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Resumen

La produccion de revestimientos con plasmas generados por laser (PLD, Pulsed Laser Depo-
sition) ha ganado gran popularidad como técnica de generacion de peliculas de 6xidos, nitruros,
carburos o multicompuestos. En trabajos realizados previamente, hemos observado la necesidad
de estudiar las caracteristicas del plasma generado en la superficie de un blanco de titanio en
presencia de aire, al enfocar el tercer armonico de un laser de Nd-YAG. El estudio se basa en la de-
teccion de la deflexion que se produce sobre un haz de prueba de He-Ne por los gradientes causa-
dos por ondas de densidad transientes de diversa naturaleza. El sistema tiene una resolucion es-
pacial de 0,1 mm y una resolucion temporal de 10 ns, y esta disenado para evitar la luz emitida di-
rectamente por el plasma en la superficie del blanco. En el presente trabajo se muestran aspectos
cuantitativos de la dinamica de las ondas de densidad transientes para una fluencia de 15Jcm® a
distintas presiones de aire. Los resultados se comparan en términos de parametros cinéticos con
otras mediciones similares y bajo el contexto del modelo de onda explosiva puntual.
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The beam deflection techique applied to Ti laser
ablation, in an ambient gas

Abstract

PLD coatings have an extensive use for producing nitrates, oxides, carbides and multilayer
films for different applications, hence the interest in studying the process characteristics. We re-
port studies on a laser produced plasma, with a 10 ns pulsed Nd-YAG laser, of Ti targets under air
ambient at pressures from 1.5 to 100x10° pa. We use a beam deflection system equipped to avoid,
direct emitted light, so we are able to measure deflections close to the target surface. The system
successfully measures the transient gradients of pressure caused by shock waves of different na-
ture, with spatial and temporal resolutions of 0.1 mm and 10 ns respectively. Quantitative results
on the nature and dependence of such waves as a function of ambient pressure and laser energy
are presented. We apply a simple model of the mass profile propagation in order to infer values re-
lated to the kinetics of the particles present in the expanding plasma plume.
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Introduccion

La ablacién de materiales con laser en
presencia de un gas de fondo conduce a
procesos dinamicos complejos en el gas cer-
cano a la zona de impacto. Para la radiancia
(~ 10° Wcm’z] y la longitud del pulso (ns) del
laser, el proceso de ablacion es de natu-
raleza térmica, por lo que la radiacién del
laser conduce, luego de un breve periodo de
licuefaccion, a la evaporacion explosiva del
substrato en unos nanosegundos. Las
particulas eyectadas avanzan con veloci-
dades del orden de km s™', comprimiendo el
gasy generando una onda de choque. En es-
tas circunstancias, el gas modera el proceso
de ablacion y repercute directamente en
aplicaciones como el micromaquinado o la
produccion de recubrimientos ceramicos.
Incluso en metales, a pesar de que la fase
liquida es pronunciada, la presencia de gas
a fondo durante el proceso de ablacion, es
tan importante como el resto de los
parametros fisicos que caracterizan el
proceso de fusion (1).

La dinamica de un gas sometido al
efecto expansivo de un plasma inducido por
laser, bien sea depositando directamente la
energia sobre el volumen del gas (2-3) o a
través de la onda explosiva que se genera al
enfocar el laser sobre un material soélido
(4-5), se caracteriza por procesos que se
pueden discernir entre si haciendo uso de
las diferentes escalas temporales en las que
evolucionan. Por un lado, esta la onda de
choque propiamente dicha, la cual se
propaga en el gas a velocidades comparables
a la velocidad del sonido ~ 0,5 Km s™' en el
medio. Esta velocidad, para los tamaros
espaciales relevantes ~ mm, se traduce en
una escala temporal en el rango us. Detras
de esa onda de choque se desplaza una
pluma de vapor metal-gas, cuando el laser
incide en un substrato sé6lido, o de plasma-
gas, cuando el laser incide en el volumen del
gas directamente. En ambos casos, el
gradiente de temperatura y movimiento
macroscopico se manifiestan a través de un

transiente de densidad que se propaga a una
velocidad efectiva de ~ ms'.

Los dos procesos antes mencionados se
observan en este experimento durante la
ablacion de un blanco de titanio en presen-
cia de aire a presiones entre 10* y 10° pa
(6-7). Cabe notar que existen otros fenéme-
nos relacionados directamente con el
plasma generado sobre la superficie del sub-
strato, los cuales no son objeto de atencion
en este trabajo. En ese caso, los electrones
del plasma en la superficie del blanco tienen
un efecto dominante sobre el indice de re-
fraccion del medio cercano y la evolucion
temporal ~ ns esta determinada esencial-
mente por la duracion del pulso del laser.

Materiales y métodos

Existen variadas metodologias para
estudiar la evolucion de transientes de den-
sidad en un gas: Schlieren, shadowgrafia o
la deflexion de un haz de prueba, entre otros
(8-10). La medicion de la deflexion (0¢) de un
haz de prueba causado por la evoluciéon tem-
poral del gradiente del indice de refraccion
del medio es una técnica sencilla que mide la
relacion entre la d¢ y la componente del gra-
diente promedio, perpendicular a la direc-
cion de propagacion del haz <V.1n>.

< deJ_n >
o=
0

donde n, es el indice de refraccion del gas y
d, es la distancia recorrida por el haz de
prueba en el medio.

La técnica ofrece ventajas obvias:
primero, la simplicidad del sistema, el cual
requiere solo de un detector de segmentadoy
optica sencilla; segundo, el registro continuo
de la historia temporal del evento, con una
resolucion temporal del orden de ~ 10 ns (8).
Ademas, se puede diferenciar entre las con-
tribuciones al indice de refraccion debido a
neutros (o iones) y electrones, los cuales des-
vian el haz de prueba en direcciones
opuesta.
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En este experimento, la ablacion se
realizo empleando un laser pulsado de Nd-
YAG (Continuum, Surelite-I; 10 Hz),
operando en su tercer armonico (355 nm),
que emite pulsos de 8 ns de duraciéon y ~ 20
md de energia, para una fluencia de ~10
Jem™. La senal de un detector de silicio reg-
istra el pulso del laser en cada disparo y se
usa como referencia temporal para todas las
trazas presentadas.

El haz es guiado mediante dos espejos
dicroicos reforzados para la longitud de
onda del laser con una reflectividad del 99%
y enfocado sobre la muestra mediante un
lente plano convergente de cuarzo con dis-
tancia focal de 25 cm. La muestra, un cilin-
dro de titanio (Ti) con su eje de simetria per-
pendicular a la direccion de incidencia del
laser que produce la ablacion, se encuentra
en una camara provista con ventanas de
cuarzoy acoplada a un sistema de alto vacio
conformado por una bomba mecanica y una
bomba turbomolecular. El gas se introduce
a través de una valvula de aguja.

El sistema de deflexion (11) consta de
un laser de He-Ne (haz de prueba) de 8 mW, el
cual es expandido (X10) y enfocado (f = 20)
delante del blanco a la misma altura y posi-
cion del punto focal del haz principal (fig-
ura 1). La resolucion del haz de prueba es de
~ 50 um. Luego de pasar por el medio, el haz
es recogido por una lente y reflejado posteri-
ormente sobre una red de difraccion de 1200
lineas por mm para separarlo de la luz emi-
tida por el plasma cerca de la superficie del
substrato. El diametro del haz es nueva-
mente reducido a 0,8 mm, e incide sobre
un detector de segmentado configurado en
dos hemisferios. Solo se midi6 la deflexion en
la direccion del plano formado por la perpen-
dicular a la superficie y el haz de Nd-YAG. La
deflexion positiva corresponde a un gradi-
ente negativo de la densidad de particulas
neutras en la direccion del blanco.

La calibracion del sistema es de ~ 10
mV/mrad. La resolucion es limitada por el
nivel de ruido de la senal 0,5 mV, lo que

Figura1l. Montaje experimental. E: espejo. RD:
red de difracciéon. DS: detector seg-
mentado. B: blanco de Ti.

equivale a ~ 50 urad. La historia temporal de
la deflexion es registrada en un osciloscopio
(Tektronix, TDS-3000B) que tiene una velo-
cidad de adquisicion de 2,5 GS/s. Cada
traza temporal consta de un total de 128 pul-
sos, los cuales se promedian directamente
en el osciloscopio.

Resultados y discusion

Se efectuaron mediciones para presio-
nes de fondo de aire de 10*, 4 x 10* y 10° pa.
Las historias temporales (figura 2) se agru-
pan en dos tipos: los primeros 10 us y los
primeros 400 us, que corresponden a las dos
escalas dinamicas mencionadas anterior-
mente. Por razones de extension solo se
muestra el grafico para presion atmosférica.

En la figura 2A (0 a 10 ps) se observa
claramente la presencia de un frente de cho-
que en el aire, que se reconoce por la de-
flexion negativa en forma de pulso y se man-
tiene sin disiparse hasta distancias > 3 mm.
A distancias menores de 1 mm, la sefial esta
dominada por la disminuciéon de densidad
que sigue al frente y se reconoce por su signo
positivo. La velocidad de propagacion del
frente, a diferentes presiones de fondo, se
muestra en la figura 3. Los valores medidos
de la velocidad del frente se ubican dentro
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Figura2. Deflexién vs. tiempo para una
presion de 1 Atm de aire. Evolucion
temporal: A) en los primeros 10 ps y
B) durante 400 ps.

del rango esperado, en comparacion con
mediciones sobre blancos de aluminio para
fluencias del mismo orden (5). Los valores
encontrados en la literatura en el caso del
cobre (4) corresponden a fluencias tres ve-
ces mayores a la presentada en este trabajo,
pero se correlacionan en lo que respecta a la
tendencia y orden de magnitud.

Para tiempos posteriores > 100 us, en la
figura 2B (0 a 400 us) se observa una de-
flexion positiva seguida por una deflexion
negativa, ambas evolucionando en una es-
cala temporal > 50 ps. Para distancias
mayores a d = 2 mm, la deflexion negativa se
separa de la onda de choque (pequena de-

produciendo, por lo tanto, un gradiente posi-
tivo y la correspondiente deflexion negativa.
Esta disminucion de la densidad se debe a la
presencia (5) de una nube o pluma del mate-
rial del blanco con una temperatura supe-
rior en su centro y una densidad menor al
gas de fondo. Este hecho se comprueba por
la disminucién observada en la amplitud de
estas deflexiones a medida que se reduce la
presion de aire, lo cual reduce el efecto del
gradiente de presion.

Para explicar la evolucion de la onda de
choque —pulso en la direccion negativa—
que se observa en la figura 2A, acudimos al
modelo de onda explosiva puntual (OEP)
(12-13). De esta forma, se hace una analogia
con el transiente de presion producido por el
movimiento de un piston en el aire cuando se
asume que toda la energia disponible se de-
posita instantaneamente en un punto y se
invierte en energia cinética del gas que es
empujado. El modelo esta limitado, en
términos practicos, a un punto focal pe-
queno y a una presion de fondo baja —en
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comparacion con la presion de la onda—y,
por lo tanto, a materiales relativamente
dificiles de erosionar y a cortas distancias
del blanco. En tales condiciones, el tiempo
() que tarda una onda de choque esférica en
recorrer una distancia (d) cumple aproxima-
damente con la relacion det o« d*®.

Considerando que el diametro del
punto focal es de 0,4 + 0,1 mm, y la fluencia
sobrepasa el limite minimo de ablacion, se
puede estudiar la aplicabilidad del modelo
OEP a nuestras mediciones. En la figura 4
se muestra la relacion entre el tiempo de
propagacion de la onda de choque ty la dis-
tancia desde la muestra d para las distintas
presiones del gas de fondo. Es evidente que
amedida que la presion de fondo disminuye,
lo que causa un aumento de la proporcion
entre la presion inicial debida a la evapora-
cion del material y la presion de fondo, los
valores experimentales se acercan a la pre-
diccién del modelo OEP.

Conclusiones

Se ha verificado la versatilidad y confi-
abilidad del método de deflexiéon de haz al
comparar los valores obtenidos para titanio
con el modelo de onda explosiva puntual de
Sedov y con mediciones en aluminio y cobre
realizadas por otros investigadores. Cabe
notar que aunque el modelo es aplicable a la
dinamica del gas de fondo al ser sometido a
la ablaciéon de un material por laser, su apli-
cabilidad es limitada si se trata de determi-
nar el valor de la fraccién de la energia inicial
del pulso del laser depositada en la onda de
choque (4-5).

Los resultados presentados son un
primer paso en dos lineas de nuestro interés
en esta area: monitorear en tiempo real la
reproducibilidad del sistema a efectos de un
estudio paramétrico del proceso de deposi-
cion de recubrimientos ceramicos y el estu-
dio del efecto que pudiese causar el uso de
un sistema pulsado de gas a alta presion
para introducir el gas de fondo (14). Tam-
bién para el futuro inmediato se plantea
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Figura 4. log(t[us]) vs. log(d[mm]) para la
onda de choque. Los (O)
corresponden al modelo de onda
explosiva puntual [13] t«d*’ Los
puntos experimentales (®)
corresponden a t o« d*' para presiéon
atmosférica, a (@) para4 x 10* pa.ya
(A)toed"? para 10* pa.

estudiary correlacionar la espectroscopia de
emision en el visible tanto con la dinamica de
la nube de plasma que se forma sobre el
blanco como con el frente de ionizacién que
sigue a la onda de choque (15).
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