apreciar que los valores de |, para la serie 8 (obtenida a
0.4 Torr) son inicialmente mayores que los valores | de la serie 9 (obtenida a 0.2
Torr), sin embarg6 a partir de cierto tiempo (261.4 ns) los valores de I para la

serie 9 son mayores que la serie 8. Situacidon muy similar se presenté al comparar
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las curvas I, en funcién del tiempo para las series 5 y 6, asi también para las

series 2y 3.

Al comparar las 3 curvas de Iy para las series de fotografias obtenidas de la
expansion de la pluma en vacio (series 7, 4 y 1) se puede identificar el incremento
en intensidad debido al efecto del iman. Este efecto se muestra tanto por la accion
de su campo magnético sobre las especies de la pluma como por los choques de
estas especies contra su superficie (series 4 y 1). En la Figura 25 se muestra las
curvas Iyt en funcidn del tiempo para las 3 series de fotografia correspondientes a
la expansion de la pluma en vacio. La flecha indica las coordenadas (325.61, 0.05)
a partir del cual se tiene un aumento en la intensidad debido a la interaccion de las

especies ablacionadas con el campo magnético y con la superficie del iman.
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Figura 25. Intensidad promedio por pixel y por unidad de tiempo (I, en funcién del tiempo
transcurrido después del arribo del pulso laser al blanco para las series 7 (—), 4 (—) y 1 (—).

La flecha indica las coordenadas (325.61, 0.05) a partir del cual se tiene un incremento en
intensidad para las series 4 y 1 debido al efecto del iman.
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En la Figura 26 se presenta las curvas de intensidad acumulada promedio por
pixel (I,) en funcién del tiempo para las series 7, 8 y 9. Estas curvas se obtuvieron

integrando las curvas de |, en funcion del tiempo presentadas en la Figura 24.
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Figura 26. Intensidad de luz acumulada promedio por pixel (I;) en funcién del tiempo para las
series 7(—),8(—)y9 (-).

Al comparar las curvas |, en funcion del tiempo para las series 8 y 9 se observa
que hasta un tiempo de 1897.9 ns la serie 8 emite mas luz en comparacién con la
serie 9. Al haber mayor presion de argdn se tiene una mayor razén de colision de
las especies con los atomos de argdn, asi también un mayor confinamiento lateral
para la pluma, lo cual implica que se tenga una mayor cantidad de luz emitida para
la serie 8 hasta un determinado tiempo. Sin embargo a tiempos mayores se hace
mas notorio el confinamiento de la pluma con el incremento de presion de argdén
(ver Figura 23), esto ocasiona que la zona de emisién de luz sea menor y en

promedio menos intensa.

Comparando los valores de |, de las series 9 y 7 y considerando el intervalo de
tiempo desde 102 hasta 4128 ns, se encontré que la cantidad de luz total emitida
para la expansion de la pluma en argén a 0.2 Torr es 7.1 veces la cantidad de luz

emitida por la pluma expandiéndose en vacio.
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En la Figura 27 se puede apreciar el comportamiento de la diferencia en
intensidad de luz acumulada promedio por pixel (Dly) en funcién del tiempo entre
series 9 y 7. La curva se obtiene restando los valores de |, entre las series 9y 7

presentados en la Figura 26.
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Figura 27. Diferencia en intensidad total por pixel (DI,) en funcién del tiempo para las series
9y 7.

Del analisis de la Figura 27 se observa que la diferencia en intensidad promedio
por pixel en funcion del tiempo entre las series 9 y 7 aumenta rapidamente a
tiempo cortos (menores a 1000 ns), sin embargo a tiempos largos el incremento es
lento. Esto se puede observar al calcular la derivada en el tiempo de la diferencia

en intensidad promedio por pixel, que se presenta en la Figura 28.
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Figura 28. Derivada de la diferencia entre las curvas de intensidad por pixel (DI;) en funcién
del tiempo para las series 9y 7

Al comparar Figura 24, Figura 27 y Figura 28 se puede distinguir que la diferencia
en los valores de intensidad de las fotografias correspondientes a las serie Oy 7
en funcion del tiempo cambia bruscamente hasta 165.17 ns. Luego hay un
intervalo desde 165.17 hasta 1000 ns en el cual la diferencia en intensidad
presenta cambios cada vez mas lentos. Esto se debe principalmente a cambios en
la intensidad de la pluma que se expande en argdn. Finalmente para el intervalo
de tiempo entre 1000 y 4125 ns, el cambio en intensidad de las fotografias
correspondientes a las series 9 y 7 es aproximadamente constante. Esto se debe
a que las intensidades de las plumas expandiéndose tanto en vacio como en

argon no experimentan cambios considerables.

Como ultima parte del analisis de intensidad se procedié a encontrar una relacion
para los valores de |, entre las series obtenidas para la expansion de la pluma en
argon comparada con la expansion de la pluma en vacio, sin la influencia de un
campo magnetico. En la Figura 29 se presentan los valores de |, de las series 9y

8 como funcion de los valores |, de la serie 7. Cada punto de estas graficas se
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crea tomando, para cada tiempo, los valores |,: de cada foto y mostrandolos como
un par de coordenadas. En total son 252 puntos, correspondientes a las 252

fotografias de cada serie.
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Figura 29. a) I, de la serie 9 vs. I de la serie 7, b) I,; de la serie 8 vs. I, de la serie 7. Los
elementos de un par ordenado (I serie 7, I serie 8) y (I: serie 7, |,; serie 8) corresponde a
valores obtenidos para un mismo valor de tiempo.
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Se encontrd una relacién lineal para ambos curvas presentadas en la Figura 29.
Para la curva de I, de la serie 9 como funcién de los valore de |, de la serie 7 se
encontro la relacion | (serie 9) = 4.63 |t (serie 7) + 0.07 y al comparar las series
8 y 7 se obtuvo la relacion |y (serie 8) = 5.89 |, (serie 7) + 0.03. Este resultado
resulta una novedad que no ha sido reportada. Esto indica que existe un relaciéon
lineal del tipo: | ptpresion () = M(P)l prvacio (), donde | prpresion €S la intensidad
promedio por pixel por unidad de tiempo de exposicién de la pluma en presion e |
ptvacio, €S 1a intensidad promedio por pixel por unidad de tiempo de exposicion de
la pluma en vacio. Donde solamente la tangente m(p) depende de la presion.
Estos resultados nos llevan a la necesidad de continuar estudios para determinar
la dependencia de este coeficiente m(p) de parametros como la presion, el

material, la energia del laser, etc.

4.4 Analisis de correlacion de la intensidad de emision de la pluma

En esta seccion se presenta los analisis de correlacion temporal en funcion del
pixel, asi también los analisis de correlacion espacial en funcion del tiempo. Los
analisis de correlacién nos indican el grado de similitud entre dos series de
fotografias diferentes. En el capitulo 2.2.1 se explica la metodologia a seguir para

obtener los coeficientes de correlacion.

71



4.41 Analisis de correlacion temporal en funcién del pixel

En la Figura 30 se presenta la correlacion temporal en funcidén de pixel para la
serie 7 con todas las demas. En el capitulo 2.2.1 se describe como se calcula este
tipo de correlaciéon. En todas las fotografias de correlacion temporal en funcién de
pixel (1024 x 1024 pixeles), se tiene el punto de incidencia del pulso laser sobre el

blanco de NispMn37;Sn3 ubicado en las coordenadas (943,475).
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Figura 30. Correlacién temporal en funcién del pixel para la serie 7 con todas las demas. Las
fotografias de correlacion se presentan ordenas en filas segun el valor creciente del campo
magnético (0, 0.2 y 0.4 Teslas) y en columnas segun el valor creciente de la presién (0, 0.2 y
0.4 Torr) de la serie a correlacionar con la serie 7.
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En la Figura 30 se observa que al correlacionar la serie 7 (serie obtenida de la
expansion de la pluma en vacio y sin la presencia de un campo magnético) con las
series 4 y 1(series obtenidas para la expansion de la pluma en vacio y en campo
magnético de 0.2 y 0.4 Teslas, respectivamente), la zona de minima correlacion se
debe al choque de las especies ablacionadas con la superficie del iman, cuyo
centro se encuentra en las coordenadas (391, 475), a 3 cm del punto de incidencia
del pulso laser sobre el blanco. La minima correlacidn entre las series 7 y 4 es de
0.2787 y la minima correlacion entre las series 7 y 1 es 0.3370, ambos minimos de
correlacion se ubican en la superficie del iman. La zona correspondiente al iman
no es apreciable al correlacionar la serie 7 con las demas series que se obtuvieron
de la expansion de la pluma en presencia de un campo magnético (series 6, 3, 5y
2), esto debido a que en presencia de argoén a 0.2 6 a 0.4 Torr la mayor parte de
las especies ablacionadas son desaceleradas y no tienen la suficiente energia
cinética para producir emision de luz en la superficie del iman. En las fotografias
de correlacién temporal en funcidn de pixel entre las serie 7 y 4 6 entre las series 7
y 1 se observa una segunda zona de correlacion menor, cuyos valores varian
entre 0.7746 y 0.8366 (ver la escala de colores para los valores de correlacion en
la Figura 30). La segunda zona de menor correlacion rodea a una tercera zona de
alta correlacion, la cual se expande hasta 0.78 cm del blanco (entre los pixeles
800 y 943) y tiene forma ovalada. La segunda zona, de menor correlacién,
presente en las fotografias de correlacion correspondiente a las series 7y 4 6 a
las series 7 y 1 posiblemente se deba al efecto del campo magnético en la
dinamica de expansion de la pluma de ablacién del blanco de NisgMn37Snq3. Sin
embargo del analisis de las peliculas delgadas se encontré que los depdsitos
realizados a una misma presion y a diferentes valores de campo magnético no
presentan diferencias morfolégicas y magnéticas (ver Figura 11 y Figura 18),
razén por la cual ya no se profundizo en el estudio de esta zona de correlacion

menor.
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En la Figura 31 se muestra las curvas |; en funcion del tiempo en el punto de
minima correlacién entre las series 7 y 1. La minima correlacion entre las series 7
y 1 se ubica en las coordenadas (395,424), a 3 cm del punto de incidencia del

pulso laser sobre el blanco y tiene un valor de 0.3370.
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Figura 31. Curva de intensidad por unidad de tiempo de captura () en funcion del tiempo
para las series 7 (—) y 1 (—) en el punto de minima correlacién (0.3370) entre las series 7 y 1,
el cual se ubica en la coordenada (395,424). La flecha seiala el punto experimental a partir
del cual se tiene una mayor intensidad para la serie 1 en comparacion con la serie 7, debido
al arribo de las especies del frente de la pluma a la superficie del iman.

En la Figura 31, los valores de intensidad diferentes de cero para tiempos
menores a 357.70 ns (indicado con una flecha) se debe a la luz proveniente de
zonas lejanas a nuestro punto de minima correlacion, el cual se ubica a 3 cm del

blanco.

Al comparar las curvas |; en funcion del tiempo para las series 7 y 1 en la Figura
31 se observa que basicamente el valor minimo de correlacion se debe al
incremento en intensidad para la serie 1 ocasionada por el arribo de las especies a
la superficie del iman. La flecha sefiala el punto experimental (357.70, 0.35) a
partir del cual se tiene un incremento en los valores de |;.. Considerando el tiempo
de 0.3577 us como el tiempo de arribo para las especies presentes en el frente de

la pluma que se expande en el vacio, se obtiene una rapidez de 8.38 cm/us, la
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cual cae dentro del intervalo hallado en el analisis de la Figura 21 para la rapidez

del frente de la pluma que se expande en vacio (8.24 £ 0.19 cm/us).

Al comparar las fotografias de correlacidon entre la serie 7 y las 3 series que se
obtuvieron para la expansion de la pluma en argdén a 0.2 Torr (series 9,6y 3) en la
Figura 30] se aprecia que el incremento en campo magnético no influye en las
fotografias de correlacion temporal en funcion de pixel. Estas imagenes muestran
una zona ovalada que se expande hasta 0.5 cm del blanco (cuyas coordenadas
horizontales se encuentran entre 850 y 943), con valores de correlacion muy
cercanos a 1. Es de esperarse que en esta zona exista una gran similitud para las

curvas de |; en funcion del tiempo correspondiente a las series 7,9, 6 y 3.

La zona de menor correlacion que se obtiene al comparar la serie 7 con las series
9, 6 y 3 se ubica entre las coordenadas horizontales 670 y 800 (entre las
distancias de 1.48 y 0.78 cm del blanco) y se debe principalmente, a la emisién de
luz de las especies rapidas presentes en la pluma que se expande en argon, las
cuales experimentan menor desaceleracion y se expanden a velocidades
cercanas a las obtenidas en vacio, asi también al incremento en intensidad debido
al arribo del frente de la pluma que se expande en argdn. En la Figura 32 se
presenta las curvas I; en funcién del tiempo para las series 7 y 9 en el punto de
minima correlacion (777, 477), el cual se ubica a 0.90 cm del blanco. EI minimo

valor de correlacion entre las series 7y 9 es 0.7440.

En la Figura 32 se aprecia que la curva |; en funcion del tiempo de la serie 9
presenta dos maximos de intensidad. El primer maximo cuyo inicio se indica con la
linea discontinua corresponde al arribo de las especies rapidas, las cuales se
desplazan de manera similar al frente de la pluma en vacio. Cuando la pluma se
expande en argon, debido al confinamiento, se da una division de la pluma de
ablacidon en especies rapidas y lentas. Las especies rapidas son aquellas que casi
no colisionan con los atomos de argon, por ello se desplazan de manera similar al
frente de la pluma que se expande en vacio. El segundo maximo indica el

incremento de intensidad debido al arribo del frente de la pluma.
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Figura 32. Curva de intensidad por unidad de tiempo de captura () en funcion del tiempo
para las series 7 (—) y 9 (—) en el punto de minima correlacion (0.7440) entre las series 7y 9,
el cual se ubica en la coordenada (777,477) a 0.90 cm del blanco. La linea discontinua indica
el inicio del incremento en intensidad debido al arribo de las especies rapidas presentes en
la pluma de ablaciéon. Para una distancia de 0.90 cm, segiin el modelo de onda de choque
propuesto mediante el analisis de las curvas de |, como funcién del tiempo, se tiene un
tiempo de arribo de 374.54 ns para el frente de la pluma que se expande en argén a 0.2 Torr
(indicado con la flecha).

En el analisis de la Figura 21 se encontré la relacion d=1 .32t0-39 para el
desplazamiento del frente de la pluma, considerando una distancia de 0.90 cm se
obtiene un tiempo de 374.54 ns (0.37454 us) para el arribo del frente de la pluma

(tiempo que se indica con una flecha en la Figura 32).

Los valores de I; para la serie 9 empiezan a disminuir para tiempos mayores a
389.79 ns. En las curvas presentadas en la Figura 32 no se observa el pico
correspondiente al maximo de intensidad para la pluma que se expande en argon,
esto es debido a que del analisis de la Figura 21 se encontré que el maximo de
intensidad de la pluma que se expande en argdn, el cual fue ajustado al modelo de
arrastre, se detiene para dst = 0.97 £ 0.01 cm. Sin embargo para poder distinguir el
pico correspondiente a las especies rapidas del pico correspondiente al frente de

la pluma fue necesario analizar a distancias mayores a 0.99 cm.
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Al correlacionar la serie 7 con las series 8, 5 y 2 se observa un comportamiento

similar al encontrado de la correlacion de la serie 7 con la series 9,6 y 3.

El analisis de correlaciéon espacial en funcion del pixel no muestra grandes
diferencias al correlacionar las series que corresponden a la expansion de la

pluma en argén a presiones de 0.2y 0.4 Torr.

4.4.2 Analisis de correlacion espacial como funcion del tiempo

En la Figura 33 se presenta las curvas de correlacion espacial en funcién del
tiempo (tiempo de retraso mas tiempo de exposicion), obtenidas al correlacionar la
serie 7 con las demas series. En el capitulo 2.2.1 se describe como se calcula este

tipo de correlacion.

1 1+ 1 rr1 1+ 1 1T °r°r 1T 1 1.7
1.0 4 — C5Ty1 4
——CSTy2
——CSTy3 1
——C5Ty4 |

CS7vE
——CSTyE |
—— STy
—— STy

Coeficiente de correlacion (u.a.)

1] 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000

Tiempo (ns)

Figura 33. Andlisis de correlacién espacial en funcién del tiempo entre la serie 7 comparada
con las demas series.

Al analizar la Figura 33 se observa que los valores de minima correlacion se
obtienen cuando se compara la serie 7 con las serie 4 y 1 (CS7y4 y CS7y1). Si
consideramos la correlacidon entre las series 7 y 1, se observa una tendencia clara
en la disminucién de los valores de correlacion a partir de las coordenadas
(357.70, 0.97), la cual se indica con una flecha. En el analisis de la Figura 31, se
encontré que el tiempo de arribo del frente de la pluma que se expande en vacio a
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la superficie del iman es de 357.70 ns, lo que implica que la disminucion en los
valores de correlacion es debido a que en la serie 1 se tiene un incremento en
intensidad de la luz emitida, esto debido al arribo del frente de la pluma a la
superficie del iman. A partir de un tiempo de 935.28 ns se observa un incremento
en los valores de correlacion de las curvas CS7y1 y CS7y4, es de esperarse que a
partir de este tiempo se tenga para la serie 1 una disminucion gradual de la
intensidad de luz emitida debido a la interaccién de las especies con el campo

magnético, lo que mejora el grado de semejanza entre las fotografias.

En la Figura 33 se observa que los valores de correlacién disminuyen conforme se
incrementa la presion (desde 0.2 hasta 0.4 Torr) de la serie a correlacionar con la
serie 7. Sin embargo para una misma diferencia en presién de las series a
correlacionar no es claro el efecto del incremento en campo magnético. Si
consideramos las curvas CS7y9 y CS7y1, se observa que para tiempos menores a
357.70 ns se tiene valores de correlacion menores para la curva CS7y9 en
comparaciéon con la curva CS7y1, lo cual indica que en el comienzo el grado de
semejanza entre las fotografias de las series 7 y 9 es menor en comparacién con
el grado de semejanza entre las fotografias de las series 7 y 1. Si consideramos
las curvas CS7y9 con CS7y8, se observa que los valores de correlacion de CS7y8
son menores en general para todos los tiempos, lo cual podria atribuirse al
confinamiento de la pluma, el cual como se encontro en el analisis de la Figura 23,

es mayor conforme se incrementa la presion.

En la Figura 34 se presenta las curvas de correlacion entre la serie 9 y las demas.
En la Figura 34 se observa rapidamente 3 grupos de correlacion. Se observa una
correlacion alta (desde 0.96 hasta 1) cuando se compara la serie 9 con las series
6 y 3, lo cual era de esperarse debido a que las tres series fueron obtenidas a la
misma presion. Para la pluma expandiéndose en argdn no se aprecia claramente,
mediante fotografias, el posible efecto del campo magnético en la dinamica de
expansion. Se tiene también una correlacion intermedia (desde 0.90 a 0.99)

cuando se compara la serie 9 con las series 8, 5 y 2 y finalmente se observa un
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grupo de minima correlacion (desde 0.38 hasta 0.90) cuando se compara la serie

9 con las series obtenidas para la expansion de la pluma en vacio (series 7,4 y 1).

1.0 -
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Figura 34. Analisis de correlaciéon espacial en funcion del tiempo entre la serie 9 comparada
con las demas series.

Si consideramos la curva CS9y8 se observa una disminucion en los valores de
correlacion hasta un tiempo de 453.96 ns, sin embargo para tiempo mayores se

tiene una correlacion casi constante.

Al comparar las curvas CS9y7 con CS9y1 se observa que a tiempos menores de
405.83 ns se tiene valores de correlacion menor para CS9y1 en comparacion con
CS9y7. Esto podria indicar el posible efecto del campo magnético en la pluma de
ablacion. A partir de 405.83 ns se tiene valores menores de correlacion para
CS9y1, lo cual se debe principalmente al arribo de las especies a la superficie del
iman. El minimo de correlacién para CS9y1 se alcanza para un tiempo de
alrededor de 1000 ns, luego se tiene un incremento en los valores de correlacion.
Finalmente ambas curvas tienden a tener el mismo valor de correlacion a tiempos

mayores a 3000 ns.
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5 Conclusiones

e La obtencion de peliculas delgadas por ablacion laser a temperatura
ambiente, utilizando un blanco de NisgMn37Sn43 bajo diferentes condiciones
de presién de fondo (10°, 0.2 y 0.4 Torr) y de campo magnético (0, 0.2 y
0.4 Teslas), mostré la presencia de nanoestructuras cristalinas. Estas
nanoestructuras resultan menores a 10 nm. Se infiere que estas
nanoestructuras se comportan como un material superparamagnético.

e Las presiones de fondo de 0.2 y 0.4 Torr favorecen a la formacion de
nanoparticulas que se agrupan entre si en forma de racimos, que a la vez
tienden a formar columnas.

e No se encontré que los campos magneéticos de 0.2 y 0.4 Teslas, colocados
detras del sustrato con la ayuda de imanes permanentes, influyeran
apreciablemente sobre la morfologia y estructura cristalina de las peliculas
crecidas.

e Se encontro relacion entre el comportamiento de la pluma de ablacién y las
caracteristicas de las peliculas delgadas crecidas. Cuando se tiene una
pluma de ablacién expandiéndose libremente en vacio se deposita peliculas
mas compactas y lisas en comparacién con las peliculas obtenidas en
presiones de argon, las cuales son porosas. Esto se debe a que en vacio
se tiene el depdsito de especies y nanoparticulas con energias cinéticas
altas en comparacion con las especies y nanoparticulas presentes en la
pluma que se expande en argon, las cuales son desaceleradas.

e Se propone el uso de nuevos parametros y métodos para el estudio de la
evolucion de la pluma de ablacion. Estos son: la intensidad promedio por
pixel y por unidad de tiempo de captura (l.), el calculo del coeficiente de
correlacion temporal en funcion del pixel y el calculo del coeficiente de
correlacion espacial en funcién del tiempo.

e Se encontrd una relacién lineal entre los valores de intensidad promedio por
pixel y por unidad de tiempo de captura (l,t) correspondientes para las
series de fotografias obtenidas de la expansién de la pluma en argoén

(series 9 y 8) y los valores |,; de la serie obtenida de la expansion de la
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pluma en vacio (serie 7). La relacion lineal es de la forma |yt (serie 9 6 serie 8) =
My lpt (serie 7), donde la pendiente (m,) depende de la presion de fondo. La
pendiente es mayor que 1, lo que indica que la emision total es mayor
cuando la pluma se expande en argdn en comparaciéon con la pluma que se
expande en vacio, lo cual tiene implicancia en las caracteristicas de las
peliculas delgadas.

El analisis de correlacion temporal como funcidén del pixel nos permite
identificar el grado de similitud entre 2 series de fotografias. Esto nos
permite identificar las zonas que posiblemente influyen en las

caracteristicas de las peliculas delgadas.
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Glosario

Lift.- Técnica que se utiliza para la microscopia de fuerza magnética en la cual se
usa la informacion topografica de una muestra para mantener la punta del
microscopio a una determinada altura, de tal manera que las fuerzas de Van der
Waals sean despreciables y so6lo se considere la interaccion debido a las fuerzas

magnéticas.

Nd: YAG, Neodymium Doped Yttrium Aluminium Garnet.- Laser pulsado que tiene
como medio activo un cristal de 6xido de Itrio y Aluminio dopado con Neodimio
(Nd:Y3Al5012).

PLD, Pulsed Laser Deposition.- Depdsito por laser pulsado
FSMA, Ferromagnetic Shape Memory Alloys.- Aleaciones ferromagnéticas con

memoria de forma.

ICCD Intensified Coupled Charge Devise - Dispositivo de cargas acopladas
intensificado.

AFM, Atomic Force Microscopy.- Microscopia de Fuerza Atomica.
SEM, Scanning Electron Microscopy.- Microscopia electrénica de barrido.

GIXRD, Grazing Incidence X Ray Diffraction, Difraccién de rayos X con incidencia
rasante

MFM, Magnetic Force Microscopy.- Microscopia de fuerza magnética

RMS, Root mean square.- Es la raiz cuadrada media de la desviacién de las
alturas de la superficie con respecto a la altura media.
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