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Resumo

O advento dos lasers causou uma grande revolugdo na area de processamento de
materiais, que atingiu um rapido desenvolvimento, nos iltimos anos. O amplo espectro
de materiais processaveis atualmente com lasers o comprova.Ainda assim, um grande
nimero de pesquisadores continua buscando respostas para aspectos ainda nao elucida-
dos dos desafios langados pela interagao de laser com a matéria, em condicdes de alta

intensidade de irradiacao.

Dentro desse contexto, nossa Tese dedicou-se a investigar em extensao e profun-
didade o controle paramétrico do aquecimento a laser, tendo em vista explorar numa
etapa posterior sua influéncia na viabilizagao do controle conformacional do processo de

microperfuracao de materiais com lasers.

Estudando, entre outras coisas, as condi¢bes e as caracteristicas peculiares do
avanco da frente de calor num sdlido irradiado por um laser potente, em diversas
configuragoes operacionais, investigamos, em particular, os efeitos da forma espacial
e duragao do pulso do laser, condutividade térmica e da difusividade térmica da amos-
tra, assim como os efeitos de variagoes nas grandezas fisicas que interferem no processo
de acoplamento laser-sélido, tais como a refletividade e o coeficiente de absorcéao, sobre
a forma e evolugdo temporal das isotermas nas amostras. Isto se d4 porque a variacao
da temperatura afeta todos os parametros fisicos que regem o processo de aquecimento
a laser. Em nosso estudo consideramos, além de amostras homogéneas, amostras estra-

tificadas de duas e trés camadas, e amostras intrinsicamente heterogéneas, i.e., amostras
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onde a condutividade e difusividade térmicas variam continuamente com a profundidade

da amostra.

Para obter a distribui¢do temporal e espacial da temperatura num sé6lido aquecido
localmente por um laser, e proceder os estudos acima delineados, nossa abordagem partiu
especificamente de uma versao nao-linear da equacao parabdlica para difusio de calor,
porém corm estrita observa¢io dos limites de validade da teoria de Fourier. Além da nio-
linearidade que advém da dependéncia explicita dos parametros térmicos do material
com a temperatura, interessou-nos também, investigar, em detalhe, os efeitos da variagio
correspondente da refletividade e coeficiente de absorgao. A metodologia de tratamento
que demos ao problema envolve a solugdo numérica das equacdes linear e nao-linear de
difusao de calor. Desenvolvemos e exploramos um novo algoritmo, especifico para tratar
a formulagao dada a questao no presente trabalho. Nele, a discretizacio das funcoes e
derivadas que aparecem na equagao de difusao é feita através do método das diferencas
finitas. Usamos uma versao modificada, que desenvolvemos, da formulacdo de Crank-
Nicholson para obtermos um sistema de equagoes algébricas acopladas, que foi resolvido
pelo método iterativo das sobre relaxac¢des sucessivas (SOR). A implementagao deste
método foi feita em linguagem FORTRAN, executada no computador IBM 3090 da
UNICAMP, e posteriormente, em estacao de trabalho SUN-SPARC 11.

Em resumo, os calculos com base em nosso modelo levaram-nos a concluir que é
possivel, em principio, controlar a forma e a velocidade de avanco da frente de calor (iso-
terma de fusdo) num sélido, a temperatura maxima no centro focal, o tempo necessario
para alcancd-la e as taxas de aquecimento e resfriamento, dentre outros, atuando-se
judiciosamente tanto sobre os pardmetros térmicos como sobre os parametros épticos

da amostra. Por exemplo, ao tratar com as amostras estratificadas (camadas sucessivas
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com propriedades adequadamente diferenciadas) ficou evidente uma clara tendéncia da
isoterma de fusdo a assumir uma conformacio cada vez mais cilindrica, em oposigao ao
perfil tipicamente conico da correspondente isoterma em materiais homogéneos. Este
efeito se torna ainda mais critico quando o material tem essas propriedades variando

continuamente com a profundidade.

Esta Tese, enfim, elucida em detalhe os fundamentos teédricos e praticos que de-
vem ser observados no controle paramétrico do processamento de materiais com laser
com vista & obtenc¢io de uma moldagem conformacional, como por exemplo, na micro-

perfuracio de materiais com lasers.



Abstract

Laser processing of materials has undergone substantial development in recent
years and there is an ever growing family of materials that are now amenable to such
treatment. Yet, some problems in this area are far from settled, and the pertinent

scientific research is still responsible for a wealthy of papers.

This Thesis is a contribution towards some of these problems. Specifically, we
have considered in depth and in breadth the problem related to the possibility of pa-
rametric control of the laser heating . We meant to studying its influence upon the
controlled shaping of holes in laser microdrilling processes. A full model and its nume-

rical implementation have been developed accordingly and applications under different

conditions have been considered.

In particular, in a careful study of the heat front surface advance in a laser heated
solid under different operational configurations, we have dealt with the effects upon the
form and evolution of the fusion isotherm in the sample, coming from the shape and
length of the laser pulse, the changes in the thermal conductivity and in the thermal
diffusivity, as well as those in other physical variables interfering in the laser vs. solid
interaction, such as the optical reflectivity and absorption coefficient. Such effects are
due to the fact the temperature affects all the physical parameters involving the laser

heating process.

Our studies were applied to homogeneous samples and to both stratified samples
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(with two and three layers) and intrinsically heterogeneous samples, e.g., those where
such properties as thermal conductivity and thermal diffusivity vary continuously with

depth.

To calculate spatial and temporal temperature distributions in the laser heated
sample and carry on the forementioned studies, we resorted to a formulation based on
the mathematically non-linear heat parabolic equation, under strict observation of the
bounds imposed by Fourier law. Thus, besides investigating the effects of the non-
linearity that arise from both thermal parameters of the material being temperature
. dependent, we have also considered , in detail, the effects of the corresponding varia-
tions in the reflectivity and absorption coefficient. The calculations were based on a
procedure that resorted to the use of Kirchoff transform followed by numerically soi-
ving the resulting equation under the given boundary conditions using finite differences
through our modified version of the Crank-Nicholson scheme and a numerical iteration
that explored the successive over relaxation (SOR) method. This was implemented by
coding a corresponding program in FORTRAN to run in the IBM 3090 vector processing

computer which, later on, was also adapted to run in SUN-SPARC IT workstations.

To sum up, our model calculations took us to conclude that, in principle, it is
possible to control both shape and speed of the laser heating front (fusion isotherm), the
maximum focal temperature, the time it takes to reach it and the heating and cooling
rates, among others, by judiciously acting upon both the thermal and the optical sample
parameters. For example, in the case of stratified samples (several layers in succession
having adequately differentiated properties) it became clear that there appears a clear
trend on the fusion isotherm towards becoming gradually more cylindrical in shape, as

opposed to the typical conical shape exhibited by the corresponding isotherm in laser
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heated homogeneous materials. This behavior can be seen to be even more critical when

we one takes on a sample where these properties vary continuously with depth.

QOverall, this Thesis discloses in detail the theoretical and practical foundations
that have to be considered when the parametric control of the laser processing of a
material, to achieve conformational molding, e.g. in laser microdrilling of materials, is

at issue.
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Capitulo 1

Introdugao Geral

1.1 Introdugao

O advento dos lasers e, principalmente, sua rapida migracdo das bancadas de
 -alguns laboratorios privilegiados, nos primeiros momentos apés sua invengao, para a
jS produgao maciga em escala industrial, na 2° metade dos anos 60 e nos anos 70, deu
. -inicio a uma grande revolu¢ao na area de processamento de materiais. A criacdo de
- ‘uma fonte “pura” de energia e a possibilidade de transformagio da energia eletro-

magnética em energia térmica, quimica ou mecanica dentro de um material, causou
- grande fascinago, atraindo um grande nimero de pesquisadores tanto para rea de de-
' senvolvimento de lasers, como para pesquisa de interacio de laser com a matéria. Foram
.areas de intenso e rapido desenvolvimento, como se pode apreciar tanto pelo surgimento

e uma enorme variedade de novos lasers, como pela larga ampliacio do espectro dos

.materiais processaveis que cobriam desde materiais bioldgicos (aplicagao em medicina)
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#té todo tipo de materiais inorganicos, incluindo metais[l] a [35], cerdmicos[36] a [38],
@ollmeros[39] [40], semicondutores[41] a [56] .Hoje as qualidades de estabilidade e a re-
pmdutlbllldade dos lasers, aliadas ao controle preciso dos seus parametros operacionais,
tanto em regime continuo como pulsado, possibilitam estudos sistematicos dos diversos
tipos de processamentos, contrastando com os primeiros trabalhos na area, que eram,

na sua grande maijoria, essencialmente qualitativos.

O grande potencial de aplicacdo dos sistemas a laser para processamento de

materiais deve-se a algumas de suas caracteristicas operacionais peculiares:

a) o comprimento de onda da radiagdo pode ser escolhido de forma a otimizar-

. se o acoplamento opto-térmico no material a ser processado. De fato, hoje existem

" lasers nas mais diversas regides do espectro eletromagnético. Para mencionar apenas

‘08 mais utilizados no processamento de materiais temos: na regido do infravermelho
08 lasers Nd-YAG, Nd-vidro, CQ,, j4 com muitas aplicagdes em escala industrial; na

regido do visivel os laser de argonio, vapor de cobre, e é claro o pioneiro, o laser de rubi;

" na regido ultravioleta os laser de excimeros que apresentam a importante vantagem de

produzirem radiacao numa faixa que é fortemente absorvida pelos metais e materiais

 semicondutores.

b)A alta coeréncia espacial da radiagao laser permite que seja focalizada em
pequenas regides, atingindo-se desta feita altas intensidades opticas (108 — 10*2W/em?,
ou maiores ). Isto permite que se consiga aquecimento de materiais em uma escala muito
fina elevando a temperatura local a valores extremamente elevados que se aproximam
ou mesmo ultrapassam os pontos de fusdo, ebuligio e vaporizacdo, em intervalos de

tempo muito pequenos. Em alguns casos, isto se processa em alguns nanosegundos,



‘fazendo com que materiais aquecidos por laser (por exemplo laser operando no regime
i de chaveamento Q (“Q-switching”) sofram taxas de aquecimento da ordem de 10°K/s.
-

¢) O processamento a laser pode ser realizado sem contato fisico com o material,
‘ minimizando-se, assim, contaminag¢io da amostra processada.
, ! d) A facilidade de controlar todo processo com microcomputadores, da intensi-

" dade do feixe laser até seu posicionamento sobre a amostra.

Nesta Tese dedicamo-nos a investigar, em extensao e profundidade a viabilidade
do controle conformacional nos processos de aquecimento e comn vista a microperfuracao

de materiais usando o laser, estudando, entre outras coisas, as condig¢bes e as carac-

Aﬁ-w“" ST e

‘; teristicas peculiares do avango da frente de calor num sélido irradiado por um laser
ﬁpotente, em diversas configuragoes operacionais. Investigamos, em particular, os efeitos

E da forma espacial e duracao do pulso do laser, condutividade térmica e da difusividade
'
g

 térmica da amostra, assim como os efeito de variacdes nas grandezas fisicas que interfe-
'!

, rem no processo de acoplamento laser-sélido, tais como a refletividade R e o coeficiente

:

¥de absor¢do «, sobre a forma e evolugio temporal das isotermas nas amostras. Em

:

|

)
2

nosso estudo consideramos, além de amostras homogeéneas, amostras estratificadas de

I duas e trés camadas, e amostras intrinsicamente inomogéneas, i.e. onde a condutividade
J
;'-*

¢ difusividade térmicas variam continuamente com a profundidade da amostra.

3

Para obter a distribui¢ao temporal e espacial da temperatura num sélido aque-
“ cido localmente por um laser, e proceder os estudos acima delineados, nossa abordagem

pa.rtiu especificamente de uma versao nao-linear da equagio parabdlica para difusao de

_calor, porém com estrita observagao dos limites de validade da teoria de Fourier. Além

S
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da nao-linearidade que advém da dependéncia explicita dos parametros térmicos do ma-
terial com a temperatura, interessou-nos também, investigar, em detalhe, os efeitos da
variacao da refletividade e coeficiente de absor¢ao com a temperatura. Este fato revelou-
se de extrema importancia, como mostraremos ao comparar os valores das temperatura
obtidos a versao padrao (linear) da equacao de calor e a nossa versao nao-linear. A me-
todologia de tratamento que demos ao problema envolve a solucao numérica da equacio
linear e nao-linear de difusao de calor. Desenvolvemos e exploramos um novo algoritmo,
especifico para tratar a formulacao dada a questao pelo presente trabalho. Nele, a dis-
cretizagao das fungoes e derivadas que aparecem na equacao de difusio é feita através
método das diferenca finitas. Usamos uma versdo modificada, que desenvolvemos, da
formulacao de Crank-Nicholson para obtermos um sistema de equacgdes algebricas aco-
pladas, que foi resolvido pelo método iterativo das sobre relaxacoes sucessivas (SOR).
O fato de nos propormos a resolver a equacao tridimensional de difusdo de calor le-
vando em conta a variacao local dos parametros 6pticos e térmicos da amostra com
a temperatura, e, a0 mesmo tempo, considerar as perdas radiativas tipo corpo negro
pela superficie do corpo, tornou o algoritmo de calculo extremamente elaborado. Na
verdade, para manter os tempos de computacao (cpu) dentro de limites razoaveis, isto
exigiu a exploracao de recursos de processamento vetorial, o que foi feito no computa-
dor IBM 3090 da UNICAMP. Posteriormente, num esfor¢o de otimizagao do programa

e viabilizar o processamento em outros sistemas, conseguimos adaptéa-lo para execucio

nas estagoes de trabalho SUN-SPARC II.

Procurando tornar o texto da Tese auto-suficiente e buscando registrar adequa-
damente as diversas etapas de seu desenvolvimento, seu contetido, disposto em vérios

capitulos, foi organizado e apresentado como segue :



No capitulo II fazemos um breve relato sobre o comportamento dos parametros

cos e Opticos, os métodos tradicionais de solugao da equacgao de calor, € abordamos,

ambém, alguns aspectos consagrados do processamento de materiais com lasers.

O capitulo 1T aborda extensivamente a formulagao e o desenvolvimento tedrico
@leﬁte trabalho. Af estdo discutidas as bases fisicas e a concep¢io do modelo adotado
para uma descri¢do autoconsistente do processo de aquecimento a laser de um sdlido,
muando a variagdo da temperatura que o solido sofre, em funcao da absorgao e con-
versao térmica da energia eletromagnética depositada pelo feixe laser, altera o valor dos
":paré.metrus que, por sua vez, sao eles mesmos os controladores do processo de absorgéo,
conveesdo e difusio térmica que determinam aquela variagao . O problema é, mate-
maticamente, fortemente nao-linear, e as bases do tratamento numeérico por diferencas
finitas e iteracdo por sobre relaxacdes sucessivas (SOR) sdo apresentadas e discutidas,
bem como o correspondente algoritmo de calculo. No capitulo IV dedicamo-nos a apre-
sentar,discutir e interpretar os resultados da aplicacdo de nosso modelo a amostras
especificas de materiais metdlicos e isolantes. As conclusoes e perspectivas de trabalho

futuro estao, finalmente, reunidas no capitulo V.
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Capitulo 2

Consideracoes sobre o aquecimento
de sdélidos a laser

2.1 Introducao

1

Aborda-se neste capitulo a questac do aquecimento de sdlidos a laser. Inicial-
- mente as expressoes dos parametros térmicos e Opticos sao derivados através de um
-tratamento fundamental, onde fica claro a dependéncia destes com a temperatura. Em
.seguida o laser é tratado como uma fonte de calor e a equacio de difusdo de calor é
formulada. Um método de resolugao da equacao é apresentado no caso do regime linear,

A
" onde os parametros térmicos e Opticos nao variam com a temperatura.

L

T
o
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i
2.2 Comportamento térmico dos materiais crista-
linos

Consideremos, inicialmente, os fundamentos da dindmica de rede posto que é

fundamental para o entendimento do comportamento térmico de um material cristalino.

'2.2.1 Movimento ondulatério em redes atémicas periédicas

-

Inicialmente fazemos uma breve resenha sobre a formulagio de um modelo e

.0.calculo correspondente dos modos normais de vibragdes de uma rede unidimensional

fo.

ij.composta. por atomos idénticos e igualmente espagados. A seguir, o modelo é modificado

-para incluir o caso de uma cadeia linear de 4tomos contendo dois tipos de elementos. Fi-

:nalmente, a extensdo do modelo para o caso de uma rede tridimensional sera brevemente

!
)
i

_comentado.

Numa rede contendo N atomos de massa M, interagindo somente com seus vizi-
' nhos mais proximos, através de uma for¢a harménica, a forga resultante que atua sobre

"0 enésimo atomo é dada por:

Fp = B(tng1 + tn_y — 2un) (2.1)

-onde 3 € constante de forga harménica e u, o deslocamento do n-ésimo 4tomo em relacio

a sua posicao de equilibrio. Aplicando a segunda lei de Newton obtém-se:

12



d*u,

22 = B (tng + s = 20h) 22)

M

A Eq.[2.2] admite solucbes da forma u, = Aexpli(wt — gna)], onde na é a posigio do
enésimo atomo, w a frequéncia angular e ¢ € nimero de onda da vibracio harmoénica.

Resulta dai a relagdo de dispersio [6}:

(2.3)

Os valores permitidos para o niimero de onda g sao determinados pela condigao periddica
de contorno, a saber, o n-esimo atomo se comporta como o (N +n)-esimo atomo, resulta

‘que o maximo valor de g é dado por correspondendo a um comprimento de onda igual

a duas vezes a separagao interatomica; na verdade obtém-se; ¢ = :I:% para (n =
0,1,2,...,N/2). Tem-se portanto & modos negativos, onda progressiva caminhando

para direita ;¢ ¥ modos positivos, ondas deslocando-se no sentido oposto. Cada onda

transporta energia com a velocidade de grupo dada por : v, = a1/ £ cos( ).

Se a rede unidimensional contiver dois tipos distintos de dtomos que se alternam

na cadeia, as equagdes de Newton para forgas de interatdmicas, sob as mesmas hipéteses

feitas para a rede de atomos idénticos, sio :

Ml%'ff‘* = 3 (Uant1 + Uan—1 — 2ugy,)

: 2.4
Mzdz—,ffz'ﬂ = B (Uzn+z + Uzn — 2Uz,41) (24)

13



As correspondentes solugdes harmonicas, obtidas com um procedimento analogo ao caso

anterior, levam a seguinte relacdo de dispersio[8] :

M, + M, 14 1 — 4 M, M;sen?(qa)

=P, My M, \ (M, + M,)?

(2.5)

Note que a Eq.[2.5] fornece duas solug¢des para a frequéncia angular para cada ndmero
de onda. No ramo de frequéncias mais altas, chamado de ramo é4tico, os atomos vibram
em diregées opostas. No outro, chamadoe ramo acustico, os atomos vibram na mesma
~ direcio. As velocidades de grupo dos modos éticos sio menores do que dos modos
- acisticos. Por isso desempenham um papel menos importante no transporte de energia
" térmica, mas podem afetar o fluxo de calor devido as intera¢des com os modos acisticos,

que séo os maiores reponsaveis pela condutividade.

Consideremos, agora, o caso de uma rede tridimensional com p tipos de atomos

" por célula primitiva, tem-se um total 3p/N modos, sendo 3 acusticos e (3p/N —3) 6ticos[9].

' Fénons

Se usarmos o tratamento usual da mecanica classica, para calcular a energia in-
. terna de um sélido e determinar posteriormente o calor especifico, ¢ a condutividade
L térmica, os resultados encontrados ndo sio compativeis com os comportamentos experi-
mentais destas grandezas. No calculo classico supde-se que cada dtomo é um oscilador

* harmoénico classico tridimensional que vibra independentemente dos demais atomos.

14
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‘Assim, a energia interna sera a energia média de um tnico oscilador multiplicado pelo

nimero de atomos. Supondo que a distribuicao de osciladores por energia obedece a
lei de distribuicio de Maxwell-Boltzmann, obtém-se que a energia media € 3kgT , onde

kg é a constante de Boltzmann e a energia total € U = 3NkgT . Chega-se, assim,

4 lei de Dulong-Petit, pela qual a capacidade térmica molar é (C,,, = % = 3N,kg

onde N, é nimero de Avogrado ) independente da temperatura, fato que se observa

experimentalmente somente no limite de altas temperaturas.

Para que o problema seja considerado com todo o rigor fisico o tratamento

- quantico se faz necessario. Neste caso a energia de vibracao da rede é quantizada.

O quantum de energia de vibragdo da rede denomina-se fonon. As ondas elasticas nos
cristais sdo constituidas por fonons. As vibracoes térmicas nos cristais produzem fonons

por excitagdo térmica. A energia de um modo de elastico de vibragao com frequéncia

- angular w é dada por :

€= (n + —) b (2.6)

onde n é o nimero quantico vibracional, ou seja, esta é a energia do modo quando ele
for excitado com o nimero quantico n, isto é, quando o modo possuir n fénons, aqui
h & constante de Planck sobre 27. Cada modo de vibracio s pode absorver ou emitir

fonons, satisfazendo a regra de selecio Ae = Thw.

15



2.2.2 Capacidade térmica

Como ja dissemos acima, a capacidade térmica, a volume constante, é dada por :

Cy = (%)V (2.7)

onde U é a energia interna do sélido.

A energia interna pode ser calculada supondo que as vibragdes da rede forman
um gés de fonons. Como os féonons sao indistinguivels e nao obedecem ao principio
- de exclusdao de Pauli, pois em cada estado de energia pode haver mais de um fonon,
ﬁ utiliza-se a distribuicdo de Bose-Einstein para descrever a distribuicdo de fonons num

dado estado de energia do sistema. Esta funcao de distribuicido para fonons com energia

Ce=hw é:

Bt iy

ﬁ.‘.

A 1

2 fi{w) = 2.8
: f() exp(;;"T) 1 ( )

O nimero de modos no elemento de volume do espaco ¢ para uma rede cristalina tridi-

E mensional composta de atomos idénticos no volume V é :

3V q?
272

9¢(q)dg = dg (2.9)

16




Usando a aproximagao de Debye[11], onde a relagio de dispersio [2.3] é reduzida

& uma funcao linear:

W = Vo (2.10)

onde v, é a velocidade de fase, em principio, igual a velocidade do som no solido e
explorando as equagoes [2.8] €[2.9], podemos expressar o niimero de fonons no intervalo

de freqiiéncia angular dw em torno de w como :

3V widw
272y exp(%) -1

fr{w)dw = (2.11)

~ A energia neste intervalo se obtém multiplicando a Eq.[2.11] por Aw. Integrando o
" resultado entre zero e a freqiiéncia maxima de Debye wy, , determinada de tal maneira

que o niimero de modos seja 3N, para obter a energia interna total :

R

.. i _ 3hV [ w du (2.12)
% dr2v3 Jo exp(ﬁ“;—f) -1 .
:
?‘ e dai a capacidade térmica ( Eq.[2.7] ):
T\® (F z'exp(z)ds
Cv=9Nks (o) [ 2.1
v B ©p/ Jo (exp(a:)—l)2 (2.13)
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1/3
_ hw . _hu anﬂ) . :
onde r = 5 ‘1€ ©Op = T ( X é conhecida como temperatura de Debye

para o sélido.

Concluimos que a capacidade térmica no limite de baixas temperaturas (Op >
T) é proporcional a T® e no limite de altas temperaturas (I' :» ©p)é independente da
temperatura. O mesmo comportamento é seguido pelo calor especifico, que pode ser

obtido dividindo Eq.{2.7] pela massa do sdlido.

2.2.3 Expansao térmica

O modelo em que os solidos sao compostos de atomos que oscilam em torno da
_ posi¢ao de equilibrio em uma cadeia periédica, é suficiente para compreender-se o com-

- portamento do calor especifico e da expansdo térmica. Para isso, no calculo, nio pode-

;
h mos considerar somente as oscilagbes harmonicas visto que nenhuma expansao térmica

seria prevista, tanto pela mecanica cldssica como pela mecanica quantica. Para que

3 . - ;. . b "l
. haja expansao torna-se necessario considerar as chamadas contribuigdes anarmonicas.

:

2 De fato supondo-se que a energia potencial dos atomos, para o deslocamento Au de

'
4 _— . .
. suas posigoes de equilibrio como sendo:

Ey(Au) = Eharm + Eanar = A1(Au)? + Egnar = Ar(Au)® + Ax(Au)® + As(Au)* (2.14)

Usando a funcao de distribuigdo de Maxwell-Boltzmann ( valida, no nosso caso, para

| altas temperaturas) a variacdo da distdncia média interatémica é dada por :

18



- ® A —Z2)d A
Bu(T) = 1 S Al 2
—00 p(_kBT) u

(2.15)

Para cada material temos valores especificos para as constantes A;, A3, A; , que de-

terminam a variagdo do volume do material, e consequentemente a densidade, com a

temperatura.

2.2.4 Condutividade térmica

Para sdlidos isotropicos, o fluxo de calor obedece a seguinte relacdo conhecida

como lei de Fourier{12] é :

L= T
I

—KVT (2.16)

onde K é a condutividade térmica e T a temperatura. Para sélidos ndo-isotrépicos o

fluxo de calor ndo é mais paralelo ao gradiente de temperatura e segue a relacao :

oT

‘0z,

o; = K; (2.17)

onde :,7 = 1,2,3 e o coeficiente K;; € um tensor de segunda ordem.

Neste ponto é necessario distinguir entre os materiais. ) caso dos metais sera tra-
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tado separadamente na seccido 1.3. Consideremos aqui o caso dos isolantes apenas. Em
um isolante o transporte de calor atraveés do cristal se deve exclusivamente as vibracdes
da rede, ou seja, aos fonons. Num sistema composto de osciladores harménicos ideais,
os diversos modos normais sdo completamente independentes uns dos outros, i.e. no
existe qualquer acoplamento entre os diferentes modos de vibragoes, ou seja, a seccdo de
choque para a interagao fonon-fénon € nula. Assim, um modo normal, quando excitado
vibrara de forma estavel neste mesmo modo, por um tempo indefinido. A energia flue
neste sistema com a velocidade do som, e nao existe mecanismo pelo qual possa haver
uma redistribui¢do de energia entre os diversos modos existentes, o que criaria uma
resisténcia térmica. Logo neste sistema a condutividade térmica seria infinita. Esta

analise de comportamento se aplica tanto aos osciladores classicos como aos quanticos.

Introduzindo-se uma inarmonia neste sistema, o acoplamento entre os diversos
modos torna-se agora possivel. Os fonons que representam os diferentes modos de vi-
bracéo interagem entre si, ou ‘chocam-se ’ entre si. Assim, a energia que pertencia a
um grupo de fonons inicialmente é distribuida aleatoriamente entre todos os fénons do
sistema, e apés certo tempo a quantidade de movimento e energia de cada fdénons se
distribuirdo aleatoriamente, respeitando-se, é claro, a conservagio da energia e de quan-
tidade de movimento. Desta forma, a condutividade térmica ndo mais sera infinita,
devido aos efeitos anarmoénicos de rede. Como a inarmonicidade aumenta com a tempe-

ratura, espera-se que a condutividade térmica diminua com a elevagao da temperatura.

Podemos, agora, calcular a condutividade térmica a partir da funcdo de distri-
buicdo de fonons, da equacgao de transporte de Boltzmann e introduzindo-se o conceito
de tempo de relaxagdo.Q fluxo total de calor @ transportado por todos os modos de

vibragio é[7] :
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® =3 fr(q)hwuy(q) (2.18)

Nota-se que no equilibrio térmico, o fluxo total é nulo pois( fr(q) = fr(—¢q) e w(q) =

w(—q)).

A distribuigdo de f6nons sai do equilibrio na presenca de um gradiente de tem-
| peratura, variando em cada ponto do cristal, em cada instante de tempo, até que se

chegue a situacéo estacionaria, onde a equagio de transporte de Boltzmann nos da [7] :

afy of;s _
(W)m * (*a?)e,p =0 (2.19)
I

Aqui o termo de arrasto( (%{-) ) € dado por :

(%) — —worh (2.20)

onde v, € a velocidade de grupo. O termo de espalhamento ((%’%) ) tende a restaurar
esp
- a distribuigdo de fonons da situagao de equilibrio. No chamado modelo { ou método)

do tempo de relaxacado faz-se a hipotese de que esta taxa é proporcional a quanto a

distribuicdo se afastou da situagio de equilibrio, i.e.:
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("'_37) £3p - 7 ‘ (2‘21)

O coeficiente de proporcionalidade é inverso de T , chamado de tempo de relaxagao
térmica do material. O tempo de relaxacéo 7, bem como f; dependem de ¢ . Supondo
que a funcao de distribui¢io, na presenca de um gradiente de temperatura, pouco difere
de distribui¢do de equilibrio, a ponto de se poder aproximar %{f por 2o e explorando

at

o modelo acima obtém-se a seguinte expressao para condutividade térmica :

affa

K = th.u(vgz)27' 5T

(2.22)

A soma extende-se a todos os modos de vibracao.

Se o gradiente de temperatura for paralelo ao eixo z e, se por simetria, vy, = %'Ug,

entiao usando-se a aproximacio de Debye (Eq.[2.10]), a densidade de estado Eq.[2.9],

e calculando a derivada da fungdo de distribuigio em relagio a temperatura e, ainda,

trocando-se o somatério por uma integral em w chega-se a {7):

_ Vkp (27kp s [P T(x)zte
K = WUQ( ; ) T /0 e (2.23)

Comparando-se as equagdes [2.13] e [2.23] obtém-se:
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1, [
K = 3] fo r(z)Cv(z)dz (2.24)

ou usando-se a expressao do livre caminho médio I(z) = v,T, tem-se:

K = %ug /  U(2)Cv (2)dz (2.25)

Como vemos, a condutividade térmica depende do livre caminho médio dos
| fannns, da velocidade de grupo e da capacidade térmica. O livre caminho médio para
T — 0 deixa de ser limitado pelas interagdes entre os fonons, os processos dominantes
passando a ser as interagoes enire os fonons e imperfeigdes e/ou impurezas presentes na
rede. Em cristats com alto grau de pureza, as interacdes sio praticamente sé6 com as
fronteiras da amostra, i.e. com as superficies da amostra. Consequentemente, o livre
caminho médio fica praticamente constante, e a condutividade térmica acompanha o
comportamento do calor especifico que tende a zero. Ao contrario com o aumento da
temperatura a condutividade térmica aumenta até atingir um valor maximo e depois
passa a diminuir, pois o calor especifico tende a um valor constante enquanto o livre

caminho varia inversamente proporcional com a temperatura.

2.3 Parametros térmicos dos metais

Tre (AR AT e, e SR T L

Antes de obter as expressoes rigorosas para os parametros térmicos, usaremos um

' modelo simples para comentar o comportamento da condutividade térmica e elétrica nos
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metais em funcao da temperatura e interpreta-las em termos do livre caminho médio

dos portadores apropriados.

2.3.1 Modelo de Drude

O elevado valor da condutividade térmica e da condutividade elétrica dos metais
séo propriedades destes materiais que afetam diariamente nossas vidas. Varios modelos
tem sido propostos para explica-las. Um dos mais populares é o modelo de Drude[13],
langado no comego do século produz resuitados surpreendentes. Embora explicou apenas
a grosso modo a origem da ordem de grandeza e a relacdo entre essas condutividades.
Nesse modelo, os responsaveis pelas propriedades de transporte sio os elétrons, nele

’ z . . * . FE
tratados como um gas de particulas livres, com velocidades térmicas aleatorias.

Na condugao de eletricidade, os elétrons sao acelerados por um campo elétrico
ao longo de certa distancia (cujo valor médio € o livre caminho médio (I.) ), até colidi-
rem com os ions da rede, com impurezas ou com outros elétrons; nas colistes perdem
a energia cinética extra adquirida gracas ac campo elétrico e recobram um movimento
puramente térmico, e o processo se repete. No transporte de calor, os elétrons, na
presenca de um gradiente de temperatura, deslocam-se com o mesmo livre caminho
médio (l.), e de novo transferem seu excesso de energia (aqui térmica) para os atomos
da rede, através de colisbes. De acordo com este modelo, os elétrons mais fracamente
ligados aos atomos constituintes dos sélido (elétron de valéncia) movem-se através do
volume do cristal formando um ‘gas de elétrons’. Os elétrons de valéncia dos itomos
tornam-se, pois, elétrons de conducéo, e no modelo de Drude as forcas de interacio

entre eles e os niicleos 10nicos sdo desprezadas (gas de elétrons livres). Assim a energia

24



B i i

total é a energia cinética, sendo a energia potencial nula. Este gas de elétrons livres
é tratado usando a termodinanica classica, supondo-se que no equilibrio térmico obe-
dece a estatistica de Maxwell-Boltzmann. Resulta, neste modelo para a condutividade
térmica( ) e para a condutividade elétrica(o): K = ﬂﬂ-qgﬁl eo = % onde T é tempo

de relaxagdo, m. massa de elétron, e carga do elétron, C, é a capacidade térmica por

-elétron, v é a velocidade térmica média, n, € nimero de elétrons por volume. Para

a relagdo K /o ,usando o teorema da equipartigdo de energia pelo qual C, = 3kg/2 e

mev: _ 3kgT
2 T2

onde kp é constante de Boltzmann, obtemos: & = %’(%)T Este resultado

explica a lei experimental de Wiedemann-Franz {2],1.e., a razao entre a condutividade

“térmica e a condutividade elétrica € diretamente proporcional & temperatura. Além da

lei Wiedemann-Franz, o modelo de Drude reproduz com sucesso a lei Ohm e, a grosso
modo, descreve razoavelmente bem o comportamento da condutividade térmica, e da
condutividade elétrica, nos metais. Falha no entanto, nas suas previsdes para o calor

especifico e para a suscetibilidade magnética.

Sommerfeld[3] propos um modelo que contorna as difuculdades do modelo de
Drude ao utilizar principios quanticos. De fato, ele considerou um gas de elétrons

confinado por barreiras de potenciais infinitos e impos que, os elétrons obedecessem ao

. principio de exclusdo de Pauli. Assim a fungio de distribuicio para os elétrons nao é mais

a de Maxwell-Boltzmann mas a de Fermi-Dirac. Obteremos, a seguir, as expressoes para

a condutividade térmica e para a capacidade térmica de um metal, segundo o modelo

 de Sommerfeld.
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2.3.2 Condutividade térmica de um metal no modelo de Som-
merfeld

Os elétrons livres no modelo de Sommerfeld obedecem a funcdo de distribuigio

de Fermi-Dirac ( fe):

1
fe= exp[(e — er)/ksT) + 1 (2:26)

A fungéo densidade de estado (g.) na auséncia de campos eletromagnéticos e gradientes

de temperatura ¢ dada por:

2mV
ge = =35 (2.27)

Nestas expressoes € € energia de um estado quantico permitido, ¢r a energia de Fermi
para o metal em questdo, h constante de Planck, V' volume do sélido, m, massa do

elétron.

Em presenca de um gradiente de temperatura, na direcao z , e para uma amostra

homogénea e isotropica, a equacao de Boltzmann se escreve[6]:

df.

_ = T of.
— =-9Vf. Emm+(m)m (2.28)
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Introduzindo o tempo de relaxagio através de( ( )., = =i ) e aproxi-

-

mando %% = Bg:" e g{: o %{fj a fun¢ao de distribuicao pode ser expressa, para o caso

estacionario (% = 0) , na forma:

fe = feo - :;_;fco (1 — feo) {6Eo + [Ti (*Ef'> + E:I aT} (229)

T/ ' T| 8z

A densidade de corrente (I, = env;) e fluxo de calor (®. = nev,) podem, entdo, ser

obtidos calculando-se os valores médios de v, e ev,. O resultado é:

_en o (wyory, 1T,
L=2 [(eE o (T Bz) T+ e'r] (2.30)
- a oT 10T —
¢, = TT: [(EED + Tﬁ (ETF) E) €T + TE;EET] (2.31)

1 [1er
E, = — [ A Ti(efT)] or (2.32)

Nota-se que a equagao [2.32] prevé que na presenga de um gradiente de tempe-

ratura, aparece um campo elétrico. Combinando as equacoes [2.31} [2.32] obtém-se:

(2.33)
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Finalmente, usando a definicdo da condutividade térmica i.e.( &, = — K% ) e
adotando a proposta de Smith[4], a condutividade térmica do metal pode ser expressa

na forma:

ménkyT (er)
3m,

K, = T (2.34)

Com este modelo conseguimos explicar satisfatoriamente a condutividade térmica
nos metals, visto que neles sao os elétrons livres os grandes reponséveis pelos Processo
de condugao. Como se vé, a condutividade térmica de um géas de elétrons vai depender
de como o tempo de relaxagio, e consequentemente, o livre caminho médio varia com
a temperatura. No regime de baixas temperaturas, onde o mecanismo dominante de
espalhamento de elétrons € através dos defeitos de rede e/ou impurezas na rede, o livre
caminho médio € constante, e, portanto, a condutividade térmica cresce linearmente
com a temperatura . A medida que a temperatura aumenta, a contribuigao dos proces-
sos de interacdo elétron-fonon vai crescendo em importancia, e o livre caminho médio
decai rapidamente, provocando assim uma queda na condutividade térmica. No limite
de altas temperaturas o espalhamento se torna proporcional & energia de vibracdo da
rede, a qual é proporcional a temperatura, entio o livre caminho médio varia inversa-
mente a temperatura, implicando que a condutividade térmica varie muito pouco com
a temperatura. Para muitos metais esta regido de temperaturas estsé muito acima da

temperatura de fusao, e portanto esta parte nao é observada.
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2.3.3 Capacidade térmica de um metal no modelo de Som-
merfeld.

A capacidade témica do gas de elétrons de Sommerfeld se obtém a partir da

expressao para a energia interna, dada por:

U= /D " egle)fle)de (2.35)

Sob a condigdo que kgT < ep , das Eqs. [2.26] e [2.27] chegamos[5)] :

Co = == = =12 Nkp-— (2.36)

onde Tr é a temperatura de Fermi do metal em questao. Qs valores obtidos com a
teoria de Sommerfeld sdo menores que aqueles previstos pela mecanica classica que é
3—1%93 ,pois somente os elétrons que estdo na superficie de Fermi podem participar das
interagdes com uma fonte externa de calor. De fato, dentro de um intervalo de energia
kT s6 na proximidade deles existem estados desocupados. A capacidade térmica dos
metais pode ser expressa como a soma da capacidade térmica da rede com a capacidade
térmica eletronica (C = C, + C.). Para temperaturas proximas de zero absoluto o termo
eletronico predomina sobre o da rede, visto que enquanto a capacidade térmica. eletronica
é proporcional a T', a da rede varia com 7®. Ao contririo, para temperaturas elevadas

a contribuicdo da capacidade térmica da rede é bem mais relevante. Ela tende a um

valor constante C, = 3NkgT, enquanto que a eletronica contribui muito pouco, pois
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a temperatura de Fermi para os metais é da ordem de 10*K a 10°K, portanto bem

superiores a temperatura de fusao dos metais, tornando T'/Tr muito pequeno.

2.4 Parametros opticos

O estudo do aquecimento a laser de materiais opacos, requer o conhecimento
de que fragao da radiacdo € absorvida pelo alvo e que fracido é refietida. No caso de

materiais transparentes e semitransparentes ha necessidade, também, de conhecer que

fracao da radiacao é transmitida.

As equagdes de Maxwell para um meio homogéneo macroscopicamente neutro
com permeabilidade u, constante dielétrica € e condutividade eletrica o, levam a uma

equacao de onda, que admite como solugao as ondas planas.

Consideremos uma onda plana com frequéncia v propagando-se na direcio z:

E =F,exp {527”/ [t — E]} (2.37)

v

onde v € velocidade da luz e n. o indice de refragdo complexo (n, = m — if ). A razao
entre as poténcias Opticas na superficie (P(z) = 0 £*0)) e no interior(P(z) = 0 E*(2))
é:
P(2)
P(0)

onde a € o coeficiente de absorgao que da a quantidade de energia absorvida em cada

= exp(—az)
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porcdo do material, observe que pelas equagoes acima « € dado por:

_ At (2.38)

Yo

X

onde v, é a velocidade da luz no vacuo, ou seja o coeficiente de absor¢ao depende da

freqiiéncia da radiacao e do coeficiente de extingao £. A refletividade que é a razao entre

a poténcia radiante refletida e a poténcia incidente na superficie, € dada por:

¢ 1 2
L (2.39)

ne + 1

R =

Para que a Eq.[2.37] seja solugdo da equagdo de onda, deve-se ter as seguinte relagdes

envolvendo a condutividade elétrica e constante dielétrica:

mé = (2.40)

1
1 20\?]?
2 _ * ¢
m ze{lu(y)] +1} (2.41)
e-Lellin ()] - ”
Para bons condutores na regido do infravermelho no espectro eletromagnético e nas
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temperaturas consideradas nesta Tese, pode-se usar com seguranca que m ~ £ e 2 > 1.

Obtém-se, assim, para a refletividade e para o coeficiente de absorgao as expressio[l4]:

L

R(T,\) =1+ (%) (2.43)
T, \) = % (%) (2.44)

onde ¢ = 934\, onde o comprimento de onda A deve ser dado em metros, a resistividade

elétrica p, em 2.m. De acordo com Bramson[13] apds expansio de R(T, \) dada pela a

Eq.[2.43], tem-se:

L Ll
L]

R(T,\) =1—0,365 (""(T))

| +0,0667 (pE(T)) — 0,006 (“’*’(T)) (2.45)

A A

Nas temperaturas consideradas nesta Tese :

Pe(T) = peoll + (T — 293)] (2.46)

onde a temperatura T' deve ser dada em Kelvins e onde p,, ¢ a resistividade do material

a 203K em {l.m e v é o coeficiente de variagdo da resistividade com a temperatura.

Note-se que a refletividade aumenta com a temperatura.
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2.5 Difusao térmica num material

O fluxo de calor é definido como a taxa de variacao da energia térmica que é
transferida, por unidade de area através de uma dada superficie normal 3 direcado do
gradiente térmico local. Em um meio homogéneo de densidade p e calor especifico ¢
atravessado por um fluxo unidimensional ®, na direcdo do gradiente de temperatura, e
na diregao z a taxa de transferéncia de calor num elemento de volume é (s(®; — ®,))
onde s é area perpendicular ao fluxo. A taxa de variagdo de energia no no interior do

volume é pcs A z%l,;. Equacionando-se as duas expressoes :

T
3(P1 — ®2) = pes A z%—t (2.47)
No limite quando Az — 0 temos:
ad oT

Generalizando-se este resultado para o caso do gradiente de temperatura estar

numa direcao qualquer, obtém-se :

— —
V.® = —pc—— (2.49)

Fazendo uso agora da teoria de calor de Fourier (Eq.[2.16]),tem-se:
oT

V. (KVT) = pesy (2.50)

e admitindo-se que a condutividade térmica seja independente da temperatura tem-se,

finalmente:
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KV*T = pc% (2.51)

Na presenca de uma fonte de calor na regido considerada, se A(7,t) (termo de
fonte) representar a quantidade de calor fornecida ou gerada no sélido, por unidade de

volume e por unidade de tempo, o balanceamento da energia leva a:

_,1_8_T=V2T+M

Kk Ot K, (2.52)

onde introduzimos a difusividade térmica do material definida por k= um novo pardmetro

térmico que mede quio rapidamente um material aceitara e conduzira energia térmica.

Para solucionar a equagio de difusao de calor (Eq.[2.52]) no caso linear, ou seja
quando fazemos a aproximagao de que tanto os parametros térmicos como os 6pticos sao
independentes da temperatura ha varios métodos possiveis[16]. E claro que a solugio
dependera da forma explicita do termo de fonte, i.e. do pulso do laser. Um método
matematico bem adaptado para o caso do aquecimento a laser € técnica das funcoes de

1

Green[17]. A funcdo Green g(7, 7 ,t,t') é a solugao da equacgio de difusio quando
a fonte de calor € instantanea e nos da a distribuicio de temperatura. Conhecida a
funcao de Green, a solugao da equagdo de difusao quando o sélido for irradiado por

uma fonte arbitraria (forma do pulso laser arbitrariamente especificada) a distribuicao

de temperatura sera dada por:
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T(7,0)= [ P)g(F Lt — )db (2.53)

onde P, a poténcia absorvida pelo sdlido. Para cada forma de distribui¢do espacial da
fonte de calor a distribuicido de temperatura apresenta um aspecto[18]. Exemplificando,
para o caso de uma fonte com simetria circular, e perfil Gaussiano tanto espacial quanto

temporal que penetra no material segundo a lei de Beer, a distribuicao de temperatura

em coordenadas cilindricas é dada por[19]:

,,.2
Ta 4K(t‘-‘tl)+d2 exp( 4K(t—t’)+d2 )

- 2 s —z+2ra(t—t") 2 4, 2+ 28a(t—t
X [exp [ az + a*k(t — t)er fo (e[ + exp [az + ak(t —t )erfc(_(ﬁl”

z[u(t—t»)]l :
(2.54)
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Capitulo 3

Resolucao da Equacao de Difusao

3.1 Introducao

Neste capitulo discutiremos os fundamentos fisicos e metodologia de abordagem
matematica de um modelo que desenvolvemos para resolver o problema do aquecimento
de um solido com um laser, quando as condig¢des operacionais sio tais que a equacio de
difusdo nesse sélido assume um caracter matematicamente nao-linear. Este problema
é tratado na sua mais ampla generalizagao e sua solucdo foi fundamental para o en-
tendimento de alguns aspectos importantes de aquecimento a laser de metais, e outros
materiais, até aqui ndo abordado na literatura senao através de aproximacoes ‘ad hoc’
que acabaram por descaracteriza-lo na sua esséncia. A aplicacio de nossa metodologia

a questoes especificas sera abordada subsequentemente, no capitulo 4.

Nosso objetivo era obter um método para resolver a equacio de difusio de calor,
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dentro dos limites da teoria de Fourier, para um soélido irradiado por um laser, quando os
parametros térmicos (condutividade térmica, calor especifico, difusividade térmica e os
parametros 6ticos (refletividade, coeficiente de absorgdo) variavam com a temperatura,
tornando, assim, a equac¢ao de calor matematicamente nao-linear, impedindo que se
encontrasse uma solugao analitica exata. A resolugao numérica do problema tornou-se,

entao, inevitavel.

A equacgao classica de difusdo de calor ndo descreve o processo nos instantes ini-
ciais, 1.e. quando a energia luminosa é absorvida. Primeiramente esta energia excita
as particulas que formam o material: os elétrons ligados, os ions da rede, levando a
um aumento da energia cinética meédia dos elétrons livres e gerando fonons. Em se-
guida esta energia € aleatoriamente redistribuida através de processos colisionais entre
as particulas excitadas. Da-se, entao, a equipartigdo da energia entre os diversos estados
intermediarios envolvendo um grande numero de colisées, elétron-elétron, elétron-fonon
e fonon-fonon cada qual com seu tempo caracteristico de relaxacao. O tempo total de
relaxagdo da energia absorvida depende intrinsecamentedo do tipo do material. Em um
metal sdo da ordem 10~'3s | nos isolantes pode variar entre 107125 a 10~%s . Assim,
entdo, a energia do feixe laser é convertida em calor, num processo altamente localizado
em termos de uma escala macroscopica. A partir dai o processo de difusdo de calor para
o interior do material pode ser adequadamente descrito usando-se a equacao classica

advinda da teoria de Fourier.
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3.2 Solucgao da equacao de fluxo de calor num sélido
aquecido a laser

Nosso modelo tem os seguintes ingredientes basicos: (a) o comprimento de onda
da radiacao é tal que excetuada a fragao que é refletida, toda a energia luminosa
é convertida em calor no sélido, pelos mecanismos acima mencionados e que, feno-
menologicamente, descreveremos através de um coeficiente de absorcao 6ptica; (b) o
calor gerado difunde-se classicamente (Teoria de Fourler); (c) a competicdo absor¢do
(conversao térmica) versus reflexdo é continuamente retro-alimentada pelo fato de que

os parametros determinantes de tais processos mudam com a temperatura, isto é,

modificam-se na medida em que os proprios processos atuam gerando uma situagdo
a0-li d de vi At} igind f 1a¢a
profundamente nao-linear do ponto de vista matematico e exigindo uma formuiagao

auto-consistente para a metodologia de abordagem da solu¢ado do problema.

E dentro de tal esquema, profundamente complexo, que vamos abordar a questao
da determinagdo da variagdo temporal da distribui¢do espacial (3-D) de temperatura em
uma amostra submetida a aquecimento pela a¢ao de um laser . De acordo com o item
(b) acima devemos resolver a equagao de difusao de calor tridimensional em um meio

homogéneo:

p(T)c(T)g—f = V.(K(T)VT) + A(#,¢,T) (3.1)

onde K(T) = condutividade térmica,

c(T) = calor especifico
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p (T) = densidade

A(7t,T) = termo de fonte

sio todas fungoes da temperatura. A Eq. [3.1] é uma equacdo diferencial nao-linear e
0 primeiro passo para resolvé-la , é usar a chamada transformacio de Kirchhoff[1]. Isto
permite que se introduza uma nova variavel denominada de temperatura nao-linear ‘¢’

atraves de:

. L TI’ TdT'
07, t) = & [ K(T) (3.2)
Isto implica em :
90 _ K(T)oT, 90 K(T)oT
ot K, ot’ or K, Oz’
00 _K(T)OT o0 _ K(T)T
oy K, Oy’ 0z K, 0z’
ou seja
= K(T)=
Ve = K, vT

onde K, é a condutividade térmica na temperatura 7,. A equagao (3.1) assume, entdo,

a formas:

p(T)e(T) . 08 _ . ;
R Koz = K,V0 + A7, 1,T)

Como k(T) = a%—% é a difusividade térmica temos:

1 80, . AT
Y. A 7 (3.3)
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I interessante notar que a Eq.[3.3] é formalmente equivalente a Eq.[3.1], apresentando
a mesma estrutura matematica, mas com a vantagem de ter eliminado a influéncia da
variacio da condutividade térmica com a temperatura no segundo membro da Eq.[3.3].
No regime estacionario € ignorando as varia¢des no termo de fonte com a temperatura
obtém-se a equagio de Poisson, cuja solugao ja conhecida na literatura[3], [2],[8) e [4].
Por outro lado, os casos onde a variagdo da difusividade térmica com a temperatura
é desprezivel, ou seja, onde a dependeéncia em T do produto do calor especifico pela
densidade é a mesma que a da condutividade térmica, a equacgao [3.3] ainda € linear
e pode ser resolvida utilizando o método das fungdes de Green(5],[6], ou o método
da expansao em série de Fourier{7], por exemplo. Uma vez obtida a solucho para a

temperatura nao linear ‘ @’ aplica-se a transformacao inversa de Kirchhoff para conseguir

a distribui¢do de temperatura no solido.

No caso geral a equacio, Eq.[3.3] é ndo linear, pois a difusividade térmica e o
termo de fonte sdo fun¢des da temperatura. Como a situa¢édo mais comum é aquela onde
as propriedades e/ou os parimetros relevantes da fonte de calor e da amostra possuem

simetria circular, € mais interessante trabalhar com o sistema de coordenadas cilindricas,

indicado na Fig.[3.1]

42



>
N

L . -4 e
4 [] 1 -
: 1 H
. l ,‘
-------- boeoeaae 4
. ) ‘e
et St - . -
- Lo sl
- - | L] e
e -
-7 ]
.-"- '
- '
‘,."' 1
[
- '
[}
[ ]
: faeixe laser
s Pe
- 1 .-“1
S
)
1

Figura 3.1: Amostra irradiada com laser com simetria circular

Em nossas coordenadas cilindricas o laplaciano é dado por:

18,080, 180 5

2 [ — — -
Vo = r('?r(rar) + r2 90?2 + dz?

2 - * L] rd * .
mas % §5 = 0 pois a simetria é circular, assim :

1a, 00 9%
rarar) ¥ e

a
'e
F
Ef

Vi =

Para adimensionalizar a equacao diferencial acima vamos introduzir as novas

] . s ' 1 ¢ ; .
variaveis ' | Z 1,0 , ¥, A pelas relagoes :
3

r=1r,r z2=r,2 t= 7,71 0 = 0,0'

R
K

¢ 18 ,00 5%

or ;ar’(r ar’) + VA

Aﬂ?’(T + AzA'(T’., Z, t, T) (34)
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onde ;

com I, - Intensidade maxima do laser
o, - Coeficiente de absor¢ao optica a temperatura ambiente

R, - Refletividade & temperatura ambiente

Atencio : visando simplificar a notagao, abandonaremos doravante os (’) em to-

das as variaveis.

Na auséncia de solucdo analitica para um equagao diferencial, apela-se para os
métodos numeéricos, que tem atuado como uma alternativa eficiente e sdo amplamente
utilizados. O crescente desenvolvimento dos computadores tem favorecido o uso destes
métodos em diversas areas de pesquisas. No caso particular das equacdes diferenciais

nao-lineares torna-se praticamente inevitavel a utilizacio de métodos numeéricos.
O fundamento dos métodos numéricos estd na discretizacdo do continuo. De

fato, a idéia geral do método escolhido por nods, o método das diferencas finitas, é

a discretizagdo das derivadas e fungdes que aparecem na equacao diferencial. Neste
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contexto, torna-se essencial o conceito de malha. Em nosso caso, definimos a nossa
malha espacial pelo conjunto de pontos (r;, zx) dados por: r; = (5 + 1/2)g ; zx = kh,
e a malha temporal pelos conjunto discreto dos pontos 7, dados por: 7, = nAr7, onde
i,k e n sdo inteiros positivos e g e h e AT sao, respectivamente, os passos radial, axial
e temporal. No método das diferencas finitas a discretizagao da derivada temporal e do

laplaciano da equagao de difusdo sdo dadas por :

0, . . — 207, + 6"
2an _ Ci+l.k 1k j=1,k
V™ = e +
01— 071k n 0% o1 — 207, + 0714 (3.5)
2gr; h?
00 9;{2‘1 — 9}’:,@
5= A (3.6)

Existem varios esquemas para implementar a discretizagao da Eq.[3.4]. Uma possibili-
dade é resolver a equacgio de difusdo no chamado esquema explicito[9], no qual se faz

uso de diferengas avanc¢adas no tempo para discretizar a derivada temporal, mantendo

a discretizacao usual para o laplaciano, ou seja:

n+1 n
911": —

o
J,k) — V29" + (AQA)“' (3‘7)

Podemos explicitar "+ em fungio das demais variaveis e uma vez conhecida a solucéo
no instante inicial (n = (), poderemos passar ao nivel temporal n = 1, e assim sucessi-

vamente. Temos entao, um esquema de evolucido no qual para cada novo incremento na
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variavel temporal a incégnita (6"t!) é calculada de modo explicito. O método explicito é
condicionalmente estavel, isto querendo dizer que sua estabilidade depende da satisfacio
de uma relacdo entre os tamanhos dos passos das malhas usadas na discretizagao da

equacao diferencial. Especificamente, deve-se ter:

1
Ar &
Ar — 2(g% + R?)1 (3.8)

Na Fig.[3.2] representamos graficamente a estrutura de malhas envolvidas em cada passo
do processo. Nela designamos com ‘O’ os pontos nos quais os valores de 6 sdo conhecidos

e usados para calcular seus valor nos pontos assinalados com ‘@®’,

’Eﬁl

.......

0 """""" k+1

i e N

\EI_:,_____,__________-,_
S
AN

T

“J’ ry‘f
T
]

J1
Figura 3.2: Esquema do método explicito

Um segundo esquema possivel é o chamado método implicito[10]. Este método

que é incondicionalmente estavel, faz uso de diferenca finitas atrasadas no tempo para
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discretizar a derivada temporal, mantendo a discretizagao usual para o laplaciano, ou

seja;

n n—1
gj,k . ej,k

) = V20" + (A A)" (3.9)

No caso linear a distribui¢do de temperatura, a cada nivel de tempo, se obtém resolvendo
um sistema de equagdes lineares. Nao obstante, tomando, por simplicidade, ¢ = A |,
chega-se a um sistema com matriz pentadiagonal, a cada nivel de tempo. Esta é, no
entanto, uma desvantagem amplamente compensada pela estabilidade incondicional do
método, que permite a utilizacdo de esquemas iterativos para resolver estes sistemas.

Na Fig[3.3] sio mostrados todos os pontos da malha envolvidos em cada passo temporal.

Tn -1

)1

Figura 3.3: Esquema do método implicito
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Em ambos os métodos a necessidade de se impor um limite, por razoes praticas,
no numero de iteragdes para implementar o calculo dentro de qualquer destes dois es-
quemas, leva a um erro de truncamento da ordem de (AT + ¢*), que pode as vezes ser
insatisfatorio. Procurando um esquema alternativo melhor para o problema, Crank e
Nicholson {4] mostraram que o uso combinado de ambos esquemas resultava em um erro
de truncamento menor ((A7)% + g2) e que era incondicionalmente estavel. Seu esquema
propoe que se aplique uma formulagdo onde tudo se passa como se a discretizacao fosse
feita apelando para um ponto intermediario imaginario entre dois n6s da malha temporal
e computassemos o valor de §**! a partir de 8", usando tanto o esquema implicito como
o esquema explicito, porém em ambos os casos, com o valor das fungoes (A1) e (AzA)
calculados no né intermedidrio virtual (r;, zx, 7, + 47) e somando os dois resultados,

com mesmo peso. Obtém-se assim:

n+1

(Al,ﬂ)n+1/2 (aj,k A_T J'Jc) _ %[VQQn 1. v29n+1] + (AQA)"'.H/z (310)

Observa-se que nas aproximagao definida pela Eq.[3.10], estdo envolvidos onze pontos
da malha. Para condi¢des de contorno inicialmente dadas, as solugdes do problema, 1.e.

obter §™*t1a partir de 6" envolve novamente a resolugio de um sistema pentadiagonal,

em cada nivel temporal.

O esquema com os onze pontos envolvidos em cada evolugao temporal e a malha

virtual, onde se calcula (A;9)**t1/% e (A;A)"*1/2, estdo mostrados na Fig.[3.4]
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k+1

Figura 3.4: Esquema do método Crank-Nicholson

O nosso problema, conforme ja amplamente discutido anteriormente, é no entanto
nao-linear e os métodos acima n&o sao mais apliciveis uma vez que nao se pode ignorar

a variagdo dos coeficientes (A19) e (A2 A) com a temperatura 6.

Tinhamos, portanto, que tentar obter um esquema novo de solu¢éo. Verificamos
que isto era possivel através de uma modifica¢io do método de Crank-Nicholson. Em
nossa formulagdo , a evolugdo de um passo temporal se faz em duas etapas. Na pri-
meira, aplicamos o método de Crank-Nicholson em uma malha virtual, cujo incremento
temporal é metade do valor do incremento temporal da malha normal, ou seja, usa-se
At = AT[2, e ao somar os dois resultados usa-se um peso genérico 0 < E < 1/2.

Resulta, entdo, para a discretizacido da equacao de difusio, ¢ seguinte:
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(0n+1/2 _ an)
AT /2

(Ayd)n+1/4 = EV20™ Y2 4 (1 — E)V20" + (A, A)*H/4 (3.11)

onde ‘E’ é um fator de ponderagao entre os laplacianos atrasado e o avangado no tempo
( no método de Crank-Nicholson o valor de ‘E’ é 1/2. E possivel, assim, partindo de
g7, obter-se 92:1/ ?(descreveremos abaixo como faze-lo). Conhecendo 9;‘;’” ? ¢ aplicando
a transformacio inversa de Kirchhoff obtém-se a distribuigao de temperatura e com
ela podemos calcular os novos valores dos parametros fisicos evoluidos (sua variagao ¢
que tornam a Eq.[3.4] nao linear nos pontos da malha virtual (r;, zx, 7 + 57)). Agora
estamos prontos para a segunda etapa, na qual usamos novamente o método de Crank-

Nicholson, considerando entretanto desta vez a evolugio de um passo temporal completo,

o resultado é:

0n+1 _ Hn)
AT

(Am)"“/?( = EV3"t! 4 (1 — E)V™ 4+ (A, A)"TY/? (3.12)

Em resumo, em nosso método, para avancgar um passo temporal, em primeiro
lugar , calcula-se a distribuigdo de temperatura na malha virtual (6"*'/2). Uma vez ob-
tida esta distribuicao , calcula-se os novos parametros térmicos e opticos {que evoluiram
com a temperatura) e usamos esta informacéao € os nés da malha normal(vide Fig.[3.5])
para computar os resultados da evolucao de um passo temporal e assim sucessivamente
para todos os niveis temporais, sernpre em duas etapas. O que descrevemos até aqui e
como estabelecer a correlacdo entre as temperaturas nos varios nos da malha tridimen-

sional em que subdividimos o sélido. Resta-nos, agora, mostrar como procedemos para
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calcular numericamente estes valores. Dada a condi¢ao de nao linearidade matematica
de nosso problema (modificagdes dos parametros com a temperatura, cujo aumento eles
controlam) fomos forcados a ter que implementar um esquema iterativo auto-consistente
devido ao processo retroalimentativo que tal variagdo provoca. Como nosso método é
incondicionalmente estavel, fariamos quantas iteracdes fossem necessarias para obter a

precisao desejada.

Fc-wl

n+1/2

n+1/4

T S
Figura 3.5: Esquema do método Crank-Nicholson modificado

Algebricamente as Eqs [3.11] e [3.12] si0 semelhantes. Mostraremos abaixo, como

procedemos para resolver uma delas, a Eq.[3.11]. Definamos:

1 1
dy = QEAT[Q—E“ + 2
1 1
do;i = ~FEAT|— + —
21 T[g2 + Qng
1 1
dy; = — .
> EAT[QZ 297".7']
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EAT

d4=— h2

Com esta notacao, o laplaciano em coordenadas cilindricas, em termos de diferencas

finitas, pode ser escrito como :

vzer‘t = [ dZJ j+1.k dle?.k _d350?—1,k d (93 k+1 +9_7k 1)] (3-13)

Rearranjemos a Eq.[3.11] na forma:

(Alﬂ)J ka_]k . %(1 . E)v2 _ —(A2 )n+1/4 - AT Evze?-’:l/? (Alﬂ)na;l’;l;-lﬂ
(3.14)
e definamos:
n+1/4 __ n AT 2an n+1/4
B = (A8 + - (1 — B)V26), + —(A A (3.15)
ou seja, usando a Eq.[3.13] :
) -k n n
BJIIM ZE =107 — d2;07,  — d3;07_; o — da(8 s + 07 kn)]+
n gn A n+1/4
+ (A19)5,0%, + 5 —(A24)5% (3.16)
Entdo, voltando a Eq.[3.14] usando as Eqs.[3.13] e {3.16] obtém-se a relagéo :
T d n d T n ﬂ.
(A9 + ST+ 2 4 Btlf2 4 @R 4 03 = B (3a7)
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A solucdo de sistemas de equagdes numeéricas, como os aqui apresentados, requer
que se apele para métodos de iteragdes sucessivas. Nossa escolha pelas razdes acima
discutidas, foi o método das sobre relaxacdes sucessivas (SOR) {11}, onde a iteragao (7)
é dada em fungio das iteracao anterior (z—1). Para implementa-lo a Eq.[3.17] é reescrita

na seguinte forma :

[ 'ﬂ+1/4 dzJ (6ﬂ+1/2)_ d n+1/2) -

(051" = B0
Ik 1 (A1t9)1k+d1/2 J+Lk J1 9 J=1,k
dy,, n ﬂ i
= SUEED o + G + O3 (1 - w) (3.18)

onde w (1 < w <)é o parametro de sobre-relaxagao , a ser ajustado de maneira tal que

acelere a convergéncia, nesta Tese usamos w = 1,7.

De modo analogo, pode-se manusear a Eq.[3.12] como foi feito com a Eq.[3.11] e

obtendo-se a expressao :

™ w n n n
L v A U LA
~ du(B3E)i-1 + DI + @31 = w) (3.19)

onde :

n 1-F n n n
B\ = _E—[_dlaj,k — d2; 070 — d3i07_ 1k — da(07 1y +071)]+

+ (Ar9)2:07, + Ar (A AT (3.20)

Supondo que a amostra esteja no vacuo, nao ha perda de calor por conducao ou

convecgdo para o meio, havendo perdas apenas por radiagéo (tipo corpo negro). Assim,
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as condi¢des de contorno apropriadas ao nosso problema sao:

K(T)Whﬂ = p(r,0,t,T) — ®(r,0,t,T)
I((T)%ﬂbﬂ = &(r, L,t,T) (3.21)
OT(r, z,t
kE2 e,z 0T)

onde p(r,0,t,T) é a intensidade do laser absorvida pela amostrae ® = ea(T* —T*) éo

fluxo de energia irradiada pela superficie da amostra de emissividade € e o é a constante

de Stefan-Boltzmann.

Para resolver o sistema acoplado de equacdes numeéricas representado pelas Eqs.
[3.16] , [3.18], [3.20] , [3.19] e [3.21] , desenvolvemos um algoritmo numérico, imple-
mentado através de um programa em liguagem FORTRAN, que pode ser executado no

IBM-3090, bem como nas estacoes de trabalho SUN SPARC-II.

O programa resolve a equagdo [3.3], dando a distribuigao espacial e temporal da.
temperatura, em um sdlido irradiado por um laser. Os dados de entrada sio fungoes
ou tabelas numéricas que expressam a forma de variacdo dos parametros térmicos e
opticos do sélido com a temperatura, bem como as condi¢des iniciais. Assume-se que

originalmente o solido esta a temperatura ambiente e que a fonte de calor esta desligada.

A distribuigdo de temperatura a cada instante é obtida pelo programa em duas
etapas. Na primeira resolve-se a Eq. [3.18] usando o método iterativo SOR. Deve-
se ressaltar que a cada iteragdo os valores das temperaturas do sélido se alteram e,

consequentemente, os parametros térmicos e 6ticos se modificam. Nao obstante, num
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esquema convergente a cada iteracdo o valor (9;-’;;{1/ ?); é mais proximo de (0;1'1/ Nic1 , e
devido a nao linearidade da equacgdo um grande numero de iteragoes se faz necessario
para minimizar os erros em cada meio passo temporal. Assim obtém-se a distribuicdo
de temperatura no sélido, os valores dos parametros térmicos e opticos da interagao

laser vs materia na metade do intervalo de tempo. Na segunda etapa evolui-se um passo
temporal completo ou seja resolve-se a Eq. [3.18] de modo anédlogo a primeira etapa,
mas utilizando-se, agora, os valores calculados na primeira etapa para chegar no valor de
9;"'{1. Repetindo este procedimento para cada intervalo de tempo obtém-se a evolugdo

temporal da temperatura do sdlido (ver fluxograma).
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Figura 3.6: Fluxograma

Assim, desenvolvemos uma metodologia para resolver o fluxo de calor em um
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solido homogeéneo isotropico, sem qualquer restricao quanto as dimensoes da amostra,
tipo de material, a forma espacial e temporal do pulso do laser, etc. Pode ser, portanto,
aplicado em diversas situagoes, seja no caso das dimensoes da amostra serem muito mai-
ores que as dimensdes do pulso do laser , como no caso nverso, assim COmMo Nos Casos
intermediarios onde as dimensoes sao comparaveis, em solidos opacos e semitransparen-

Les,

3.3 Fluxo de Calor em materiais estratificados

Com a sofisticacao crescente de diversas areas cientificas ¢ tecnologicas, ha a
necessidade de um ecstudo detalhado de como a radiacao laser interage comn materiais
estratificados. Necessidade que fica evidente ao analisarmos os diversos casos existem
na literatura cientifica de amostras de varias camadas de materiais que sao iradiadas
com laser como por exemplo: discos de gravagao otica ([13],{17],[18],{20,[21]) que pos-
sucm quatro camadas, substrato, camada absorvedora do laser, camada de gravacao,
camada protetora; aquecimento e fusao de filmes finos sobre substratos isolantes [21];
implantacao de ions e impurezas sobre semicondutores [14] ; crescimento de cristais

[14] [15], por exemplo crescimento de silicio sobre 6xido de silicio [14]; recozimento de

semicondutores sobre isolantes [16].

O numero crescente de aplicagoes tecnolégicas importantes envolvendo a in-

teracdo de lasers com amostras estratificadas e nosso desejo de investigar a fundo a
possibilidade de um controle paramétrico sobre a frente de fusio a medida que o fluxo

de calor se propaga na amostra, motivou-nos a desenvolver de um algoritmo que re-
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solvesse a cquacao de difusdao de calor para este caso. O laser incide perpendicular as

camadas sobrepostas (Fig.[3.7]).

Figura 3.7: Amostras de multiplas camadas

Comecemos com a equacao de calor, para cada camada :

T s (e =4 o
pm(j‘)ﬂm(T)W - V([\m(l‘)V’} ) + A(7~f-[ )

Aplicando a transformacédo de Kirchhoff obtém-se :

180 _,,  AFLT)
kel T) Ot Vet Ko

onde m indexa a camada

o Feixe laser

(3.22)

(3.23)

Na interface das camadas admite-se que ha continuidade do fluxo de calor e que

a resisténcia térmica entre as camadas ¢ desprezivel, entao ohtém-se:

- aTm o 6 Tm+1
[‘\m— = .[\m+1a—

.
Jz
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Tm. = Lm4l

As condigoes de contorno, nas superficies externas das amostras, sio as mesmas
da amostra homogénea onde existe apenas perda de calor por radiagao pela superficie
da amostra. Para solucionar o problema acima proposto, é necessario resolver a equacao
[3.23] para cada camada sucessivamente, tendo como ligacio entre elas a continuidade
do fluxo e a igualdade de temperatura na interface de separacao entre as camadas

subsequentes.

3.4 Equacgao de calor em meios isotrépicos nao ho-
mogeneos

O controle da frente de fusdo e consequentemente, o passo basico para controle
conformacional paramétrico em microfusio a laser est4 intimamente ligado & possibili-
dade de explorar o controle das propriedades térmicas do sélido. Isto requer resolver
a equagao de difusdo de calor onde, além da variagio dos parametros térmicos com a
temperatura, admite-se que variem tarnbém com a profundidade do material. A equagio

de difusao tem a forma geral:

p(T, 2)e(T, ,?:)Q%1 = V.(K(T, z)ﬁT) + A(r,1,T) (3.24)

Supondo que a condutividade térmica possa ser escrita na forma K(T,z) =
Kr(T)K,(z) e aplicando a transformada de Kirchhoff

T

0 =
(r!z?t) I{T(To)_ﬁ’z(z) Ta

K(T")dT" (3.25)
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obtém-se;

a6 ad
= (KT(T)K z)j Ko(T'YEK z)dT) (3.26)
i T 9 . Kp(T)K.(2) Kr(T,)K,() 0T,
= Ka T RE) o 5 KT + 2T )dr ~ Re(Ty)K(2) o

Como 2 (K7(T)K.(z))=0e %rf =0

resulta que:

80 _ Kr(T)K.(z) OT
r  Kr(T)K,(z) 8

Igualmente, tem-se:

38 9 1 T o, .. Kp(T)K,(z) 8T

at &(A’T(Tﬂ)m(z) R JK:(2)dT") = Kr(T,)K.(z) Ot (3:27)
6 0 1 T . Kp(TYK,(z) 6T
0z EE(I{T(TO)K;(:) ./ Kr(I')K.(2)dT") = Kr(1,)K.(2) 0z (3.25)

Assim a equacdo de difusdo de calor usando a varidvel temperatura nao linear fica :

180, V(Kr(T)K:(2).V8  A(FtT)
k(T,z) Ot vie+ Kr(TK.(z) | Kr(T,)K,(z) (3.29)
onde foi usado:
V.[K7(T,)K.(2)V0] = V[Kp(T,)K.(2)].V0 + Kr(T,)K.(z)V?6. (3.30)
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A Eq.[3.29] ndo tem solugdo analitica. Desenvolveu-se, entdo, um algoritmo si-
milar ao desenvolvido para materiais homogeneos e isotropicos, resultando assim, as

equacdes abaixo, andlogas as Eqs.[3.18] e [3.19]:

gn+1/2 w Byt _ d?; grt1/2 da; grtis2
[ ] (A]_ﬂ)?,k'l'%l[ ik i (J+1k) 2(]1’6)
d s i1 n T
4((931“1{2): L+ (O3ED)) + DPYEY 4 (67F%)is0(1 - w) (3.31)
onde
AEIA I ) S N S N S N S S
BV 2E [ Wik — UV e = B3V 06 4( Jk+1+ 1.k— 1)]
n gn AT n+if4
+ (Alﬂ)j'kﬂj‘k (AZA) + (3.32)
A7(l — E) aKz(Z)(e?,kH — H:rr'l,k—l)
2K, (2) 0z 2h
e

Ar(l - B) 0K.(2) Ok’ — 627

nt1/2 _ k-1
DF;x 2K, (z) Oz ( 2h ) (3.33)
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w
((A19)7,)i + dy

634 = (BVHY? = doj (071 )i = dag (07 0 )ica—

— da((03F2)icr + (O3F21)) + DPEY) + (07F%)i1(1 — w) (3.34)

onde

n 1 - E n n L n
BV, S = E [—d187 ) — 207y — 307, o — da(07 41 + 075 1)1+
AT n
+(A)503 + 5 (A2A)]] /2 (3.35)
Ar(l - E)BKE(Z)( Tk 1

- 9_?,]:—1 )
5K.(z) 02

2h

Ar(1 — E) K,(Z) 05th, ~ 07t

ntl ‘ pk-1
DFk IK.(z) 0Oz ( 2h ) (3:36)

Um programa similar ao utilizado no caso anterior foi desenvolvido permitindo a ob-
ten¢ao da distribuicdo espacial e temporal de temperatura no sélido em questao. Os
resultados de tratamento de casos especificos usando nossa metodologia e a critica deta-

lhada dos novos aspectos do problema do aquecimento a laser de sélidos, serao discutidas

no proximo capitulo.
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Capitulo 4

Aplicacoes do Método

4.1 Introducao

Neste capitulo aplicamos o método desenvolvido no capitulo anterior, para re-
solucao da equacgio diferencial parabédlica nao-linear para difusio de calor, em diversos
casos, onde ocorrem o aquecimento de amostras sélidas com laser[l] e [2]. Fisicamente
o problema consiste em dar uma descri¢do adequada ao processo de absorcio da energia
eletromagnética pelo solido, seguida de sua conversao térmica e difusao. O que torna
a situacdo bastante complexa é o fato que estes processos se dao em condicbes tais
que os mecanismos reguladores dos varios subprocessos intervenientes sio, eles mesmo,
afetados retroalimentativamente pelo préprio aumento de temperatura que geram. Nes-
tas condigOes obter 0 mapeamento tridimensional da temperatura do sélido aquecido
a laser em cada instante de tempo, ou seja, os detalhes do comportamento transiente

da temperatura. Comec¢amos com amostras metalicas homogéneas, irradiadas com um
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pulso de laser com distribuigio temporal e espacial gaussiana. Além dos perfis de tem-
peratura dos sdlidos, calculamos as taxas de variagdo da temperatura com o tempo. Os
resultados obtidos quando todos os parametros opticos e térmicos variam com a tempe-
ratura sao comparados, com aqueles onde somente os parametros térmicos variam com a
temperatura, e também quando todos os parametros térmicos e opticos sdo constantes.
Estudamos, também, em materiais homogéneos a influencia da espessura da amostra
e da forma espacial do pulso de laser sobre a distribuigdo tridimensional da tempera-
tura. Finalmente, examinamos os casos de materiais estratificados compostos de duas
e trés camadas, com interfaces condutor-condutor, e condutor-isolante (Au-Ag, Ag-Au,
Al-Au, Al-Ag, Al-Al;03, Al-Au-Ag, Ag-Au-Al). A extrapolagdo para o caso de infinitas
camadas levou-nos ao estudo de sélidos heterogéneos, onde a condutividade térmica,

além de variar com a temperatura, varia também, continuamente com a profundidade

do material.

4.2 Aquecimento de amostras metalicas homogéneas

Consideraremos, inicialmente, o caso de amostras métalicas, aquecidas com laser
de Nd-YAG ( A = 1,06um ). As dimensées das amostras, de formato cilindrico, sao:
raio p, = 150um, espessura L = 10um. A poteéncia absorvida por unidade de volume,
quando o laser incide perpendicular a superficie do material, a absorcao obedece a lei de

Beer; o pulso laser possui perfis espaciais e temporais gaussianos, portanto, tem simetria

circular em torno de eixo z; especificamente:
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A(T, 4, T) = I[1 = R(T)|a(T )~ [AT)el=lr/ecl =n(t/7o=1.5)° (4.1)

onde os parametros opticos do metal sdo: R(T) que é a refletividade, dependente da
temperatura e a(T) que é o coeficiente de absor¢ao, dependente da temperatura, n é
uma constante de normalizagdo calculada de tal forma que a integral de A(7,¢,T) no
volume da amostra e ao longo da duragio total do pulso de irradiagdo, corresponde
a energia absorvida pela amostra; p, é a largura do feixe, 7, (FWHM) do pulso. As
expressdes de como a refletividade e o coeficiente de absorgao variam com a temperatura,
ja mencionadas no capitulo 2, estio dadas nas Tabelas [4.1] e [4.2], para amostras
metalicas de Au, Ag, Al, por nds consideradas para aplicagio do nosso modelo. A maior

parte das tabelas e figuras desta secgdo estao em [1].

Como ¢é tipico dos metais, as refletividades sao altas, em torno de 0,95, bem
como os coeficientes de absor¢ao que sao da ordem de 108¢m™=1. Vé-se, pois, que a maior
parte da energia do pulso é refletida; a pequena fracdo absorvida o é, praticamente, na
superficie do material, pois o comprimento de penetracdo 6ptica (inverso do coeficiente
de absor¢io) é da ordem de 10nm, um valor, uma ordem de grandeza menor do que a
dimensao tipica da malha espacial que consideramos para fins dos calculos numéricos, as
quais ja nos referimos anteriormente. A teoria de Fourier para a condugao de calor limita
nossa resolucdo espacial a dez vezes o livre caminho médio dos elétrons(/.) no metal
correspondente. Os elétrons sdo responsaveis pela maior parte do transporte de energia
térmica através do material, por mecanismos de colisoes elétron-elétron e elétron-fonon.
O uso da teoria classica, requer a consideracao do efeito coletivo de muitas colisdes,
com intervalos médios da ordem de 10!.. Para intervalos menores temos que considerar

o gradiente de temperatura constante e usar a teoria quantica[4], Convém lembrar aqui
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que o livre caminho médio dos elétrons em um metal é tipicamente da ordem de 10nm.

R(T) =1-(0,3656'/2 — 0, 066£+0,006£3/%)
AlLAwAg |  o(T)=3,774 x 104(30/6)1/28 (em™)
£=g(1+h(T-T))

£(T)cm?s™! K(T) Wem™! K !
Al am +baT | ca+daT +enT* + faT?
Au apuerp(bauT) CaweZp(danT)
Ag aagexrp(bagT) cagexp(da,T)
Al;Os || asio, T "420 C AL 0, T 9420

Tabela 4.1: Dependéncia com a temperatura da refletividade R(T'), do coeficiente de
absor¢io o(T'), da difusividade térmica «(T") e condutividade térmica K(T') para os
materiais indicados. ( ver Tab.[4.2] para as constantes envolvidas ).

Al Au Ag AlgOg
a 1115 1445 1,958 | 05,63
b 4,681 x 1074 | -3,83 x 10~} -3,65 x 10~* | -1,2556
c 1,962 3,419 4,516 | 519,08
d 2,503 x 103 | -2,21 x 1074 | -1,91 x 10~* | -1,2711
e || 4,334 x 10-°
f | 1,955 x 100
g 2,660 x 1072 | 2,283x10-2 | 1,528 x10~?
h 36x10~°; 36x103| 3,6 x10°
T; 293 293 293
3 0,80 0,57 0,50

Tabela 4.2: Valores das constantes usadas na Tab.[4.1]

Para obter as dependéncias dos parametros térmicos com a temperatura, a ine-

xisténcia de bons modelos especificos levou-nos a ter que levanta-las empiricamente,

coletando dados experimentais[5] e ajustando a eles fungoes (polindmios) que minimi-

zassem o desvio médio quadratico sobre os pontos experimentais. Os resultados estao

nas Figs. [4.1], [4.2], [4.3] e [4.4].
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As condig¢oes de contorno sio as mesmas em todas as aplicagdes. Supondo que
os materiais irradiados estejam no vacuo nao ha perdas de calor por condugio ou por
conveccao, 1.e. sO consideramos perdas na forma de radiagao tipo corpo negro. A

tradugido matematica destas condigOes esta expressa nas Eqs. [3.21].

Para tratar de um caso especifico, escolhemos as seguinte caracteristicas para o
pulso de laser : extensdo espacial p, = 50um , duragdo 7, = 250ns , intensidade de
I, = 30MW/cem?*. A energia do pulso é de 0,5890mJ. O pulso atinge e aquece uma
amostra de Al de 150um de raio.

Na figura [4.5 | mostramos os resultados obtidos com nosso modelo para a distri-
bui¢ao transiente tridimensional da temperatura T'(p, z, t) resultante na amostra, no ins-
tante t = 1, 87,, tendo como inicio da contagem do tempo o instante de incidéncia. Nessa
situagao, a distribuigao apresentada corresponde aquela em que se atinge o méaximo va-
lor de temperatura no centro da amostra irradiada com o pulso laser. Para auxiliar
na visualizagdo da correspondente distribui¢do de temperatura mostramos, também, na

figura, varias 1sotermas e suas projegoes planas.
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Figura 4.5: Distribui¢do espacial de temperatura para amostra de Al de 10um de
espessura( L) 150um de raio(p,), aquecida com um pulso laser gaussiano com 7, = 250ns,

I, = 30MW/em?, p, = 50um.

Calculamos, também, a temperatura em funcdo da profundidade da amostra,
e os resultados estio apresentados na Fig.[4.6], para trés modelos diferentes. O prin-
cipal propésito aqui fol enfatizar a significativa diferenca entre os resultados que se
obtém com um medelo (o0 nosso) que leva em conta a variacao de todos os parametros
fisicos com a temperatura, e assume, assim, o caracter nao-linear da equacao diferencial

parabdlica que descreve a difusdo de calor neste caso(curva @), e o resultado obtido
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considerando apenas as variagbes dos parametros térmicos (condutividade térmica, di-
fusividade térmica) que calculamos € mostramos na curva b, e com aqueles que resultam
quando se ignora quaisquer variagdes, assumindo-se parametros constantes com tempe-
ratura {curva ¢). Os valores usados, neste caso, para os parametros térmicos e opticos,
na solugao da equacao diferencial linear para difusio térmica, estao dados na Tab.[4.3].
Observe-se que as temperaturas maximas previstas pelo nosso modelo de tratamento
para a difusdo no caso do aquecimento a laser (curva @), superam em cerca de 30% as

previstas pelos tratamentos simplificados do problema ( curvas b e ¢ ).

Os resultados acima relatados levantam pontos importantes a considerar, por
exemplo, quando se trata de estimar, com precisdo, a temperatura limiar de dano
de materiais irradiados por lasers. O mesmo é verdade com relacido as predigdes da
forma tridimensional da regidao fundida, que inicialmente € dada pela forma da superficie
isotérmica imediatamente antes de se alcancar o ponto de fusdo. Estas informagdes sio
fundamentais para diversas técnicas de processamento de materiais a laser, tal como,
furacdo, recozimento térmico, solda de ponto, etc..., dada a virtual impossibilidade de
obtengao direta, através de medidas experimentais, da distribuigdo transiente de tempe-

ratura na regido no microvolume aquecido, com a corregao e a confiabilidade que nossos

calculos oferecem.
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Figura 4.6: Razao T(0,z2,1,87,)/T,,) entre a temperatura axial e a temperatura de fusao

do Al em fungido da profundidade da amostra, no instante ¢ = 1,87, que corresponde

a0 momento em que a temperatura no centro da amostra atinge o maximo. Observe

a significante diferenga entre o valor maximo calculado por nosso modelo (curva a)

e por modelos simplificados (curva b e ¢). Parametros de irradiagao : 7, = 250ns,
= 30MW/em?, p, = 50um. Amostra de Al: espessura de 10um, raio de 150um.

Examinando-se as curvas (b) e (c¢), dos modelos aproximados, percebe-se que
ignorar os efeitos retro-alimentativos sobre o processo de aquecimento, causados pela

variacao de parametros com a temperatura, é mais critico quando se os ignora no caso



dos parametros opticos do que no caso dos parametros térmicos.

Al Au Ag

R, 0,942 0,947 0,955

a, (cm™1) 1,0 x 10 | 0,77 x 10 | 0,83 x 10°

ko (cm?s™1) 0,97 1,29 1,75
Ko(Wem™1K—1) 2,37 3,20 4,26

Tabela 4.3: Valores da refletividade K., coeficiente de absorcao «,,difusividade térmica
k, e condutividade térmica K, usados na equacao de difusao de calor linear.

Um dos parametros do laser, de controle mais direto, no processamento de ma-
teriais, é certamente a intensidade do feixe. Fixadas outras condigoes, este parametro
estd diretamente ligado a energia eletromagnética transportada no pulso e/ou a rapidez
com que € depositada na amostra. E natural, pois, que tenha profunda influéncia nos
valores de temperatura atingidos em toda a amostra. Para estudar especificamente esta
influéncia procedemos os célculos da razado T'{p, z,1)/T,, entre a temperatura em cada
ponto da amostra e a temperatura de fusao do aluminio 7,. Mantivemos os mesmos
parametros de irradiagdo exceto, é claro, a intensidade que fizemos variar. A diferenca
entre os resultados calculados com nosso modelo, (Fig[4.7], curva @) € com o modelo que

ignora a variagao dos parimetros épticos e térmicos com a temperatura (Fig[4.7], curva

b) sdo novamente aparentes e significativos.
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Figura 4.7: Razao 7(0,0,1,8/7,)/T,. entre a temperatura maxima no centro da su-
perficie da amostra e a temperatura de fusdo do metal. A curva (a) corresponde aos
célculos com nosso modelo e a curva (b) aos calculos onde sio ignorados os efeitos da
temperatura sobre os parametros fisicos da amostra de Al. Condi¢des de irradiacio
L = 10pum, ps = 150um, 7, = 250ns, p, = 50um, a temperatura esti normalizada pela
temperatura de fusdo do Al

O fato de nosso modelo levar em conta, explicitamente, o efeito retroalimentativo
da variagio de temperatura sobre os parametros reguladores da captacio e da conversio
de energia, e sua redistribui¢ao na amostra, leva-nos a poder estudar a influéncia desta
realimenta¢do nos perfis axiais da temperatura, no centro da amostra, para diferentes

metais. A Fig.[4.8] mostra os resultados de nossos calculos para amostras de aluminio,
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de ouro e de prata, indistingiiiveis entre si1 a nao ser pelo elemento metalico. Note que
no centro da superficie superior (incidéncia do laser), no instante { = 1,87, em que a
temperatura maxima € atingida, a temperatura é maior para a amostra de Al, seguida
do Au e da Ag, nesta ordem que € a mesma que a ordem inversa das correspondentes
refletividades (maior para a prata). Ja no centro da superficie oposta (base da amos-
tra) esta ordem de valores de temperatura axial se inverte, revelando claramente, a

mesma ordem que a das correspondentes difusividades térmicas (maior para a prata).
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Figura 4.8: Perfil axial da temperatura maxima atingida, em fun¢ao da profundidade,
para amostras de Au, Ag, Al; L = 10um, p, = 150pm, 7, = 250ns, I, = 30MW/cm?,
po = 0pum.
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Uma de nossas propostas originais de maior relevancia era a de desenvolvermos
um meétodo, com base num modelo adequado dos fenémenos fisicos envolvidos, e numa
formulagdo matematica que se adaptasse as suas caracteristicas fundamentais, que fosse
capaz de nos permitir simular computadorizadamente o comportamento térmico tran-
siente de uma amostra metalica aquecida com laser. Em particular, deveriamos ser
capazes de revelar, em detalhes, pelo célculo, a influéncia isolada e/ou combinada do
efeito da temperatura sobre os parametros dos materiais reguladores do processo de
aquecimento e difusdo. Um teste crucial, nesse sentido, para determinar a sensibilidade
de deteccao deste efeito e contra-examinar a corregao de nossa formulacio do modelo, é
o de produzir uma seqiéncia de instantaneos para seguir ‘pari passu ’ a evolucio tempo-
ral dos perfis de temperatura. Isto foi possivel fazer, com nosso modelo, e os resultados
foram magistrais na riqueza de detalhes que se evidenciam nestas seqiiéncias temporais.
Na Fig.[4.9], isto estd mostrado para os perfis axiais de temperatura. Nela vemos a im-
portancia do estudo da temperatura transiente no aquecimento induzido por um pulso
laser curto. De fato , ele revela claramente que, nas nossas condi¢des de irradiacio, a
diferenca de temperatura entre o centro da superficie irradiada e a superficie oposta
que ¢ de 420 K , 450ns depois de iniciada a irradiacio, desaparece completamente apos
975ns. Nosso modelo prevé, também, um comportamento semelhante para distribuicio
transiente da temperatura radial na superficie irradiada da amostra, onde uma diferenca

de temperatura igualmente grande ocorre entre o centro e a borda da amostra, conforme

‘veremos na Fig. [4.11a].
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Figura 4.9: Seqiiéncia temporal de perfis de temperatura axiais em fun¢ido da pro-
fundidade na amostra. A temperatura esta normalizada pela temperatura de fusio
do aluminio, e a profundidade pela largura do feixe p,. Pardmetros: L = 10um,
ps = 150um, 7, = 250ns, I, = 30MW/em?, p, = 50um.

Esta capacidade de resolu¢ido de nosso modelo permitiu-nos estudar, em deta-
lhe, um outro tipo de dependeéncia paramétrica do processamento a laser de grande
importancia pratica : a influéncia da forma espacial do pulso nos perfis térmicos obti-
dos na amostra. Este fator se revelou de crucial importancia para a determinacio das
formas das isotermas, mesmo no caso de materiais metalicos, que possuem altas condu-
tividades e difusividades térmicas. Isto pode ser acompanhado, com total clareza, nas

duas seqiiéncias temporais dos perfis térmicos numa amostra de aluminio aquecida com
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um pulso laser, um com perfil espacial gaussiano, outro com perfil de cartola (‘top hat’

Eq.[4.2])

A(7,t,T) = L[1 — R(T)ja(T)e~le@aA=n(t/1o=15)* pnypq 0 < p < p,
t

4.2
A(7,t,T) = 0...para..p > p, (4.2)

Ambos os pulsos tém simetria axial, tém o mesmo perfil temporal gaussiano com
To = 200ns, e carregam a mesma energia F = 0,5890mJ. Vé-se na Fig 4.10, claramente,

que os perfis de temperatura acompanham o perfil do pulso correspondente.
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Figura 4.10: Sequéncia de instantaneos exibindo perfis de temperatura de evolucio
térmica transiente numa amostra de Al. Nos instantes ¢t = 1,27,, 1,87,, 2,41,, 3,97,; €

estao dados, nessa ordem, para perfil espacial de pulso tipo gaussiano nas Fig.[4.10(a)]
a fig.[4.10(d)] e para tipo ‘cartola’ nas Fig.[4.10(e)] a Fig.[4.10(h)]
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A evidéncia experimental deixa pouca divida sobre a importancia paramétrica,
nos processos de aquecimento a laser, representada pelas dimensoes da amostra, parti-
cularmente a espessura (dimenséo axial), e pela duragao do pulso. Na verdade, quando
se considera o processo de aquecimento a laser como um todo (conversao foto-térmica)
verifica-se que a espessura da amostra e duragédo do pulso (i.e. duragio do aquecimento)
combinam-se para determinar um condicionamento da amostra que permite distinguir
dois regimes distintos para o processo. De fato, devemos estudar a influéncia destes
dois parametros de forma conjunta, pois sao eles que determinam se a peca a ser tra-
balhada é termicamente grossa ou fina, comparando-se a espessura com o chamado
comprimento de penetraciao térmica D = (4kt)1/2. O valor de D expressa, a Zrosso
modo, o quanto a frente de calor se desloca no tempo t. Para o material que esta-
mos considerando, temos que amostras com espessuras acima de 10pum, para pulsos de
250ns, devem ser consideradas termicamente grossas, enquanto que sé6 devemos consi-
derar termicamente grossas amostras acima de 20um para pulso lus de duragio. Os
calculos feitos com o nosso modelo fornecem previsdes plenamente compativeis com isso.
De fato, estudamos amostras de aluminio de 5um, 10um e 20um de espessura, irradi-
adas nas mesmas condigbes anteriormente citadas (vide Fig. [4.5]), porém com duas
duragdes de pulso: 7, =250ns e 7, =14, escolhidos de forma a manter a mesma fluéncia,
especificando-se a energia de pulso em 0,5890mJ. Nas figuras [4.11a e 4.11b] apresenta-
mos as distribui¢des das temperaturas radiais resultantes nas superficies das amostras
para t = 1,87, calculadas com nosso método. Podemos, claramente, verificar que para o
pulso de 250ns(figura [4.11a]) as temperaturas superficiais para amostras com espessuras
acima de 10pm estdo sobrepostas, indicando que o gradiente superficial de temperatura
tornou-se independente da espessura da amostra quando esta é superior a 10um, i.e,
para amostras termicamente grossas. J& para pulso de 1us as curvas para as amostras de

10um e 20um estdo ainda resolvidas(Fig. [4.11b]), pois sio ambas termicamente finas.
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Figura 4.11: Perfis radiais de temperaturas na superficie das amostras de Al, com
espessuras variando de Sum a 20um. 7, = 250ns para Fig. [4.11(a)], 7, = lus para
Fig.[4.11(b)]. Os outros parametros sao: p, = 150um, I, = 30MW/cm?, p, = 50um.
Superposto, nas figuras, estd o perfil radial do pulso laser, para permitir associar o perfil
térmico com a distribuigao local de energia eletromagnética
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Experimentos recentes com lasers pulsados[3], estudando as caracteristicas do
processo de furacao a laser, revelaram a distinta dependéncia do didmetro final do furo
com a espessura de amostras metalicas que cessava de existir quando a espessura delas
superava certo valor. Nosso modelo, diferentemente dos demais, é capaz de oferecer
uma explicacao convincente para esta verificagdo experimental. De fato, o diimetro
da cratera esta fundamentalmente ligado &s dimensdes da curva isotérmica em torno do
ponto de incidéncia para uma temperatura igual & temperatura de fusio. Esta dimensio,
por sua vez, depende da temperatura maxima ( [inay) atingida no ponto de incidéncia.
Segundo nosso modelo, Ti,ax se torna independente da espessura da amostra quando
a espessura supera o comprimento de penetracio térmica. Temos assim a explicacgdo
qualitativa com nosso modelo dos fatos experimentais acima citados. Uma investigagao

quantitativa, mais detalhada, confirmou nossa previsao inteiramente.

Ainda como parte da investigacio anteriormente comentada, da dependéncia do
aquecimento a laser nos pardmetros espessura da amostra e duragio do pulso, examina-
mos em detalhe, a evolugio temporal da temperatura de trés pontos do eixo z, a saber,
no topo, no centro, e na base da amostra. Foram, novamente, tratadas amostras com
espessuras de Spum, 10um e 20um, e consideramos pulsos de 250ns e 1us. Os resultados
de nossos calculos estdo nas figuras [4.12a] e [4.12b]. A taxa de variacio temporal des-
tes perfis € uma informacdo preciosa sobre o comportamento transiente das amostras
submetidas ao aquecimento com laser. Por isso, calculamos também para estas mesmas
condigdes a taxa de aquecimento e resfriamento (dT/dt), que se revelou um parimetro
fundamental para a compreensao e controle do aquecimento a laser. Os resultados estio
sintetizados nas Figs.[4.13a-d] para o pulso de 1us e nas Figs.[4.13e-h] para o pulso de
250ns. Novamente, observamos que a temperatura no centro da superficie irradiada é

independente da espessura para L > 10um, no caso do pulso de 250ns(Figs.[4.13e-d]).
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Esta saturacdo ndo ocorre para o pulso de 1us(Figs.[4.13e-h]). E claro que para amos-
tras com L < (47,)!/2, quanto menor a espessura mais alta sera a temperatura maxima

e maior sera o tempo necessario para atingi-la (ver Figs. [4.13(d) e 4.13(h)]).

De uma anélise detalhada das Figs.[4.12] e [4.13], e uma reflexio ponderada sobre
os calculos, com nosso modelo, que levaram a elas, ressaltam alguns pontos importantes

relativos ao processamento térmico de materiais com laser,

a) Tanto os valores maximos (taxas méaximas de aquecimento) como os valores
minimos (taxas maximas de resfriamento) do raterial sio fundamentalmente afetados

pela duragao do pulso, ambos crescendo com a compressio temporal do pulso.

b) No regime termicamente fino, tanto as temperaturas maximas atingidas como
as taxas maximas de aquecimento e resfriamento sio fortemente afetadas pela espessura

da amostra.

c)Ha também evidéncia de um atraso de cerca de 0,37, entre o instante em que a
temperatura no centro da amostra atinge seu maximo valor e o instante em que o pulso

laser atinge sua maxima intensidade, sendo que este atraso aumenta quando se diminui

a espessura da amostra.
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Figura 4.13: Evolucao da taxas de aquecimento e resfriamento em unidades de 10° K/s,
para varias profundidades e diferentes espessuras, em amostras de Al. O pulso gaussiano
e as condigoes sao: p, = 150um, I, = 30MV/cm?, p, = 50um,. As Fig.[4.13(a) a (d)]
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Para finalizar, devemos registrar que a analise destes resultados, de grande re-
levancia prética, revela a importancia de se considerar a influéncia da temperatura
sobre todos os parametros envolvidos no processo de aquecimento a laser, e que a
retro-alimentagio de seus efeitos sobre o processo de aquecimento, em s1, impde me-
canismos autoregulatérios, que tornam a formulagio matematica correspondente in-
trinsecamente nao-linear, possivel apenas de solugdo numeérica por métodos iterativos
auto-consistentes. Os calculos dos perfis transientes de temperatura sao profundamente
afetados pela omissao dessas considera¢bes. Em particular, os valores de pico da tem-
peratura e as taxas maximas de aquecimento e resfriamento mudam significativamente.
Alem disto, temos a satisfagdo de verificar que nossos resultados foram comprovados,

direta € indiretamente, por evidéncias experimentais 3] [6].

4.3 Aquecimento de materiais estratificados

Com o intuito de estender os limites de aplicacio de nosso modelo para o pro-
cesso de aquecimento a laser, desenvolvemos na seccio 3.3 um método numérico para
tratar o caso de aquecimento de materiais estratificados com lasers. No que se segue,
apresentaremos aplicagoes do método para sélidos estratificados compostos de duas ou
tres camadas. Em todos os cilculos apresentados nesta seccio, tomaremos para o pulso
laser p, = 50um, 1, = 250ns e I, = 30MW/cm?. As dimensdes das amostras considera-
das sao : L = 10um,p; = 150um. Sob a hipétese de que as amostras estio no VACU0, as
condigOes de contorno séao as mesmas da secgio anterior, ou seja, s6 havers consideracao

de perdas de calor por radiagdo térmica, que é proporcional a 74,
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Consideramos inicialmente o aquecimento a laser de amostras compostas de dois
materiais: Au-Ag, Ag-Au, Al-Au, Al-Ag e Al-ALO3. Os pardmetros pertinentes ao
processamento a laser, referentes a estes materiais, estao dados nas Tabs. {4.1], [4.2], e

4.3] .

Os resultados do calculo, com nosso modelo, dos perfis tridimensionais de tempe-
ratura e algumas isotermas, estao dadas nas Figs.[4.14-(a)] e [4.14-(b)] para t = 1,87,
para o caso de uma amostra na qual a primeira camada é (onde incide o laser) cons-
tituida de ouro, com de 5um de espessura, seguida por uma camada de prata, também
com 5umn de espessura. Nas Figs.[4.15-(a)] e [4.15-(b)] mostramos os resultados dos

calculos quando a ordem das camadas é invertida.

A analise das distribui¢bes espaciais, Figs[4.14-(a)] e [4.15-(a)], e das isotermas,
Figs.[4.14-(b)] e [4.15-(b)], mostra que, como se esperava, as caracteristicas gerais das
distribuigoes e das isotermas sao semelhantes. As diferencas residem em detalhes como
a temperatura maxima atingida e posicionamento das isotermas na superficie aquecida,
as quais se devem, obviamente, a inversdo das posi¢des das camadas de ouro e prata
relativamente a incidéncia do laser. Para examinar estes fatos em mais detalhes, calcu-
lamos, com nosso modelo, e apresentamos nas Figs. [4.16-(a)] e [4.16-(b)] os resultados
para a evolugao temporal dos perfis de profundidade térmicos axiais. As diferencas cita-
das ficam agora evidentes. A amostra Au-Ag atinge temperaturas mais altas, no centro
da amostra, que a amostra Ag-Au devido ao ouro ter refletividade menor que a prata e,

portanto, acoplar-se melhor, opticamente, ao feixe laser .

91



Temperatura (K)

800 -

"""""""
""""""

400

4

6
40 -
10 5 Raio (pum)
89 : 100 120 140 10
-
{8
s
et 16
L
=
S ;
=
2
E 44
s
ﬂ- —
12
40 60 80 100 120 140 °

Dist&ncia radial (“m)

Figura 4.14: Distribuigao espacial de temperatura (Fig.[4.14-(a)]) e isotermas (Fig[4.14-
(b)}), no instante t=1,8 7,, para amostra de Au-Ag de 10um de espessura, 150um de raio
aquecida com um pulso laser gaussiano com 7, = 250ns, I, = 30MW/cm?, p, = 50;4171j
cada isoterma difere de 10 K de suas vizinhas mais proximas. |

92



Temperatura (K)

600

400

4

Profundidade (I””)

0 40 (pm)
84 104 124 144
L | | | T O‘ ¥ 2l T T 10
48
3 18
o
5 R
o2
& 4a
E
-8}
.-.- —
- 2
'l I | I | [ ] } i i 1 0
44 64 84 124 124 144

Dist8ncia Rodiol (pm)

“igura 4.15: Distribuicao espacial de temperatura (Fig.[4.15-(a)]) e isotermas (Fig.[14.5-
(b)]), no instante t=1,8 7,, para amostra de Ag-Au de 10um de espessura, 150pum de raio,
aquecida com um pulso laser gaussiano com 7, = 250ns, I, = 30M W /cm?, p, = 50um;
cada isoterma difere de 10 K de suas vizinhas mais proximas.

93



700

-1, 5T 4
1.8 1.
HE.‘ T
— . Mg:g’t", i
—_ \
L
[y .
“" ' “:\
=]
= 500 [ " o
oo
—
B
-
—
)
L
[—1 200 rn -
5
3o
o = - 3 B 10
Profundidade(umn)
700
o= 1.5 1,
1.8 T,
A 2 ’{n
o W24 Lo
600 we— 3,0 ¢ -
r—
LA
—
<
)
= soo0
p—
~
A
@
=.
-
it
e,
400
—
300 .
0 2

ry e
Profundidade(pum)

Figura 4.16: Evolugao temporal dos perfis de profundidade térmicos axiais em funcao
da profundidade para as amostras cilindricas de Au-Ag (Fig.[4.16-(a)]) e de Ag-Au

(Fig.[4.16-(b)]), de 10um de espessura. 150um de raio, aquecidas com um pulso laser
gaussiano com 7, = 250ns, I, = 30MW/em? e Po = d0um.

94



Uma questao sempre relevante nos processos de aquecimento a laser e a natureza
do substrato. Isto tem particular relevancia para o caso de filmes finos suportados que
devam ser processados a laser. Para investigar como o substrato afeta as temperaturas
na superficie de uma amostra termicamente fina, estudamos sistematicamente o caso
de amostras em que a primeira camada era de aluminio, com Sum de espessura, e
na segunda camada foi considerada como contendo um dos seguintes materiais: Ag,
Au e Al,O5. Estes materiais tem diferentes parametros térmicos e foram dados acima
em ordem decrescente de difusividade térmica. Os resultados dos calculos com nosso
modelo estdo nas Figs. [4.17-(a)] e [4.17-(b)], onde mostramos os perfis tridimensionais
de temperatura para a amostra Al-Al;O3 em t = 1,81,e { = 3,67, respectivamente.
Nas Figs.[4.18-(a)] e [4.18-(b)] estdo as isotermas correspondentes. Os resultados para
as distribuicoes tridimensionais de temperatura para as amostras Al-Au e Al-Ag em
t = 1,87, estao dados nas Figs.[4.19-(a)] e [4.19-(b)]. As isotermas correspondentes
est3o nas Figs.[4.20-(a)] e [4.20-(b)]. As Figs. [4.21-(a)] [4.21-(b)] mostram os perfis de
profundidade térmicos axiais em ¢t = 1,87, e t = 3,67, respectivamente, para todas as
amostras. Para comparagao incluimos, também, o perfil correspondente para o caso de

uma amostra homogénea de Al de 10um de espessura.
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Figura 4.20: Distribuicao espacial de temperatura, no instante t=1 ,3 T, para as amostras
de Al-Au(Fig.[4.20-(a)]) e Al-Ag(Fig.[4.20-(b)]) de 10um de espessura, 150um de raio,
aquecida com um pulso laser gaussiano com 7, = 250ns, I, = 30MW/em? e p, = 50um.
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Conclusées interessantes, e de grande valor pratico para o processamento de
materiais com lasers, emanam da analise detalhada dos resultados acima apresentados.
Nota-se, por exemplo, a profunda diferenca entre as isotermas no caso em que o substrato
€ um bom condutor e no caso em que ele é mau condutor de calor. Quando, por exemplo,
o substrato é metalico, a distribui¢do de temperatura acompanha o perfil espacial do
pulso laser. Se, ao contrario, o substrato ¢ um isolante térmico, como o Al,O3, o perfil
¢ significativamente modificado. Outra conclusio importante emerge da inspecao das
Figs.[4.21-(a)], [4.21-(b)]: quanto maior a difusividade térmica do substrato menor a
temperatura da superficie exposta ao laser e maior a temperatura da superficie oposta,

(base do substrato), o que se da em consequéncia da maior facilidade da difusio do calor

pelo substrato.

E digno de registro a extrema sensibilidade do nosso algoritmo de calculo per-
mitindo que variagGes, mesmo que pequenas, nos parimetros controladores do Processo
global de aquecimento a laser , se traduzam em variagdes concretas, ainda que pequenas,
na temperatura do sélido em pontos localizados quer na superficie exposta ao laser, quer
no corpo da amostra e mesmo na sua face oposta, i.e. na base do substrato, mesmo
quando a diferenca entre as difusividades térmicas dos componentes ¢ pequena, como
para o ¢aso do ouro e da prata. Veja, por exemplo, as temperaturas maximas atingidas
sao T98K,768K, 765K e 763K na superficie, enquanto que em pontos simetricamente

opostos, na base, os resultados correspondentes sao 300K,356K,371K e 380K respecti-
vamente para as amostras de Al-Al;Q3, Al, Al-Au e Al-Ag.
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Figura 4.21: Temperaturas nos centros das amostras , nos instantes { = 1,87, (Fig.[4.21-
(a)]) et = 3,67,(Fig.[4.21-(b)]) para amostras de Al— Al,O3, Al, Al-Au, Al-Ag de 10um
de espessura, 150um de raio, aquecidas com um pulso laser gaussiano com 7, = 250ns,
I, = 30AW/cm? e p, = 50pm.
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Finalmente, analisando detidamente a forma das isotermas, em cada caso, pode-
se concluir que, pelo menos em principio, a variacio dos parametros térmicos com a pro-
fundidade pode fornecer um mecanismo operacional factivel de conformacéo parameétrica
da forma dos furos produzidos com laser, que sio tipicamente conificados da superficie
de 1ncidéncia para o interior do material. Buscando examinar este fato em maiores
detalhes apresentamos na proxima sec¢ao os resultados de calculos com nosso modelo

para o aquecimento de materiais heterogéneos nio-estratificados. Antes, vejamos o caso

de amostras estratificadas em multicamadas.

Esta conformacao tem, além do mais, um grande interesse pratico, pois materiais
de multiplas camadas constituem, hoje em dia, materials de uso comum em varios
campos da tecnologia de ponta e nos laboratérios de pesquisa. Enfim, como mais um
teste do nosso algoritmo de calculo, vamos aplica-lo em amostras de trés camadas.
Na primeira amostra arranjaremos os materials em ordem crescente de difusividade
térmica, a saber, Al-Au-Ag. Na segunda, vamos coloca-los em ordem oposta Ag-Au-
Al. As resistencias térmicas nas interfaces serdo desprezadas, e as temperaturas nas
faces de contato serao iguais. Os resultados de nossos célculos, sob a forma de perfis
de temperatura, quando a temperatura no centro da superficie atinge o valor méaximo,
estdo dadas nas Figs.[4.22-(a)] e [4.22-(b)] . As isotermas correspondentes estio nas
Figs.[4.23-(a)] e [4.23-(b)] e a evolu¢do temporal dos perfis de profundidade térmicos
axiais é mostrada na Fig. [4.24], para as amostras Ag-Au-Al e Al-Au-Ag.
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Figura 4.24: Evolugdes temporais das temperaturas axiais em funcao da profundidade
para amostras de Ag-Au-Al e Al-Au-Ag de 10um de espessura, 150pum de raio, aquecidas
com um pulso laser gaussiano com 7, = 250ns, I, = 30MW/cm? e p, = 50um.

4.4 Aquecimento de materiais s6lidos heterogéneos

Enfim, conforme comentamos na sec¢do anterior, e como aplicacéo final de nosso
modelo, no contexto desta Tese, vamos considerar o aquecimento de sélidos cujos parametros
termicos variam continuamente com a profundidade, além de variarem com a tempera-

tura. Nosso solido tem em uma de suas superficies as mesmas grandezas paramétricas
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do aluminio e, & medida que penetramos no material, sua difusividade térmica e sua

condutividade térmica decrescem exponencialmente, Sejam :
K(T,Z) = a,e**K(T) (4.3)

(T, Z) = bye"*x(T) (4.4)

as expressoes correspondentes para a condutividade e a difusividade térmicas. Aqui as
constantes a,, a;, b, e b; sdo determinadas de tal modo que os parametros na superficie

irradiada pelo laser sejam os mesmos do aluminio e, na superficie oposta, os mesmos do

oxido de aluminio (Al;03), com K(T') e «(T) dadas nas Tabs. [4.1], [4.2] e [4.3)].
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Figura 4.25: Distribuigdo espacial de temperatura, nos instantes t=1.8 7, (Ihig.[4.21-
(a)]) e t=3,6 7, (Fig.[4.24-(b)]) para uma amostra cujos parametros térmicos variam
com a profundidade, de 10um de espessura, 150um de raio, aquecida com um pulso
laser gaussiano com 7, = 250ns, I, = 30MW/cm? e p, = 50um.
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Consideramos uma amostra deste material de forma cilindrica com 10um de es-
pessura e 150um de raio, irradiada com um pulso laser gaussiano com as seguintes
caracteristicas: p, = 50um, 7, = 250ns e I, = 30MW/ecm?. Nossos calculos levaram
aos perfis tridimensionais de temperatura mostrados na Fig. [4.25(a)-(b)] para dois ins-
tantes diferentes, juntamente com as curvas de contorno que mostram as isotermas. As
Figs. [4.26a] e [4.26b] mostram os resultados de nossos calculos para os perfis axiais
térmicos para a nossa amostra. Para comparacao damos, também, os perfis para amos-
tras semelhantes de Al , Al-Al;03. Nota-se que a curva para o material em questao

ocupa uma posicdo intermediaria entre a curva para o aluminio puro e para a amostra

de dupla camada.

E interessante ver que estes resultados corroboram definitivamente nossa hipétese
de que se quisermos dirigir a forma do avango da frente de calor, temos que controlar
(conformar) além da forma espacial do pulso laser, os pardmetros térmicos do material.
Compare as isotermas figuras [4.5],[4.18] e [4.25] e veja como elas se modificam com as

mudancas nas difusividades e condutividade térmicas. Isto lanca o interessante desafio

de gerar perfis de K(z,T) e k(z,T) que levem a um perfil axial térmico pré-determinado.
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Figura 4.26: Temperaturas em fun¢io da profundidade, nos instantes t=1,8 7, (Fig.[4.25-

(a)]) e t=3,6 7, (Fig.[4.25-(b)]) para amostras de Al, Al(parametros térmicos variando
com a profundidade ),Al;03 de 10um de espessura, 150um de raio, aquecidas com um
pulso laser gaussiano com 7, = 250ns, I, = 30MW/cm? e p, = 50smn.
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4.5 Consideracgoes finais

Tratamos nesta Tese, na forma mais completa possivel, o problema do aqueci-
mento de um material qualquer tendo como fonte de calor a conversao térmica da energia
eletromagnética transportada por um feixe de laser pulsado. Formulamos um modelo
do processo fisico que, contemplando a teoria de difusao do calor de Fourier, inclui os
efeitos de retro-alimentagio sobre o processo de aquecimento em si que advém do fato de
que os proprios parametros determinantes do processo sio continuamente modificados

pelo proprio aquecimento que causam ou confrolam.

Comecgarnos tratando o caso em que um pulso de laser de Nd-YAG ¢ usado para
aquecer amostras metalicas homogéneas [1]. Ficou demonstrada a importincia de se
levar em conta os efeitos da temperatura sobre todos os parametros fisicos relevantes,
ao compararmos os resultados obtidos com nosso modelo, e aqueles obtidos com o trata-
mento linear, € com os resultados experimentais. As temperaturas maximas calculadas
para as amostras variam bastante de um tratamento para outro. Um dos parametros
cuja variagao com I' é da maior importancia é a refletividade, visto que ela determina a
parcela da energia do pulso laser que se acopla ao material, e é convertida em calor. O
fato é que, apesar da refletividade dos metais estudados variar em torno de 4% ao longo
do intervalo de temperaturas de interesse, a energia absorvida pode sofrer variagoes
acima de 50%, quando a temperatura varia da temperatura ambiente & temperatura de
fusao dos metais . A variagdo do coeficiente de absor¢do com a temperatura tem im-
portancia menor no processo, pelo fato de que nos metais o comprimento de penetracao
éptico é da ordem de 10nm , e para nossos calculos numéricos a malha espacial tem

dimensdes tipicas de 100nm(menor valor permitido pela teoria de Fourier). Portanto,
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a quase totalidade da energia do pulso transmitido é absorvida na superficie do metal.
Nosso modelo permitiu revelar, de maneira clara, a influéncia da espessura da amostra
e da durac¢ao do pulso éptico sobre a distribui¢do de temperatura nas amostras, suas
taxas locais de variagdo, e seus perfis axiais térmicos. Mostramos que em amostras
termicamente finas as amostras com menor espessura atingemn temperaturas maiores e
que, mantida a fluéncia do pulso, quanto mais curto ele for maiores serdo as tempe-
raturas atingidas e as taxas maximas de aquecimento e resfriamento. Um dos fatores
determinantes da forma da frente de calor é o perfil espacial do pulso laser. Estes fatos
foram especificamente demonstrados para o caso de amostras metalicas usando pulsos

gaussianos e em forma de cartola.

A sensibilidade de nosso modelo foi comprovada quando o aplicamos ao estudo
do aquecimento de materiais estratificados [2]. Estudando sisternaticamente o efeito do
substrato sobre as temperaturas nas superficies das amostras, conseguimos evidenciar
mesmo pequenas variacdes de temperaturas, ainda que os paradmetros térmicos dos subs-
tratos se modificassem muito pouco, como no caso de uma amostra de aluminio com

substrato de ouro ou de prata. Ficou claro que quanto menor forem as condutividades

e as difusividades térmicas dos substratos, maiores serdo as temperaturas atingidas na

superficie das amostras. A forma das isotermas depende, também, significativamente

dos substratos.

Finalmente, quando aplicado ao problema do aquecimento de materiais hete-
rogéneos nosso modelo revelou, de forma definitiva, a influéncia da temperatura sobre
0s parametros térmicos que variam espacialmente, e como isto se reflete no avango das
frentes de calor, na forma das isotermas, e dai, sobre a provével forma dos furos prati-

cados no material com pulsos de laser.
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Concluimos, enfim, que é possivel o controle paramétrico do aquecimento a la-
ser, controlando a forma e a duragao do pulso laser , modificando ou modulando os

parametros fisicos do material e do substrato.
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Capitulo 5

Conclusoes e perspectivas

Desenvolvemos nesta Tese um modelo fisico e uma metodologia especial de calculo
numeérico iterativo auto-consistente para determinar a distribuicao de temperatura tran-
siente em materiais aquecidos a laser, levando em conta a influéncia da variacio da
temperatura sobre todos os parametros fisicos que regem aquele processo. O processo
de realimentagdo que isto enseja torna a equagao diferencial parabdlica, que descreve
a difusao de calor no solido, matematicamente nao-linear. Nosso tratamento é bas-
tante completo. Nao impomos nenhuma restricio quanto ao tipo, forma e dimensdes
das substancias irradiadas, nem tampouco quanto a natureza, forma espacial ou tem-
poral do pulso laser, e nem as relagoes entre as dimensdes da amostra e do feixe laser.
Levamos em conta as variagoes do coeficiente de absorcao e da refletividade com a

temperatura e as perdas de energia por radiagio nas superficies das pegas aquecidas
com lasers. Assim, as condigdes de contorno variam com o tempo e com a tempera-
tura, o que torna nosso metodo extremamente geral. Para os casos onde se irradiam

amostras com lasers continuos, obtivemos além das solug¢des transientes, as solucdes es-
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tacionarias. A precisao obtida por nossos calculos é determinada pelos limites da teoria
classica de difusado de calor de Fourier. Foram desenvolvidos trés algoritmos de calculo.
O primeiro aplica-se aos solidos homogéneos, o segundo aos materiais estratificados e o
terceiro as substancias heterogéneas onde as condutividades e difusividades térmicas va-
riam continuamente com a profundidade. Nosso trabalho tinha como principal objetivo
permitir-nos investigar, de forma sistematica, a possibilidade do controle paramétrico

do processamento de materiais com lasers.

Quando aplicamos nossa metodologia para estudar detalhadamente amostras
metalicas homogéneas, fol possivel por em evidéncia o efeito da dependéncia térmica
dos varios parametros do material sobre o processamento a laser. Demonstramos a im-
portancia de se levar em conta as variagoes dos parametros fisicos com a temperatura,
quando comparamos os resultados obtidos com nosso modelo, (tratamento nio-linear
completo) com os resultados do tratamento linear, e estes, com os resultados experimen-
tais diretos ou indiretos. Os valores das temperaturas maximas atingidas pelas amostras
variam significativamente de acordo com o tratamento usado. A refletividade revelou-se
um pardmetro fundamental . A influéncia de parimetros como a espessura da amostra,
a forma e a duragao do pulso foi devidamente mapeada. Estudamos como a difusividade
térmica controla o processo no interior do material. A influéncia destes parimetros so-
bre a distribui¢do de temperatura, taxas de aquecimento e resfriamento e perfis axiais
térmicos foi longamente estudada. As aplicagdes foram amplas, incluindo desde amos-
tras homogéneas a materiais multi-camadas e materiais heterogéneos. Concluimos que
se quisermos controlar o avango e a forma da frente de calor no sélido, a temperatura
maxima e o tempo necessario para alcanga-la, as taxas de aquecimento e resfriamento,
dentre outros, devemos trabalhar tanto com os pardmetros térmicos, que controlam o

fluxo de calor dentro do material, como com os parametros épticos, que representam
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como a radiagao laser interage com o sélido e, portanto, controlam a captacio de energia

eletromagnética e sua conversdo térmica.

Esta Tese fornece, enfim, a ferramenta necessiria para se estudar o controle

paramétrico do processamento de materiais com laser.

Ha muito ainda a ser feito a partir da sélida base aqui lancada, pela primeira vez.
Assim, quanto as perspectivas de trabalhos futuros , pretendemos em primeiro lugar,
aplicar nosso metodo ao estudo do laser de diodo com heteroestruturas de materiais
semicondutores para verificar a influéncia dos efeitos térmicos gerados pela corrente de
injecdo e a propria radiagao na sintonizacdo do laser. Em segundo lugar, vamos ampliar
nosso algoritmo de calculo para incluir o efeito das mudancas de fase termodinamicas
em nossas amostras, ou seja, para ultrapassarmos o limiar de fusoes e alcancarmos a
temperatura de vaporizagao, resolvendo conjuntamente com a equacao de difusao de
calor a equagao de difusdo de matéria . Paralelamente, pretendemos desenvolver uma.
interface interativa para nosso programa de tal maneira que outros pesquisadores, com
conhecimento basico de computagdo, possam usar nosso método. Finalmente, quere-
mos partir para a realizacdo de experimentos que possam ser interpretados com nosso
modelo e comprovar suas previsées. Entre eles estdo a irradiacdo de amostras de filmes
metalicos, com diferentes substratos, com laser de Nd-YAG e determinar a poténcia do
laser no himiar de dano a superficie, examinando o dano produzido com um microscépio
de tunelamento. Inclui-se também, a perfuracio de amostras com laser, a determinacio
dos perfis das crateras, suas dimensoes, os tempos necessarios para iniciar a fusio da
superficie e outros parametros do processamento, e verificar se os resultados experimen-
tais sao compativeis com as previsdes teéricas de nosso modelo. Enfim, a generalidade

do modelo desenvolvido, e as caracteristicas tinicas da metodologia de célculo numérico
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iterativo auto-consistente, que produzimos nesta Tese, permitem-nos antever imensas

aplicagoes, inclusive fora do campo especifico de trabalho a que nos cingimos aqui.

117



