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Resumen

En este trabajo experimental se midi6 la distribuciéon de pérdida de energia elec-
tronica de protones (H™) al ser transmitidas por peliculas delgadas de nitruro de
silicio rico en silicio (SilN,) en el rango de energias de 2 a 10keV. Las mediciones
presentadas en este trabajo, son las primeras en realizarse en este rango de energias
y las primeras mediciones con iones de hidréogeno como particula incidente en nitru-
ro de silicio[1]|. Nuestros resultados muestran la proporcionalidad de la pérdida de
energia del ion con su velocidad de incidencia en el blanco, presentando una veloci-
dad umbral (vy,) que se encuentra al extrapolar los datos de pérdida de energia a
valor nulo. Esta tltima caracteristica fue predicha para materiales semiconductores
y aislantes [2, 3]. Sin embargo, existe poca evidencia experimental de este fenomeno.
A nuestro conocimiento, sélo se ha podido medir experimentalmente una pérdida
de energia nula en fluoruro de litio [4] , material que presenta un gap de energia
de 14eV. Los resultados presentados contribuyen al conocimiento de la interaccion
de iones con materiales semi-conductores y aislantes. Este tipo de experimento es
otra de las herramientas tutiles para caracterizar la estructura electréonica de los ma-
teriales en general, e importante desde el punto de vista fundamental en fisica del
solido.
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1. Introduccion

La investigacion en el contexto de la interaccion de particulas cargadas con sélidos
ha ido en ascenso desde el famoso experimento de Rutheford [5] cuando estudio de
la dispersion de las particulas o y [ al atravesar una lamina delgada de oro. Este
experimento lo llevé al descubrimiento del niicleo atémico. Comprender los efectos
de la radiacion en solidos es fundamental para la fisica aplicada; se destaca su uso en
la fisica de plasmas, fisica de materiales, caracterizaciéon de materiales, nanociencia
y nanotecnologia, aplicaciones en medicina, biotecnologia y ciencias aeroespaciales
[6, 7], por mencionar algunas de sus aplicaciones.

Uno de los efectos de interés en esta area es la transferencia de energia del
proyectil al material con el que interactiia. Dependiendo de las caracteristicas del
ion (carga, masa, energia) y del material afectado (densidad, tipo de estructura
electronica y atomica), la transferencia de energia dosificada produce cambios en las
propiedades fisicas del material. Estos cambios van desde el dopaje en estructuras
para cambiar sus propiedades Opticas y/o eléctricas; hasta la muerte celular, en
aplicaciones médicas como la radioterapia de protones.

Cada material responde distinto a este tipo de radiacion, detalle particularmen-
te importante cuando se buscan aplicaciones especificas para materiales expuestos a
ambientes de alta radiacion, como son los detectores en un reactor nuclear, sistemas
micro electromecanicos o dispositivos electronicos en satélites. Entre los materiales
que poseen propiedades excepcionales para estos fines se destaca el nitruro de silicio
(SiN,). Este material se ha encontrado en forma natural solamente en meteoritos,
bajo el nombre de nierita. El nitruro de silicio es un material que se prepara en una
reaccion de silicio en polvo en atmosfera de nitrégeno a muy altas temperaturas.
Como material artificial presenta notables propiedades fisico-quimicas, ya que po-
see una alta resistencia quimica y mecanica, baja permeabilidad a gases y liquidos,
ademas de tener una muy buena estabilidad térmica (resistencia a altas y bajas
temperaturas) [8]. Por otra parte, el nitruro de silicio, Si3N4, es un excelente ais-
lante, y que al ser preparado en diferentes proporciones de silicio y nitrogeno, es
posible ajustar sus propiedades opticas y electronicas ( |9, 10]). Estas caracteristicas
hacen del SiN, un material de alto interés sobre todo en circuitos integrados (IC),
optoelectronica, ciencias aeroespaciales, sistemas microelectromecanicos (MEMS) y
aplicaciones digitales, aplicaciones bio-médicas y quimicas [11].

Un parametro esencial que describe la transferencia de energia en la interaccion
ion-solido es el llamado poder de frenado del material para una particula, que puede
ser determinado a través de la pérdida de energia instantanea de la particula por
unidad de camino recorrido dentro del material. El poder de frenado del nitruro
de silicio para iones livianos solamente se ha medido para helio (He) en nitruro de
silicio (Si3Ny4) en el rango de energia de 2MeV a 10MeV [12]. La falta de este tipo
de datos es compartido por muchos otros materiales, y constituye un vacio en las
bases de datos mantenidas por la Organizacion Internacional de Energia Atomica
(IAEA, por sus siglas en inglés) [1].

Nuestro experimento es el primero en obtener la perdida de energia de protones
para el nitruro de silicio (SilV,) a energias menores a 10keV. Con estos resultados
contribuimos al estudio del poder de frenado de particulas cargadas por materiales



semiconductores/aisladores, los que a la fecha no ha sido muy explorados.

A continuacién se dan a conocer algunos aspectos fundamentales de la interaccion
de iones con solidos. Luego, hablamos los aspectos experimentales, incluyendo des-
cripcion del equipo experimental, sistema de vacio, generaciéon y transporte de iones,
camara de colisiones (muestra y manipulacion) y sistema de deteccion. Se presentan
nuestros resultados experimentales y finalmente discusion y conclusiones.

2. Penetracion de iones en la materia: poder de fre-
nado para iones lentos

Para describir el fenémeno de la interaccién entre un ion y un soélido, es ttil
pensar en una particula de niimero atémico Z;, masa M, carga q y velocidad v que
incide en un ’blanco’ o ’target’, compuesto por N atomos por unidad de volumen,
con nimero atémico Z, y masa My, como se ve en la fig. (1). En su recorrido, el
proyectil sufre cambios en su trayectoria y energia por colisiones elasticas con los
atomos y por colisiones inelasticas con los electrones del material.

o
(%) o
© - © o
v o
QX'NXX' nube de electrones /O o o
T ° o
(%)
Z,,M,;,N © o

Figura 1: Descripcion esquematica de un ién penetrando un sélido. El blanco puede
estar compuesto por uno o mas tipos de 4tomos, en esta figura se presenta un blanco
con atomos de una sola clase.

Estas interacciones conllevan al frenado de la particula. La pérdida de energia
por unidad de camino recorrido del ion, (dE/dx), es equivalente al poder de frenado
del material. Este valor depende de la masa y energia de la particula incidente y
de las caracteristicas propias del material que estéd siendo impactado por el haz de
particulas, y de su estructura y densidad atémica, la que indica el caracter policris-
talino, monocristalino o amorfo del material en estudio. El poder de frenado esta
definido como:

—— (1)



El signo menos aparece pues la energia de la particula va disminuyendo a medida
que penetra el material. Las unidades usuales para esta cantidad son eV/A. El
comportamiento del poder de frenado depende en gran medida de la energia que
tenga el ion incidente. El rango de energias por debajo de 25 keV es considerado el
rango de bajas energias; el acelerador que utilizamos para este experimento va de
decenas de eV hasta 10 keV (0.01 MeV).

En los inicios de los estudios de la interaccion de particulas con soélidos, Fermi y
Teller [2] llegan a la conclusion de que cuando la particula cargada tiene una rapidez
menor que la velocidad de Bohr (v;,, < vg), los efectos del nicleo sobre la particula
son 'apantallados’ por los electrones mas cercanos al nicleo. La razén radica en que
estos electrones tienen energias de ligadura mayores a la energia que puede transferir
un protéon a un electrén a velocidades cercanas o menores a la velocidad de Bohr.

La velocidad de Bohr esta de finida como la velocidad que lleva un electrén en
el primer nivel de energia en el modelo atémico propuesto por Niels Bohr en el ano
1913 [13]. En este modelo, la expresion para la velocidad que tiene un electron que
orbita en el primer nivel de energia es:
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En términos de energia, un protén tiene esa velocidad cuando su energia cinética es
de 25keV , valor que fija un limite a las bajas energias asociadas a la curva del poder
de frenado. Por otra parte, puesto que la velocidad del i6n es menor a la velocidad
de Bohr, los electrones que participan en el frenado de la particula corresponden, en
general, a los electrones de la banda de valencia y de conducciéon. Un modelo que
describe bien el poder de frenado electronico en este rango de energia es el modelo
de gas de electrones libres, donde estos electrones se distribuyen uniformemente
alrededor de los ntcleos de los atomos del material.

Para este rango de energias, la pérdida de energia total de un haz de particulas
en un material estara determinada por la suma de las contribuciones elasticas (n) y

electronicas (e):
s (), (&), ®

El poder de frenado electronico para iones livianos (tales como hidrogeno, helio
y litio), bajo el limite de energia antes mencionado, es proporcional a la velocidad
del ion cuando su velocidad es menor a la velocidad de Bohr (vg) [14].

(%) o kv = QEY? (4)

Donde los pardmetros k y () son determinados por la seccion eficaz de colision y
la densidad electrémica del solido. En sus escritos, Fermi y Teller atribuyen una
densidad electronica homogénea en el solido (n.), y aproximan la seccion eficaz de
colisién (o) de electron-ion a wa?:

dE
(%) X TAoNeM VR (5)



En cuanto a la contribucién elastica podemos decir lo siguiente: desde un punto de
vista experimental, sabemos que los cambios en la trayectoria del haz de iones son
producto de las colisiones elasticas con los ntcleos atémicos. Para medir la pérdida
de energia electrénica se deben minimizar tales contribuciones y el posible aumento
del camino recorrido en la trayectoria (ver fig. (1)). Esto se consigue midiendo la
pérdida de energia de las particulas transmitidas, cuyo angulo de scattering total
sea pequeno respecto de la direccion de incidencia del haz, como se puede apreciar
en la fig. (2). Con este método, los iones analizados por el detector seran afectados
casi exclusivamente por colisiones inelésticas [15].

Fuente de Hazdeiones | || . ... g . Analizador de
iones Energfa

[ Blanco

Figura 2: Modelo experimental para la deteccion de particulas energéticas que atra-
viesan un solido. El dngulo 6 describe la apertura angular a la que se mediré la
desviacion del haz en la direcciéon de incidencia y que depende del area de la entrada
al detector y de la distancia a la que se encuentre del blanco/ muestra.

P(v)

Figura 3: En rojo, distribuciéon de energia de protones transmitidos a través del blan-
co en funciéon de su energia. En negro, distribucion de energia de protones incidente
directamente en el detector (calibracion).



El frenado de los iones de un haz de particulas es un proceso estocastico, inde-
pendiente para cada protén. Las variaciones en trayectorias e interacciones con la
nube de electrones varfan de ion a ion por lo que las pérdidas de energia detecta-
das presentan una dispersiéon que se asemeja una funcion de distribucion gaussiana
(normal), ver fig.(3). Esta distribucion nos entrega informacion sobre el valor medio
de la energia, al que llamaremos FE7, y su parametro de dispersion: valor del ancho
de la distribucién a la mitad de su altura (FWHM, por sus siglas en inglés). Que se
relaciona a la desviacion estandar como:

FWHM (6)
vV 8In2

En general, en este tipo de experimentos se observa cierta asimetria del lado izquierdo
de la distribucion de energia estudiada. La existencia de asimetrias en la distribuciéon
se atribuye a la no uniformidad de ambas superficies de la pelicula bombardeada.
También, debido a transferencia de energia por colisiones multiples con los ntcleos y
que aumentan el camino recorrido y en consecuencia aumentan la pérdida de energia,
y que sin embargo son detectadas en la direccién de incidencia. También, otros
fenomenos particulares debido a la presencia de estructuras cristalinas (channeling),
entre otros fendmenos que no seran explorados en esta investigacion.

En experimentos de transmision, la pérdida de energia media por unidad de
distancia recorrida, se obtiene como el promedio de la diferencia de energia que tiene
el haz al incidir en la superficie (Fy) y la energia que tiene luego de ser transmitida
(E1), al pasar por la pelicula de espesor Ax.

0= Qeyp =

Ax Ax
Puesto que la energia perdida es mucho menor a la energia incidente la pérdida de

energia instantanea se obtiene al considerar el limite en que el espesor de la muestra
es muy pequeno:

. AFE dFE
S == —llmAr_m% == —% (8)

En nuestro experimento, cuando la pérdida de energia es comparable con la energia
del haz incidente, la relacion descrita en la ecuacion (8) no es valida. Para poder
analizar la pérdida energia y comparar con los modelos, es conveniente considerar
el efecto que tiene la variacion continua de la energia de la particula durante su
trayectoria a través de pelicula en términos de los valores de la variacion de energia
AE y de espesor finito de la pelicula Az [16].

La dependencia de la pérdida de energia por unidad de distancia proporcional a
la velocidad del haz incidente, ec.(4), se puede expresar como:

dre
- — _QEY?
--q )

Si integramos sobre el espesor de la pelicula Az y de la energia entre Eo y EI,
obtendremos

AE = QAz(EY?) (10)



Donde:

gy = Yot/

1
=3 (8" +A")

1 mp 1/2 my, 1/2
7[(7) w+ ()
_ (mp>1/2 (vo + v1)
-\ 2 2

@)= (Sm)

Siendo (v) la velocidad media entre la velocidad del ion incidente y la velocidad
del ion al emerger de la pelicula. Quedando la pérdida de energia de la particula, o
el poder de frenado del material, para la particula, determinada experimentalmente
como:

AE oy
= QUEY) = k(o) (11)

2.1. Base de datos del poder de frenado electrémnico

La IAEA (International Atomic Energy Agency [1], u Organizacion Internacional
de Energia Atomica) es una organizacion internacional que promueve el uso pacifico
de la energia nuclear y supervisa que no se utilice con fines militares. Entre sus
diversas funciones, desarrolla bases de datos cientificas y técnicas, como la Stopping
Power Database, que proporciona valores confiables para la interacciéon de particulas
cargadas (por ejemplo, protones, electrones, e iones en general) con materiales.

10



Figura 4: Esquemas circulares para la representacion de datos actuales en la Stop-
ping Power Database. El tamano es proporcional al nimero de conjuntos de datos.
Los circulos de color azul claro corresponden a proyectiles (burbujas de iones). Los
circulos azules dentro de cada burbuja de ion representan valores para diferentes ob-
jetivos. Las burbujas grises corresponden a objetivos con un solo conjunto de datos.

1]

Pese a que la base de datos recolecta valores desde hace casi un siglo, siendo
la més antigua registrada en 1928, sobre los estudios de Rosenblum [17] midiendo
el stopping power de particulas alpha en Li, Cs, Zn, Pd y Pb. Aun quedan mu-
chas interacciones por medir, en la figura (4) se muestran como burbujas grises los
elementos que cuentan con solo una mediciéon experimental.

La TAEA destaca la urgencia, y necesidad por obtener mediciones de poder de
frenado para la mayor cantidad de materiales posible, haciendo especial énfasis en
nitruros y carburos, materiales que han ganado relevancia en las tltimas décadas por
su gran versatilidad en distintas industrias gracias a sus propiedades. Se menciond
anteriormente que existe un limite bien definido para lo que se consideran bajas
energias, pero este rango de energias es particularmente complejo para trabajar ex-
perimentalmente. La necesidad de peliculas delgadas con espesores nanométricos
para poder realizar las mediciones es un problema complejo pues estas estructuras
deben soportar encontrarse en ambientes de ultra alto vacio sin romperse o degradar-
se. Ademés, es necesario el equipamiento especializado para realizar el experimento
(este apartado seré descrito en profundidad en el proximo capitulo).
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2.2. SRIM

El trabajo llevado a cabo por la IAEA para mantener la base de datos de poder
de frenado de los materiales es bastante extensa y en diversos rangos de energia,
pero como comentabamos anteriormente, a la fecha atin presenta vacios importantes
y discrepancias entre distintos resultados experimentales realizados en diferentes
laboratorios para i6n-soélido iguales. Estas dificultades hacen imposible que exista
interpolacion directa de un sistema a otro. Junto con la base de datos de IAEA,
existe un software Stopping Power and Range of In Matter (SRIM) [18] que es
ampliamente usado para determinar el poder de frenado y el rango de penetraciéon de
los iones en materiales. Este programa se nutre de datos experimentales y modelos
del poder de frenado, lo que resulta en un ajuste no lineal aproximado y semi-
empirica muy util para uso rapido de datos de pérdida de energia.

3. Equipo y procedimiento experimental

Esta investigacion se llevd a cabo en el Laboratorio de Colisiones Atomicas
(LCA), ubicado en el Departamento de Fisica de la Universidad Técnica Federi-
co Santa Marfa. El laboratorio cuenta con un acelerador de iones de baja energia,
500eV a 10keV. En términos generales, el canéon produce un haz de iones, el cual es
estabilizado y discriminado para que impacte en el blanco que esta a 1.35 m de la
salida del haz de iones. El equipo esta disenado para poder medir la energia del haz
de iones después de interactuar con un blanco especifico, pudiendo medir también
distribuciones angulares y estados de carga.

Cédmara de colisiones

Cuerpo del cafi6n ~, g

¥

(

Entrada de gas

e

configuracion ~ AAnalizador de

Chevron Energia
Electrostatica

Fuente de lones t Filtro de
Einzel Lens Vvelocidades

Figura 5: En la parte superior el cuerpo completo del canén de iones y la cAmara.
En la parte inferior los componentes principales del sistema con la trayectoria del
haz.

El haz de particulas es generado con una fuente de iones de tipo COLUTRON
de catodo caliente. Esta fuente puede ser usada para generar haces de iones de ga-
ses y solidos (con sus respectivas consideraciones en cada caso). Estas particulas
ionizadas son aceleradas al aplicar una alta tension entre el anodo de la fuente y
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el lente extractor (acelerador). Posteriormente, el haz es enfocado a través de len-
tes electrostaticos (Einzel-Lens) en la posicion deseada. La ionizacion de particulas
generalmente resulta en mas de un tipo de i6n, como es el caso de del hidrégeno
molecular, Hy, que resulta en 3 tipos de iones: H', Hy y H,, cada uno con sus
propias propiedades relacionadas a la estabilidad de la molécula, masas y reacciones
asociadas particulares al interactuar con la materia. Es por esto que el canén de iones
cuenta con un discriminador (Wien Filter), que usa las velocidades de cada particula
generada, como filtro para separar las masas de los iones. Para medir la energia del
haz se usa un analizador de energia electrostatica de sector esférico de 160°. Para el
funcionamiento correcto del haz se debe mantener presiones de ultra alto vacio, del
orden de 1078 mbar, estas presiones son alcanzadas por 3 bombas turbo moleculares
apoyadas cada una por una bomba mecanica y ademas en la cAmara de colisiones se
encuentra una bomba iénica de alta capacidad. El canon tiene integrado un sistema
de enfriado para disipar el calor producido por la fuente de iones y por el filtro de
velocidades magnético. A continuacion se hara una descripciéon mas especifica de los
componentes principales del cafnion.

3.1. Canon de iones

Figura 6: Modelo G-1-D Ion Gun.

El canon de iones es el modelo G-1-D Ion Gun, distribuido por la empresa Beam
Imaging Solution [19]. Este modelo esta optimizado para sistemas de ultra alto vacio
(UHV) con capacidades de vacio de hasta 1079 Torr.

El sistema incluye un filtro de velocidad avanzado con bobinas magnéticas en-
capsuladas en acero inoxidable y refrigeracion liquida, permitiendo mayor intensidad
de campo magnético y estabilidad operativa. Este modelo es ideal para investigacion
en fisica atémica, separacion de isdétopos y anélisis de superficies, especialmente en
entornos de alta precision y ultra alta limpieza.
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3.1.1. Fuente de iones

Figura 7: Modelo de la fuente de iones

En la imagen (7) podemos ver el modelo 101 de fuente de iones de COLUTRON.
Esta fuente estd equipada con una manguera para la entrada de gas, la cual llega
directamente a la camara donde se encuentra el filamento. En caso de querer usar
un elemento solido para producir el haz, se requiere cambiar esta manguera por un
"portador de carga", estos pueden ser de acero inoxidable, cuarzo o alimina. No se
ahondard més acerca de la produccién de un haz con la ionizaciéon de un soélido y
nos enfocaremos en gases, mas especificamente en la ionizaciéon del hidrégeno.

CAP SNAP RING

TPN—129
s

GAS INLET TUBE

PN-13 CAP

PN-111

FILAMENT  ANODE ]\ /
CONTACT PIN PN-113
PN-128

— A \‘/\ (@ D
. /ﬁf\" \; @\Q) @ / ~
g = @3] <

CHAMBER
PN-110

ANODE SNAP
INSERT RING RING

PN-L12 PN-114

CONTACT WIRE
PN-127

Figura 8: Diseno extendido de la fuente de iones.

La ionizacion del gas se produce en la camara (PN-110) ver fig. (8). Dentro de
esta camara, se inyecta hidrégeno molecular, el que es ionizado por la emision de
termo-electrones del filamento y por las sucesivas colisiones entre los componentes
del gas. En este proceso se producen los tres tipos de iones de hidrégeno. El plasma
generado (ver fig. (9)) pasa por el agujero del anodo (0,5mm de didmetro) por la
diferencia de presion entre los la cAmara de la fuente de iones y la seccion de UHV
del canon de iones.
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cross over point

Figura 9: Esquema de parte de la fuente de iones donde se genera el gas ionizado.

Las particulas asi generadas son aceleradas por la diferencia de tension entre el
anodo (kV) y el lente extractor (tierra). En este proceso se produce una dispersion
de las particulas, la que es corregida por un sistema de lentes electrostaticos que
comienza actuar en el “cross-over point” de la Fig (9). El funcionamiento de estos
lentes sera descrito a continuacion.

3.1.2. Sistema de lentes electrostaticos: Einzel Lens

Figura 10: Estructura del sistema Einzel Lens instalado en el canén de iones generado
con el software especializado en modelacion de sistemas electrostaticos y problemas
de optica electronica SIMION. [20]

El sistema de lentes consiste de 4 partes: una copa de extraccion, 2 elementos
de enfoque cilindricos y 2 placas paralelas que sirven para producir la deflexion
vertical del haz. Esta configuracion de lentes se conoce como “einzel lens” y es comun
para enfocar o "guiar” haces de particulas cargadas, como en este caso protones,
sin cambiar significativamente su energia cinética promedio [21]. En la figura (10)
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podemos ver la configuracion del sistema de lentes desde un lateral. Cuando los iones
son acelerados por el anodo de la fuente de iones (V4), se encuentran con la copa de
extraccion que denota el inicio del sistema de lentes, esta copa se encuentra anclada
a tierra, por lo que el campo eléctrico producido por la diferencia de potencial entre
el anodo y la copa es el que determinara la energia del haz. El primer elemento
cilindrico se opera a un voltaje de aproximadamente 2/3 del voltaje de aceleracion,
mientras que el segundo se encuentra tipicamente a tierra. Las placas paralelas
también estan a tierra en un principio. Para

En la figura (11) se puede observar la copa de Faraday que se encuentra justo
atras de la muestra y que esta alineada con fuente de iones, su proposito es detectar
la corriente producida por el haz. Se deben usar el lente de foco y las placas de
deflexion vertical para encontrar la mayor intensidad del haz.

|
Vv {Elﬁﬁ I e Eﬁﬁ
=V, |

Anodo

Figura 11: Vision lateral del sistema Einzel Lens generada con SIMION. Con el haz
bien enfocado se puede llegar a un haz estable de diametro Imm en el foco.

Con el haz enfocado lo tinico que queda es discriminar los tipos de iones con
el filtro de velocidades que usaremos en nuestro experimento, de este modo nos
aseguramos de tener un haz de protones para las mediciones de pérdida de energia.
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3.1.3. Filtro de velocidades

Figura 12: El filtro de velocidades del acelerador es el modelo Wien Filter COLU-
TRON 600-B.

Para poder discriminar las masas, el filtro de velocidades produce un campo mag-
nético y perpendicular a este una serie de campos eléctricos. Estos campos afectan
la trayectoria de las moléculas, para describir esta situacién primero modelaremos
la situacion:

E E
iz E Haz B ]
®B

Figura 13: A la izquierda una representacion de la vista superior del filtro y a la
izquierda una vista desde la entrada del haz.

La tnica fuerza no despreciable que actiia sobre una de particula de carga q y
que viaja a una velocidad v, es la Fuerza de Lorentz |22]:

—

F:q<E+Ux§> (12)

Gracias a la orientacion de la velocidad de la particula respecto de los campos E y
B, todos perpendiculares entre si, la relaciéon anterior se simplifica, por ejemplo a:

F =¢q(E—-vB) (13)
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Esta fuerza actia en la misma direccion que el campo eléctrico, mas no en el mismo
sentido, dependiendo de la carga y de las magnitudes del campo eléctrico y magné-
tico. Por otra parte, la magnitud de la velocidad de la particula debido al voltaje de

aceleracion esta dada por:
2V \ '
v = (q—) (14)

m

Como se comentaba anteriormente la produccion de iones de hidrogeno no es exclu-
siva de H™, protones, sino que tiene sus variantes H, (2 protones y 1 electrén) y
H; (3 protones y 2 electrones). Al tener masas distintas, las particulas pueden ser
discriminadas por el filtro de velocidades si se ajustan los potenciales correctos:

Figura 14: Simulaciéon de filtro de masas actuando sobre un haz de iones de hidrégeno
realizada con SIMION. Se puede apreciar como al final del recorrido sus trayectorias
han sido deflectadas.

Como se ve en la figura (14), si bien todas las particulas generadas fueron acele-
radas con la misma intensidad, al poseer masas distintas, la fuerza de Lorentz actua
de forma distinta en cada una. Para generar un haz exclusivamente de protones se
deben ajustar los parametros de la ec.(12) para que la fuerza neta sea nula en los
protones con velocdiad vy:

qBuvy = qF (15)

De este modo el filtro de masas deflecta todas las particulas que no sean protones.

3.2. Camara de colisiones

El lugar donde ocurre el impacto del haz de iones con la muestra es la camara
de colisiones, fig. (15). Para alcanzar las condiciones ideales del experimento esta
camara se debe mantener a una presion cercana a los 10~ 8mbar.
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Figura 15: Camara de colisiones del equipo.

La camara debe albergar dispositivos para la manipulacion de la muestra y para
el analisis de esta, cada uno presenta sus desafios para mantener el ultra alto vacio
en la camara. En primer lugar el analizador es un aparato moévil dentro de la ca-
mara que es manipulado desde fuera, por esta razon es que se necesitan 2 bombas
turbo moleculares, para que el diferencial de presion entre ambas secciones sea mi-
nima. Cada bomba turbo molecular esté a su vez apoyada por una bomba mecanica
encargada de crear un pre-vacio para el buen funcionamiento de estas.

3.2.1. Sistema de vacio y manipulacién de muestra

Las bombas turbo moleculares son ideales para implementarse en ambientes que
requieren de un ultra alto vacio. Cada una se compone de un motor que hace girar
alabes a muy altas velocidades, 1500Hz y 1000Hz, de manera que las particulas
colisionan con estos y cambiando su momentum. Cada bomba requiere de un pre-
vacio de al menos 103 mbar para poder comenzar a funcionar correctamente, para
esto se utilizan bombas mecénicas, que tienen un funcionamiento similar pero a
una mucha menor escala. Las bombas turbomoleculares pueden alcazar facilmente
presiones de 10~'%mbar o incluso menor.

Cuando se trabaja en ultra alto vacio se busca eliminar la mayor cantidad de
particulas que existan en la camara. Para este fin es que se utiliza la bomba iénica,
que funciona utilizando campos eléctricos y magnéticos para capturar moléculas de
gas en el sistema y fijarlas en superficies sélidas mediante procesos de ionizaciéon y
adsorcion. En el interior de la bomba, un fuerte campo eléctrico acelera las particulas
cargadas residuales en la cdmara. Estos electrones chocan con las moléculas de gas
residuales, ionizandolas (es decir, arrancando electrones de las moléculas para formar
iones positivos). Los iones positivos generados son acelerados hacia el catodo, donde
se incrustan en su superficie o reaccionan quimicamente con el material del catodo,
formando compuestos estables. Un campo magnético aplicado perpendicularmente
al campo eléctrico aumenta la eficiencia de la ionizacion al prolongar la trayectoria
de los electrones, incrementando la probabilidad de colisiones con moléculas de gas.

Al tener que trabajar en un ambiente de UHV se vuelve indispensable mantener
esta condicion lo mas posible. Al sacar o introducir una muestra lo hacemos usando
una pequena camara independiente de la camara principal. Para este fin se usa
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un transportador de muestras, el cual se encuentra desconectado de la camara de
colisiones por una valvula. Una vez que la muestra se encuentra en la cidmara un
manipulador de 5 ejes permite colocar el porta-muestra en la posicion precisa para
el bombardeo.

Por tltimo, dentro de la cAmara se encuentra el analizador electrostatico, el
cual tiene un soporte rotativo para poder medir a distintos angulos, y para poder
apartarlo cuando se esta enfocando el haz usando una copa de Faraday que esta
alineada al haz en la cAmara de colisiones.

3.2.2. Analizador electrostatico

Para poder realizar mediciones de la distribucion de energias con que los protones
atraviesan la muestra se utiliza en primer lugar un analizador electrostatico (ESA)
de sector esférico de 160°.

Figura 16: ESA COMSTOCK modelo AC-902, donde ¢ = 20°, Ry, Ry y R corres-
ponden al radio interior, exterior y radio medio del analizador. L es la distancia
desde la apertura del analizador y la zona donde comienza a actuar el campo esfé-
rico.

El didmetro en la apertura y la salida del analizador es de 1mm. Su funciona-
miento consiste en aplicar un determinado voltaje entre las placas Ry y Ry (en la
configuracion particular del ESA en el laboratorio, R; se mantiene a tierra). Este
voltaje produce un campo eléctrico dependiente de la distancia radial al foco de la
curvatura (E oc 1/r?). Dicho campo sirve para producir un ’ttnel’” que curva la tra-
yectoria de las particulas dependiendo de su energia (ec.(12)). Dicho de otro modo
el analizador sirve para discriminar las particulas por su energia y de este modo
optimizar las mediciones.

La resolucion de este tipo de analizador viene dado por:

w
AFE = T 16
R(1 — cos¢) + Lsenq§( ) (16)
Donde T' corresponde a la energia transmitida:
AV
T = e (17)
Ro Ro

Siendo AV la diferencia de potencial entre las placas esféricas. Por configuracion del
analizador usado, la resolucion es de 1 %.
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3.3. Deteccion de iones

Figura 17: Micro Channel Plate.

El mecanismo para determinar la energia de los protones que atraviesan la mues-
tra es detectado generando pulsos de corriente con los micro channel plates (MCP)
en una configuracién Chevron (Fig. (20)).

Para que esto ocurra los MCP usan el principio de la generacion de electrones
secundarios estudiado primeramente en CEMs (Single Chanel Electron Multipliers).

electrones secundarios e
capa externa (dieléctrico)

radiacion )
primaria O\ S e SRR L AT -

\capa interna semiconductora

electrones de falida

electrodo

I
HV
Figura 18: Multiplicador de electrones de canal recto (CEM).

Como se puede ver en la figura (18), el electrodo es de un material aislante
(ceramica), el cual recibe una radiacion primaria (protén) que produce electrones
secundarios, esto se conoce como emision secundaria por impacto de electrones,
proceso que se repite generando una cascada de electrones que amplifican el pulso
generado por un solo protéon, creando una senal medible.

La ganancia de electrones en un dispositivo CEM se define como la razén entre
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la corriente de salida y la corriente de entrada:
I,

G:]i

(18)
Esta proporcién depende de caracteristicas del sistema como el coeficiente de emision
secundaria (0) del material, el voltaje aplicado (Vogas), v la proporcion entre la
longitud y el diametro del canal (I/d).

electrodos en
ambas superficies

estructura de vidrio canales para

multiplicacién de electrones

Figura 19: diagrama de un channel plate (MCP).

Al inicio del desarrollo de los CEMs se descubrié que los dispositivos de geometria
de canal recto no podian mantener ganancias superiores a aproximadamente 10* o
10°. Porque se producia una saturacion en la sefial a causa de un fenémeno conocido
como retroalimentaciéon de iones. Cuando se trabaja con voltajes muy altos, los
gases adsorbidos en la superficie del canal son desorbidos e ionizados, estas nuevas
particulas aunque no muy energéticas, pueden generar electrones secundarios al
chocar con las paredes del canal tratando de ’escapar’ de este. Si bien este fenémeno
ocurre también a voltajes bajos, son parte del 'ruido’ del experimento. El problema
ocurre cuando este ruido es demasiado y se transforma en saturaciéon. Para solucionar
este problema surge la configuraciéon Chevron, que usa MCPs para obtener ganancias
del orden de 107:

radiacién primaria

\

MCP1

MCP2

RS

et & A\ '//,.

%“ ~<——— Flectrones de salida

ANODO L
METALICO

Pulso de salida

r—e

<

i

Figura 20: Vista lateral de configuraciéon Chevron.
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Esta configuracion consta de 2 micro channel plates separadas por una distancia
pequena de 50um — 150um, orientadas con angulos de sesgo tipicos de 8°/8° o
0°/15°. En la primera placa (MCP1) se logra una ganancia de 10*, los electrones
secundarios generados en esta placa saltan distintos puntos de la MCP2, donde
obtiene una ganancia de salida del orden de 107.

La corriente es definida como la cantidad de particulas cargadas que llevada por
el haz puede ser estimada como:

I = ngqvA (19)

siendo n densidad de iones por unidad de volumen, ¢ la carga de estas, v la velo-
cidad y A el area transversal del haz. Para un haz enfocado la corriente generada
(Ip en la ec.(18)) puede llegar a los 20uA y desenfocado a los 100pA, esto por la
proporcionalidad que tiene la corriente con el area que se evalua (ec. (19))

4. Desarrollo experimental y discusién

En este trabajo experimental se midié la distribuciéon de pérdida de energia
electronica de protones (H™) al ser transmitidas por peliculas delgadas de nitruro
de silicio rico en silicio (SiN,) en el rango de energias de 2 a 10keV. Siguiendo la
geometria mostrada en fig. (5).

4.1. Descripcion de la muestra

En este experimento se utilizaron membranas de nitruro de silicio amorfo, no
estequiométrico y rico en silicio, fabricadas por una empresa especializada en el
desarrollo de soportes para microscopia electronica [23]. Estas membranas son pro-
ducidas mediante la técnica de grabado en seco, especificamente utilizando Reactive
Ion Etching (RIE). Este método combina procesos de grabado quimico y fisico pa-
ra eliminar material de manera controlada, permitiendo obtener peliculas ultrafinas
con espesores nanométricos y bordes bien definidos.

El uso de estas membranas es crucial en aplicaciones de microscopia electroni-
ca de transmision (TEM), donde se requieren sustratos de espesor extremadamente
bajo para garantizar que los electrones del haz puedan atravesar el soporte sin dis-
persion significativa. Las rejillas de nitruro de silicio destacan por su resistencia
mecéanica, uniformidad y durabilidad, lo que las hace ideales como soportes para la
observacion de muestras biologicas y nanomateriales en condiciones de alta resolu-
cion.
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Figura 21: Grillas de nitruro de silicio rico en silicio utilizadas para el experimento,
las regiones de color celeste corresponden a los lugares donde se encuentran las
peliculas delgadas de 10nm de espesor.

Asymmetical Grids - 3x3 Window
100 pm Frame

2,95 mm 2.80 mm

Figura 22: La grilla de nitruro de silicio es de 3mm de diametro, posee 9 ventanas,
donde 8 son de 0.lmm x 0.lmm y una de 0.34mm x 0.1lmm.

4.2. Mediciones de pérdida de energia

El poder de frenado electrénico del nitruro de silicio rico en silicio para un haz de
protones fue medido en condiciones de UHV (4 x 10~®mbar) en la camara de colisio-
nes, a una temperatura de 20°C. Los iones fueron generados mediante una fuente de
iones de catodo caliente COLUTRON. El haz fue acelerado, enfocado y posterior-
mente discriminado para obtener exclusivamente protones, eliminando otros tipos
de iones generados en el proceso. La direccion del ion incidente es perpendicular a
la muestra de nitruro de silicio, y las particulas transmitidas son detectadas en un
angulo solido 'cono’ de Af = 0,01rad ubicado en la misma direccién del haz.

Se define el angulo s6lido bajo el cual se ve una superficie desde la muestra como
el area de la proyecciéon conica de dicha superficie sobre una esfera de radio unidad
centrada en la muestra.

El anélisis de energia fue realizado con un analizador electrostatico de sector
esférico de 160°, de una resolucion del 1 %.

Para determinar la pérdida de energia electronica mas probable de los protones
al atravesar el solido, en primer lugar se realiza una mediciéon de la distribucion de
energias sin la muestra, esto con el fin de comprobar la integridad del haz (energia,
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intensidad) y la estabilidad del sistema de deteccion. A su vez se controla que la
distribucién de energias tenga como energia media la energia esperada de acuerdo a
la aceleracion a la que se sometieron las particulas del haz. En la fig. (23) se puede
apreciar la distribucion de ’calibracién’ con puntos negros, y como era de esperarse
sigue una distribucion gausseana cuya energia media Ej corresponde a 5keV .

La distribucion en color rojo corresponde a la dispersion de energias de las parti-
culas transmitidas a través de la pelicula delgada de nitruro de silicio. El valor més
probable obtenido del ajuste gaussiano es E; = 4,49keV . La diferencia entre estas
energias medias luego sera normalizada con el espesor de la muestra Ax = 10nm,

como se indico en la ec.(11). Se repiti6 este proceso para un haz incidente de 2keV/,
ascendiendo su energia en intervalos de 1keV hasta 10keV .
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Figura 23: Grafico de distribuciéon de protones por energia medida en el detecto. La

energia del haz incidente es de 5keV .
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4.3. Resultados y discusiéon

10
¢ H">SIN (este experimento)
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Figura 24: Grafico del poder de frenado electronico de nitruro de silicio para protones
en unidades de eV'/ A, en funcion de la velocidad media en u.a.. En ro jo, los resultados
obtenidos en este experimento. La comparativa incluye simulaciones realizadas con
SRIM [18] para nitruro de silicio amorfo: su forma estequiométrica en magenta y
una estructura conocida no estequiométrica en naranjo. Adicionalmente se presentan
mediciones realizadas en este mismo laboratorio en peliculas delgadas de silicio [24].

Como se puede ver en nuestras mediciones realizadas en nitruro de silicio rico en
silicio (fig. (24)) , se cumple la proporcionalidad del poder de frenado con la velocidad
media esperada del modelo de gas de electron libre, pero se presenta una velocidad
umbral al extrapolar linealmente los resultados hasta 0.041 u.a., equivalente a 42eV
de energia incidente del proton.

Se destaca del grafico la discrepancia entre los modelos generados por SRIM para
las variaciones de nitruro de silicio (Si3N3 1, Si3Ns)y nuestros datos experimentales.
Caso contrario a lo ocurrido con las mediciones experimentales de Mery [24] y el
respectivo modelo del software. Si bien no se trata de los mismos compuestos de
nitruro de silicio, a priori podemos afirmar que los ajustes de SRIM estéan errados.

Como se explicaba anteriormente SRIM es un software basado en datos expe-
rimentales y modelos conocidos del poder de frenado. Como se ve en la fig. (25)
existe una gran cantidad de mediciones de poder de frenado para silicio con iones de
hidrégeno, sin embargo, para nitruro de silicio s6lo existe una medicién de poder de
frenado en lo que serfan altas energias (> 200kel) [12]|. Esta es la principal razon
de tan mala coherencia entre nuestros datos y el ajuste entregado por SRIM.
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Figura 25: Graficos extraidos de la Stopping Power Data Base [1]. a) Mediciones
experimentales de poder de frenado del Silicio para iones de Hidrogeno. b) Medi-
ciones experimentales de poder de frenado de Nitruro de Silicio para iones de Helio.
En ambos graficos se incluye el ajuste obtenido con el software SRIM [18] en linea
punteada.

Esta desviacion en la dependencia del poder de frenado con la velocidad en
este rango de energias es un fenémeno poco estudiado, principalmente por la poca
cantidad de mediciones experimentales producto de las complicaciones especificas de
este tipo de experimento, mencionadas en secciones anteriores. En este laboratorio se
estudi6 previamente el comportamiento del poder de frenado en estructuras con una
densidad de estado no homogénea. Particularmente se estudi6 el poder de frenado en
pelicula delgada monocristalina de oro (Au(100)), encontrando un comportamiento
anormal del poder de frenado |25, 26].
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Figura 26: Poder de frenado de oro monocristalino para protones y deuterones. [26]

El caso del oro es interesante a pesar de no tener un gap de energia en su
densidad de estados. Como se ve en la fig.(26), el poder de frenado electronico
del oro monocristalino presenta dos tendencias bien demarcadas. Para explicar este
efecto se toma en cuenta la contribucion de los orbitales d en la estructura. Desde
un punto de vista energético, los electrones ubicados en los orbitales d tienen mayor
energia a los orbitales s y p, que se encuentran mas ligados al atomo. Los 3 orbitales
pueden participar en la conduccion de electrones en el material, pero para excitar
los electrones hasta el nivel de energia relacionado a los orbitales d, se necesita de un
minimo de energfa. Si el i6n incidente no puede transferir la energia suficiente para
excitar a los electrones hasta este orbital, s6lo podré interactuar con los electrones
de los orbitales s y p. Para el ejemplo descrito, esto ocurre cuando los iones tienen
velocidades menores a aproximadamente 0,15u.a..

Si bien, la investigacion de poder de frenado para iones lentos en materiales
con un gap de energia es reducida, existen dos que esudios que ilustran bastante el
estado actual de las investigaciones. En 2009 Markin [4] pudo medir una pérdida de
energia nula en fluoruro de litio (LiF, E,,, ~ 14eV’), hecho inédito y que ha nuestro
conocimiento no se ha sido replicado a la fecha en este u otro material. Otro foco
de interés son los estudios referentes al poder de frenado del germanio (Ge,E,,, =
0,67eV ). Como se ve en la fig.(27) ambos experimentos presentan una velocidad
caracteristica, para el LiF (fig.(27a)) este valor se encuentra a aproximadamente
0,1u.a. mientras que para el germanio (fig.(27b)) esta velocidad umbral se presenta
a 0,053u.a.. La inexistencia de una proporcionalidad entre el gap de energia y la
velocidad umbral deja claro que los procesos fundamentales en el frenado electrénico
de iones de H muy lentos en semiconductores e aislantes aiin no se comprenden a
un nivel satisfactorio [27].
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Figura 27: Comparacion de la pérdida de energia de iones en LiF y Ge segun di-
ferentes estudios. a) Pérdida de energia de iones en LiF. Las mediciones muestran
ausencia de pérdida de energia bajo la velocidad critica vy, [4]. b)Pérdida de energia
de iones de hidrogeno en Ge, con datos experimentales de Roth et al. [27] y calculos

TD-DFT [28].

Para el caso del germanio, Ullah [28| consiguié proponer un ajuste basado en TD-
DFT donde toma en cuenta la densidad electréonica no homogénea de los cristales
de germanio. Existe una dependencia de la velocidad umbral y el gap energético:

£y = Uy - Ak (20)

donde Ak es el cambio en el momentum del i6n. Dicho modelo parece ajustar en
buena medida con los experimentos, fig.(27b), sin embargo, se explica que hay efectos
como el gap indirecto que también puede tener efectos en la pérdida de energia.

En nuestro experimento desconocemos el gap de energia con presicién. Sin em-
bargo, nos podemos hacer una idea gracias a estudios recientes sobre la estructura
atomica de nitruro de silicio rico en silicio [9], basada en primeros principios. Los
calculos toman como referencia la estructura estequiométrica de nitruro de silicio
(Si3Ny, Egqp = 4,25€V), donde la proporcion N/S7 es 1, 33, al disminuir esta propor-
cion se encuentra que el gap de energia disminuye. Kaloyeros [8] afirma que cuando
0 < x < 1 el nitruro de silicio, Si/N, se comienza a comportar como un semicon-
ductor, pero que su gap de energia siempre seria mayor que el de una estructura de
silicio puro (E,q, = 0,61eV'). Con estas consideraciones el gap de energia de nitruro
de silicio rico en silicio deberia encontrarse en el rango de 1 a 2eV.

Comparativamente se tiene que la velocidad caracteristica del poder de frenado
de SiNzx es menor a la obtenida para Ge a pesar de aparentemente tener un gap
de energia mayor. Este efecto puede deberse a la naturaleza amorfa de las muestras
usadas. Esta estructura podria generar una densidad electréonica més homogénea,
teniendo un impacto directo en la forma en que pierde energia un ion en su recorrido
por el solido.

Para estudiar de mejor manera la influencia de la estructura electrénica de los
materiales en su poder de frenado seria de utilidad preparar peliculas delgadas de
nitruro de silicio con distintas proporciones de Si y N; y ver como cambia la velocidad

29



caracteristica de estos. Otra forma seria usar una estructura cristalina bien definida
(como lo hecho en Ge) y compararla con su contraparte amorfa o policrastalina de
ser posible.

5. Conclusiones

En esta investigacion se logré medir exitosamente el poder de frenado de nitruro
de silicio rico en silicio para energias menores a 10keV . Pese a que se confirma la
dependencia proporcional del poder de frenado con la velocidad del ion incidente, al
extrapolar los datos obtenidos se da cuenta de la existencia de una velocidad umbral
de 0,041u.a., siendo esta la velocidad minima para que exista pérdida de energia
en el ion al atravesar la muestra. Este experimento es el primero en realizarse con
protones para este rango de energias en alguna de las estructuras de nitruro de silicio
(estequiométrico o no estequiométrico), contribuyendo asi en la actualizacion de la
base de datos de stopping power llevada por la IAEA, asi como en el entendimiento
de las interacciones ion-s6lido con materiales que presenten un gap de energia.

El nitruro de silicio rico en silicio parece presentar un gap de energia de 1 a 2eV.
Pero su velocidad umbral es menor a la reportada en otros materiales como el Ge,
cuyo gap es de 0,67eV. Esta discrepancia deja ver que la relacion gap/velocidad um-
bral no es directa, sino que hay otros factores relacionados a la estructura electronica
del so6lido en relaciéon a su estructura de bandas que deben considerarse.

Queda mucho trabajo atn por realizar. La existencia de la velocidad umbral
para el poder de frenado parece estar relacionada estrechamente con la densidad
electronica del material, pero atn faltan mas datos experimentales para determinar
otras variables como la dependencia con su estructura electronica.
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