Aquecimento de materiais estratificados

com laser pulsado de Nd:YAG

Resumo

0. O. Diniz Neto(")

Em nosso trabalho examinamos o aquecimento de amostras compostas de duas e trés camadas, con-
dutor-isolante e condutor-condutor, com um pulso potente de laser. O comportamento transiente da
distribuicdo de temperatura através da amostra foi calculado. Em nosso modelo de calculo para o
processo de aquecimento levamos em conta a dependéncia com a temperatura dos pardmetros térmi-
cos (difusividade, capacidade e condutividade térmica), 6ticos (refletividade e coeficiente de ab-
sor¢do), bem como a dependéncia das condi¢des de contorno com o tempo e consequentemente com
a temperatura. Aplicamos nossa metodologia para calcular o aquecimento amostras compostas: Al-
Au, Al-Ag, Al-Al,O;, Al-Au-Ag e Ag-Au-Al. Concluimos que o substrato influencia as temperaturas
maéximas nas superficie exposta ao laser e a forma com que a frente de calor se propaga nas amostras
termicamente finas.
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Heating of multi-layered samples by a Nd: Y AG pulsed laser

Abstract

In the work we examine the heating of multi-layered samples by a powerful Nd — YAG pulsed laser.
The samples are made of two and three layers, conductor-isolator (Al-Al,0O5), conductor-conductor
(Al-Ag; Al-Au) and conductor-conductor-conductor (Al-Au-Ag; Ag-Au-Al). The transient behaviour
of the temperature distribution throughout the sample is computed. We carry out three dimensional
model calculations for the heating process in which we consider not only the temperature dependen-
ce of the sample thermal and optical parameters but also the space and time characteristics of the la-
ser beam as the heating source. We showed the influence of the substrate in the thermal profile, in
space and time, and maximum temperature on the multi — layered samples.

Keywords: Multilayers. Nd:YAG pulsed laser. Heat treatment. Thermal profile.

1. INTRODUCAO

Com a sofisticac@o crescente de diversas dreas
cientificas e tecnoldgicas, hd a necessidade de um
estudo detalhado de como a radiagdo laser interage
com materiais estratificados. Necessidade que fica
evidente ao analisarmos os diversos casos que exis-
tem na literatura cientifica de amostras de varias ca-
madas de materiais que sdo irradiados com laser
como por exemplo: discos de gravacdo otica (1-3)
que possuem quatro camadas, (substrato, camada
absorvedora do laser, camada de gravacdo, camada
protetora); aquecimento e fusdo de filmes finos so-
bre substratos isolantes (4); implantacdo de ions e
impurezas sobre semicondutores (5); crescimento
de cristais (5, 6); recozimento de semicondutores
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sobre isolantes (7) e tratamento térmico de superfi-
cies metdlicas (8-10). O nimero crescente de apli-
cacdes tecnoldgicas importantes envolvendo a inte-
racdo de lasers com amostras estratificadas, o nosso
desejo de investigar a fundo a possibilidade de um
controle paramétrico sobre a frente de calor a medi-
da que o fluxo de calor se propaga na amostra, € 0
estudo das influencias dos substratos nas tempera-
turas alcangadas pelas amostras, motivou-nos a de-
senvolver um algoritmo que resolvesse a equagdo
de difusdo de calor para este caso. Nosso algoritimo
leva em conta a dependéncia com a temperatura dos
parametros térmicos (difusividade, capacidade e
condutividade térmica), Gticos (refletividade e coe-
ficiente de absor¢do), bem como a dependéncia das
condicdes de contorno com o tempo e consequente-
mente com a temperatura. Aplicamos nosso modelo
em amostras compostas de duas e trés camadas,
condutor-isolante e condutor-condutor (Al-Au, Al-
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Ag, Al-Al,O;, Al-Au-Ag e Ag-Au-Al), aquecidas
com um pulso potente de laser. O comportamento
transiente da distribui¢do de temperatura através da
amostra foi calculado.

2. MODELO FISICO-MATEMATICO

Consideramos em nossa formulagao, para o pro-
cesso de aquecimento de um sélido exposto a um
feixe de laser, a dependéncia dos parametros que re-
gem o aquecimento com a temperatura. Assim, para
descrevermos a difusdo de calor pela amostra, te-
mos que resolver uma equacao diferencial parabdli-
ca ndo-linear para cada camada do sélido (equag@o
(1)). Admitiremos que na interface das camadas ha
continuidade do fluxo de calor (equacido (2)) e que
a resisténcia térmica entre as camadas é desprezivel
(equagd@o (3)). Supondo que as amostras estdao no
véacuo, ndo ha perda de calor por condugdo ou con-
veccdo, havendo perdas apenas por radiagdo. As-
sim, as condicdes de contorno levam em conta so-
mente a radiacdo de calor pelas superficie externas
das amostras.

Fisicamente, o problema que consideramos con-
siste em obter o mapeamento tridimensional do
comportamento transiente da temperatura induzida
pelo laser através do sélido. As amostras sdo cilin-
dricas e obedecem a lei de Beer para absor¢do Oti-
ca. O pulso do laser possui perfil temporal gaussia-
no (T € a durag@o do pulso)e a distribui¢do espacial
também gaussiano (R, € largura do pulso). A geo-
metria do pulso laser e da amostra apresentam uma

clara simetria circular, como mostra a figura [1a].
Usaremos, obviamente, coordenadas cilindricas em
nossa formulagdo. O laser incide sobre o ponto z =
0 na superficie da amostra. A fracio de energia in-
cidente do pulso que converte em calor, apds a ab-
sor¢do pela amostra, depende da temperatura, pois
os parametros Gticos refletividade R (7) e coeficien-
te de absorcdo o (7) variam com a temperatura.
Como conseqiiéncia, a temperatura da amostra T (T,
z, t) € determinada por uma fonte de calor volumé-
trica A (m, z, t, T) que varia espacialmente e tempo-
ramente com o aquecimento da amostra. E ainda,
buscando um modelo mais completo, consideramos -
que os parametros térmicos que controlam a difusido
de calor para o interior da amostra variam com a
temperatura. O problema torna-se completamente
ndo linear, cuja solu¢do analitica ainda ndo é conhe-
cida. Para resolve-lo buscamos solugdes numéricas
baseadas em esquemas auto-consistentes.

Para implementarmos nosso modelo numérico,
partimos da equagdo ndo linear parabdlica de di-
fusdo de calor em cada camada da amostra:

oT
C, (T)Zm =
m (T) 5
=V (K, (I)VT,)+ A(F.t.T) (1]

onde m indexa a camada e os parametros relevantes
em nosso modelo, que sdo: C,, (T), capacidade tér-
mica por unidade de volume (J cm™=3 K-1); K (7),
condutividade térmica (W cm™! K-1); x (7), difusivi-
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FIG. 1.— Amostra de mdltiplas camadas com laser com simetria circular fig. [1a]. Distribui¢do espacial de
temperatura, no instante ¢ = 1,8 T, para amostra de Al-Ag (fig. [1b]) de 10um de espessura, 150um de raio,
aquecida com um pulso laser gaussiano com T, = 250 ns, I, = 30 MW/cm? e m, = 50 pm.

FIG. 1.— The geometry assumed in the model calculations, multi-layered samples and pulsed laser with circu-

lar simmetry [la]. Temperature space distribution, in the time t = 1,81, for an L = 10 um thick and 150 um

of radius sample of Al-Ag [1b]. Irradiation settings: Nd:YAG Gaussian pulse, T, = 250 ns, I, = 30 MW/cm?
and Ty = 50 pum..
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dade térmica (cm? s™!); oK (T), coeficiente de ab-
sor¢do (cm™!); R (T), refletividade. A fonte volumé-
trica de aquecimento possui simetria circular e sua
forma geral em coordenadas cilindricas é:

A(r,t,T) =

S

Il = R (Tye S g

A equagdo (2) descreve um pulso de laser gaus-
siano, onde, | € uma constante de normalizacio,
calculada de tal forma que a integral de A (7) , 1,7
no volume da amostra e ao longo da duracio total
do pulso de irradiagdo, corresponde a energia absor-
vida pela amostra; p, € a largura do feixe; T,
(FWHM) do pulso. A refletividade R (T) e o coefi-
ciente de absorcdo o (7T) variam com a temperatura.
A temperatura T (p, z, ) serd, € claro, independente
da coordenada polar angular.

As condi¢des de contorno nas superficies exter-
nas das amostras sdo:

k()= 820 2 gy, 1)
Z
K= aT(g’ oD o, 13l
Z
K(T) = aT(g, 1 _ 0.y, (T)
Z

onde ¢ (r, 0, ¢, T) é a intensidade do laser absorvida
pela amostra e ¢ (r, L, t, T) = e (T* -T,*) é o fluxo
de energia irradiada pela superficie da amostra de
emissividade € e ¢ € a constante de Stefan-Boltz-
mann.

Nas interfaces das camadas admite-se que ha
continuidade do fluxo de calor e que a resisténcia
térmica entre as camadas € desprezivel, entdo ob-
tém-se:

oT oT, .,
K — = . ——m+l 4
m aZ m+l aZ [ ]
Tm = Tm +1 [5]

A equacdo diferencial (1) é ndo- linear e o pri-
meiro passo para resolve-la € a aplicacdio da trans-
formada de Kirchhoff (12), que introduz uma nova
varidvel denominada de temperatura nio-linear ‘6’
através de:

! N T
0.0) = —— [} K, (I")dT (6]
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150

(c) Consejo Superior de Investigaciones Cientificas
Licencia Creative Commons 3.0 Espafia (by-nc)

A equagdo transformada em coordenadas cilin-
dricas adquire a forma:

L9 _1 9( ),
K(T) dt p dp pap

2 r
+§_(22+ A(r,t,T) 7]
0z K,
Analisando a equacdo (7) sujeita as condi¢des de
contorno (3), (4), (5) e ao termo de fonte(2), depen-
dentes da temperatura, observamos que ela € forte-
mente ndo linear requerendo uma solucdo numérica
para sua resolucdo. A metodologia de tratamento
que demos ao problema envolve a solu¢do numérica
da equagdo ndo linear de calor. Desenvolvemos e
exploramos um novo algoritmo, especifico para tra-
tar a formulacdo dada a questdo pelo presente tra-
balho. Nele, a discretizacéio das fungdes e derivadas
que aparecem na equacgado de difusdo € feita através
do método das diferencas finitas. Usamos uma
versdo modificada, que desenvolvemos (1), da for-
mulacé@o de Crank-Nicholson para obtermos um sis-
tema de equacdes algébricas acopladas, que foi re-
solvido pelo método iterativo das Sobre Relaxagdes
Sucessivas (SOR). '

3. RESULTADOS E DISCUSSOES

Nestas seccdo, apresentaremos aplicacdes do
método para investigar o aquecimento a laser de
materiais estratificados compostos de duas ou trés
camadas. Em todos os cdlculos apresentados nesta
seccdo, tomaremos para o pulso laser p, =50 pm,
T,=250ns e I, =30 MW/cm?. As amostras consi-
deradas s@o cilindricas com espessura L = 10 um, e
raio p; =150 um. Sob a hipétese de que as amos-
tras estdo no vacuo, as condi¢des de contorno sé le-
varam em conta as perdas de calor por radiacdo tér-
mica, que é proporcional a T*. Uma questio sempre
relevante nos processos de aquecimento a laser € a
natureza do substrato. Isto tem particular relevincia
para o caso de filmes finos suportados que devam
ser processados a laser, bem como, em espelhos
usados para conduzir um feixe de laser intenso.
Para investigar como o substrato afeta as temperatu-
ras na superficie de uma amostras termicamente
fina, estudamos sistematicamente o caso de amos-
tras em que a primeira camada era de aluminio,
com 5 um de espessura, e a segunda camada foi
considerada como contendo um dos seguintes mate-
riais: Ag, Au e Al,O;. Estes materiais tem diferen-
tes parametros térmicos e foram dados acima em
ordem decrescente de difusividade térmica. As ex-
pressdes de como os pardmetros fisicos, para o Au,
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FiG. 2.— Distribui¢do espacial de temperatura, nos instantes = 1,8 1, [fig.2a] e t = 3,6 7, [fig.2b], para a
amostra de Al-Al,O; de 10um de espessura, 150 pm de raio, aquecida com um pulso laser gaussiano com
T, = 250 ns, I, = 30 MW/cm? e Tty = 50 um

FIG. 2.— Temperature space distribution, in the times t = 1,81, [2a] and t = 3,6 T, [2b] for an L = 10 um

thick and 150 um of radius sample of Al-AlL,O;. Irradiation settings: Nd:YAG Gaussian pulse, T

= 250 ns,

o

I, = 30 MW/cm? and m,) = 50 pwm.

Ag e Al, variam com a temperatura, usadas neste
trabalho sdo as mesma utilizadas por O. O. Diniz
Neto et al. (11). Para o Al,O; temos que a condu-
tividade térmica e a difusividade térmica variam
com a temperatura sugundo as expressdes: 95, 63
T-1.25%6; 519, 08 T-127!1 respectivamente.
Apresentamos, neste trabalho, as distribuicdes
tridimensionais de temperatura e os perfis de tem-
peratura com a profundidade nos tempos ¢ = 1,8 1,
que corresponde a0 momento em que a temperatura
no centro da amostra atinge um valor médximo, e ¢ =
1,8 7y, em que praticamente ndo ocorre variagdo de
temperatura no centro da amostra, com a profundi-
dade para a camada de Al na amostra de Al-Al,O;.
Os resultados dos célculos com nosso modelo estdo
nas figuras [2a] e [2b], onde mostramos os perfis
tridimensionais de temperatura e as isotermas co-
rrespondentes para a amostras Al-Al,O; em
t=1,81, e t=3,61, respectivamente. Os resulta-
dos para as distribui¢des tridimensionais de tem-
peratura para a amostra Al-Au e Al-Ag em
t=1,8 1, estdo na figura [1b]. As figuras [3a], [3b]
mostram os perfis de profundidade térmicos axiais
em t=1,8 1, e t = 3,6 T, respectivamente, para to-
das as amostras. Para compara¢do incluimos, tam-
bém, o perfil correspondente para o caso de uma
amostra homogénea de Al de 10 um de espessura.
Conclusdes interessantes, e de grande valor pritico
para o processamento de materiais com lasers, ema-
nam da andlise detalhada dos resultados acima
apresentados. Nota-se, por exemplo, a profunda di-
ferenga entre as isotermas no caso em que o subs-
trato € um bom condutor e no caso em que ele é
mau condutor de calor. Quando, por exemplo, o
substrato é metdlico, a distribuicdo de temperatura
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acompanha 0 perfil espacial do pulso laser. Se, ao
contrario, o substrato € isolante térmico, como
Al,0;, o perfil é significativamente modificado.
Outra conclusdo importante emerge da inspecdo da
figura [3]: quanto maior a difusividade térmica do
substrato menor a temperatura da superficie exposta
ao laser e maior a temperatura da superficie oposta
(base do substrato), o que se da em conseqiiéncia da
maior facilidade da difusdo de calor pelo substrato.
E digno de registro a extrema sensibilidade do nos-
so algoritmo de cédlculo permitindo que variacdes,
mesmo que pequenas, nos parametros controladores
do processo global de aquecimento a laser, se tradu-
zam em variagdes concretas, ainda que pequenas,
na temperatura do sélido em pontos localizados
quer na superficie exposta ao laser, quer no corpo
da amostra e mesmo na sua face oposta. Isso oco-
rre, mesmo quando a diferenca entre as difusividade
térmicas dos componentes € pequena, como para o
caso do ouro e da prata. Veja, por exemplo, que as
temperaturas maximas atingidas sdo 798K, 768K,
765K e 763K na superficie, enquanto que em pon-
tos simetricamente opostos, na base, os resultados

Isso ocorre, mesmo quando a diferenca entre as
difusividade térmicas dos componentes € pequena,
como para o caso do ouro e da prata. Veja, por
exemplo, que as temperaturas médximas atingidas
sdo 798K, 768K, 765K e 763K na superficie, en-
quanto que em pontos simetricamente opostos, na
base, os resultados correspondentes sdo 300K,
365K, 371K e 380K respectivamente para as amos-
tras de Al-Al,O,, Al, Al-Au e Al-Ag.

Enfim, como mais uma extensdo de nossa meto-
dologia de célculo, aplicamo-lo em amostras de trés
camadas. Na primeira amostra arranjamos 0s mate-
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FIG. 3.— Temperatura nos centros das amostras, nos instantes ¢ = 1,8 7, [fig.3a] e 7= 3,6 1, [fig. 3b], para
amostras de Al-Al,O;, Al, Al-Au e Al-Ag de 10um de espessura, 150um de raio, aquecida com um pulso
laser gaussiano com 1, = 250 ns, I, = 30 MW/cm? e m; = 50 um.

FiG. 3.— Axial temperature profile, in the times t = 1,8 T, [3a] and t = 3,6 T, [3b] for an L = 10 um thick and
150 um of radius samples of Al-Al,O;, Al, Al-Au and Al-Ag. Irradiation settings: Nd:YAG Gaussian pulse,
T, = 250 ns, I, = 30 MW/cm? and m,) = 50 um.

riais em ordem crescente de difusividade térmica, a
saber, Al-Au-Ag. Na segunda, vamos coloca-los em
ordem oposta Ag-Au-Al. As resisténcias térmicas
nas interfaces serdo desprezadas e as temperaturas
nas faces de contato serdo iguais. Os resultados de
nossos cdlculos, sob a forma da distribui¢do espa-
cial de temperatura no instante em que o centro da
superficie da amostra alcanca a temperatura maxi-
ma e as isotermas correspondentes estdo na figu-

dade térmicos axiais é mostrada na figura[4b], para
as amostra Ag-Au-Al e Al-Au-Ag.

4. CONCLUSAO

Neste trabalho, comprovamos a importincia do
substrato na determinacdo da distribui¢do espacial
da temperatura em amostras termicamente finas.

ra[4a]. A evolucdo temporal dos perfis de profundi- Estudando sistematicamente o efeito do substrato
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FIG. 4.— Distribui¢do espacial de temperatura no instante ¢ = 1,8 T, para amostra de Al-Au-Ag [fig. 4a]; e

evolugdo temporal das temperaturas axiais em fungdo da profundidade para amostras de Ag-Au-Al e Al-Au-

Ag [fig.4b] de 10 um de espessura, 150 um de raio, aquecida com um pulso laser com T, = 250 ns,
I, =30 MW/cm? e T, = 50um.

FiG. 4.— Temperature space distribution in the times t = 1,8 1, of sample Al-Au-Ag [4a]; time sequence of the

axial temperature profile, in the times t = 1,21, 1,81, and 3,91, for an L = 10 um thick and 150 um of

radius samples of Al-Au-Ag and Ag-Au-Al [4b]. Irradiation settings: Nd: YAG Gaussian pulse, T, = 250 ns,
, = 30 MW/cm? and T, = 50 wm.
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sobre as temperaturas nas superficies das amostras,
conseguimos evidenciar pequenas variagdes de tem-
peraturas, ainda que os parametros térmicos dos
substratos se modificassem muito pouco, como no
caso de uma amostra de aluminio com substrato de
ouro ou de prata. Ficou claro que quanto menor fo-
rem as condutividades e as difusividades térmicas
dos substratos, maiores serdo as temperaturas atin-
gidas na superficie da amostra. As formas das iso-
termas dependem também, significativamente dos
substratos, como podemos comprovar comparando
as isotermas das amostras de aluminio com substra-
to bom condutor de calor com as amostras com
substrato mau condutor de calor. Enquanto no pri-
meiro caso as isotermas, em primeira aproximagao,
acompanham o perfil do pulso laser, no segundo
caso, quando o substrato € Al,O;, as isotermas so-
frem profundas modificagcdes. Observamos o papel
desempenhado pelos parametros 6ticos, analisando
as amostras compostas de trés camadas e verifica-
mos que a amostra Ag-Au-Al possui temperaturas
menores do que a amostra Al-Au-Ag devido ao fato
da refletividade da prata ser maior que a do alumi-
nio. Finalmente, concluimos que possuimos um
modelo fisico-matemadtico eficiente para estudar o
aquecimento de materiais estratificados com laser.
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