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Resumen

La compresion de micropilares es una técnica relativamente joven que permite estudiar
las propiedades mecdnicas en recubrimientos finos y materiales masivos, en la
microescala. El experimento realiza la compresién del espécimen con un indentador de
cara plana en un estado homogéneo de tensiones y determina de forma directa la
respuesta mecdnica del material estudiado. Los micropilares son fabricados por la
técnica “FIB Milling”, donde se maquina el recubrimiento o material masivo en un
microscopio con un haz de iones, es decir, removiendo material hasta obtener la forma
deseada. Ademas, es posible realizar una caracterizacion eléctrica en simultaneo a la
deformacion del espécimen para determinar si se producen cambios en las propiedades
eléctricas del material. Se han llevado a cabo numerosos estudios empleando el método
de los elementos finitos para comprender el comportamiento mecanico de los
micropilares y obtener informacién sobre las propiedades mecanicas y el estado de
tensiones. Sin embargo, aun existe una brecha en el estudio de las propiedades
eléctricas de los micropilares y la interaccién entre los fendmenos fisicos que se
manifiestan durante el experimento.

En este trabajo, se llevd a cabo el modelado multifisico mediante el método de
elementos finitos de un experimento de compresion en un sistema multicapas
metal/metal. Se realizd6 un estudio paramétrico considerando diferentes valores de
espesores de capa, didmetros de los micropilares y corrientes eléctricas para analizar el
comportamiento mecanico y termoeléctrico durante la compresién y la caracterizacion
eléctrica.

Las resultados del modelo permitieron establecer una serie de parametros sugeridos
para la configuracién experimental con el objetivo de minimizar la influencia de los
fenémenos fisicos involucrados y obtener una caracterizacién satisfactoria.



Abstract

Micropillar compression is a novel technique that allows studying the mechanical
properties of thin films and bulk materials in the microscale. This methodology
implements the compression of the specimen by a flat-ended indenter in a
homogeneous stress state and determines the mechanical response of the material in a
direct way. Micropillars are fabricated by “FIB Milling”, in a microscope where the thin
film or bulk material is machined by an ion beam, which removes the material until the
desired shape is obtained. In addition, it is possible to implement an electrical
characterization during to the strain of the specimen to determine if there are changes
in the electrical properties of the studied material. Several studies had been carried out
using the Finite Element Method to understand the deformation behavior of
micropillars and to obtain information about the mechanical properties and the stress
state. However, there is still a knowledge gap in the electrical characterization and the
interplay between the involved effects.

In this work, a multiphysical model using the finite element method of compression
experiments in a multilayered metal/metal system was carried out. A parametric study
was carried out considering different values of layer thickness, diameter of the
micropillars and electrical currents to analyze the mechanical and thermoelectric
behavior during compression and electrical characterization.

The results of the model allowed to establish suggested parameters for the
experimental setup with the aim of minimize the disturbing influences of the involved
physical phenomena and obtaining an interpretable characterization.
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Nomenclatura

Significado
Conductividad eléctrica*

Resistividad eléctrica

Capacidad térmica a presion constante

Densidad

Conductividad térmica

Permitividad relativa

Emisividad

Constante de Stefan-Boltzmann

Coeficiente de Seebeck

Coeficiente de Peltier
Calor producido por efecto Peltier
Moddulo de Young**
Coeficiente de Poisson
Tension de fluencia
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Desplazamiento
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Altura inicial del pilar
Relacion de aspecto
Espesor de capa
Angulo de cono

Radio de empalme
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Corriente eléctrica
Reaccion o fuerza aplicada
Caida de potencia a través del pilar
Caida de potencial total
Tension*

Constante de Ramberg-Osgood

Densidad de corriente

Campo eléctrico**
Potencial eléctrico
Potencia
Volumen
Resistencia eléctrica de contacto
Resistencia superficial

Resistencia eléctrica del micropilar
Dureza

Area de contacto

Temperatura

Fuente de corriente

Fuente de calor

Fuente de calor por efecto Joule
Dominio
Frontera

Coeficiente de friccion

Qe
()
an

U

S < <= 3> |

§W

)
3 )

= 9

Nomenclatura

[}

3
5I\)

SN

|§ §w|§ §N|:> =

sw

* & ** Dado que el médulo de Young y el campo eléctrico utilizan el mismo simbolo (“E”), al igual que la

" __n

conductividad eléctrica y la tension (“c”), se realizard la aclaracién cuando sea necesario.
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1.Introduccion

1.1.Planteo del problema

Desde hace algunas décadas, las propiedades mecdnicas de los materiales masivos y los
recubrimientos finos han sido determinadas por la nanoindentacién debido a su
capacidad de proveer una estimacién razonable del médulo de elasticidad y la dureza
en una escala micro y nanométrica [1]. Sin embargo, introducir un nanoindentador en
la superficie del material estudiado produce un complejo estado de tensiones,
especialmente en materiales anisotropos, lo cual vuelve desafiante la determinacion de
parametros del material, tal como la tensién de fluencia. Una buena opcion para
estudiar el comportamiento mecanico son los experimentos de compresién de
micropilares.

Los experimentos de compresidon de micropilares permiten estudiar el comportamiento
mecdanico de los materiales en un estado nominalmente homogéneo de tensiones [2].
El interés por comprender las propiedades mecanicas en una pequefia escala ha crecido
a raiz de que se han observado y reportado en numerosos trabajos, que el
comportamiento plastico puede diferir significativamente en especimenes micro y
nanométricos debido al efecto intrinseco de la microestructura y al efecto extrinseco de
tamafio, denominado size effect [3], [4].

Otra posibilidad que brindan estos experimentos es llevar a cabo una caracterizacién
eléctrica del pilar, en otras palabras, analizar el cambio de las propiedades eléctricas del
pilar durante la deformacién plastica. Sin embargo, altos valores de corriente durante la
caracterizacidn pueden elevar la temperatura a través del pilar y cambiar las condiciones
del experimento. Debido a esto, es apropiado realizar consideraciones tedricas respecto
a los fendmenos implicados y efectos adicionales durante la caracterizacién eléctrica,
con motivo de minimizar sus influencias y obtener una caracterizacion satisfactoria. El
modelado numérico por el método de elementos finitos es una buena opcion para
comprender caracteristicas fisicas sobre la deformaciéon y el comportamiento
termoeléctrico de los micropilares en sistemas multicapas.

Actualmente se ha publicado un gran numero de trabajos en donde se analiza el
comportamiento mecanico de los micropilares, tanto en materiales masivos como en
recubrimientos y sistemas multicapas. Por otro lado, aun existe una brecha en el estudio
de las propiedades eléctricas de estos, por lo que resulta interesante profundizar el
conocimiento cientifico en este tema.
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1.2.Objetivos

En este proyecto se plantean los siguientes objetivos:

e Desarrollar un modelo empleando el método de elementos finitos con objeto
de sugerir parametros dptimos para obtener una correcta caracterizacién
sobre los cambios de las propiedades eléctricas durante los experimentos de
compresion in-situ.

® Proveer un procedimiento para la interpretacién de los datos medidos
usando el conocimiento obtenido de las simulaciones con un software.

1.3. Alcance

Se estudiaron los diferentes fenémenos fisicos involucrados durante la deformacion
plastica de micropilares en un sistema multicapas empleando el método de elementos
finitos. Especificamente se analizd el calentamiento por efecto Joule, Efecto Seebeck y
resistencia eléctrica de contacto.

Se analizé la influencia de estos fendmenos en los experimentos para sugerir un material
apropiado para el indentador, dimensiones de los micropilares, y condiciones
experimentales del ensayo.

Con respecto al sistema estudiado, solo se utilizé un sistema multicapas binario de Ni/Al.
Se llevé a cabo un analisis paramétrico donde se consideraron diferentes didmetros,
alturas y espesores de capas, con un solo angulo de cono. La influencia de
desalineaciones entre el indentador y el micropilar no fueron contempladas.

1.4. Metodologia general

En la primera instancia, se llevd a cabo una revisidn bibliografica en revistas cientificas
para conocer el estado del arte del tema y profundizar el conocimiento para transferirlos
al modelo del experimento.

Luego, se realizaron simulaciones numéricas empleando un modelo axisimétrico en 2D.
Las simulaciones se llevaron a cabo empleando el software comercial COMSOL
Multiphysics®.

El estudio se desarrolld en un sistema de multicapas de Ni/Al, variando el espesor y
cantidad de capas, sobre un contraelectrodo de niquel, una intercapa de SisNs y
depositados en un sustrato de Silicio. Para el indentador, se utilizd diamante y tungsteno
para analizar el comportamiento mecdnico y eléctrico. Ademads, se consideraron
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diferentes diametros y espesores de capa conservando solo una relacién de aspecto (£).
Con respecto a la caracterizacién eléctrica, se emplearon diferentes valores de corriente
en el orden de los pA.

Especificamente, se estudio la influencia del calentamiento por efecto Joule, el efecto
Seebeck, la resistencia eléctrica de contacto y la deformacion pldstica. Los efectos se
estudiaron separadamente, uno por uno. Luego, una vez comprendida la influencia de
cada uno de ellos en los especimenes, se realizd una combinacion de todos los efectos
en el modelo final a fin de realizar las sugerencias adecuadas en la configuracion
experimental.
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2.Marco teorico y estado del arte

En este capitulo, se presenta un breve panorama sobre las bases de este proyecto, desde
el analisis por el método de elementos finitos y los fendmenos fisicos estudiados, hasta
los métodos de deposicion de recubrimientos y las técnicas para el estudio de las
propiedades mecdnicas y eléctricas de estos. Por ultimo, se presenta una revisién de los
antecedentes en la investigacion acerca de la compresion de micropilares en articulos
publicados en revistas cientificas.

2.1.Modelado computacional multifisico

Las simulaciones computacionales se han convertido en una parte esencial en la micro
y nanotecnologia como una herramienta adicional para cientificos e ingenieros, con el
objetivo de realizar estimaciones y disefios previos a los experimentos y luego
contrastarlos con los resultados.

Los problemas multifisicos se encuentran usualmente cuando el comportamiento de un
sistema es afectado por diversos fendmenos fisicos. La interaccién entre estos
fenédmenos genera un comportamiento completamente diferente que el que se
obtendria si cada fendmeno fisico se tratara separado de los demas. El estudio de los
sistemas multifisicos se ha convertido en un campo ampliamente estudiando y se
atraido la atencidn de investigadores de diferentes areas.

Mecanica

Acustica
estructural

Transferencia Flujo de
de calor fluidos

Modelado Reacciones

Campos E-M I cci
Multifisico quimicas

Fig. 1: Modelado multifisico

Esta clase de problemas estdn regidos por sistemas de ecuaciones en derivadas
parciales, por lo que usualmente se implementan métodos numéricos para resolverlos,
tal como el método de los elementos finitos [5].
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2.1.1. Método de los elementos finitos

El método de los elementos finitos (cominmente llamado FEM o FEA — Finite Element
Method/Analysis) se ha establecido como una herramienta de gran importancia en la
ingenieria, ya que permite abordar problemas que hace algunas décadas eran
practicamente imposibles de resolver con los métodos matemadticos tradicionales. Este
es un método numérico que permite desarrollar un modelo matematico aproximado de
un sistema concreto, como paso previo al prototipo de un producto y el consecuente
ensayo en la ingenieria, o para validar, comprender o predecir resultados
experimentales en el campo de la investigacion.

En principio, el analisis por FEM permite resolver problemas de frontera gobernados por
ecuaciones diferenciales ordinarias o parciales, reemplazando el problema diferencial
por uno algebraico aproximado, representando dominios con geometrias complejas en
una coleccion de subdominios con geometria mas simple (Fig. 2), denominadas
elementos finitos [6]. Cada elemento finito (), es tratado como un dominio
independiente (dominio hace referencia a la regién geométrica sobre la cual se resuelve
la ecuacion).

Las propiedades de los materiales y las ecuaciones constitutivas, es decir, las leyes que
rigen el fendmeno fisico (por ejemplo: Ley de Hooke para mecanica del sélido), son
consideradas sobre estos elementos y expresadas en término de los valores
desconocidos en las fronteras de estos.

Frontera
dll

Dominio
0

Dominio
0
““h

Fig. 2: Representacion de un dominio en 2D discretizado en tridngulos y cuadrildteros [6]

La discretizacion del dominio completo en elementos finitos es claramente una
aproximacion, es decir que el dominio de los elementos ensamblados () no coincide
completamente con el dominio original £}, lo cual introduce un error en el modelado,
por lo que, en principio, cuanto mas pequefos sean los elementos y el dominio
ensamblado de los elementos se asemeje mas al dominio original, la solucién tendrd un
mayor nivel de exactitud.
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2.1.2. COMSOL Multiphysics

En este proyecto se empled el software comercial COMSOL Multiphysics®. Esta
plataforma emplea el método de los elementos finitos para la resolucion de problemas
fisicos donde existe el acoplamiento de diferentes fendmenos.

Lo E— O X ]

a &

Calcular Study Agreger  Displacement Agregargrupo  Windows Reiniciar el
Te etudo | (mbd)-  grfico- B -

Table 3 Estado del célclo Registro -1

Qa@éE v byl BeEeEER ®dRYS EEE-> fea@ a

13468 | 16268

Fig. 3: Interfaz grdfica de COMSOL

COMSOL es utilizado ampliamente en el ambito académico debido a su capacidad de
realizar estudios complejos donde interaccionan diferentes fendmenos fisicos
(electromagnetismo, transferencia de calor, acustica, electroquimica, éptica, mecdanica
de sélidos, dindmica de fluidos, plasma, radiofrecuencia, etc.). También permite una
extensa gama de estudios posibles, tal como estudios en estado estable, en el dominio
del tiempo, en el dominio de la frecuencia, frecuencias naturales, etc.

La interfaz gréfica de usuario (GUI — Graphical User Interface) permite disminuir
considerablemente el tiempo de aprendizaje requerido para utilizar eficientemente el
software. Este punto resulta beneficioso en comparacidn a otros programas
comerciales, donde la interfaz puede llegar a resultar confusa, tendiendo a aumentar
considerablemente el tiempo de aprendizaje. El Workflow y la secuencia de operaciones
en COMSOL son altamente intuitivos y faciles de recordar.

. . Definir
Definir Seleccionar ,
, . fenémenos
Geometria Materiales ..
fisicos
Plot/Gréficos Simulacién Mallado

Fig. 4: Workflow en COMSOL
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El software posee una variedad de mddulos e interfases que permiten modelar un
amplio espectro de fendmenos fisicos.

. Mecdnica estructural Fluid Flow & Heat . . . .
Electromagnetismo P Chemical Engineering Interfacing
& acustica Transfer

* AC/DC * Mecanica de sélidos ¢ CFD * Reacciones quimicas o LiveLink(TM)
*RF * MEMS ¢ Microfluidica ¢ Baterias & celdas de o File Import for CATIA
e Plasma o AcUstica * Flujo molecular combustible V5
« Semiconductores e Transferencia de * Electrodeposicién ¢ CAD Import module
calor e Corrosion ® ECAD Import module
 Electroquimica * Design module

Fig. 5: Mddulos e interfases de COMSOL

Estas caracteristicas arrojan ciertas ventajas respecto a otras plataformas de simulacion:

e Andlisis multifisico en un entorno comun y en simultaneo

e Posibilidad de acoplar simultdaneamente otros softwares como MATLAB,
SolidWorks, Inventor o Excel con la interfaz de LiveLink™

e Se emplea extensivamente en el ambiente académico (existen congresos
organizados por la empresa en varias ciudades donde se presentan trabajos
donde se utilizé exclusivamente COMSOL Multiphysics)

Las interfases de LiveLink™ permiten acoplar en simultaneo diversos programas que
completar las funciones que brinda COMSOL. Por ejemplo, la opciéon de acoplar
Inventor® o SolidWorks® resulta especialmente atractiva en caso de trabajar con
geometrias complejas o ensambles de piezas. Si bien COMSOL tiene una interfaz propia
para realizar el proceso de modelado geométrico, no resulta eficiente al momento de
dibujar o definir la geometria de un modelo. Ademads de acoplar ambos programas en
simultaneo, es posible importar la geometria desde otros programas de CAD mediante
la interfaz de CAD Import.

COMSOL también ofrece una gran cantidad de funciones para analizar los resultados de
las simulaciones, tal como la visualizacién de graficos en 1D, sin embargo, resulta
conveniente exportar estos resultados para luego ser procesados por otro software de
analisis de datos mas potente y sacar mayor provecho a estos.

En este proyecto, se utilizé COMSOL Multiphysics 5.3 y las simulaciones se llevaron a
cabo en una PC con Windows 7 Professional, procesador Intel® Core™ i7-3930K 3.2 GHz
y 32 GB de memoria RAM.

2.1.3. Fendmenos fisicos

A continuacidn, se describen los diferentes efectos y fendmenos fisicos estudiados en
el presente proyecto.

2.1.3.1. Relacidn de Hall-Petch y Ecuacion de Ramberg-Osgood
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La Relacién de Hall-Petch es ecuacidon empirica que relaciona el tamafo de grano de un
material policristalino con su resistencia mecdnica [7], [8]. Bdsicamente, La ecuacién
expresa que cuando el tamano de grano del material disminuye, su resistencia aumenta.

oy =0, +k-d% Ec. 1

Donde g, es la tensidn de friccidon entre los granos del material, k es la pendiente de
Hall-Petch y d es el tamafio del grano.

Para el caso de sistemas multicapas donde el espesor individual de las capas se
encuentra en un determinado rango, se puede considerar d = h [9]-[11] donde h es el
espesor del recubrimiento o capa considerada. Reescribiendo la relacién de H-P en la Ec.
2 es posible obtener una aproximacion de la tension de fluencia gy, de la capa en funcion
de su espesor.

oy =0, +k-h7"° Ec.2

La aproximacion considerada es valida en un rango de espesores, donde la deformacion
se caracteriza por la acumulacién de dislocaciones (Fig. 6).

Interface Crossing

A
B \\< h
Ny
N\
(\
X
o # f(h) Deformation involves glide
B h|of single dislocations
confined to individual layers
A dklocn(loD
bowing
£
< In(h/b)
€ | / 0% * h
£ I h Y
N 1
1
B ! Few nm A dislocation
|toafew | — Yo e
1
: tons of nm 1 Sub-microns Deformation assisted
1 : to microns by mechanical advantage
1

of dislocation pile-ups

Layer thickness 12
oxh™™

Fig. 6: Mecanismos de deformacion en sistemas multicapas para diferentes escalas. Grdfico tomado de
la Ref. [10]

A partir de los valores obtenidos de la ecuacién de H-P, mediante la ecuacién de
Ramberg-Osgood es posible aproximar la relacién entre la tensién y deformacion de un
material mediante determinados parametros [12]. Esta relacion resulta especialmente
util para describir el comportamiento elastoplastico en metales. La ecuacion (3) se
compone de dos términos, el primero que describe la parte eldstica de la deformacion,
mientras que el segundo término describe la parte plastica.
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o o \"
e=£el+ep,=E+sref- Orey Ec. 3
re

donde E es el médulo elastico y n es la constante de Ramberg-Osgood. El valor de &,.¢
corresponde a un offset del 0,2% para la tensién de fluencia [13], por lo que la ecuacién
se puede reescribir como:

o a\"
e=—=+40,002- (—) Ec. 4
E oy

Donde g, corresponde a la tension de fluencia para una deformacién & del 0.2%. La
constante de R-O (n), se determina por la Ec. 5 y es caracteristica de cada material.

in (53

n=-— —-;c
ln<%> Ec.5
Oy

donde g, y gy, son la tension maxima y de fluencia, respectivamente, y &, es el valor
de deformacion para la tension maxima. Los valores de &, se calculan como:

&us = 100 - (emax - %) Ec. 6

La Fig. 7 muestra un esquema de la curva de tensién-deformacién que se obtendria
mediante la Ec. 4.

us 8
Fig. 7: Curva tension-deformacion (o-€) mediante ecuacion de Ramberg-Osgood

() G s e e e e e e e e e e e e

£ = 0,002

2.1.3.2. Calentamiento por efecto Joule

También llamado calentamiento resistivo u 6hmico, el calentamiento por efecto Joule
describe el proceso en donde la energia contenida en la corriente eléctrica se transforma
en calor cuando circula a través de un conductor. La siguiente ecuacion describe este
fendmeno en su forma diferencial.
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dP

—=].E Ec.7
av /

Donde | es la densidad de corriente eléctrica que atraviesa el conductor, E es el campo

o dp . .
eléctricoy 2y €S el valor de potencia por unidad de volumen.

Si el conductor eléctrico posee una conductividad o = —, donde p es la resistividad

D |

eléctrica, y teniendo en cuenta la ley de Ohm (/] = ¢E), la ecuacién Ec. 7 se puede
reescribir como:

p 2

d_ =]_ Ec. 8
dv o

Si bien este efecto no es deseado en determinadas situaciones, pues disipa energia,

histéricamente se ha sabido aprovechar este comportamiento para diferentes

aplicaciones.
2.1.3.3. Resistencia eléctrica de contacto

En la microescala, todas las superficies sélidas poseen determinada rugosidad superficial
compuesta por picos y valles, las cuales poseen diferentes alturas, separaciones y demas
caracteristicas geométricas que dependen del material y el proceso de generacion de la
superficie.

El contacto entre la superficie de dos cuerpos se produce en puntos discretos debido a
las asperezas de ambas partes (Fig. 8). En consecuencia, la verdadera area de contacto
es sblo una pequeiia fraccidn del drea nominal de contacto. Ademas, si las superficies
en cuestidn estan sometidas a un contacto eléctrico, las lineas del flujo de corriente
eléctrica se distorsionan en la regidn de la interfaz de contacto cuando atraviesan estos
puntos de contacto debidos a la rugosidad. El comportamiento descripto se traduce en
una elevacién de la resistencia eléctrica.

Superficie A

Interfaz

N (KA

Superficie B

Flujo de corriente eléctrica
Fig. 8: Esquema de una interfaz de contacto eléctrico. Grdfico tomado de la Ref. [14]
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Si los puntos de contacto se asumen circulares, la resistencia de contacto para un punto
individual viene dado por la Ec. 9 [14].

RC = Ec.9

P
2-a
Donde a es el radio del punto de contacto y p es valor de resistividad promedio entre
las resistividades de los materiales que entran en contacto.

_ Patprs
2

Ec. 10

Para el caso de un gran numero de puntos de contacto, una buena aproximacién es la
ecuacion propuesta por Greenwood [15], en donde la resistencia de contacto esta dada
por:

1 1
R. = ( ) Ec. 11
¢ p 2Na+2aH ¢

Donde N es la cantidad de puntos de contacto, ay el radio de Holm (radio del clister de
puntos de contacto) y a es el radio promedio definido como:

a;

a= — Ec. 12
N

donde a; es el radio de i — ésimo punto de contacto.

La Fig. 9 muestra un conjunto o cluster de puntos de contacto, en donde el circulo
exterior representa la superficie aparente de contacto, mientras que el circulo
sombreado interior representa el area real de contacto que conformarian los puntos.

Fig. 9: Cluster de puntos de contacto con drea aparente y con drea real de contacto. Grdfico tomado de
la Ref. [15]

Como el area real de contacto es considerablemente menor que el drea aparente de
contacto, las regiones o puntos de contactos estan sometidos a presiones similares a las
resistencias de los materiales en contacto. En otras palabras, el area real de contacto
esta controlada por la deformacion plastica de los picos de la rugosidad superficial [16].
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Bajo esta suposicion, el drea de contacto A, esta relacionada con la fuerza aplicada
F [N] y con la dureza H [N/m?] del material mas blando de los considerados en el
sistema.

F=A; H Ec. 13

Esta expresion permite independizar el area real de contacto del drea aparente, ya que
A, depende exclusivamente de F y de las durezas de los materiales involucrados en el
contacto eléctrico.

Si las superficies poseen un gran nimero de puntos distribuidos de un radio de Holm «,
la resistencia de contacto puede aproximarse como:

Ec. 14

SiAc = m- aZ yteniendo en consideracion la Ec. 13, la resistencia eléctrica de contacto
puede ser expresada como:

Ec. 15

Segun esta expresion, el valor de la resistencia, ademas de la inversa de la raiz cuadrada
de la fuerza, depende de las propiedades mecanicas y eléctricas del sistema.

2.1.3.4. Efecto Seebeck

El efecto Seebeck describe la transformacion de la energia térmica en energia eléctrica
en una union bimetdlica. Teniendo en cuenta el circuito que se observa en la Fig. 10, si
se aplica calor en la unién formada por dos conductores de metales diferentes
produciendo una temperatura T2 > Ti, en los otros dos extremos que se encuentran a
una temperatura inferior, se generara una diferencia de potencial AU.

Metal A
T
—® —3

v

Y
Metal B T

Fig. 10: Esquema de circuito termoeléctrico

Los valores de voltaje producidos por efecto Seebeck suelen ser algunos pV por cada
grado Kelvin de diferencia de temperatura en la union bimetalica. Esta variacidn esta
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definida por el coeficiente de Seebeck S [%] Este coeficiente es muy bajo para metales

y mucho mayor en semiconductores.

AU

_ Ec. 16
AT

S =

El efecto inverso a Seebeck, denominado Efecto Peltier, consiste en que, si una corriente
eléctrica circula a través de un circuito bimetdlico, en una de las uniones se producira
una temperatura mayor a la de la otra unidn. Si se invierte el sentido de la corriente, la
temperatura de las uniones se invertira también.

Metal A + o - Metal A

Metal B
Fig. 11: Esquema del efecto Peltier

El calor liberado por efecto Peltier en la unidn bimetalica, es proporcional a la corriente
eléctrica que circula y de una constante, la cual es una propiedad intrinseca del material:

Qpe = PI Ec. 17

Donde [ es la corriente que circula a través de la unién bimetélica y P [V] es el
coeficiente de Peltier, cuya expresién viene dada por la Ec. 18.

P =S8T Ec. 18

Esta ecuacidn explica la relacion entre ambos efectos, donde el coeficiente de Peltier se
_— - v
expresa en términos del coeficiente de Seebeck S [E] y la temperatura T [K]. Ambos

efectos descriptos son mecanismos opuestos y termodindmicamente reversibles.

2.1.4. Modelos matematicos

En este apartado, se presentan los modelos matematicos que resuelven los médulos de
COMSOL Multiphysics®. Un modelo matematico de un sistema consiste en una o varias
ecuaciones diferenciales junto con las condiciones iniciales y de frontera, que describen
el comportamiento de este. Las condiciones de frontera imponen una condicién en la
solucién y sobre una parte del dominio, tal como las superficies, bordes o puntos. Es
posible utilizar diferentes condiciones de fronteras para un mismo modelo. Con
respecto a las condiciones iniciales, éstas definen el estado del sistema al comienzo de
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un evento temporal. A continuacion, se explican las ecuaciones empleadas para resolver
el problema presentado en este proyecto.

2.1.4.1. Mecanica de sélidos

Para describir el comportamiento mecanico en la interfaz de Solid Mechanics [17], se
hace uso de tres ecuaciones: una ecuaciéon de equilibrio, una ecuacidn constitutiva que
relacione las tensiones y deformaciones, y una ecuacidon compatibilidad que relacione
los desplazamientos con las deformaciones [18].

La primera ecuacién es la segunda ley de Newton, escrita en términos del tensor de
tensiones de Cauchy:

0%u

Jat
Donde § es la densidad, u es el desplazamiento, o es el tensor de tensiones de Cauchy
y Fy, es la fuerza por unidad de volumen. En el caso de un analisis en estado estacionario,
el miembro de la izquierda es igual a cero.

0=V-0+Fy, Ec. 20

Luego, la ecuacién constitutiva que relaciona el tensor de tensiones o con las
deformaciones € es la Ley de Hooke general:

o=2C:¢ Ec. 21

Donde C es el tensor de es el tensor de elasticidad. Los modelos de material del software
calculan las tensiones en base a la deformacion eldstica (&,;). El tensor de deformaciones
elasticas se obtiene de extraer las deformaciones ineldsticas de la deformacion total de
los desplazamientos, tal como las deformaciones plasticas.

Eel = € — Einel Ec. 22

Por ultimo, la siguiente ecuacién es la que permite relacionar los desplazamientos con
las deformaciones.

e==[(Vuw)T + Vu + (Vu)"Vu] Ec. 23

N| =

2.1.4.2. Corrientes eléctricas

La ecuacion que describe el fendmeno eléctrico en la interfaz de Electric Currents [19]
es la Ley de Ohm, en este caso, la Ec. 24 presenta su forma general.
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J=0E+], Ec. 24

Donde J 2| es la densidad de corriente, E [V] es el campo eléctrico, o 2| es la
m?2 m

- — A . . e
conductividad eléctrica y J, [ﬁ] es una densidad de corriente externa. Este ultimo

término no contribuye a las pérdidas por calentamiento por efecto Joule debido a que
no posee un campo eléctrico asociado. Luego, como el campo eléctrico E' y la fuente de
corriente @ son igual a:

E=-VU Ec. 25
v-J=0Q; Ec. 26

La ecuacion en estado estable de la conservacion de la corriente eléctrica se puede
escribir de la siguiente forma:

—V-(aU+].) =Q; Ec. 27

2.1.4.3. Transferencia de calor

La interfaz de Heat Transfer in Solids [20] resuelve la siguiente ecuacién basada en el
primer principio de la termodinamica:

pCu-VT +V-q=0Q Ec. 28

k . e .
Donde p [—g] es la densidad, C. [L] es el calor especifico a presidon constante, u [ﬂ]
m3 P lkgk s
. w .
el campo de velocidades, T [K] es la temperatura absoluta, q [—2] es el flujo de calor
m

por conduccion y Q [F] es un término que considera fuentes adicionales de calor.
Luego, el calor por conduccién viene dado por la ley de Fourier (Ec. 29) donde el

coeficiente de proporcionalidad, k [ﬁ] es la conductividad térmica.

q = —kVT Ec. 29

2.1.4.4. Efecto termoeléctrico

La interfaz de Thermoelectric Effect [20] implementa el fendmeno termoeléctrico, el cual
convierte directamente la diferencia de temperatura en una diferencia de potencial
eléctrico o viceversa y los asocia con los interfaces de Electric Currents y Heat Transfer
in Solids.
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Como se explicé anteriormente, el efecto termoeléctrico viene dado por los efectos de
Seebeck, Peltier y Thomson. En el caso del efecto Seebeck, éste describe la conversién
del gradiente de temperatura en una corriente eléctrica, por lo que la contribucién del
efecto Seebeck se define como una contribucion de corriente. Entonces, por ley de Ohm
(Ec. 24) y efecto Seebeck (Ec. 16), resulta:

Jse = —aSVT Ec. 30

Esta relacion se introduce en la transferencia de calor por conduccién (Ec. 29) que,
cuando se modela el efecto termoeléctrico, resulta siguiente expresion:

q =—kVT + PJ Ec. 31

Donde el segundo término del miembro izquierdo de la ecuacién anterior representa el
calor producido por efecto Peltier.

Luego, la densidad de corriente resulta igual a:
J=—-0(VV + SVT) Ec. 32

Finalmente, estas expresiones entran en juego en las ecuaciones de la conservacion de
la corriente y de la energia (Ec. 26 y Ec. 28).

2.1.4.5. Fuente de calor electromagnético

Partiendo de la Ec. 28 y Ec. 31, se obtiene la siguiente expresidn que rige el fendmeno
de transferencia de calor para el acoplamiento de los fendmenos térmicos y eléctricos:

pCyu-VT =V - (kVT + P]) + Q. Ec. 33

Donde el segundo término del miembro de la izquierda representa el calor producido
por efecto Joule, segun la siguiente expresion:

Q.=]E Ec. 34

La interfaz de Joule Heating [21] modela el calentamiento resistivo combinando los
maodulos de Electric Currents y Heat Transfer in Solids. El modulo de Electric Currents
modela campos eléctricos, corrientes y distribuciones de potencial en medios
conductores y resuelve una ecuacion de conservacién de la corriente basada en la ley
de Ohm usando un potencial eléctrico escalar como variable dependiente. Luego la
interfaz de Heat transfer in Solids provee el modelado de transferencia de calor por
conduccidn, conveccion y radiacidn. La ecuacién de temperatura definida en dominios
sélidos corresponde a la forma diferencial de la ley de Fourier que, ademas, puede
contener contribuciones adicionales, como es el caso del calentamiento por efecto
Joule.
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2.2.Recubrimientos finos y sistemas multicapas

La tecnologia de los recubrimientos finos ha logrado un impacto inigualable en casi
todos los campos de la industria, desde la industria aeroespacial, mecdnica, dptica,
alimenticia hasta biomédica, e incluso el uso de recubrimientos finos con fines
decorativos. En una de las areas donde ha tenido mayores avances es en la
microelectrénica. La posibilidad de depositar capas finas de metales o materiales
semiconductores permitio el desarrollo de los circuitos integrados, microprocesadores
y diversos dispositivos electrénicos.

Los recubrimientos se utilizan para mejorar las propiedades superficiales de los sélidos
pues, con tan solo algunos nanémetros o micrémetros de un nuevo material en la
superficie del sustrato, es posible lograr propiedades o funciones que de otra manera
serian inalcanzables. Especialmente, los sistemas multicapas han recibido gran atencion
en los ultimos afios. Estos estan formados por el apilamiento periédico de dos o mas
capas de materiales diferentes con espesores generalmente, por debajo de los 100 nm
y un espesor total de unos cuantos um.

200 nm

Fig. 12: Imagen TEM de la seccién transversal de un sistema multicapas de Ni/Al con periodo bicapa de 30 nm.
Grdfico tomado de la Ref. [22]

Si bien los recubrimientos finos y las tecnologias que permiten su fabricacién llevan en
el mercado y en el dmbito académico mas de 70 afios, aln se siguen investigando y
desarrollando diferentes aspectos y aplicaciones de esta tecnologia.

2.2.1. Métodos de fabricacion

La deposicidn de recubrimientos finos puede ser llevada a cabo por varias técnicas y
métodos, sin embargo, los sistemas que se estudian en este proyecto se basan en films
depositados por el principio de deposicion fisica en fase de vapor (PVD - Physical Vapor
Deposition).
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La deposicion fisica en fase de vapor emplea efectos fisicos, tal como la evaporacion o
el bombardeo idnico (sputtering) para fabricar capas delgadas de un metal puro o un
compuesto en la superficie de un sustrato [23]. En la evaporacidn, los dtomos son
extraidos del material a depositar de forma térmica o utilizando un arco eléctrico y luego
estos se condensan en la superficie del sustrato formando asi el recubrimiento. En
cambio, en el sputtering las especies activas son extraidas del target o blanco (material
a depositar) como consecuencia del impacto de iones energéticos.

Los procesos de deposicidon por sputtering pueden clasificarse en cuatro categorias: DC
(Corriente Directa), RF (Radiofrecuencia), Magnetron y Reactivo. Sin embargo, existen
variantes de cada categoria y combinaciones de los métodos, tal como el DC Magnetron
Sputtering.

La Fig. 13 presenta un esquema de un sistema de DC Sputtering. Dentro de la cdmara de
vacio se encuentra el target conectado al catodo. El cdtodo, a su vez, es conectado a la
terminal negativa de la fuente de DC. El sustrato por recubrir se ubica en el dnodo a un
potencial positivo.

Recipient Load resistor

—

Cathode

\\\§

AR R IR R RN RN RN NN NN NRNNENY

Target

Power

supply
Gas inlet Plasma +

Substrate

Anode

Vacuum pump

Fig. 13: Esquema de un sistema de DC Sputtering. Grdfico tomado de la Ref. [24]

Para comenzar el proceso de sputtering, la bomba genera una condicion de alto vacio
en la cdmara del equipo con el objetivo de extraer los gases e impurezas que puedan
estar presente dentro de la misma. Si se desea depositar un recubrimiento de un metal
puro, se ingresa un gas inerte (generalmente argdn) por la entrada de gases. En caso de
buscar la deposicion de un material compuesto, se ingresan otro tipo de gases reactivos.
Por ejemplo, si se desea depositar una pelicula de TiN, se debe emplear un target de
titanio e ingresar gas nitrogeno. La presencia del gas permite iniciar y mantener la
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descarga eléctrica, es decir, una descarga de plasma tipo “glow”. Cuando se establece la
descarga eléctrica, comienza la deposicién del recubrimiento sobre el sustrato.

2.2.2. Aplicaciones
Los sistemas multicapas se caracterizan usualmente por tres caracteristicas:

e Material de cada capa
e Espesor
e Interfaz (coherente, semi-coherente, incoherente)

Dependiendo de estos factores, los sistemas pueden poseer diferentes propiedades.
Usualmente, presentan mejores propiedades mecanicas con respecto a sus
contrapartes masivas, principalmente debido a la gran densidad de interfaces y el
espesor nanométrico de las capas [25].

Las caracteristicas nombradas permiten a estos sistemas ser empleados en diferentes
aplicaciones en la ingenieria. La siguiente tabla resume algunas aplicaciones para
diferentes tipos de sistemas dependiendo de su tipo y material.

Tipo Sistema Aplicaciones
Cu/Nb, Cu/W Resistencia a la radiacién
Co/Cu Transductores y sensores magnéticos
Metal/metal Mo/Si Sistemas de EUVL (litografia ultravioleta extrema)
Nb/Ge Superconductores
Au/Cu Interconectores en circuitos integrados
Ni/Al Resistencia al desgaste
Cu/CuNb, Cu/CuTa
Metal/metal amorfo Cu/PdSi Materiales estructurales
Cu/Cu-Zr
Ti/Tin Recubrimientos protectores
Cr/CrNy Recubrimientos resistentes al desgaste
Metal/ceramico Cr/CrOy Multicapas absorbedor solar
Cu/SiO2 Interconectores
W/TiN Recubrimientos super duros
TiN/CrN

Barreras térmicas

(. . TiN/ZrAIN . . L
Ceramico/ceramico TiN/AIN Recubrimientos resistentes a la corrosion
TiN/VN Recubrimientos super duros

Tabla 1: Aplicaciones de sistemas multicapas [26], [27]

2.3. Micromecanica

La micromecdnica se ha convertido en una parte indispensable en las bases tedricas de
diferentes campos, como la nanotecnologia o la biotecnologia. Particularmente, en el
area de la mecanica ha sido utilizado para comprender diferentes aspectos de las
propiedades de los materiales en la micro y nanoescala.
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La caracterizacion mecdnica en esta escala permite obtener informacién del material,
tal como la dureza, el médulo eldstico, tensién de fluencia y demads caracteristicas
deformando el material en esta escala. La muestra puede ser macroscépica e imprimir
la deformacidén en una regién confinada con dimensiones del orden de los micrémetros
o incluso menor, o que el espécimen sea en si micrométrico.

En cualquiera de estos dos casos, la respuesta observada sera diferente de la conocida
en escalas mayores, y el mecanismo de deformacidn observado estara relacionado a las
propiedades del material en la micro- y nanoescala.

2.3.1. Micro y nanofabricacién

La micro- y nano fabricacion es uno de los mds importantes desarrollos en el
procesamiento de materiales de los ultimos afios. Su invencién e implementacién,
significd el comienzo de nuevos campos de investigacion en la ciencia de materiales.

Diferentes Tecnologias como las MEMS/NEMS (Micro- and Nanoelectromechanical
Sistema) han surgido en base al desarrollo de avanzadas técnicas de deposicion, etching
y litografia. Ademas, estas técnicas o procesos han permitido a los investigadores
estudiar nuevos aspectos en las propiedades de los materiales en escalas mas pequefias.

Una de las tecnologias mas utilizadas para utilizadas para la fabricacién de muestras
micromeétricas para el estudio de las propiedades de los materiales, es el FIB (Focused
lon Beam) Milling, que es como un maquinado y pulido usando un haz de iones
focalizado dentro de un microscopio electrdénico. Si bien el FIB es ampliamente utilizado
en la investigaciéon de materiales, recientemente se han desarrollado métodos que
permiten fabricar pequefias y complejas estructuras en este equipo de manera
relativamente sencilla y muy precisa.

Fig. 14: Micromanipulador Kleindiek

Ademas, la integracion de poderosas y modernas técnicas de caracterizacidn, tal como
micro/nanomanipuladores y posicionadores piezoeléctricos de alta precisién, han
permitido que las muestras puedan ser manipuladas, mecanizadas, excitadas mecanica
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o eléctricamente y también se puede variar la temperatura dentro de la cdmara del
microscopio en un ambiente de alto vacio.

El concepto basico del FIB es similar al del SEM (Scanning Electron Microscope). En lugar
de utilizar un haz de electrones para generar imagenes, el FIB utiliza iones de Galio,
Helio, Xeon, etc. para remover material y pulir. Los iones Ga* son acelerados en un rango
de 0,5-50 KeV y enfocados mediante lentes electrostaticos. De esta forma se controla la
densidad de corriente, la cual puede variar desde algunos pA hasta nA, y, por lo tanto,
el didmetro del haz de iones. Otra ventaja que poseen los sistemas FIB-SEM, es realizar
una deposicion de recubrimientos de metales (como Pt o Au) asistida por iones. Esto
resulta de utilidad cuando se quiere proteger regiones de la muestra de interacciones
con los iones o en el caso de querer observar una muestra no conductora con el SEM, se
puede depositar una capa de algunos nm en la superficie para volverla conductora y
observarla sin mayores problemas.

Fig. 15: FIB-SEM Zeiss en Institut fiir Mikro- und Nanotechnologien de la TU lImenau

El creciente desarrollo e interés de estas técnicas permitieron estudiar nuevos aspectos
en el comportamiento mecanico de los materiales. La caracterizacion de las propiedades
mecanicas de un material en la microescala resulta de gran interés, debido a que los
mecanismos de deformacion son fuertemente afectados por las dimensiones de las
muestras.

Por ejemplo, algunas de las aplicaciones mas interesantes del FIB-SEM son la
preparacion de muestras micro y submicrométricas para realizar experimentos de
microcompresion o realizar cortes transversales a la superficie en una regién localizada
para observar la seccion transversal de un espécimen sin tener que seccionarlo. El
control preciso que provee el equipo sobre el haz de iones y la manipulacién de Ila
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muestra permite desarrollar estrategias complejas de maquinado o remocién de
material de forma tal, que provee un control preciso sobre la geometria de la muestra.

2.3.2. Técnicas de caracterizacion

A continuacién, se presenta una breve descripcién de las técnicas utilizadas para
caracterizar materiales en estas dimensiones.

2.3.2.1. Nanoindentacion

La nanoindentacidn es uno de los métodos mas comunes para estudiar la respuesta
mecanica de los recubrimientos finos y materiales masivos en general. El principal
objetivo de esta técnica es obtener el médulo elastico y la dureza del material estudiado
[28]. Para ello, el equipo aplica una carga (instrumentada y mas pequefia que un
microdurémetro) durante un determinado intervalo de tiempo en un indentador de
diamante en la superficie del material de estudio, mientras registra carga y penetracion,
generando una impronta producto de la deformacion plastica residual. Los valores de
los parametros de dureza y mdédulo eldstico son resultado de relacionar la medicién del
tamafio de la impronta con la curva de carga-desplazamiento. Esto provee una medida
del drea de contacto para una carga de indentador dada. En los experimentos de
nanoindentacion, el tamafio de la impronta suele ser de algunos pocos micrones, lo cual
vuelve complejo medirla directamente mediante técnicas dpticas. La profundidad de
penetracién en la superficie se mide en simultaneo a la aplicacidon de la carga y luego,
como es conocida la geometria del indentador, es posible determinar el area de
contacto. La impronta puede observarse mediante el microscopio. Existen diferentes
formas de indentadores, siendo el indentador Berkovich el mas utilizado en el estudio
de recubrimientos por nanoindentacion.

Fig. 16: Imagen SEM de una importa residual en silicio. Grdfico tomado de la Ref. [28]
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2.3.2.2. Compresion de micropilares

Una de las principales desventajas de los ensayos de nanoindentacién es que el material
se encuentra sujeto a un complejo estado de tensiones multiaxial, lo cual puede limitar
su aplicacidn. Los experimentos de microcompresion fueron desarrollados para superar
esta limitacion.

El método permite obtener de forma directa las curvas de tensién-deformacion en
materiales masivos y recubrimientos en la microescala en un estado de tensiones
uniaxial. Los experimentos se pueden realizar en equipos donde se fija la fuerza o el
desplazamiento y se obtiene la curva carga-desplazamiento. La fuerza se aplica en el

micropilar con un indentador con cara plana de diamante o tungsteno.

Fig. 17: Imdgenes SEM de un experimento de compresion en micropilares (Imdgenes: Hauke-Lars Honig)

La Fig. 17 muestra un experimento de compresidon de un micropilar fabricado en un
sistema multicapas de Au/Cu, depositados sobre un sustrato de Si monocristalino. En
estas imagenes se observa el antes (a) y después (b) del experimento. En la Fig. 17(c) se
muestra el indentador de tungsteno policristalino, en donde se aprecian los granos del
material.

La muestra se sujeta en el portamuestra y, cuando se inicia el proceso de deformacion,
se comienzan a registrar los valores de desplazamiento del indentador y en funcién de
la constante elastica del portamuestra, se calcula la fuerza aplicada. Esta clase de
experimentos se llevan a cabo in-situ, es decir, dentro del FIB-SEM donde fueron
mecanizados. Una vez obtenidos los datos de fuerza-desplazamiento, se calculan
facilmente las curvas de tensién-deformacidn de la muestra estudiada segun las Ec. 35
y Ec. 36.

E=— Ec. 35
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o=— Ec. 36

Donde L,y A, son la alturay drea inicial del pilar, u, es el desplazamiento o variacion
de la altura del pilar y F la reaccién o fuerza aplicada. Con este método, facilmente se
pueden obtener informacién caracteristica de los materiales, tal como el médulo de
elasticidad o la tension de fluencia, basados en un estado de tensiones simple.

Fig. 18: Esquema de un experimento de microcompresion. Grdfico tomado de la Ref. [29]

La parte mas problematica en los experimentos de microcompresion es su fabricacion.
En la actualidad, el FIB Milling [30], como se dijo anteriormente, es el método de
fabricacidn mas usual para los micropilares. Con esta técnica se pueden lograr didmetros
desde 100 nm hasta 20 um [31]. Otra posible opcién para la fabricacién de estos
especimenes es la fotolitografia. Sin embargo, la resolucidon de esta técnica puede
representar una limitacion para la fabricacion de muestras submicrométricas.

Fig. 19: Imdgenes SEM de un proceso de maquinado de un micropilar con FIB Milling. Grdfico tomado de
la Ref. [32]

Para llevar a cabo un andlisis satisfactorio mediante esta técnica, los micropilares se
deben adaptar a determinadas caracteristicas geométricas [29]. El radio de empalme
(unién entre el pilar y el sustrato), las relaciones de aspecto (altura/didmetro del
micropilar), el dngulo de cono (dngulo entre el eje de simetria del pilar y la generatriz) y
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las posibles desalineaciones entre el indentador y el pilar pueden afectar
dramdticamente el comportamiento mecdnico.

e Larelacién radio de empalme/radio de pilar debe encontrarse entre 0,2-0,5 para
reducir la concentracién de tensiones.

e Si el radio de empalme es demasiado grande (cercano al radio del pilar), el
endurecimiento por deformacion afecta significativamente a la exactitud del
experimento.

e Larelacion de aspecto recomendada varia entre 2 y 3.

e El dngulo de cono suele variar entre 2 y 5°. Valores mayores puede generar un
campo de deformaciones no uniforme, produciendo inexactitudes en la
determinacién de las caracteristicas mecanicas.

e Los desalineamientos pueden subestiman los valores del punto de fluencia o el
modulo elastico, cambiando la respuesta eldstica y plastica del material.

Ademas de la geometria, la deformacidn no uniforme de los pilares puede ocurrir por el
efecto de la orientacion cristalografica o por una estructura en capas [33], [34], ademas
del dafio producido por el haz de iones en la superficie del espécimen [35].

Para finalizar, vale la pena resaltar que experimentar en esta escala ofrece algunas
ventajas respecto a los experimentos en la macroescala o a la nanoindentacion, tal como
probar el efecto intrinseco de la microestructura o explorar el efecto extrinseco las
dimensiones de las muestras. Esta técnica ha demostrado un gran potencial,
extendiendo su estudio a una amplia gama de materiales, desde metales puros vy
aleaciones metalicas, hasta semiconductores, biomateriales y materiales
nanoestructurados.

2.4.Caracterizacion eléctrica
2.4.1. Método de las cuatro puntas

El método de las cuatro puntas, también conocido como método de Kelvin, permite
caracterizar eléctricamente recubrimientos finos de materiales conductores o
semiconductores [36]. La técnica emplea cuatro electrodos ubicados a una distancia
equidistante entre si. En la Fig. 20 se puede observar un esquema del método, en donde
los electrodos estan en contacto con la superficie y separados entre si por una distancia
S. El equipo inyecta una corriente I a través del electrodo 1 y 4, produciendo una
diferencia de potencial V medido por los electrodos 2 y 3.
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Fig. 20: Diagrama del método de las cuatro puntas.

El resultado de la medicidén es un valor de resistencia eléctrica que, multiplicado por el
espesor, permite conocer el valor de resistividad eléctrica del recubrimiento.

RS = - Ec. 37

Donde Rs es el valor de resistencia medido, h es el espesor del recubrimiento y p la
resistividad eléctrica.

Si bien las unidades que utiliza el método se corresponden con las utilizadas
normalmente en la medicion de resistividad eléctrica en materiales masivos, la realidad
es que el valor de resistividad obtenido representa la resistencia eléctrica en el sentido
transversal del material en lugar de la de un material masivo.

2.5.Revision de antecedentes

En el afio 2004, Uchic [2] propone el método de compresidon de micropilares para
estudiar el comportamiento mecdanico en una pequefia escala, donde reportd altos
valores de resistencia en micropilares de niquel maquinados por FIB Milling.

Esta técnica fue adoptada por numerosos grupos de investigacién de diferentes paises,
y han explorado diferentes aspectos de la plasticidad de una amplia gama de materiales
y estructuras. El interés por esta técnica se ve reflejada por el crecimiento en el nimero
de publicaciones, a pesar de ser una técnica relativamente joven. La Fig. 21 muestra un
analisis sobre el aumento de publicaciones sobre micropilares en Sciencedirect. El mismo
se realizo el 13/1/2020.
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Fig. 21: Andlisis de publicaciones sobre “micropillars” en Sciencedirect.

En la Tabla 2 se recopilan algunos de los materiales estudiados y sus estructuras
cristalinas o arquitecturas. En los primeros afios de crecimiento de esta técnica, el
estudio se concentré en materiales monocristalinos, explorando los efectos en
diferentes estructuras (FCC, BCC y HCP). En la ultima década, el interés se ha enfocado
en estudiar los efectos en sistemas nanoestructurados, tal como sistemas multicapas
(metal-metal y metal-ceramico) o en aleaciones con memoria de forma.

La siguiente tabla presenta algunos de los principales materiales y sistemas estudiados
empleando esta técnica.

Material Caracteristicas Referencia
Ni FCC monocristalino [2], [37]
Au FCC monocristalino [38]
Cu FCC monocristalino [39]
Al FCC monocristalino [40]
Al FCC bicristalino [41]

W, Nb, Tay Mo BCC monocristalino [42]
Mg HCP monocristalino [43]
Ti HCP monocristalino [44]
Ni Nanocristalino [45], [46]
Cu Nanocristalino [47]
NiFeGa Aleacién con memoria de (48]
forma (SMAs)
Cu/W Multicapa metal/metal [49]
Cu/Zr Multicapa metal/metal [50]
Cu/Fe Multicapa metal/metal [51], [52]
Al/Nb Multicapa metal/metal [53]
Al/SiC Multicapa metal/ceramico [34], [54]

Tabla 2: Materiales estudiados mediante compresion de micropilares
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Se ha demostrado ampliamente que, en una escala micro y submicrométrica, el tamafno
de las muestras (mas conocido como “size effect” [4]) afecta dramaticamente la
resistencia de los materiales, donde se ha observado aumentos considerables de las
tensiones de fluencia para un valor fijo de deformacidn, variando los diametros de los
pilares [38]. Usualmente, el didmetro de estos puede variar de algunos cientos de
nandmetros hasta 10 um.
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Fig. 22: Tension al 5% de deformacion vs. Didmetro del pilar para diferentes metales BCC
monocristalinos. Grdfico tomado de la Ref. [55]

El efecto extrinseco del didmetro de los pilares ha sido explorado en diferentes
microestructuras y materiales, definiendo la relacién o;, & ¢™"'S que relaciona el punto
de fluencia g, en materiales monocristalinos y el diametro del micropilar ¢ [56]. El
coeficiente ng varia en funcidn del material y su microestructura.

Estructura Coeficiente ng Referencias
FCC 0,61-0,97 (3], [57], [58]
HCP 0,44-0,64 (31, [43], [44]
BCC 0,21-0,48 [3], [42], [55], [59]

Tabla 3: Coeficientes ns para las diferentes estructuras cristalogrdficas

Estos coeficientes revelan que los micropilares en estructuras FCC presentan un mayor
incremento en la resistencia cuando disminuye el didmetro con respecto a las
estructuras HCP y BCC. Ademas, los micropilares cristalinos exhiben una respuesta
imprevisible en las curvas de tensién-deformacion. A lo largo del experimento, se
producen numerosas discontinuidades en la curva en la regidén plastica, indicando
mecanismos de deformacién esencialmente diferentes a los observados en el material
masivo [59]. En el rango submicrométrico, el modelo de Hall-Petch describe Ia
deformacion como consecuencia de los apilamientos de dislocacion que se forman en la
interfaz ("Dislocation pile-up-based Hall-Petch model"). Luego, en la escala de longitud
de unas pocas decenas de nandmetros, el mecanismo preponderante es el
deslizamiento de capas confinadas de dislocaciones simples (“CLS model” — Confined
layer slip model). Por ultimo, para espesores de capa de tan solo algunos nanémetros o
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menos, la resistencia mecdnica alcanza un pico, el cual se establece por la resistencia de
la interfaz a la transmision de una sola dislocacién (“Interface crossing”) [10], [60], [61].

D 242 nm

True stress (MPa)

300 D 868 nm

N L L N
0.00 0.03 0.06 0.09 0.12
True strain

Fig. 23: Nanopilar monocristalino de Nb con un diadmetro de 800nm. a) antes de la deformacion b) curvas
de tension-deformacion c) después de la deformacion. Grdfico tomado de la Ref. [59]

Si bien gran parte de la literatura estd enfocada en comprender el efecto de las
dimensiones en materiales monocristalinos, también se han observado cambios en la
resistencia debido al espesor en sistemas multicapas [50], donde la disminucién del
espesor esta relacionado con un aumento notorio en el punto de fluencia del micropilar.
Este comportamiento ha sido observado en diferentes sistemas nanoestructurados
sintetizados por PVD, definiendo dos limites de resistencia, cuando el periodo bicapa se
encuentra en el orden de los nandmetros [62].

Otro aspecto critico estudiado en la determinacion de las caracteristicas mecanicas ha
sido la configuracién geométrica del espécimen. Zhang [29] analiz6 mediante modelado
numérico diferentes condiciones donde establecié parametros recomendados para
llevar a cabo los experimentos y obtener resultados satisfactorios. Los parametros
definidos por Zhang fueron validados experimentalmente en diferentes materiales.
Milne [63] observd en pilares de Al los diferentes mecanismos de deformacién en
funcién de la relacion de aspectos.
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Fig. 24: Mecanismos de deformacion en funcion de la relacion de aspectos. Grdfico tomado de la Ref.
[63]
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Si bien existe una gran cantidad de investigaciones en las propiedades de los
micropilares, estas han hecho foco en sus propiedades mecdnicas, tal como la
plasticidad y su efecto en las dislocaciones en la estructura cristalina. Sin embargo, es
posible que las deformaciones y los altos valores de tensién introducidos al espécimen,
induzcan la formacién de fases intermetalicas en sistemas multicapas metal-metal. La
transformacién de fases inducida por stress, se ha observado en diferentes compuestos
intermetalicos NiAl [64], [65], NiTi [66], CusSns [67]. La formacion de estos compuestos
en los micropilares puede significar un cambio en las propiedades eléctricas del sistema,
mas precisamente, la resistividad eléctrica. Esto abre una puerta para ampliar el estudio
de esta técnica, realizando una caracterizacidn eléctrica durante la deformacion plastica
del micropilar. Los resultados de estos experimentos podrian ser aprovechados
extensamente en otros campos de la ciencia e ingenieria de materiales.
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3.Metodologia

Este capitulo se desarrolla el procedimiento, las diferentes consideraciones
geométricas, los materiales y sus propiedades, y las condiciones de frontera de
simulacion.

3.1.Procedimiento

Debido a que en este tipo de experimentos la muestra se encuentra sujeta a diferentes
fenédmenos fisicos, se planificé un orden de aplicaciéon de los efectos al modelo. El
objetivo de este procedimiento fue comprender como afectan individualmente cada
fendmeno al comportamiento del sistema.

Cada uno de los efectos implicados en el modelo se afiadié al anterior sucesivamente en
un proceso de cuatro pasos con el motivo de agrupar los resultados y analizar la
interaccion entre ellos.

Paso 1:

eDeformacion plastica

Paso 2:

eDef. plastica + Efecto Joule

Paso 3:

eDef. plastica + Efecto Joule + Efecto Seebeck

Paso 4:

eDef. plastica + Efecto Joule + Efecto Seebeck +
Resistencia eléctrica de contacto

Fig. 25: Proceso de estudio de los efectos

En el Paso 4 se trata el modelo final sobre el cual se realizan las conclusiones del modelo.

3.2.Esquema del modelo

El espécimen estudiado fue un sistema de multicapas de Ni/Al, sobre un contraelectrodo
de Ni, una intercapa de SisN4, depositados en un sustrato de Si. En cuanto al indentador,
se utilizé diamante y tungsteno (W).
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Fig. 26: Esquema 3D del modelo

Con motivo de analizar el cambio de las propiedades eléctricas de los micropilares
durante la deformacidn plastica se definié un circuito eléctrico (Fig. 27), el cual inyecta
una corriente continua y genera un potencial eléctrico entre el indentador y un
contraelectrodo de Ni. En las simulaciones se realizé un barrido de valores de corriente
(de 1 a 100000 pA) y se evalué la relacidn entre el potencial eléctrico a través del pilary
el potencial eléctrico total del sistema (Up/Ur)

! F
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©
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| [ Aluminio
L, : @D [ SiN,
—
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Fig. 27: Esquema axisimétrico: a) pardmetros geométricos b) circuito eléctrico
Con respecto a la geometria del sistema, en las simulaciones se empled un modelo
axisimétrico en 2D. Se consideraron diferentes espesores de capa (25, 50, 62.5, 125y

250 nm) para diferentes periodos bicapa. Los espesores de la intercapa de SizsNa y el
contraelectrodo de Ni se fijaron en 100 nm cada uno. Luego, se utilizaron diferentes

Kevin Silva Revisd: Sonia Briihl Pagina 39 de 73



PFC-1908A Metodologia

didmetros en los pilares (0.4, 1 y 2 um) conservando una relacién de aspecto (f =
altura/didmetro) de 2,5:1. También se empled una relacién 7,/r (radio de
empalme/radio del micropilar) igual a 0,3 y un angulo de cono (@) de 3,5°. La Tabla 4
resume las condiciones geométricas recién nombradas.

h Periodo Lo ¢ B
Grupo . Set
[nm] bicapa [um] [um] [um/pm]
250 10 a
125 20
1 5 2 2,5
50 50
25 100
250 5
125 10 a
2 62,5 20 2,5 1 2,5
50 25
25 50
250 2
125 4
3 1 0,4 2,5
50 10 a
25 20

Tabla 4: Pardmetros geométricos

Los especimenes se dividieron en 3 grupos, donde cada uno de estos comparte sus
alturas y didmetros y se varian sus espesores de capa. En el caso del grupo 2, se
considerd apropiado anadir una capa de 62,5 nm para lograr un periodo bicapa igual a
20 y poder comparar los resultados de este, con los pilares de 1 y 5 um de altura. En
otras palabras, los resultados entre los pilares del set a son comparables entre si, y los
pilares del set b también son comparables entre si.

Para analizar el comportamiento mecanico de los pilares, se fijo un desplazamiento uy
igual al 10% de la altura de los pilares y se evalud la fuerza resultante F en la direccién
de desplazamiento. De esta forma, se obtuvieron las curvas de fuerza-desplazamiento
y, consecuentemente, se calcularon las curvas de tensién-deformacion. Para ello, se
considerd un comportamiento elastico isotrdpico en el indentador, la intercapa de SizsNa
y el sustrato de silicio, mientras que, para el pilar y el contraelectrodo de niquel, se
considerd un régimen elastoplastico isotrdpico no cristalino.

Con respecto a la respuesta termoeléctrica del sistema, se evalud la caida de potencial
total del sistema y la caida de potencial en la interfaz de contacto, es decir, el potencial
a través del pilar, como se diagrama en el esquema eléctrico de la Fig. 27. De estos
valores se evaluo la relacién Up/Ur. Esta relacidén permite obtener informacion sobre el
comportamiento eléctrico y la interaccidn de los efectos, y también da una indicacién
de la importancia del voltaje medido. El valor de esta relacion debe ser lo mas cercano
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posible a 1. Ademas, se evalud la temperatura maxima y la distribucidon de temperaturas
a través del micropilar que se produce durante el experimento.

3.3.Propiedades de los materiales

Para calcular y graficar las propiedades requeridas para modelar el problema en
COMSOL®, se empled Python 3.7.3 y las librerias cientificas Matplotlib y NumPy [68]—
[70]. Los codigos utilizados se encuentran anexados en el punto 7.1 del presente trabajo,
y los valores utilizados se presentan a continuacion.

3.3.1. Comportamiento elastoplastico

Para determinar los valores de tension de fluencia o), a partir de la relacion de H-P, se
emplearon los siguientes valores extraidos de la literatura:

o, k
Material ° 1P
[MPa] [MPa - Vm]
Aluminio 20 0,07
Niquel 20 0,16

Tabla 5: Tension de friccion y coeficientes de Hall-Petch [71]-[73]

En la Fig. 28, se observan las curvas resultantes obtenidas de la Ec. 2. El rango graficado
corresponde a los espesores de las capas considerados en el estudio.

s Niquel

1000 4 e AlUMinio

800 -

o, para cada espesor considerado
600

gy, (MPa)

400 -

200 -

—0

50 100 150 200 250
h (nm)

Fig. 28: Relacion de Hall-Petch — Tension de fluencia vs. Espesor

Los resultados expresados en las curvas de la Fig. 28 son consistentes con los valores
reportados en la literatura [74], [75].

En funcion de los valores de g, obtenidas por la ecuacion de H-P, es posible emplear la
Ec. 4 para aproximar el régimen elastoplastico del aluminio y el niquel para sus
diferentes espesores de capa. Las propiedades mecanicas empleadas para modelar el
problema se presentan en la Tabla 6.
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Aluminio Niquel
" Ty Ous E Oy Ous E
[nm] [MPa] [MPa] [GPa] [MPa] [MPa] [GPa]
25 462,72 600 70 1031,9 1300 200
50 333,05 450 70 735,54 930 200
62,5 300 410 70 660 850 200
125 217,99 290 70 472,55 740 200
250 160 250 70 340 610 200
Referencias Ec.2 [76] [77] Ec.2 [78] [77]

Tabla 6: Tension de fluencia, tension mdaxima y modulos de elasticidad

Las curvas de la Fig. 29 muestran el comportamiento mecanico para cada valor de h
obtenidos con la Ec. 3.

Aluminio Niquel

600
1200

500 4
1000

400 4

o (MPa)
o (MPa)

300

200 4

— 25 M
50 nm 50 nm

100 — 62,50m 200 4 — 62,5 NM
a) — 125 nm b) — 125 nm

== 250 nm = 250 nm

1) T T T 0

0.00 0.02 0.04 0.06 0.08 0.10 0.00 0.02 0.04 0.06 0.08 0.10
£ £

Fig. 29: Comportamiento elastopldstico para diferentes espesores de capa. a) Aluminio b) Niquel

En las curvas de la anterior, se puede observar claramente el efecto descripto por la
relacion de H-P (Ec. 2) donde las capas mas delgadas ofrecen una mayor resistencia
mecanica que las capas mas gruesas.

Los valores de las curvas de la Fig. 29 se exportaron como un archivo separado por comas
(.csv) y fueron cargados directamente en COMSOL.

3.3.2. Resistencia eléctrica de contacto

La Tabla 7 resume las propiedades utilizadas para calcular las curvas Rc segun la Ec. 15:

. H - 10? pa20°C
Material
[N/mm?] [WQ - cm]
Aluminio 2 2,9
Niquel 10 6,8
Tungsteno 12 — 40 5,6
Diamante - 5-10°

Tabla 7: Dureza y resistividad eléctrica [14]
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La Fig. 30 muestra la variacion tedrica de Rc para cuando existe el contacto entre una
pelicula de Niquel o Aluminio con un indentador de diamante o tungsteno.

1e8 Diamante Tungsteno

— Nigquel m— Niquel

m— Aluminio — AlUMINIO
2.01 a 500 4

400

Rc (mQ)

100 4

0.0 : . ' : 01 . . . .
0.0 0.2 0.4 06 0.8 10 0.0 02 0.4 0.6 0.8 1.0
F (mN) F (mN)

Fig. 30: Resistencia Eléctrica de Contacto vs. Fuerza para indentadores de a) Diamante b) Tungsteno

A pesar de que los valores de Rc son menores para el Al, se considerd apropiado que en
la disposicidn del sistema multicapas la capa que entre en contacto con el indentador
sea de Ni. Esta consideracién se basa en la posibilidad de la formacidon de dxido de
aluminio, pues es un material aislante, mientras que el 6xido de niquel posee buenas
caracteristicas eléctricas [14]. Si bien la formacién de 6xido en la cdmara de microscopio
electrénico es altamente improbable, es posible que ocurra durante el almacenamiento
y preparacion de las muestras, previo a ingresar a la cdmara del microscopio.

Las curvas de Rc se cargaron en COMSOL para automatizar la variacién de resistencia en
funcién de la fuerza aplicada durante la compresién.

3.3.3. Otras propiedades

Las demas propiedades requeridas para la simulacién fueron extraidas de las librerias
de materiales de COMSOL® y de la informacién técnica del proveedor de los
indentadores de diamante. Estos datos se resumen en la siguiente tabla.

Propiedad Unidad Al Ni SizNs Si(100) w Diamante

o S/m 35,6E6 13,8e6 = 10E-16 @ 1E-12 1,79€7 20

Cp J/kg - K 904 445 700 700 132 520

é kg/m3 2700 8900 3100 2329 19350 3515

k W/m-K 237 90,7 20 130 174 990

€r — 10 6 9,7 11,7 10 51
uv/K 3,5 -15 0,5 440 7,5 0,5

E GPa 70 200 250 170 411 1050

v — 0,35 0,31 0,23 0,28 0,28 0,1

Tabla 8: Propiedades de los materiales de la libreria de COMSOL
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3.4.Condiciones de frontera

Para resolver el problema presentado, se requirié el uso de los médulos de Structural
Mechanics y AC/DC. Las interfaces utilizadas de estos mdédulos fueron: Heat Transfer in
Solids, Electric Currents y Solid Mechanics, mientras que para el acoplamiento de los
fendmenos multifisicos se utilizaron las Interfaces de Thermoelectric Effect y Joule
Heating. Como se trata de un modelo axisimétrico, se utilizd un sistema de coordenadas
cilindricas, asignado automaticamente por el software.

El andlisis del experimento se realizé en estado estacionario debido a que las cargas
varian de forma muy lenta y el modelo de los materiales no tiene una dependencia
explicita del tiempo.

e Solid Mechanics Interface

Se afiadié un nodo Fixed Constraint en el sustrato para restringir el movimiento en la
direcciéon de desplazamiento del indentador. Esta condicién fija completamente Ia
entidad geométrica en todas las direcciones

u=0 en 0ustrato, Ec. 38

Luego, se empled el nodo de Prescribed Displacement para modelar el desplazamiento
del indentador, el cual afiade la condicién donde el desplazamiento de la entidad
geomeétrica (en este caso el indentador) se define en una o mas direcciones.

u=1uz en a~andentador1 Ec. 39

Para que el desplazamiento del indentador incremente en pequefios pasos, se utilizé
una funcion triangular, la cual depende de la variacion de un pardmetro adimensional
para simular el experimento de compresién. Como se fijo obtener una deformacion del
10% de la altura inicial del pilar, el desplazamiento del indentador se puede describir
como:

Uindentador; = (0.1Lo) - f(p) Ec. 40

Donde la funcidn auxiliar f(p) es igual a:

1
§'p, 0<p<3

flp) = 1 Ec. 41
2—=-p, 3<p<e6
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La siguiente imagen muestra la grafica de la funcion f(p).

1.0

0.8

0.6 4

f(p)

0.4 4

0.2 4

0.0 T T T

Fig. 31: Funcion triangulo

Con respecto a la interfaz indentador-micropilar, se incluyé un nodo de Friction para
tener en consideracion el rozamiento entre ambas partes del sistema.

U = Ustar €N a-anterfaz

La Fig. 32 muestra las fronteras donde se aplicaron las condiciones del mdédulo
considerado.

Z 1 Z1 a-Qindentadorl Z1
i i i
i i i
i i i
a) | b) i c) |
I I I
E E E aQinterfaz
— — —
— — —
— — —
— — —
| | |
i i i
I aqustratol I I
.. R I . ___ .
r r r

Fig. 32: Condiciones de frontera en la interfaz de Solid Mechanics. a) Restriccion fija b) Desplazamiento
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e Heat Transfer Interface

Con respecto a las condiciones para el estudio térmico, se fijé la temperatura en las
fronteras del sustrato y la parte superior del indentador.

T=T, en a~qustrat01 & aQindentadorl Ec. 42

ConT, = 293.15 K.

También se utilizé el nodo de Diffuse Surface para tener en cuenta la radiacién térmica
emitida por el micropilar pues, de lo contrario, el mdédulo de transferencia de calor
establece por defecto la aislacidn térmica de la superficie. Esta condicidn se define en
las fronteras externas del modelo.

—Nn-q = €0gt (T;mb —T*) en aﬂmicropilar & aQindentadorz Ec.43

Donde n el vector unitario normal a la frontera, € es la emisividad superficial, agr es la
constante de Stefan-Boltzmann, y T, [K] es la temperatura ambiente.

Z 1 a-Qindentadorl

=2

a)

anindentadorz

anmicropilar

\

P

a-qustratol

T T

=T
|

|

|

|
|
r
|

|

|

|
|

Fig. 33: Condiciones de borde en la interfaz de Heat Transfer. a) Temperatura fija b) Superficie difusa

e Electric Current Interface

Para el estudio eléctrico, se aplicod el nodo de Normal Current Density, el cual representa

una fuente de corriente. Provee la condicién de especificar un flujo de corriente
entrante al modelo.
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—n-J] =J, en 0Qingentador, e 44

DondeJ, = — M o5ladensidad de corriente y la corriente varia de 1 a 100000
Aindentador [m?]

HA.
Luego, se aplicé un nodo Ground para fijar el contraelectrodo de Niquel a potencial cero.
V=0 en aQcontraelectrodo Ec. 45

Por defecto, se encuentra aplicado el nodo de Electric Insulation que afiade una aislacién
eléctrica a las condiciones de borde, excepto a las dos condiciones definidas
anteriormente.

n ] =0en a-Qmicropilar & a-Qindentadorz Ec. 46
Esta condicidn significa que no puede circular corriente a través de la frontera definida.

Por ultimo, para tener en cuenta al comportamiento de la resistencia de contacto, se
afiadio el nodo de Contact Impedance.

1
n-j; = p_(Ul - UZ) en a-Qinterfaz
s

Ec.47
1
n-f,= p_(UZ —U) en aQinterfaz
s

Donde p; [2 - m?] es la resistencia superficial, y los subindices 1y 2 hacen referencia los
lados de la frontera. En esta magnitud ps se encuentra implicita la dependencia de la
fuerza en la resistencia de contacto, donde se afecta la Ec. 15 por la superficie aparente
gue actua en el contacto eléctrico.
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Fig. 34: Condiciones de borde en la interfaz de Electric Currents. a) Fuente de corriente b) Tierra c)

Aislacion eléctrica d) Impedancia de contacto

3.5. Mallado

Se empled un mallado triangular automatico que permita la convergencia del problema.
Como el interés del andlisis se centra en caracterizar el comportamiento del micropilar,
se efectud un refinamiento en la regidon de este. También se refind el mallado en la

region donde se produce el contacto entre el pilar y el indentador.

i
PR AT
S A A

SOh

A at P P Va VP P P V.
S AVAVSaVaVAvaVAVAVAVAVAVA

Fig. 35: Mallado del micropilar
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También se puede observar en la imagen anterior, que el mallado se fijé6 mds grueso en
la regién del sustrato y la parte restante del indentador ya que su estudio no fue
pertinente en este proyecto.

Por ultimo, se verifico que el mallado utilizado en las simulaciones fuera lo
suficientemente fino para proveer resultados independientes al tamafio de los
elementos.
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4.Resultados y discusion

En este apartado se presentan los resultados y analisis obtenidos en la simulacion de los
efectos estudiados. Primeramente, se analizard la respuesta mecanica del sistema y
principales caracteristicas y luego se presentara el estudio del comportamiento
termoeléctrico en conjunto con la deformacién plastica, afadiendo cada efecto como
se describié en el apartado 3.1.

4.1.Comportamiento mecanico

En la Fig. 36 se presentan las curvas de o-€ resultantes de la simulacién numérica de la
compresion de los micropilares para los sets considerados. Se puede observar que, para
iguales periodos y menor espesor de capas, la tensién a la que se encuentra sometido el
material aumenta considerablemente. Esto se debe al aumento del nimero de
interfaces presente en los micropilares.

2400 Seta 2400 Seth
=50 NM 25 NM
=125 nm —— 62,5 NM upo 3 (4= 0,4 um)
2000 4 ™ 250 nm 2000 4 ™ 125 nm Gr
1600 Grupo 3 (9 = 0,4 um) 1600
Grupo 2 (9 =1 pm)

1200 ~ 1200

c (MPa)

Grupo 2 (¢ =1 ™) Grupo 1 (¢ = 2 W)

1 =2 pm)
800 Grupo 1 (9 600

a)| b)

T T T T T
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10 0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10

400 ~

€ €

Fig. 36: Comparacion de curvas o-€ para a) periodo bicapa = 10 b) periodo bicapa = 20

Las curvas presentan tres diferentes zonas o etapas y se observaron en los tres grupos
considerados. La etapa inicial corresponde a la region elastica (Etapa 0), caracterizada
por la deformacidn elastica de las capas de Ni y Al. La siguiente zona o regién (Etapa 1)
comienza con el inicio de la etapa de fluencia del Al y depende del punto de fluencia de
las capas de aluminio. En esta regién, continua la deformacion elastica de las capas de
Ni con la contribucién de la deformacién plastica de las capas de Al, como se puede
observar en la Fig. 38.b. De forma analoga, la etapa 2 esta conformada por la etapa de
fluencia del Ni y el ya superado limite elastico del aluminio. Luego de esto, comienza la
etapa plastica (Etapa 3), donde la deformacidn de las capas de ambos materiales es
evidente.
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Fig. 37: a) Andlisis de la curva o-€ b) Comparacion en cantidad de elementos

En la Fig. 37.b. se presenta una comparacién de una curva o-€ en donde se muestra la
independencia de los resultados respecto de la cantidad de elementos empleados en la
simulacién. Las siguientes imagenes muestran las capturas del software
correspondientes a las diferentes etapas descriptas anteriormente, donde solo se
observa la deformacién del espécimen, descartando el comportamiento mecanico del
indentador.

Etapa O v Etapal
a) | b) |

0.7

0.06

0.05

04

0.6

05 03

04
0.2
0.3

0.2 05
0.1

0.1

o o 0 0

Fig. 38: Deformacion pldstica efectiva a) e =0b) € =0,005c) € =0,015d) e =0,1

Se puede apreciar en la Fig. 39 que entre capas se produce una restriccion mutua, en
donde se produce una leve extrusién de las capas Al debido a que presenta una menor
resistencia a la compresién respecto al Ni, como ha sido reportado experimentalmente
en sistemas metal/metal. Ademas, es posible observar que la deformacion plastica es
mayor en las primeras capas del micropilar.
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‘ 0.1
1

Fig. 39: Deformacion pldstica efectiva para € = 0.1

Si se compara el médulo eldstico en funciéon del periodo bicapa de los pilares, se observar
la existencia de un leve aumento del médulo elastico conforme aumenta el periodo, o
bien, desde otro punto de vista, a medida que disminuye el espesor de las capas que
componen al micropilar.
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4.2.Comportamiento termoeléctrico

4.2.1. Calentamiento por efecto Joule

Las siguientes imagenes extraidas del software corresponden a la simulacion del modelo
empleando un valor de corriente eléctrica de 10000 pA para micropilares de 250 nm de
espesor de capa y 1 um de didmetro. En la Fig. 40 se presenta una comparacion del
potencial eléctrico establecido por el circuito eléctrico descripto en el esquema del
apartado 3.2. La comparacién permite observar que, en caso de utilizar un indentador
de diamante, la mayor parte del potencial eléctrico caera a través de este debido a su
baja conductividad eléctrica. Este comportamiento no seria deseable en un entorno
experimental debido a que se requiere que la mayor parte del potencial eléctrico se
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establezca entre el extremo superior del micropilar y el contraelectrodo de Ni para
poder ser medido.
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Fig. 40: Potencial eléctrico para a) indentador de diamante b) indentador de tungsteno

Si se evalua el potencial sobre el eje de simetria de la geometria del modelo (Fig. 41.a.),
se puede apreciar claramente que gran parte del potencial se encuentra establecido a
través del micropilar de diamante, mientras que en la Fig. 41.b. se puede apreciar que,
si se emplea tungsteno, el potencial se establece a través del micropilar. Las pequenas
fluctuaciones que se presentan en las graficas se deben a los diferentes valores de
conductividad eléctrica de las capas de Ni y Al. Para el caso de la Fig. 41.a. se puede
observar que el grafico posee una escala logaritmica. De esta forma es posible apreciar
el potencial a través del micropilar ya que el orden de magnitud es muy pequefio.
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Fig. 41: Potencial eléctrico para a) indentador de diamante b) indentador de tungsteno para | = 1000 uA

Otro punto desfavorable, es que se podria establecer un elevado potencial que genere
una elevaciéon de temperatura considerable y, consecuentemente, modifique las
condiciones del experimento, como se explica a continuacién.

Kevin Silva Revisd: Sonia Briihl Pagina 53 de 73



PFC-1908A Resultados y discusion

En la Fig. 42 se presenta la distribucion de temperaturas en los micropilares. En el caso
de emplear el indentador de diamante, la mayor elevacién de temperatura se produciria
en la interfaz de contacto indentador-micropilar. En cambio, para el caso de un
indentador de tungsteno, la elevacidn de temperatura es casi despreciable y se produce
en el espécimen estudiado.
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Fig. 42: Distribucion de temperatura para a) indentador de diamante b) indentador de tungsteno para | =
1000 uA

Las siguientes imagenes muestran un perfil de temperaturas evaluado sobre el eje de
simetria del modelo geométrico, donde se puede observar la elevacién de la
temperatura en las regiones anteriormente descriptas.
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Fig. 43: Distribucion de temperatura para a) indentador de diamante b) indentador de tungsteno

Con respecto al material para el indentador anteriormente analizados, los valores de Rc
que se podrian establecer empleando un indentador de diamante son
considerablemente altos debidas a su baja conductividad eléctrica segun la Fig. 30, lo
cual podria producir una caida de potencial relativamente alta con una consecuente

Kevin Silva Revisd: Sonia Briihl Pagina 54 de 73



PFC-1908A Resultados y discusion

elevacién de temperatura, ademds de los efectos analizados producidos por efecto
Joule.

Teniendo en consideracidn las propiedades eléctricas de los posibles materiales para el
indentador, resulta conveniente el empleo de un indentador de Tungsteno para
minimizar los posibles efectos de valores altos de Rc, por lo que en los siguientes analisis
se empleara este material para los estudios.

4.2.2. Resistencia eléctrica de contacto

Cuando se incluye la resistencia de contacto en la interfaz indentador-micropilar, se
puede observar que al principio del experimento, cuando la deformacién es igual a cero
(la fuerza de reaccidn es nula), Rc es considerablemente alta y por lo tanto el potencial
eléctrico establecido serd superior, como se explicé en la Fig. 30. Luego de la
compresion (Fig. 44.b.), la reaccidon que ofrece el micropilar a la compresién aumenta, y
consecuentemente disminuye Rc, traduciéndose a una disminucién del potencial
eléctrico.

my mv

a) b)

35

125

15

Ly

0 | 0

Fig. 44: Potencial eléctrico para a) € =0 b) € = 0,1 para | = 10000 uA

Esta disminucién de la resistencia, también se refleja en una disminucion de la
temperatura en el sistema, pues al disminuir, la temperatura producida por efecto Joule
decrece debido a la transferencia de calor por radiacién al area circundante.

Kevin Silva Revisd: Sonia Briihl Pagina 55 de 73



PFC-1908A Resultados y discusion

a)

293.22

11293.26
11293.21

1129324
293.2

293.22 293.19

29318
293.2

R

293.17
293.18

293.16

293.16

293.15

Fig. 45: Distribucion de temperatura paraa) e =0b) e =0,1 para | = 10000 A

Si se observan los perfiles de potencial eléctrico y temperatura, antes y después de la
compresion en la Fig. 46, se puede inferir acerca de la relacién directa potencial-
temperatura. Es decir que, al decrecer el potencial establecido por la disminucién del
valor de R, la temperatura disminuye proporcionalmente segun la Ec. 7.

b)

a)

Z (um)

T T T
1 2 3 4 5 6 7 293,15 293,20 293,25
Potencial eléctrico (mV) Temperatura (K)

Fig. 46: a) Potencial eléctrico b) Distribucion de temperatura para | = 10000 uA

4.2.3. Efecto Seebeck

Al incorporar el efecto termoeléctrico al modelo, se puede observar que el
comportamiento eléctrico del sistema continta de forma similar a los casos anteriores,
sin cambios notorios en cuanto a valores de potencial eléctrico.
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Fig. 47: Potencial eléctrico para a) e =0b) € =0,1 para | = 10000 uA

La diferencia se radica en la distribucion de temperaturas. Se puede observar que el

valor de temperatura en la interfaz Ni/Al es mayor a la producida en el orden Al/Ni. Esto
se debe

a ) 120305
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§2933
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2933 293.25

{ i
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293.2

293.2

293.15
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Fig. 48: Distribucion de temperatura paraa) e =0b) e =0,1

Los siguientes graficos de la Fig. 49 expresan el comportamiento anteriormente
descripto.
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Fig. 49: a) Potencial eléctrico b) Distribucion de temperatura para | = 10000 uA
La Fig. 50 presenta la densidad de corriente a través del sistema. Se puede observar que

las regiones donde se observa la mayor densidad de corriente se corresponden con los
lugares donde se presentan los mayores valores en la distribucién de temperaturas.

Fig. 50: Densidad de corriente para | = 10000 uA

En los siguientes graficos de la Fig. 51, se muestra el crecimiento del potencial eléctrico
a través del micropilar y la temperatura en la interfaz de contacto Indentador-Micropilar
en funcion de los valores de corrientes inyectados para realizar la medicion. La linea
continua muestra el comportamiento previo a la deformacién y linea discontinua luego
de la deformacidn. Se puede observar que para el rango considerado de corriente no se
produce una elevacion de temperatura considerable y con el que se establece valores
de potencial eléctrico lo suficientemente elevados como para ser medidos.

Estos graficos permiten establecer que dentro de un rango de 1 a 10000 pA es posible
realizar mediciones sin generar una elevacién considerable de temperatura en el
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sistema y establecer valores de potencial eléctrico, lo suficientemente elevados para
realizar al medicidn.
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Fig. 51: a) Potencial en micropilar & b) Temperatura en interfaz de contacto vs. Corriente

Si se analiza la relacion entre Up/Ur, es decir, la relacidn entre el potencial eléctrico en
el pilar respecto del potencial total del sistema se observa que entre el 83 y 87% del
potencial cae a través de los pilares al alcanzar aproximadamente el 3% de la
deformacion total y se estabilizan en dicho valor.
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Fig. 52: Relacion de potenciales eléctricos vs. Deformacion unitaria
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La Fig. 53 muestra que los cambios de resistencia debidos a los cambios en el material

pueden ser dificiles de medir si la deformacién es menor de 3%. La relacion Up/Ut posee

una variacion menor al 5% luego de la deformacidn para el grupo 3 mientras que, para

el grupo 1, los micropilares de mayor diametro, la variacién luego de la deformacién

alcanza el valor del 17%. Esta variacion expresa que la influencia de la resistencia de

contacto al comienzo del experimento podria ser mayor para los micropilares de mayor

tamafio. Es decir, que la influencia de la resistencia de contacto y del indentador es

menor para los micropilares de menor diametro.

0,90

0,85

0,80

Up/Us

0,75

0,70

0,65

T

Grupo 3

Grupo 2

Grupo 1

1:0 1j5
Diametro del pilar (um)

2,0

Fig. 53: Relacion de potenciales eléctricos vs. Didmetro de micropilar
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5.Conclusiones

5.1.Resultados

En este trabajo se llevé a cabo un analisis numérico multifisico de experimentos de
compresion in-situ y la caracterizacién eléctrica de micropilares, con el objetivo de
comprender diferentes caracteristicas de los fendmenos asociados al mismo. Ademas,
se buscd establecer parametros sugeridos que permitan configurar el setup
experimental y minimizar los efectos de los fendmenos fisicos durante el experimento.

Mediante un analisis paramétrico, se lograron observar diferentes caracteristicas que
numerosos autores han reportado en publicaciones cientificas. También, se buscé
introducir un nuevo concepto en el estudio de las propiedades de los materiales como
lo es la caracterizacidn eléctrica en simultaneo con la deformacién.

A continuacién, se resumen las conclusiones extraidas de los resultados del modelo
desarrollado:

e Los micropilares en sistemas multicapas presentan resistencias a la compresion
considerablemente superiores respecto a sus contrapartes masivas, alcanzando
valores del orden de cientos de MPa.

e El efecto producido por la resistencia de contacto podria influir
considerablemente al comienzo del experimento. Esto implica que al realizar la
caracterizacion eléctrica para deformaciones menores al 3%, podria resultar
dificiles de medir la resistencia eléctrica del sistema del sistema.

e El andlisis paramétrico sobre los espesores y cantidad de capas para analizar la
relacion de Hall-Petch develd la fuerte dependencia entre resistencia a la
compresién y espesor de capa de los micropilares.

e En un estudio numérico termoelectromecanico, es posible despreciar la
influencia del efecto Seebeck, ya que el mecanismo preponderante en los
sistemas metal/metal es el efecto Joule.

Con respecto a parametros sugeridos para llevar a cabo los experimentos, es posible
definir la siguiente configuracion:

e Se recomienda el uso de indentadores de tungsteno en lugar de diamante,
debido a que la baja conductividad eléctrica del diamante puede producir
efectos térmicos no deseables que modifiquen las condiciones del experimento
y lleven a conclusiones erréneas.

e Corrientes eléctricas en el rango de 1 - 10000 YA permitirian que la medicion no
se vea afectada por la corriente que utiliza el microscopio electrénico para
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generar la imagen, que se encuentra en el orden de los pA y nA. Ademas, estos
valores de corriente no se reflejan en un aumento notable de la temperatura y
se establecen valores de potencial eléctricos razonables para efectuar la
medicion.

Con respecto al desarrollo de un procedimiento para la interpretacion de los datos, es
posible establecer una idea aproximada de una estrategia para el desarrollo a partir del
modelado del problema. Una opcién viable es emplear curvas de potencial eléctrico vs.
deformacion, que permitirian detectar de forma clara, variaciones en la resistencia
eléctrica del sistema. Este cambio en resistencia del espécimen se puede manifestar
como una variacién en la curva Ur vs. €, donde se puede detectar el momento del
experimento en el que se produjo la formacién de un compuesto intermetalico.

5.2.Valoracion del trabajo

La compresion de micropilares presenta un gran potencial para comprender el
comportamiento mecdnico tanto en peliculas delgadas como en materiales masivos con
modificacidon superficial, los cuales se encuentran en las principales lineas de
investigacion del Grupo de Ingenieria de Superficies (GIS) en la UTN FRCU.

El desarrollo del presente proyecto demuestra la importancia del uso del método de los
elementos finitos para llevar a cabo un analisis detallado de un problema concreto,
tanto en la ingenieria como en investigacion y, que a pesar de ser un método mas de
medio siglo de existencia, demuestra que puede ser aplicado con éxito en proyectos de
investigacion actuales y de diversas ramas del conocimiento.

Especificamente, el modelado multifisico permitié estudiar la interaccidn entre distintos
fenédmenos que, de haberse analizado por separado, el resultado seria notablemente
diferente. Ademads, el modelo y el procedimiento desarrollado no se limita a los
materiales utilizados en este trabajo, sino que también permite realizar el estudio de
diferentes sistemas micro- o nanoestructurados metal/metal, con la posibilidad de
extenderse a materiales estructurales o masivos.

Por ultimo, la parte experimental del este ensayo requiere de equipamiento muy
sofisticado (FIB-SEM y micromanipulador) con un tiempo de uso considerablemente
elevado y la capacidad técnica del operario, por lo que realizar estimaciones previas
empleado mediante simulaciones, resulta de gran utilizad e importancia para disminuir
tiempos, y por lo tanto costos, del uso de microscopios electrdnicos.
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/.Anexos

7.1.Codigos de Python para el calculo de las

propiedades
7.1.1. Relacién de Hall-Petch

@author: kevin silva

@year: 2019

import matplotlib.pyplot as plt
import numpy as np

h=np.arange(25.0,250.0,1)

y= 20 + 0.16*((h*1e-9)**-0.5)
y2= 20 + 0.07*((h*1le-9)**-0.5)

fig, ax = plt.subplots()

ax.plot(h,y, "tab:red', linewidth = 3.0, label='Niquel')
ax.plot(h,y2, 'tab:blue', linewidth = 3.0, label="Aluminio')
plt.x1im(15,265)

plt.ylim(100,1100)

legend = ax.legend(fontsize=10)

ax.set_ylabel(r'$\sigma_y$ (MPa)', fontsize=12)
ax.set_xlabel('h (nm)', fontsize=12)

t = [25, 50, 62.6, 125, 250]
for i in range(len(t)):

ax.scatter([t[i], ], [20 + @.16*((t[i]*1e-9)**-0.5), ], 50, color="tab:red")
ax.scatter([t[i], ], [20 + @.07*((t[i]*1e-9)**-0.5), ], 50, color="tab:blue')

ax.annotate(r'$\sigma_y$ para cada espesor considerado',
xy=(125, 20 + 0.16*((125*1e-9)**-0.5)), xycoords='data',
xytext=(-20, +40), textcoords='offset points', fontsize=12,
arrowprops=dict(arrowstyle="->", connectionstyle="arc3,rad=.0"))

fig.savefig("hallpetch.png", dpi=300)
plt.show()
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7.1.2. Ecuacién de Ramberg-Osgood

@author: kevin silva
@year: 2019

import matplotlib.pyplot as plt
import numpy as np

E = np.array([[70000, 70000, 70000, 70000, 70000],
[200000, 200000, 200000, 200000, 200000]])

y = np.array([[460, 330, 300, 200, 160],
[1030, 735 ,660 ,470 ,340]])

uts = np.array([[600, 450, 410, 290, 250],
[1300 ,930 ,850 ,740 ,610]])

e = np.array([[10, 10, 10, 10, 10],
[10, 10, 10, 10, 10]])

a=np.zeros([2,len(y[©])])

for i in range(len(y[@0])):
e_us=100*((e[0:1]/100)-(uts[0:1]//E[0:1]))

n = np.log(e_us/0.2)/(np.log(uts[0:1]/y[0:1]))
a[@:1i] = n

for j in range(len(y[1])):

e _us=100*((e[1:j]/100)-(uts[1:7]1/E[1:31))

n = np.log(e_us/0.2)/(np.log(uts[1:3]1/y[1:3]))
a[1:j] = n

gl = np.arange(90.0,650.0,1)

g2 = np.arange(0.0,1350.0,1)

curvesl = np.zeros((len(gl),len(y[@0])))
curves2 = np.zeros((len(g2),len(y[1])))

exsl
exs2

np.zeros(curvesl.shape)
np.zeros(curves2.shape)

for k in range(len(y[@])):
exsl[:,k] = (gl/E[@,k])+(0.002*(gl/y[0,k])**a[0,k])
exs2[:,k] = (g2/E[1,k])+(0.002*(g2/y[1,k])**a[1,k])

fig, ax = plt.subplots(1,2,constrained_layout=True,figsize=(12,5))
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ax[@0].plot(exsl, g1, linewidth = 3)
ax[0].set_x1im(0,0.1)
ax[0].set_ylim(@,650)

Anexos

ax[@].legend(("25 nm", "50 nm" , "62,5 nm" ,"125 nm" ,"250 nm"), fontsize=10)

ax[0@].set_title('Aluminio’, fontsize=14)
ax[@].set_ylabel(r'$\sigma$ (MPa)', fontsize=12)
ax[0].set_xlabel(r'$\epsilon$', fontsize=12)

ax[1].plot(exs2, g2, linewidth = 3)
ax[1].set_x1im(e,0.1)
ax[1].set_ylim(0, 1350)

ax[1].legend(("25 nm", "50 nm" , "62,5 nm" ,"125 nm"

ax[1].set_title('Niquel’', fontsize=14)
ax[1].set_ylabel(r'$\sigma$ (MPa)', fontsize=12)
ax[1].set_xlabel(r'$\epsilon$’', fontsize=12)

fig.savefig("ramberg_osgood.png", dpi=300)
plt.show()

7.1.3. Resistencia de contacto

@author: kevin silva
@year: 2019

import matplotlib.pyplot as plt
import numpy as np

r = np.array([[2.9*10**-5],
[6.8%10%*-5],

[5e],

[5.6%10%*-5]])

r_comp_al = np.array([[(r[@] + r[2])/2],
[(r[@] + r[3])/2]])
r_comp_ni = np.array ([[(r[1] + r[2])/2],
[(r[1] + r[3])/2]])

H = np.array([[2*10**11],
[16*10**11]])

f = np.arange(0.01,1,0.001)
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exs_al = np.zeros((len(f),len(r_comp_al)))
exs_ni = np.zeros((len(f),len(r_comp_al)))
for i in range(len(r_comp_al)):

exs_al[:,i] = (((r_comp_al[i]**2)*3.1415*H[0])/(4*f))**0.5
exs_ni[:,i] = (((r_comp_ni[i]**2)*3.1415*H[1])/(4*f))**0.5

Anexos

fig, ax = plt.subplots(1,2,constrained_layout=True, figsize=(12,5))

ax[@].plot(f, exs_ni[:,0], 'tab:red’, linewidth = 3.0, label='Niquel")
ax[@0].plot(f, exs_al[:,0], tab:blue', linewidth = 3.0, label='Aluminio')

ax[0@].set_xlim(0,1)

ax[0].legend()

ax[0@].set_title('Diamante’', fontsize=14)
ax[0@].set_ylabel(r'$R_C$ (m$\Omega$)', fontsize=12)
ax[0@].set_xlabel('F (mN)', fontsize=12)
ax[@].grid(True)

ax[1].plot(f, exs_ni[:,1], "tab:red', linewidth = 3.0, label='Niquel')
ax[1].plot(f, exs_al[:,1], 'tab:blue', linewidth = 3.0, label='Aluminio"')

ax[1].legend()

ax[1].set_xlim(@,1)

ax[1].set_title('Tungsteno', fontsize=14)
ax[1].set_ylabel(r'$R_C$ (m$\Omega$)', fontsize=12)
ax[1].set_xlabel('F (mN)', fontsize=12)
ax[1].grid(True)

fig.savefig("contact-resistance.png", dpi=300)
plt.show()
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