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Interacciones de la luz con una unién tinel

Resumen

En esta Tesis sc ha desarrollado una nueva técnica de caracterizacién 6ptica de
superficies con resolucion nanométrica. A la mencionada técnica se le ha dado el
nombre de Microscopio Optico de Barrido por Intensificacién de Campo (FESOM). El
principio de operacién de esta nanoscopia se basa en la intensificacién del campo
eléctrico de la luz en las vecindades de una punta metdlica, iluminada por un liser, que
sc acerca a distancias atémicas de una superficie. El campo intensificado actda como
sonda local e intensa, muy localizada, que interactiia con la superficie generando una
radiacién que contiene informacién O6ptica de la superficie sensada, con altisima
resolucidn lateral. Se ha demostrado, de las imdgenes obtenidas, una resolucién mejor
que 6nm en muestras metdlicas. La técnica puede ser ficilmente extendida a muestras
semiconductoras o aislantes, utilizando la misma sefial Optica generada como sefial de
realimentacion del circuito de control.

Palabras clave: microscopio de efecto tinel, ldser, intensificacién de campo.

Interactions of the laser light with a tunnel junction

Abstract

We present the experimental results of a new optical image technique with nanometric
resolution, called Field Enhanced Scanning Optical Microscope (FESOM). This
technique uses as a local probe, the optical field enhanced at an STM tunnel junction
illuminated by a laser light. The enhanced field at the metallic tip acts as a very strong
and localized field source, producing a radiation that it is tightly related with the optical
properties of the sample under investigation. Optical images of metallic samples show a
lateral resolution as high as 6nm.

Key words: scanning tunneling microscope, laser, field enhancement.
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Capitulo 1

Introduccion

Hoy en dfa no existen dudas acerca de que las microscopias de campo cercano
han revolucionado la percepcién de los fenémenos fisicos a escalas moleculares y
atémicas. El acercamiento hacia esta nueva escala de percepcién pudo ser posible a
partir del nacimiento del Microscopio de Efecto Tunel, STM, (Binnig y Rohrer, 1982a y
b), el mds potente y prestigioso de esta familia de microscopios de superresolucién. Su
presentacién en sociedad fue nada menos que una imagen atémica de silicio (111) en
una reconstruccion particular de su superficie (Binnig, 1983), que ademads de aclarar la
estructura de esa fase, eché por tierra muchos de los modelos tedricos que ocuparon a
algunos cientificos por mds de 30 afios. Pero ademds del interés inicial que despert6 en
los fisicos de superficies, sent6 las bases conceptuales y tecnolégicas para el desarrollo
de otras microscopias que hacen uso de interacciones de distinta naturaleza fisica.
Actualmente, existen numerosas microscopias de campo cercano que en su mayorfa son
variaciones del STM y que sensan diferentes propiedades de las superficies: magnéticas,
opticas, térmicas, quimicas, con alta resolucién espacial (Wickramasinghe, 1993). De
esta familia de microscopios los mds extensamente usados son el Microscopio de Fuerza
Atémica, AFM (Binnig, 1986), y el Microscopio Optico de Campo Cercano, SNOM
(Diirig, 1986; Betzig, 1986). El primero, que mide fuerzas interatémicas, tiene la
ventaja de poder resolver la topograffa de materiales no conductores, y ha alcanzado en
algunos casos similar resolucién al STM. Es el microscopio mds utilizado para observar
muestras biolégicas en su modo llamado de contacto intermitente o tapping mode
(Hansma, 1998). En el SNOM, se sensan las propiedades 6pticas de las superficies, por
la interaccién con una fuente de luz externa, recogiendo la sefial 6ptica en el campo
cercano donde estd contenida la informacién de las altas frecuencias espaciales,
proveyendo asi iméigenes Opticas con alta resolucién. Este ultimo microscopio ha
demostrado claramente romper con la barrera del limite de difraccién e incrementar la
resolucién 6ptica en mds de un orden de magnitud, pero no ha podido competir en
resolucién con ¢l STM o el AFM. El SNOM ha sido utilizado para estudiar la mayoria

de los fenémenos Gpticos observados con la microscopia dptica convencional como
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reflectividad (Fischer, 1988), fluorescencia (Harootunian, 1986), espectroscopia (Hess,
1994), contraste de polarizacién (Betzig, 1992), con resolucién de decenas de
nanométros. En el Capitulo 2 se desarrollardn con més detalle las aplicaciones, alcances
y limitaciones de esta microscopia.

En los dltimos cinco afios ha cobrado mucha fuerza la idea incrementar la
resolucion de la microscopia 6ptica de campo cercano, utilizando para la deteccién de la
sefial Optica, puntas sin apertura. Si bien estas técnicas estin en pleno desarrollo,
presentan importantes ventajas frente a los sistemas SNOM tradicionales. La tarea
monumental de construir aperturas ultrapequeiias en fibras épticas no es necesaria en
estos nuevos sistemas, ya que pueden ser utilizadas las puntas de STM o AFM, para las
cuales la tecnologia de fabricaion es bien conocida. Y el punto mds importante es que en
estos sistemas la resolucién no estd limitada por el tamafio de la apertura, ya que se
tiene una sonda puntual interactuando con la muestra a sensar.

Las investigaciones realizadas durante el desarrollo de esta Tesis dieron lugar a
un nuevo esquema de microscopia éptica sin apertura, basada en la intensificacién del
campo eléctrico de la luz en las vecindades de una punta. En el Capitulo 2 se hablard de
los Antecedentes y Motivaciones para llevar adelante este proyecto, haciendo una
revision de los conceptos fundamentales de las microscopias 6pticas de campo cercano
con y sin apertura. En el Capitulo 3 se mostrardn los resultados experimentales del
efecto de intensificacion de campo eléctrico, que es la base del principio de
funcionamiento del Microcopio Optico de Barrido por Intensificacién de Campo
presentado en el Capitulo 4. En el Capitulo 5 se presentardn las conclusiones. Para
mayor completitud y claridad también se han agregado cinco Apéndices en los cuales se

desarrollan algunas ideas complementarias.



Capitulo 2

Antecedentes y motivaciones

A medida que las necesidades académicas y tecnol6gicas fueron requiriendo
imdgenes con resolucién cada vez mds fina, las limitaciones de la microscopia éptica de
campo lejano se hicieron evidentes. La imposibilidad de obtener resolucién por debajo
de una fraccién de longitud de onda fue expresada hace mds de cien afios atrds en
términos de la teoria de difracciéon por Emest Abbe (1873). Mds tarde este limite de
resolucién fue reformulado por Rayleigh de la siguiente forma:

r> 1.222

> 2.1
n sen@ 2D

dos puntos objeto podran ser resueltos sélo si la distancia r entre ellos es mayor que una

cantidad relacionada con la longitud de onda A del haz de luz con que se ilumina al

objeto, el indice de refraccion n del medio en el cual estd inmerso y & el semidngulo de

apertura de la lente utilizada para colectar la luz. El llamado criterio de Rayleigh se
estudia en todos los cursos elementales de Gptica y aparece en todos los libros de texto.
La expresién (2.1) muestra que, en este contexto, las dnicas formas de incrementar la
resolucién son:

1) utilizando longitudes de onda cortas, como UV o rayos X en el caso de ondas
electromagnéticas, o electrones energéticos.

2) trabajando con medios de alto indice de refraccién

3) incrementando el dngulo de apertura del sistema 6ptico de coleccion.

Excepto la utilizacién de electrones en lugar de fotones para colectar las
imdgenes, el resto de los métodos no incrementa dramdticamente la resolucién de los
microscopios de campo lejano.

La aparicion de los microscopios de campo cercano, en donde la sefial
proveniente del objeto es colectada por una sonda ubicada a distancias nanométricas del
objeto, en la zona del llamado campo cercano, ha logrado una mejora notable en la

resolucion. En la Figura 2.1, se muestra la evolucién histérica de la resolucién de los
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diferentes microscopios (Paesler, 1996, pg 5) donde pueden notarse quiebres por
la aparicién del microscopio electrénico (campo lejano), el STM y el SNOM (campo
cercano). Los microscopios de campo cercano rompen con el limite de difraccién
impuesto por la ec. (2.1), como veremos en la siguiente Seccién.

De la Figura 2.1 puede notarse que el SNOM no ha alcanzado la altisima
resolucién del STM y nuevos esquemas de deteccién estdn siendo propuestos en la
actualidad para mejorar esta resolucion. En esta Tesis se propone un esquema
experimental en el cual la sonda que se acerca a la muestra provee una intensa y
confinada fuente de campo electromagnético que favorece la deteccién de las
propiedades 6pticas del objeto con altisima resolucién espacial. En la Seccidon 2.2 se
discutird este punto con mds detalle y en los Capitulos subsiguientes se mostrardn los

resultados experimentales.

y Microscopia 6ptica

106 _\

Microscopio

108 |

1077 ] electrénico — ™

E SNOM —

c |

Q

g STM —~ 2
3 :
2

10-° { Microscopio de emision

de campo
10-10 |
L L
1850 1900 1950 2000
afio

Figura 2.1: Evoluci6n histérica de la resolucién espacial de las distintas
microscopfas. La figura fue bajada de Paesler (1996) y sélo intenta
dar una idea aproximada en términos del desarrollo de las
capacidades de diferentes sistemas.
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2.1. El SNOM con apertura. Funcionamiento, aplicaciones y limitaciones

Un objeto y su imagen son magnitudes fisicamente diferentes. La imagen es una
representacién bidimensional de alguna cantidad conectada con la estructura del objeto
en cuestion. La respuesta del objeto iluminado por un campo externo va a contener
informacién de una cantidad de interacciones como reflexién, absorcién y subsecuente
emision. Entonces, cualquiera sea la interaccion entre el campo incidente y el objeto,
habrd una distribucién de campo electromagnético alrededor del mismo que lo
represcnta. Es de esperar que la distribucién espacial del campo del objeto muy cerca de
su superficie reproduzca fielmente la estructura de la superficie misma. Esta estructura
puede variar en distancias mucho mds pequefias que la longitud de onda. Sin embargo,
antes de la aparicién de la microscopia de campo cercano, todas las mediciones del
campo objeto estaban limitadas en resolucién por la ec. (2.1), ya que la observacién en
csos sistemas se realiza a grandes distancias de la superficie, comparadas con la
longitud de onda. Por lo tanto pueden distinguirse dos regiones en el campo objeto. La
primera, a unos pocos nanometros de la superficie es la llamada zona de campo cercano,
y la segunda, que se extiende hasta el infinito es la zona de campo lejano. La estructura
del campo cercano de un objeto no es simple y contiene componentes propagantes y
componentes confinadas fuertemente en la superficie del objeto. Estas ultimas son las
llamadas ondas evanescentes y existen s6lo cerca de objetos materiales y no pueden
propagarse en el espacio libre. El grado de confinamiento de las ondas evanescentes
depende tanto del material como de su estructura espacial. Cuanto mds pequefios son los
detalles de la superficie, tanto mds confinados estdn los campos cerca de ella (Courjon,
1994).

La idea de detectar el campo objeto cerca de su superficie barriendo sobre ella
con una pequeila apertura, de manera de romper el limite de difraccién habia sido
propuesta por Synge 60 afios atrds (Synge, 1928; 1932). Pero su implementacién sélo
fue posible luego de la invencibn del STM en los afios 80. Dos grupos
independientemente presentaron por primera vez el llamado Microscopio Optico de
Campo Cercano o SNOM (Pohl, 1984, Lewis, 1983).

Para ilustrar esquemdticamente el funcionamiento de un SNOM, resolvimos un

sistema unidimensional en el cual una onda plana monocromética de longitud de onda A

incide sobre una doble ranura (Figura 2.2a). Las ranuras, de largo w-d, estdn separadas
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Figura 2.2 :Imégenes calculadas para el microscopio de campo cercano mostrado
en (a). Una doble rendija en la pantalla 1 es iluminada por una onda
plana y la imagen en ¢l campo lejano es obtenida, cuando una apertura
en la pantalla 2 se acerca a distancias nanométricas, y se barre paralela
a la pantalla 1. Cada posicién horizontal de la pantalla 2 define un
punto en la imagen colectada. En la lfnea horizontal de (b) se
muestran las im4genes cuando se aumenta el tamaiio de la apertura a
una distancia z constante. En la Ifnea vertical, el tamaiio de la apertura
permanece constante y se aumenta z. Puede como empeora la
resolucion de la doble rendija tanto cuando se aumenta @ como z.

por una distancia 2d, contenidas en una pantalla plana y opaca (pantalla 1 en la Figura

2.2a). Los valores tomados para la simulacién son A=500nm, w=100nm y d=10nm. A

una distancia z de la pantalla | se coloca otra pantalla (2), con una apertura de largo 2a,
la cual se hace barrer paralela a la pantalla 1. La intensidad recogida en el campo lejano
para diferentes valores de z y a se muestran en la Figura 2.2b. Esta intensidad representa
la imagen del objeto doble ranura, recogida en el campo lejano, por la difraccion del
campo cercano a través de la apertura. Cabe notar que en estas microscopias de barrido,
la imagen se reconstruye punto a punto, y cada uno de ellos es la integral de la luz que

Hega al detector en cada lugar en que se posiciona la apertura. En la Figura 2.2b la linea
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horizontal corresponde a ir aumentando al tamafio de la apertura a una distancia fija
z=Inm. Se puede ver que para una apertura a=80nm, la doble ranura estd débilmente
resuelta mientras que para a=/10nm, se pierde totalmente esa informacién. En la linea
vertical de la Figura 2.2b el tamafio de la apertura se mantiene en 3nm, mientras que se
va aumentando la distancia z. Puede observarse cémo se va perdiendo informacién de la
doble ranura a medida que se incrementa z, y ya en z=20nm la imagen de la doble
ranura no puede ser reconstruida. Esta simulacién, si bien es una visién muy
simplificada de un SNOM real, muestra cémo tanto la distancia a la cual se coloca la
apertura como el tamafio de la misma influyen en la resolucién de la imagen de un
objeto nanométrico.

En los sistemas reales generalmente se usa una punta con apertura en lugar de
una pantalla plana como la de la Figura 2.2. Si bien los experimentales han obtenido
cxcelentes resultados con esta microscopia, no hay una teorfa completa acerca del
funcionamiento de estos sistemas. Para establecer una teoria completa se debe tener en
cuenta ¢cémo sc comporta la luz al atravesar una fibra Optica afilada, como es la
transducci6n de sefial en la punta de esa fibra, c6mo es el comportamiento de la luz en
presencia de objetos nanométricos y cdmo son las interacciones de la punta con la
muestra.

Existen numerosas configuraciones de SNOM que han sido implementadas en
diversos laboratorios, pero bdsicamente son variaciones a las seis configuraciones
mostradas en la Figura 2.3. En el modo de coleccién (Figura 2.3a) la luz se colecta a
través de la apertura en la punta de una fibra mientras que la iluminacién se hace desde
el campo lejano. En el modo de iluminacién (Figura 2.3b), la muestra es iluminada a
través de la apertura y se colecta la luz en el campo lejano. En estos dos modos es
necesario que la muestra sea semitransparente. En el modo de iluminacién/coleccion
(Figura 2.3¢) tanto la iluminacién como la coleccién se hace a través de la misma
apertura. En ¢l modo de coleccién oblicua (Figura 2.3d), se ilumina la muestra desde el
campo lejano pero desde el mismo semiespacio en que se encuentra la muestra . El
modo de iluminacién oblicua es el complementario al anterior y se muestra en la Figura
2.3e. Por dltimo, y en una configuracién un tanto diferente, se muestra el llamado
SNOM de campo oscuro (Figura 2.3f), en el cual la luz incide en reflexién total interna

y los campos evanescentes se colectan con una fibra no metalizada.
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Figura 2.3: Seis de las méas comunes configuraciones de SNOM. a) modo de
coleccion, b) iluminacién, c) coleccién / iluminacién, d) coleccién
oblicua, e) iluminacion oblicua y f) campo oscuro.

En algunos diseiios de SNOMs la distancia punta-muestra se mantiene constante
alimentando un lazo de control, como el de un STM, con la corriente tinel entre la
punta metalizada y la muestra o, para muestras no conductoras, con la seial de fuerza
atomica entre ambas (Van Hulst, 1993). Estos sistemas permiten obtener una imagen
tunel o de fuerza simultineamente con la imagen Optica, lo cual ayuda a discriminar la
informacién topografica y puramente éptica contenida en las imdgenes del SNOM. Otra
forma de realimentacion, que es la mds extendida actualmente, es la de fuerza lateral o
shear force (Betzig, 1992b; Toledo-Crow, 1992). La punta se hace vibrar lateralmente a
la frecuencia de resonancia, con una amplitud menor a los 5nm detectindose su
amplitud de vibracion. A medida que se acerca a la muestra, las fuerzas viscosas entre
punta y muestra hacen que la amplitud de vibracién decrezca, haciéndose cero cuando la
distancia es cero. Manteniendo la amplitud de oscilacion constante, presumiblemente la

distancia punta muestra es constante. La deteccién de la amplitud de vibracién de la
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punta puede hacerse reflejando un haz de ldser sobre la punta de forma similar a cémo
se mide la deflexién de la “cantilever” en un AFM (Martin, 1987). Un método de
decteccién mds reciente, y que estd siendo adoptado por muchos laboratorios, se obtiene
adosando la fibra a uno de los brazos de un cristal piezoeléctrico en forma de horquilla
(“tuning fork piezoelectric”) y usando el cristal tanto como actuador y como sensor del
movimiento de la fibra (Karrai, 1995; Chuang, 1996; Garcia Parajo, 1998; Naber,
1999). Cabe notar que este tipo de mecanismo de control de la distancia punta muestra
no es de origen 6ptico y que puede introducir artefactos de medicién en las imdgenes
Gpticas (Williamson , 1998). Por otro lado, la oscilaci6n lateral de la punta puede afectar
a la resolucién ya que la deteccién de luz en la fibra es la suma de las contribuciones
sobre toda la distancia de oscilacién.

Las sondas de prueba actualmente mds utilizadas en estos microscopios son las
fibras dpticas afiladas, fabricadas por calentamiento y estiramiento (Yakobson, 1993) o
por ataque quimico (Jiang, 1992; Muramatsu, 1999). Estas fibras son generalmente
metalizadas para obtener pequefias aperturas por donde colectar la luz y/o iluminar la
muestra. Como hemos visto el tamafio de la apertura define la resolucién final de la
imagen, asi que es deseable que la apertura sea lo mds pequefia posible. Pero este
requerimiento tiene por lo menos dos problemas fundamentales. Primero, a medida que
la apertura es menor también es menor la luz colectada (o transmitida). Considerables
esfuerzos cn el disefio de la fibra 6ptica se han hecho para obtencr mayor eficiencia en
la coleccion de luz (Paesler, 1996, pg 46). Segundo y mds importante es el hecho de que
la mfnima apertura que puede conseguirse con una fibra afilada y metalizada estd
limitada por la distancia de penetracién de la luz en el metal (“skin depht”). Para
aluminio, que es el metal mds usado, la distancia de penetracién es de /2nm a una
longitud de onda de 633nm. Este hecho hace que la resolucién alcanzada por el SNOM
de apertura no pueda ser mayor que 30-50nm.

Las aplicaciones del SNOM son muy vastas, principalmente en el campo de la
bioffsica (Subramaniam, 1998; Meixner, 1998) y las ciencias de materiales (Gustafsson,
1998). Las medidas espectroscépicas con el SNOM proveen valiosa informacién con
superresolucion en ambas disciplinas. Por ejemplo, se han obtenido espectros Raman en
scmiconductores con resoluciéon submicrométrica (Webster, 1998). La deteccion local
de la fotoluminiscencia ha permitido monitorear la estructura de semiconductores de

baja dimensionalidad como puntos cudnticos de InGaAs (Manke, 1999), puntos
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cudnticos de InGaAs/GaAs con 300nm de resolucién lateral (Pahlke, 1998) y pozos
cuidnticos de GaAs/AlGaAs (Kazantsev, 1998). También se han hecho estudios
magneto-Opticos por efecto Faraday y Kerr (Eggers, 1998; Nakajima, 1998) con
resolucion de hasta 100nm (Silva, 1994).

Una gran proporcién de la espectroscopia en sistemas biolégicos se hace a través
dec la deteccion de fluorescencia de sistemas marcados con fluorésforos. A los
marcadores tradicionales, moléculas de colorantes (dye), se han agregado recientemente
las proteinas verdes (Tsien, 1998) y los nanocristales semiconductores (Bruchez, 1998).
Los diferentes marcadores migran hacia regiones especificas dentro de las células, las
membranas o proteinas y hasta pueden hacer expresar un gen, en el caso de las proteinas
verdes, y por lo tanto el registro de la fluorescencia permite conocer propiedades del
sistema biolégico marcado. E1 SNOM ha sido extensamente utilizado para el estudio de
estos sistemas biol6gicos. Se ha medido la transferencia de energia de fluorescencia
(FRET) entre donores y aceptores fluorescentes (Brunner , 1997; Kirsch, 1999;
Shubeita, 1999), la deteccién y espectroscopfa de moléculas aisladas (Betzig, 1993;
Ambrose, 1994; Xie, 1994, Trautman, 1994) con resoluciéon de 160nm (Meixner, 1995)
y 70nm (Garcia Parajo, 1999). También se ha logrado detectar fluorescencia de dos y
tres fotones utilizando Ildseres de pulsos cortos (Kirsch, 1998; Jenei, 1999),
fluorescencia de proteinas en células (Dunn, 1994; Enderle, 1998) con resolucién de
100nm (Enderle, 1997) y SERS Raman en ADN con resolucién de 100nm (Deckert,
1998).

2.2 La punta como generador de una fuente intensa y confinada de campo eléctrico.

La concepcién misma del SNOM considera a la punta de la fibra como un
elemento pasivo en la deteccién de los campos evanescentes cercanos a la muestra. De
la misma manera que en un STM se espera que la sefial obtenida represente la estructura
electrénica de la muestra, en un SNOM se intentan caracterizar sus propiedades Opticas.
Pero ha sido extensamente estudiado y demostrado que la sefial total es una convolucién
de las propiedades de la punta y muestra, en ambos sistemas. Los numerosos trabajos
tedricos que intentan describir ¢c6mo es el proceso de formacién de imdgenes en un

SNOM, empiezan por estudiar los campos cercanos de la muestra aislada y luego los
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modifican modelando c6mo es el efecto de acercar una punta a tan cortas distancias de
su superficie.

Una concepcion distinta es la de pedir que la punta sea portadora de alguna
propiedad, conocida y caracterizable, que favorezca la formacién de imdgenes al
interactuar con la muestra en cuestién. De acuerdo a esta visién. la punta ya no es s6lo
una sonda sino que actda activamente y se convierte en un actuador. Ya hemos visto que
cl SNOM tiene dos problemas fundamentales para incrementar su resolucién. Uno es la
baja intensidad de luz colectada y el otro es el limite en el confinamiento de la luz
impuesto por el tamaiio de la apertura. Si ahora pensamos en reemplazar la fibra por una
punta (sin apertura) portadora de alguna propiedad que intensifique la interaccion de la
luz con la muestra, estaremos evitando los dos problemas antes mencionados. Esta es,
basicamente, la idca que nos llevé a construir el Microscopio Optico de Barrido por
Intensificacién de Campo (FESOM). En nuestro disefio la interaccién utilizada es la
intensificacién del campo eléctrico de la luz en las vecindades de una punta metilica,
como la de un STM. Este tema serd ampliamente discutido en los Capitulos 3 y 4 de
esta Tesis y s6lo queremos mencionar aqui que con este nuevo microscopio se ha
conseguido obtener una resolucién de 6nm en muestras metdlicas (Bragas, 1999). Por
otro lado hemos comprobado que la intensificacién del campo eléctrico es
suficientemente grande (Capitulo 3; Bragas, 1998b) como para intentar, con este disefio,
medidas espectroscépicas lineales y no lineales con altisima resolucién espacial, y
excelente relacién sefial ruido.

Hay muy pocos antecedentes que pueden ser enumerados y la mayoria de los
trabajos que mencionaremos fueron llevados a cabo paralelamente a la realizacién de
esta Tesis. Cabe decir, sin embargo, que s6lo en lo que va del afio 1999, hay por lo
menos 5 trabajos en la literatura en los cuales se propone la intensificacién de campo
como mecanismo de contraste en microscopfas de campo cercano sin apertura (Kawata,
febrero 1999; Zayats, marzo 1999; Azoulay, mayo 1999; Knoll, mayo 1999; Sénchez,
junio 1999).

Como antecedentes citaremos el trabajo de dos grupos que proclaman haber
obtenido altisima resolucién con un SNOM sin apertura.

En los trabajos del grupo de Wickramasinghe (Zenhausern, 1994 y 1995) se ha
propuesto por primera vez el uso del SNOM sin apertura, como instrumento para

incrementar la resolucién del SNOM con apertura. En ese disefio, se hace una delicada
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deteccion de la sefial, en amplitud y fase, por medio de una técnica interferométrica,
donde la sefal a medir es dispersada por la punta de un AFM colocada detrds de la
muestra. Ellos dicen tener una resolucién de Inm en una muestra con gotas de aceite
sobre mica. Sin embargo, demostrar verdadera resolucién en estas microscopias es un
tema dificil ya que las imdgenes suelen estar dominadas por artefactos de medicién y
por otra parte no existen patrones de calibracién contra los cuales contrastar cuando se
llega a tales niveles nanométricos. El disefio es un tanto complicado instrumentalmente
y requiere de muestras transparentes. Pero sin embargo, los trabajos de Wickramasinghe
han disparado cl interés por las técnicas de SNOM sin apertura. Cabe destacar que en su
disefio no puede aprovecharse el efecto de intensificacién de campo en una punta antes
mencionado porque la direccién de incidencia de la luz en ese microscopio s6lo puede
proveer un vector campo eléctrico perpendicular al eje de simetria de la punta, que no
favorece la intensificacion (ver Capitulo 3).

Fischer y Pohl (1993) han propuesto utilizar puntas de forma tetraédrica sobre
las cuales se excitan plasmones superficiales e intensifican la emisién de luz sobre la
muestra. En muestras evaporadas de oro y plata sobre 1TO (6xido de indio estaiio,
transparente) ellos dicen tener una resolucién de Inm midiendo los bordes de la
interface entre plata y oro (Koglin, 1997). Esta forma de demostrar resolucién estd muy
lejos de ser lo suficientemente creible como para hablar de verdadera resoluci6n.

En definitiva, estas nuevas microscopias estdn en pleno desarrollo, y trataremos
de mostrar a lo largo de esta Tesis que el FESOM implementado en nuestro
Laboratorio, que ha alcanzado una altisima resolucién en muestras conductoras, abre la
posibilidad de estudiar propiedades Opticas lineales y no lineales en muestras

conductoras, semiconductoras y aislantes.
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Capitulo 3

Intensificacion del campo eléctrico

En los ultimos afios diversos autores se han referido a la intensificacién del
campo eléctrico de la luz en las vecindades de la punta metdlica de un STM, para
explicar el origen de distintos fenémenos. Las nuevas técnicas de nanomodificacién de
superficies producidas cuando un liser de pulsos incide sobre la unién tinel han sido
explicadas en términos de la intensificacién local del campo eléctrico. En este caso, la
intensidad intensificada cerca de la punta produce deformaciones en la muestra debido
al calentamiento local (Jersch, 1996; Gorbunov, 1994). El campo local tiene dos
contribuciones, una es ¢l campo incidente y la otra es la generada por el dpice de la
punta que se polariza por efecto de la luz. La polarizacién de ese objeto nanométrico
que es la punta, y que oscila a la frecuencia de la luz, intensifica el campo local en
regiones comparables con el tamafio de la punta, resultando en una alta localizacién del
efecto. Es este ultimo hecho el que permite producir modificaciones superficiales del
orden de los nanometros. Con esta técnica también se producen nanomodificaciones en
materiales aislantes utilizando un microscopio de fuerza atémica (AFM) en lugar de un
STM (Jersch, 1997).

Novotny (1997), ha propuesto un nuevo esquema de atrape de nanoparticulas en
ambiente acuoso, focalizando un haz de liser en el dpice de una punta metdlica muy
afilada. La propuesta se basa en la intensificacién del campo eléctrico en la punta, que
ejerce una fuerza y un torque sobre la particula, permitiendo su manipulacién. El autor
asegura que el gran confinamiento del campo reduciria el volumen de atrape y que la
intensificacién reduciria el dafio sobre la muestra debido a que se podria atenuar mucho
la iluminacién, comparado con las técnicas actuales de manipulacién basadas en el uso
de un liser muy focalizado (optical tweezers, Ashkin, 1987).

Otra aplicaci6n relacionada con la intensificacién del campo eléctrico y que es
nuestro interés investigar, es la formacién de imdgenes Opticas por coleccién de la sefial

emitida desde la regién de campo intensificado. Iluminando la punta metdlica de una
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unién tdnel con un ldser de baja potencia, se obtiene una fuerte sefial éptica que puede
ser recogida con un simple fotodiodo (Bragas, 1999; Righini, 1998) que contiene
informacion Optica y topogréfica de la muestra estudiada (para una mejor discusién ver
Capitulo 4 de esta tesis). Recientemente, Sdnchez (1999) ha publicado un articulo en el
cual reporta que obtiene contraste 6ptico midiendo fluorescencia de dos fotones (una
sefial no lineal) en membranas celulares, iluminando una punta metdlica con un ldser de
pulsos y atribuye la resolucién encontrada, de las decenas de nanometros, a la
intensificacién de campo eléctrico en las cercanias de la punta.

En este Capitulo se mostrardn los experimentos llevados a cabo para medir la
intensificacién del campo eléctrico de la luz en una unién tinel (Bragas, 1998). Primero
se hard una revisién de los modelos tedricos existentes, tanto para la excitacién de
plasmones en distintos objetos nanométricos, como los cdlculos hechos para geometrias
que concretamente intentan modelar la punta frente a la muestra. Luego se presentard
nuestro Microscopio Tunel Asistido por Laser (LASTM), con el cual se han hecho las
mediciones en este Capitulo, y los resultados experimentales que dieron lugar a la

medicién de la intensificacién del campo eléctrico de la luz en este sistema.

3.1. Modelos teoricos

Consideraremos para el andlisis de esta Seccion que el dpice de la punta del
STM, es un objeto nanométrico de cierta forma arbitraria. Si la frecuencia de la
radiacién incidente coincide con alguna frecuencia de resonancia de este objeto, se
inducird en él una marcada polarizacién atn si el campo incidente es débil. El objeto
polarizado actuard como una fuente de campo eléctrico. Por lo tanto, el campo local en
las vecindades del objeto tendrd dos contribuciones: el campo incidente y el campo
debido al objeto mismo. Entonces, en resonancia, el campo local serd sustancialmente
mayor que el incidente y a este efecto le llamaremos intensificacion local del campo
eléctrico.

En esta Seccidn se analizardn las resonancias para distintos objetos que pueden
en primera aproximacion modelar la punta, como son la esfera y el elipsoide. Luego se
mostrardn algunas predicciones encontradas en la literatura, que incorporan el sustrato
al modelo, en geometrias que intentan representar las condiciones experimentales de un
LASTM. En estos ultimos, se consideran diferentes formas de punta como ser la de una

esfera (Aravind, 1983; Johansson, 1990) , hiperboloide (Denk, 1991), cilindro
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(Madrazo, 1996) , tatraedro (Martin, 1997), y en todos los casos obtienen altos valores

de intensificacién del campo.

3.1.1. Excitacion de plasmones en nanoestructuras metdlicas

Los objetos nanométricos escalan en el llamado régimen mesosc6pico, donde las
longitudes caracteristicas, como por ejemplo el camino libre medio de los electrones,
puede ser mayor que las dimensiones de la muestra. No existe una descripcién unificada
y general para las propiedades fisicas de estas estructuras como existe para los s6lidos
cristalinos. S6lo analizaremos el caso de esferas y elipsoides nanométricos que son los
casos en los que se alcanzan soluciones analiticas.

Vamos a suponer que estos objetos estdn descriptos por una funcién dieléctrica

de la forma:

E@C)=¢;(wl)+iey(@8)=1+), (@.0)+ 1 (@.8)+ 2 (@) (3D

donde los indices r, | e ib corresponden a la contribucién a la susceptibilidad
proveniente de la red cristalina, electrones libres y transiciones interbanda,
respectivamente. La variable ¢ da cuenta de otras posibles dependencias como por

ejemplo el tamaiio del objeto o las condiciones de la superficie del mismo. En general,

la funcion € serd diferente a la constante dieléctrica del material en volumen &, debajo

de cierto tamaiio critico de particula para el cual los efectos de tamafio y superficie

comienzan a ser importantes. En primera aproximacién puede utilizarse € para tamafios

de particula no menores a los 3-4 nm, a partir de los cuales se deben tomar las
correcciones de tamafio y superficie en la constante dieléctrica (Kreibig, 1997, Alvarez,

1997).

a) Esferas

La descripcién electrodindmica de la absorcién éptica y la dispersin eldstica de
una esfera metdlica fue desarrollada por primera vez por Mie (1908). La teoria de Mie
es el andlogo esférico de las férmulas de Fresnel para el caso plano. Estd basada en la

expansién en modos esféricos. Estos modos, para el caso metdlico, se deben a la
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excitacion colectiva de los electrones del sistema, o sea a los llamados plasmones-
polaritones de superficie (Ruppin, 1982; Kreibig, 1997). Estos modos son una
caracteristica exclusiva de estos objetos nanométricos y no tienen analogia en el
material en volumen.

Los plasmones-polaritones de Mie producen resonancias causadas por las
oscilaciones colectivas de los electrones de conduccién que son excitados por la
radiacion incidente. Ya que las densidades electr6nicas de la mayorfa de los metales no
difieren demasiado, las diferencias especificas de cada material provienen
mayoritariamente de la estructura de bandas reflejada por el término x;, en la ec. (3.1).

La importancia relativa, en la expansién de modos, de los multipolos superiores
crece a medida que crece el tamafio de particula. El modo dipolar es el que predomina
ain cuando el tamafio de la particula sea grande y otros multipolos hayan sido

cxcitados. Si las dimensiones de la particula son suficientemente chicas comparadas con

la longitud de onda A (régimen cuasiestacionario) la absorcién 6ptica es inicamente

debida a la contribucion dipolar y se obtiene la conocida férmula de la electrostética

(ver por ejemplo Landau, 1969):

3.2)

que es la polarizabilidad para una esfera aislada de constante dieléctrica £ y radio a en
un campo eléctrico externo uniforme (donde la constante dieléctrica del medio
circundante estd tomada como 1). La polarizabilidad tiene una resonancia cuando
8w)=-2. Para el caso de Ag y Au esta ecuacién se satisface si la particula es menor que

10 0 15 nm (Kreibig, 1997). La excitacién de modos superiores provee resonancias en

8w,) = -(n+1)/m, donde n es el nimero de modo. Es de notar que la ecuacién (3.2), no

tiene una dependencia explicita en el tamafio de la particula pero los efectos de tamaiio
deben ser incluidos en (3.2) a través de la constante dieléctrica €(w,{) introducida en
(3.1).

En la Figura 3.1a y 3.1b se muestra la dependencia con la longitud de onda de la
constante dieléctrica para Ag y Au, después de interpolar los valores experimentales de

Lide (1992-1993) para estos metales en volumen. Con estos datos se calcularon las
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polarizabilidades de una esfera dada por la ec. (3.2) que se muestran en la Figura 3.1c.
Como puede observarse aparecen resonancias en la polarizabilidad en la regién visible

del espectro.

(a) o © ,
0 £ 5 £ Is
. E. € 14
hi -40 Ag € 3 2 1-40 Au 13 EZ
-60 12 e, {2
-80 Ik -60 11
300 400 500 600 700 808 300 400 500 600 700 808
(c) longitud de onda (nm) longitud de onda (nm})
5k
A
4} 9
3F
Au

b

VA

1 A i A 1 A | A 1 A | | " Il A |

o l— \
300 350 400 450 500 550 600 650 700 750 800
longitud de onda (nm)

\{

valor absoluto de «
para una esfera (un. arb.)

Figura 3.1: (a) y (b) parte real (¢;) ¢ imaginaria (&) de la constante dieléctrica
para oro y plata en funcién de la longitud de onda (Lide, 1992). (c)

polarizabilidad « , por unidad de volumen, calculada para esferas
nanométricas de oro y plata segin ec. (3.2). Pueden observarse
resonancias para ambos materiales, en diferentes zonas del espectro, y
con diferente amplitud.
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b) Elipsoides

Un clipsoide, al igual que la esfera, posee un conjunto discreto de frecuencias de
plasmones, que representan sus excitaciones, de las cuales la dipolar es la m4s
importante (Gersten, 1982). En el régimen cuasiestacionario, el problema del elipsoide
de semiejes a, b, c estd resuelto en los libros de texto, de donde resulta para la

polarizabilidad en el semieje i:

e(w)-1

@i (0) =abe I+le(@)-11-L;

(3.3)

donde L, es el llamado factor de depolarizacién en el semieje i (Landau, 1969), que es
un factor puramente geométrico y vale 1/3 en todos los ejes para el caso de una esfera.

Si consideramos el caso de un elipsoide de revolucién prolado (a>b=c) el factor L; s6lo

depende de la excentricidad tomada como e=\/1—b2 / a’ . Enla Figura 3.2a se

muestra la polarizabilidad de un esferoide de plata prolado cuando es excitado por un
campo eléctrico en la direccién del semieje mayor a, como funcién de la longitud de
onda y para diferentes valores de a/b. Cuando a/b=1 , se reduce al caso de la esfera
mostrada en la Figura 3.1c. Puede verse cémo dependiendo del valor de ab, las
resonancias se corren hacia el rojo y el ancho mitad de las curvas se mantiene alrededor
de los 50nm.

En el trabajo de Gersten (1982), se calcula la intensificacién del campo eléctrico

en la punta de un elipsoide de plata prolado, como los de la Figura 3.2a. Alli se obtiene

que este coeficiente es de alrededor de 200 para 2.6eV (A=476nm) con una relacién

a/b=3, y que la intensificacién va disminuyendo a medida que el punto de observacién
se aleja de la punta del esferoide, cayendo a la mitad a una distancia de
aproximadamente 3nm, para a=20nm. En la Figura 3.2b se muestra el cdlculo de la
polarizabilidad de una esferoide prolado de platino. Para este material no se observan
resonancias pronunciadas, pero si un aumento en el valor de la polarizabilidad a medida
que se aumenta la relacién a/b y la longitud de onda. Por lo tanto es un material
conveniente para trabajar en la zona del rojo e infrarrojo, ya que en esa regién del

espectro puede tomar valores de polarizabilidad mds altos que los de la plata.
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Figura 3.2: Calculo de la polarizabilidad por unidad de volumen de un esferoide
prolado de revolucién para distintos valores del pardmetro a/b
(cociente de los semiejes del esferoide), excitado con un campo
eléctrico en la direccién del semieje mayor a. (a) plata, (b) platino. En
la figura se indican con flechas las longitudes de onda de los laseres
utilizados en esta Tesis. Lineas de argén:488 y 5/4nm y diodo laser
670nm.
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3.1.2. Excitacion de plasmones en la punta-muestra

A continuacién se har4 una revisién de algunos de los trabajos encontrados en la
literatura en los que se calculan las resonancias y las intensificaciones del campo local,
para geometrias que intentan modelar una punta enfrentada a una muestra, es decir que
tienen en cuenta la interaccidn plano-nanoestructura.

Aravind y Metiu (1983), han estudiado un sistema en el cual una esfera
nanométrica se enfrenta a una superficie plana. Ellos encontraron que la interaccién
mutua entre plasmones de la esfera y de la superficie plana aumenta notablemente la
resonancia provista por la esfera aislada y modifica el valor de las frecuencias de

resonancia. Para el sistema Ag-Ag calcularon una intensificacién del cuadrado del

campo (0 sea de la intensidad) de aproximadamente 4000, a 2.73eV (A=454nm) , para

D/R=0.05 , donde D es la distancia esfera-plano y R el radio de la esfera, comparada

con el valor de 100 para la esfera aislada en 3.49 eV (A=355nm). También se discute en

ese trabajo la influencia de la polarizacién de la luz incidente en el valor de la
intensificacién. La componente del campo eléctrico que es perpendicular a la superficie
(sdlo presente en la polarizacién p), es mucho mds efectiva en excitar la estructura que
la componente paralela. Este comportamiento dependiente de la polarizacién hace que
el factor de intensificacion sea dos 6rdenes de magnitud mayor para polarizacién p que
para polarizacion s, en este tipo de geometria.

Denk y Pohl (1991) han modelado la unién tinel con un hiperboloide de
revolucién enfrentado a un plano e investigaron la influencia de la respuesta dieléctrica
de la punta y la muestra en el campo circundante. En este contexto, excitaciones
electromagnéticas fuertemente localizadas en la regién de la punta, a las que llamaron
plasmones de punta, pueden ser excitadas si la energfa del fot6n de la onda incidente es

tal que coincida con el valor de la resonancia de los plasmones de punta. Ellos
encuentran una expresién para el coeficiente de intensificacién y , definido como la

relacién entre el campo eléctrico en el gap respecto del campo a grandes distancias (en

una aproximacién cuasiestacionaria):

1-v
| _A
y_(Zn ” ) 3.4
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donde A es la longitud de onda incidente, zp es la distancia punta-muestra y vun

coeficiente que depende de las constantes dieléctricas de la punta y la muestra y del

semidngulo de cono del hiperboloide, y que toma valores entre -0.5 y 1. Para el sistema

Ag-Ag excitado con 1.55 eV (A=800nm) y un semidngulo de cono de 30°, encuentran

una intensificacién del cuadrado del campo de alrededor de 500, lo cual significa una

intensificacién del campo (y)del orden de 20.

Martin (1997) model6 una punta dieléctrica de forma tetragonal enfrentada a una
superficie plana. Mostré que, atn fuera de la resonancia de plasmones, aparecen fuertes
intensificaciones del campo local si el campo eléctrico incidente es polarizado p, y para
ciertos valores del dngulo de incidencia. Madrazo (1996) considera un sistema
bidimensional donde la punta se modela por un cilindro de radio nanométrico a una
dada distancia respecto de una muestra corrugada sinusoidalmente. Ellos muestran que
incidiendo en el dngulo en que los plasmones de la superficie pueden ser excitados,
existe una intensificacién del campo eléctrico confinado muy cerca de la punta y que la
intensidad del campo cambia alrededor de 10 % cuando la distancia punta-muestra

cambia en 0.1 nm.

3.2. Corrientes fotoinducidas en un LASTM

Al iluminar la unién tinel de un STM se inducen corrientes debidas a la
interaccion de la onda electromagnética incidente con la punta y la muestra. Por
ejemplo, si una muestra de material semiconductor se ilumina con fotones de energia
mayor a la de la banda prohibida (“band gap”), se produce una fuerte inyeccién de
portadores que da lugar a una apreciable corriente fotovoltaica. Este efecto fue utilizado
en la literatura para producir imdgenes (van de Walle, 1987; Mcellistrem ,1993;
Glembocki, 1992; Kochanski, 1992), para estudiar recombinacién local de portadores
(Hamers, 1990b; .Maeda, 1996; Kuk, 1990; Kuk, 1991; Akari; 1991) y para determinar
el tiempo de relajacién de portadores (Hamers, 1990a). Este mecanismo provee la
componente mds importante de la corriente fotoinducida cuando la punta, la muestra o
ambas son semiconductoras. Un detallado andlisis de las propiedades eléctricas de una

unién tunel entre semiconductores se puede consultar en el trabajo de Prins (1996).
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En el caso de un metal o semimetal (que son los materiales estudiados en esta
tesis), la fotocorricnte producida por interaccion con la radiacién es de segundo orden y
por consiguientc de muy baja intensidad. En los experimentos con estos materiales, la
corriente térmica asociada al calentamiento local de la unién es del mismo orden o
mayor que la fotocorriente y esto dificulta en gran medida la medicién. Es necesario,
por lo tanto caracterizar las corrientes térmicas, con el fin de poder separar uno u otro
efecto (ver Seccién 3.2.2).

Si el campo eléctrico de la luz estd intensificado en la zona de la unién, puede
detectarse una corriente rectificada debido a la dependencia no lineal de la corriente
tinel con el voltaje punta-muestra. Volcker (1991a, 1991b) y Krieger (1990, 1996) han
medido corriente rectificada por radiacién infraroja proveniente de un ldser de CO,, en
una unién tinel metdlica. El mecanismo allf invocado para lograr un voltaje detectable
entre punta y muestra es similar al de un diodo de contacto puntual (Faris, 1973;
Sdnchez, 1978) en el cual la radiacién infrarroja se acopla a la unién tdnel ya que Ila
punta del STM actiia como una antena. Con esa sefial han logrado obtener im4genes de
grafito con resolucion atémica. Cutler, (1987), propuso medir la corriente rectificada en
funcion de la longitud de onda de la luz para detectar la frecuencia de corte del tuneleo.
Pero estc experimento, segin nuestro conocimiento, no se ha reportado hasta ahora en la
literatura y puede deberse a que, como se dijo, es muy dificultoso medir esa corriente
rectificada en condiciones estables, por su baja intensidad. La medici6n de la corriente
rectificada por luz visible, a una dada longitud de onda, en una unién tinel metilica fue
medida en nuestro laboratorio (Bragas, 1997, 1998) lo que permiti6 calcular el factor de
intensificacion del campo eléctrico y por otro lado demostrar que el tuneleo responde a

las frecuencias de excitacion Opticas (ver Seccién 3.3 de este Capitulo).

3.2.1. Corriente rectificada

Si el campo eléctrico estd suficientemente intensificado en la unién tdnel (segin

los mecanismos estudiados en la Seccién 3.1), inducird un voltaje detectable entre la
punta y la muestra (aproximacion cuasiestacionaria) a la frecuencia 6ptica @, , que serd

Vi= v cos(w; t). Este voltaje es aproximadamente igual a Ejcd , donde Ej, es el campo

eléctrico local inducido por la luz y 4 la distancia punta-muestra. Por lo tanto, la

medicion de este voltaje permitird calcular el coeficiente de intensificacién
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= Elac
Einc

Y (3.5)

definido como el campo eléctrico local sobre el campo eléctrico incidente, ya que es
conocido el valor del campo incidente en la unién. Una manera de detectar este voltaje
es midiendo la corriente rectificada producida por él. En efecto, si el tuneleo es
suficientemente rdpido como para responder a las frecuencias 6pticas, se puede expandir
la corriente tunel / en potencias de V;:

_ AL o L) 2
1(v,,+v,~)_1(v,,)+(av )V V'+2(av2]V v (3.6)

donde V, es el voltaje de polarizacién punta muestra. El término lineal en la expansién

(3.6) promedia a cero en el tiempo de integracién 7, mientras que el término cuadrdtico
da lugar a la mencionada corriente rectificada Iz:

1{ 221 2
== — v 3.7
g 4(3V2 ]v,,

ya que LJ‘;vzcosz(w,t)dl=v2/2. En los trabajos de Volcker (1991a, 1991b) se ha
T

medido Iz producida por radiacién infrarroja trabajando a tensién de polarizacién cero
(Vb=0). Si en cambio se mide la curva I(V, +V; ) en un rango amplio de voltajes V5, se
puede determinar V; con mds precision. Este tipo de medicién hace necesaria la

detecci6n simultdnea de las curvas I-Ve IV, donde I, es la corriente fotoinducida.

3.2.2 Corriente térmica

Una manera de medir I; es modulando la intensidad de la luz incidente para
producir asi una corriente modulada y poder hacer una deteccién lockin (tener en cuenta
que la corriente tinel de fondo serd de alrededor dos 6rdenes de magnitud mayor que la
corriente fotoinducida). Pero entonces, ademds de la corriente rectificada introducida en
la Seccién anterior, se tendrd una componente adicional en la corriente fotoinducida que
proviene de la expansién térmica de la punta y la muestra, a la que llamaremos corriente

térmica (It). Debido a la gran sensibilidad de la corriente tinel con la distancia, una
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dilatacion térmica modulada por debajo del angstrom producird una corriente térmica
detectable. Amer (1986), en los primeros afios de la microscopfa tinel, ha usado esta la
expansion térmica para modular la distancia punta-muestra y medir funciones trabajo,
pero cl andlisis unidimensional que alli €] hace de la dilatacién térmica no describe
correctamente el comportamiento de la corriente térmica a bajas frecuencias de
modulacion.  Grafstrom (1991) estudid las corrientes térmicas y mostrd
experimentalmente la existencia de una frecuencia de corte que depende de las
propiedades térmicas del sustrato, por arriba de la cual la corriente térmica cae como //f,
donde fes la frecuencia de modulacién de la intensidad de la luz. Este resultado parece
sugerir la conveniencia de trabajar a frecuencias de modulacién altas, con el objeto de
minimizar la corriente térmica. Sin embargo, el uso de frecuencias por arriba de los kHz
estd restringido por la pobre respuesta de los amplificadores de corriente en un STM,
atn en los disefios de STM de alta velocidad (Mamin, 1994). Por lo tanto, trabajando a
las frecuencias de modulacién accesibles con un STM, en el rango de los kHz, tanto la
corriente rectificada como la corriente térmica contribuirdn a la corriente fotoinducida
I. Es por esto que es de gran importancia conocer ¢l comportamiento de la corriente
térmica con la frecuencia si se la quiere discriminar de la corriente rectificada.

En la configuracién experimental de la Figura 3.3, la corriente térmica puede ser
discriminada usando el hecho de que una expansién térmica producird un cambio en la
distancia punta-muestra, que dard una corriente modulada I proporcional a la corriente
tinel 1. En efecto, para voltajes de polarizacién pequefios (<0.5V) la corriente tinel
depende exponencialmente de la distancia punta muestra d (Chen, 1993; Wiesendanger,

1994):

1d, V)= f(V) e2P? (3.8)
donde S es una constante de decaimiento que depende de la funcién trabajo del material
y s6lo débilmente del voltaje punta-muestra V' , y puede ser asumida constante por
debajo de los (0.5 V. Para una modulacién térmica OL, en la direcci6n z (normal a la
superficie), la corriente térmica It serd a primer orden [de (3.8), y teniendo en cuenta
que &d=-JL;]:

I, =2B6L, I 3.9
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Figura 3.3: Esquema experimental del Microscopio de Efecto Tunel Asistido por
Laser (LASTM). Un l4ser de baja potencia, modulado en amplitud,
se focaliza en la unién tinel y se mide simultdneamente la corriente
tinel total y la corriente tinel fotoinducida (I). El amplificador
lockin, en serie con el lazo de corriente, detecta la cormriente
modulada, tomando como referencia una porcién del haz que mide
un detector de luz

Para calcular la expansién térmica de la muestra producida por la radiacién del

liser resolvimos la ecuacién de difusién del calor en tres dimensiones cuando un haz

gaussiano modulado a una frecuencia @=27af es absorbido en la superficie.

Considerando que el calor es cero a tiempo cero en la superficie, la expansion térmica

0L, a frecuencia @ resulta, a partir de la integracién del perfil de temperaturas
Z

(Apéndice I1):

it (1= R)PA, e Jo(mr)du (3.10)

212pCD, 3 (u+i-2)
)

8L,(r.t)=e

donde r es la coordenada lateral (sobre la superficie), P la potencia incidente, D, la

difusividad de la muestra en la direccién r, 4, coeficiente de expansion térmica lineal de
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la muestra en la direccién z, p la densidad, C la capacidad calorifica, R la reflectividad,
Jo la funcion de Bessel de primera especie, y o el radio de la mancha (“spot’’) del ldser

cuando la intensidad cae a 1/Ne de su méximo valor y wp = 2D, /& es la frecuencia de

corte térmica

En r=0 (el centro del spot), (3.10) toma la forma:

5Lz(r,t)=e"“"”_2R—)sz(£,r) (3.11)
27 “pCD, @9

La respuesta en frecuencia de la expansién térmica JL, estd contenida en la funci6n

F(w/we) y se muestra en la Figura 3.4. Alli se puede ver tanto la amplitud como el

desfasaje respecto de la modulacién de la intensidad del liser en funcién de la

frecuencia. Para w>>w, el valor absoluto de la expansién térmica tiene un

comportamiento //w, en cuadratura con la modulacién del liser, como predice el

modelo unidimensional de Amer (1986). Adem4s puede verse de la Figura 3.4b que la
componente en fase cae como 1/®? en ese rango.

En el caso del grafito pirolitico altamente orientado, HOPG, (D,=14.5 cm?/s, A,
=2.10® 1/K, R(670nm)=0.3), la frecuencia de corte es =290 kHz para un spot de

o=100um (fo= w27 = 46 kHz) y entonces la ec. (3.11) queda (tomando valores rms):

OL; nor =2 10* F(w/wo ) A /mW (3.12)
y para el caso del oro (D,=1.29 cm?/s, 4,=14.2 10° 1/K, R(670nm)=0.91) w,=25 kHz

para o=100um (fy=4 kHz):

OL, u=1.4 10" Flaw/wy) A /mW (3.13)
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Figura 3.4: Calculo de la respuesta en frecuencia, F{aw/a@o), de la expansién
térmica de la muestra iluminada por un haz gaussiano modulado a

frecuencia f=w/2 . (a) amplitud (lfnea llena) y fase (lfnea punteada),

(b) componente en fase. La frecuencia de corte térmica w,=2D/J’
depende de la constante de difusividad D, del material y del tamano

del spot o. Para el valor de spot utilizado en los experimentos,
@yo=290 kHz (fy=46kH?z) para grafito y @, =25 kHz (fo=4kHz)
para oro. Puede observarse que la amplitud de F cae como /@ y la
componente en fase como 1/&’, a frecuencias mucho mayores que
Wo.

En resumen, puede verse de la Figura 3.4 que existe una caida en la amplitud de
la dilatacién a frecuencias mucho mayores que la frecuencia de corte, que depende del
“spot” del ldser y la difusividad de la muestra analizada. La expansién térmica estd en

cuadratura con la modulacién de la luz a frecuencias mucho mayores que la frecuencia
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de corte y tiende a estar en fase a medida que se reduce la frecuencia, siendo 60° el

desfasaje en wy.

El cdlculo de la expansién de la punta fue hecho por Grafstrom (1991). Debido a
la geometria de la punta, la frecuencia de corte para la expansién térmica tomando una
punta de platino es fc = 0.08 Hz. , cuya amplitud cae como I/f por arriba de esa
frecuencia , en cuadratura con la modulacién de luz incidente. Por lo tanto, en el rango

de los kHz la contribucién mds importante serd la de la muestra.

3.2.3. Respuesta de la corriente fotoinducida con el voltaje punta-muestra

Como puede verse de las ecuaciones (3.7) y (3.9), la corriente rectificada Iz y la
corriente Ir tienen distinta dependencia funcional con la corriente tinel I, lo que
permitirdi una discriminacién entre las dos componentes. En efecto, la corriente

fotoinducida Iy, a un dado voltaje punta-muestra V serd:

321
Ip=Ir+Ig+e=al+b—+¢ (3.14)
/ av?

El término constante € ha sido agregado para tener en cuenta otras posibles
contribuciones a la corriente fotoinducida. En el caso de metales y semimetales un
mecanismo posible que podria contribuir a Iy son las transiciones épticas directas entre
punta y muestra, pero es de esperar que sea un término pequefio (Bragas, 1998b).

Por otro lado, la corriente rectificada tendrd una respuesta instantinea con la
modulacién de la intensidad de luz en el rango de los kHz, mientras que como se vio en
la Seccién anterior, la corriente térmica aparecerd desfasada respecto de esa
modulacion, dependiendo de la relacién entre la frecuencia de modulacién y la
frecuencia de corte térmica.

De la ec. (3.14) se desprende que es necesario conocer simultineamente I, [y

921 / aV 2 para poder ajustar el parimetro b que contiene la informacién del voltaje local

inducido por el ldser y asf calcular el coeficiente de intensificacién ¥ [ec (3.5)].
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3.3 Medicion de la intensificacion del campo eléctrico

A continuacién se describe el arreglo experimental para la medicién de la

intensificacién del campo eléctrico en una unién tinel compuesta por una punta de Pt y

muestras de HOPG y Au, iluminadas con un diodo ldser visible de A=670nm. Se

mostrard la caracterizacion de la corriente térmica y su discriminacién de la corriente
rectificada, a través de la medicién de las curvas corriente tensién. Se obtiene un valor
alto del coeficiente de intensificacién (para los dos casos estudiados) en relacién a las

predicciones hechas en la Seccién 3.1.

3.3.1. Configuracion experimental

Como ha sido discutido en las Secciones 3.2.1 y 3.2.3, el disefio experimental
debe permitir la medicién simultdnea de las curvas I-V e I;-V en un Microscopio Tunel
asistido por Ldser (LASTM). En la Figura 3.3 se muestra esquemdticamente la

configuracién experimental utilizada en este Capitulo. Un liser de baja potencia

(A=670nm) se modula en amplitud antes de ser focalizado en la unién tinel. El tamafio

del haz es de aproximadamente /00 um y el dngulo de incidencia de 60° con la vertical.
Las mediciones fueron hechas para muestras de grafito (HOPG) y oro (chapa de 0.3 mm
de espesor). La punta de platino del STM se aproxima sin iluminacién hasta que se
alcanza el valor desecado de corriente tinel predeterminada y el lazo de control se
encarga de mover el piezoeléctrico z (adosado a la muestra) para mantener la corriente
constante. La corriente es preamplificada dentro del mismo lazo de control y la
constante de tiempo se predetermina para corregir los movimientos de baja frecuencia,
pero no responde a variaciones a la frecuencia de modulacién del haz. Las curvas I-V se
miden aplicando una rampa de tensién entre punta y muestra mientras se desconecta el
lazo, permitiendo la medicién a distancia punta-muestra constante. La componente
modulada de la corriente tinel se mide con un amplificador lockin en serie con la malla
de corriente. El lockin utiliza como referencia la sefial de un fotodiodo que colecta una
porcién de la luz modulada antes de ser focalizada en la unién. El amplificador
corriente-voltaje del STM tiene una respuesta en frecuencia conocida, con una
frecuencia de corte en 8 kHz, por lo tanto se han corregido con esta respuesta en

frecuencia las sefiales moduladas (dicha respuesta se muestra en el Apéndice III). La
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salida anal6gica del lockin se utiliza para construir las curvas I;-V, simultdneamente con

las curvas usuales [-V.

3.3.2. Medicion de la corriente térmica

Si la polarizacién del haz incidente es s (campo eléctrico paralelo a la
superficie), no se espera una intensificacién apreciable del campo eléctrico (segun fue
discutido en la Seccién 3.1), y por lo tanto la corriente fotoinducida serd bisicamente la
corriente térmica. Cambiando el valor de la corriente tinel predeterminada en el STM y
detectando la amplitud y fase de la corriente fotoinducida se puede levantar un gréfico /;
vs. I como los de las Figuras 3.5 y 3.6. La Figura 3.5 muestra los resultados obtenidos

con una muestra de HOPG y una punta de Pt, cuando se ilumina la uni6én con un liser

de 10 mW de potencia , A=670 nm y polarizacién s. En esta Figura se puede observar el
comportamiento predicho por la ec. (3.9), es decir que la corriente térmica es
proporcional a la corriente tinel para diferentes voltajes de polarizacién, y mostrando la

independencia con el voltaje debajo de los 0.5 V. De la ec. (3.9) y la Figura 3.5,
SLuiorc = 2.5 107 A/mW, para f=800Hz, y 8Lyorc = 5 10° A/mW, para f=7TkHz,

siendo S del orden de la unidad, lo que significa que F(w/wo)debe ser mds grande que la

unidad [comparando con la ec. (3.12)], que estd de acuerdo con los valores que toma la
funcién F en el rango f<<fy en la Figura 3.4a.

Los resultados para muestra de oro y punta de Pt se muestran en la Figura 3.6.
Se puede apreciar una caida en la sefial cuando aumenta la frecuencia asi como un
corrimiento de fase hacia los 90° a altas frecuencias. Es claro que un modelo

unidimensional no ajusta en este rango ya que sélo predice el comportamiento a altas

frecuencias. De la ec. (3.9) y la Figura 3.6, 6L, =5 x10° A/mW, a 500 Hz, 6.5 x10*
A/mW a 5kHz y 2 x10* A/mW a 10kHz, de donde [ec (3.13)], F=3, 0.5 y 0.1,

respectivamente, valores que estin aproximadamente de acuerdo a los que toma la

funcién F en la Figura 3.4a.



(a) . .

0.04 '-aililste Ir=al+€ 74
0.03 __a=10J ] *
' e=2 10" g 2

corriente fotoinducida (nA)

0.02
.0
0.01
<] Vb=- 100 mV

0.00 ® V.=-300mV []

o 1 2 3 4

corriente tanel (nA)

(b)

I 1
0.201- a=5 107 /L

£=8 10° o’,é( .
0.15 2o

0.10

[}

0.05

o Vb=-100mV

0.001 ® Vb=-300mV

corriente fotoinducida (nA)

0 1 2 3 4
corriente tdnel (nA)

Figura 3.5: Valor absoluto rms de la corriente fotoinducida para una uni6n de
HOPG-Pt en funcién de la cormriente tdnel, para dos frecuencias de
modulacién de la amplitud del haz incidente, (a) f=7kHz, (b)
f=800Hz. Se muestran los resultados para dos voltajes de
polarizacién punta muestra V,, observindose la independencia de la
sefial con dicho voltaje. La uni6n estd iluminada con un laser con
polarizacién s (SmW), para la cual se espera un comportamiento
como el de la ec. (3.9), ya que la corriente térmica es la principal
contribucién a la corriente fotoinducida en este caso. Al ajuste, que

s¢ muestra el inset , se le agreg6 un término constante & tal como en
la ecuacién (3.14).
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Figura 3.6: Valor absoluto rms de la corriente fotoinducida en funcién de la
corriente tinel para una unién Au-Pt, para diferentes frecuencias de
modulacién. V,=-100mV . La uni6n est4 iluminada con un ldser con
polarizacién s (10mW). Se muestra el ajuste lineal al igual que en la
figura 3.5, y el desfasaje respecto a la modulacién del haz incidente
para cada una de las frecuencias. Se puede apreciar una cafda en la
sefal cuando aumenta la frecuencia asf como un corrimiento de fase
hacia los 90° a altas frecuencias, tal como lo predicen la ec. (3.11) y
la Figura 3.4.
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3.3.3. Medicion de las curvas corriente-tension

La deteccion sensitiva en fase de la corriente fotoinducida permite medir sus
componentes en fase y en cuadratura respecto de la modulacién de la luz, como funcién
de V, ¢l voltaje punta-muestra. Es de esperar que la corriente rectificada Igr sea
detectable s6lo cuando el haz incidente tenga polarizacién p, es decir cuando el campo
eléctrico de la luz tenga una componente en la direccién perpendicular a la superficie y
cuando el desfasaje de la corriente fotoinducida respecto a la modulacién sea cero. En
esc caso I serd proporcional a la segunda derivada de la corriente tinel respecto del
voltaje [ec.(3.7)]. Por otro lado, la corriente térmica /7 aparecerd para las dos
polarizaciones s y p y tanto en fase como en cuadratura, en una proporcién que depende
de la frecuencia de modulacién del haz. La corriente térmica serd proporcional a la
corriente tinel /.

Las Figuras 3.7, 3.8 y 3.9 muestran el comportamiento de las curvas IV, en fase

y en cuadratura, ajustadas por la ec. (3.14) con una regresion multilineal y calculados
los coeficientes R’ y B (ver Apéndice IV). Mientras que el coeficiente de regresién R’
da cuenta de la bondad del modelo multilineal, los coeficientes de regresién parcial 3

expresan el peso relativo que cada funcién i tiene (especificamente i=/ , 821/ av? ) sobre
la variable dependiente I, en la ec. (3.14). Analizando, entonces, estos coeficientes
podremos discriminar el origen de la corriente fotoinducida y del valor de los
pardmetros de ajuste calcular la magnitud de interés que es la intensificacién del campo
eléctrico.

La Figura 3.7 muestra las curvas corriente-tension cuando una muestra de

HOPG vy una punta de Pt son iluminadas con polarizacién s. Se utilizé un diodo ldser de

10 mW de potencia y A=670nm, modulado a una frecuencia de 4kHz. Las curvas fueron

obtenidas tomando promedios cn condiciones estables de medicién. La derivada
segunda se obtuvo ajustando la corriente tinel a un polinomio de tercer grado y

derivando dos veces. La figura 3.7 (a) muestra la medicién de la corriente tdnel I en
funcién del voltaje V y la curva de la segunda derivada 821/ ov?. En la Figura 3.7 (b),

que corresponde a la componente de la corriente fotoinducida que estd en cuadratura

con la modulacién, los coeficientes S muestran que un 84% de la curva estd explicada
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Figura 3.7:Curvas corriente tinel-tensién para una uniéon HOPG-Pt, iluminada
con un haz de laser de polarizacion s. Frecuencia de modulacién de

la luz incidente: 4kHz. La frecuencia de corte térmica es [ =46kHz,

para 0=100um. Vy=-100mV, I(V;)=0.5nA. (a) corriente tinel total; y
derivada segunda de I respecto de V, d°I/a V?, (b) componente en
cuadratura de la corriente fotoinducida. La linea llena es el ajuste de
la curva experimental (circulos) por la ecuacién (3.14). Los

parametros del ajuste son: a=107 b=2 10* £=8.5. (c) componente
en fase de la corriente fotoinducida. Pardmetros: a=7.10", b=4.10",
e=-2. Los 3, coeficientes de regresién parcial estdndar , muestran

que el ajuste con la curva estética I-V es el mds significativo en los
casos (b) y (¢).
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por [ y s6lo un 15 % por 821/ 3v2 . Este resultado estd diciendo que esta curva liene
predominantemente origen térmico, como es de esperarse para esta fase y polarizacién.
Para la componente en fase, Figura 3.7 (c), el 68% se debe a [y el 29% a azl/avz. Si
bien sigue siendo claro el predominio de la corriente tiinel sobre la derivada segunda, no
puede descartarse que haya una pequefia contribucién de corriente rectificada para
polarizaci6n s, cuando se releva la corriente fotoinducida en fase con la modulacién.

En la Figura 3.8 se muestran las curvas de para HOPG-Pt pero iluminadas con

polarizacién p. Claramente puede verse de los coeficientes [, que ahora la segunda
derivada de la corriente tinel tiene un predominio del 74 % en el ajuste de la corriente
fotoinducida en fase con la modulacién, mientras que la componente en cuadratura
sigue siendo térmica. El coeficiente b=7.10% +10* , dari cuenta del valor de la

amplitud del voltaje rectificado en la unién v, que segin ec.(3.7) es:
VHOPG- Pt =N2bV =37+3mV (315)

(notar que la diferencia en 2 con la ec. (3.7) se debe a que los valores medidos son rms).
La Figura 3.9 muestra el comportamiento de la corriente fotoinducida cuando un

haz con polarizacién p incide en la unién de una muestra de oro y una punta de platino.
Se utilizé un diodo ldser de 10 mW de potencia y A=670nm, modulado a una frecuencia
de 10kHz. Las curvas fueron obtenidas tomando promedios en condiciones estables de

medicién. La derivada segunda se obtuvo ajustando la corriente tinel a un polinomio de
quinto grado y derivando dos veces. La figura 3.7 (a) muestra la medicién de la
corriente tinel I en funcién del voltaje V'y la curva de la segunda derivada 821/ V2. De
las Figuras 3.9 (b) y (c) puede verse que para esta polarizacién la componente en fase de
la corriente fotoinducida es explicada en un 62% por la derivada segunda, lo cual
significa que hay un importante contribucién de corriente rectificada en la unién. Como
en el caso del grafito, podemos calcular la amplitud del voltaje rectificado inducido por
la luz en la unién como:

Vaypt =N2bV =13£04mV (3.16)
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Figura 3.8: Curvas corriente tinel-tensién para una unién HOPG-Pt, iluminada
con un haz de laser de polarizacion p. V,=-100mV, I(V,)=0.5nA. (a)
corriente tinel total; y derivada segunda de I respecto de V, d°1/a V?,
(b) componente en cuadratura de la corriente fotoinducida. La linea
llena es el ajuste de la curva experimental (circulos) por la ecuacion
(3.14). Los parametros del ajuste son: a=9x10~, b=2x 10, e=10. (c)
componente en fase de la corriente fotoinducida. Pardmetros:
a=1.3x10", b=7x10%=1/2 V* , £=-3. Los coeficientes S muestran
que la componente en fase de la corriente fotoinducida posee un

aporte predominante de corriente rectificada, de donde se puede
calcular el voltaje inducido por la luz en la unién (ver texto).
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Figura 3.9:Curvas corriente tinel-tensién para una unién Au-Pt, iluminada con
un haz de laser de polarizacién p. Frecuencia de modulacién de la

luz incidente: 10kHz. La frecuencia de corte térmica es f=4kHz,

para 0=100um. Vy=-100mV, 1(V;)=0.2nA. (a) corriente tinel total. y
segunda derivada, °/dV* . (b) componente en cuadratura de la
corriente fotoinducida ajustada (linea llena) con la ec. (3.14).

Pardmetros: a=8x10°, b=10", e=-4. (c) componente en fase de la
corriente fotoinducida. La linea llena es el ajuste de la curva
experimental (circulos) por la ecuacién (3.14). Los pardmetros del

ajuste son: a=2.9x10°, b=8x10°=1/2 V*, e=-4. De los coeficientes b
se ve que la componente en fase tiene una contribucién importante
de corriente rectificada.
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Con los voltajes obtenidos, expresados por las ecuaciones (3.15) y (3.16), se
puede estimar el valor del campo intensificado en la unién Ej,., como v/d , donde d es la
distancia punta muestra. Suponiendo que

0.5nm<d < Inm 3.17)
que son valores tipicos de operacién del STM, se tiene que el campo local es para las

dos uniones estudiadas:

7.4x10” Y < E,. <3.7x107 ¥ (3.18)
m m
para HOPG-Pt y:
1.3x10” Y < Ep, <26x107 L (3.19)
m m
para Au-Pt.
La intensidad de luz incidente /; en la unién es (en unidades MKS):
1 g 2 |
e

Para una potencia de liser de 10 mW, y un spot de /00um x 50um (I;i=2.4x1 0° Wim®), el

campo incidente en la unién es =4xI0° V/m Por lo tanto el coeficiente de

intensificacién y definido en la ec. (3.5) es:

300y py—py <600

1000 < ¥ Hopg - pr < 2000

Estos valores de intensificacion son los mdximos obtenidos y los experimentos

con otras puntas dan valores menores que los presentados en este caso.

Cabe poner énfasis en que el coeficiente y estd calculado para los campos y no

para las intensidades y que por lo tanto son valores bastante mds altos que los predichos

por los modelos teéricos para los cuales son los coeficientes de intensidad los que

rondan estos valores, es decir Y* . Segiin nuestros experimentos el ¥ estd entre los S y 6

drdenes de magnitud.
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Capitulo 4

Microscopio 6ptico de barrido por intensificacién de campo (FESOM)

En este Capitulo se presenta una nueva técnica de caracterizaci6n 6ptica de
superficies con resolucién nanométrica, basada en el efecto de intensificacién de campo
eléctrico de la luz discutido en el Capitulo 3. Los altos valores de intensificacién de
campo medidos y su gran localizacién justifican usar este efecto como sonda local para
sensar propiedades épticas de superficies con alta resolucién espacial. La punta de un
STM es iluminada con un ldser continuo y la luz dispersada por la unién es recogida por
un fotodiodo. Se ha estudiado el comportamiento de esta sefial con la distancia punta-
muestra y se ha comprobado una alta sensibilidad vertical. Con esta sefial se relevaron

iméigenes de grafito y oro con resolucion lateral de 10 y 6 nm respectivamente.

4.1. Configuracion experimental

La configuracién experimental del Microscopio 0ptico de Barrido por Intensificacion
de Campo (FESOM) se muestra esquemdticamente en la figura 4.1. La uni6n tinel
metélica de un STM se ilumina con un l4ser de argén con polarizacién p, cuyas lineas
mds intensas son A=5/4nm y 488nm. La potencia del laser es de aproximadamente
100mW y el "spot” en el foco es de =/0um. Un tubo piezoeléctrico mueve la muestra
durante los barridos, lo cual asegura que la intensidad luminosa sobre la punta durante
las mediciones sea constante. La punta utilizada en las medidas que en este Capitulo se
presentan es de Ag y las muestras de HOPG y Au. La luz dispersada por la unién se
recoge en el campo lejano con un fotodiodo que alimenta un amplificador lockin. La
distancia punta muestra se modula entregando una tensién alterna de frecuencia f al
mismo tubo piezoleléctrico que realiza el barrido, pero en la direccién z, y el lockin
mide la sefial que entrega el fotodiodo a esa frecuencia con el objeto de separar la
contribucién proveniente de la unién, del fondo continuo de luz dispersada. La 6ptica de

coleccion hacia el campo lejano consiste en una lente de apertura numérica de 0.3 fija a

un dngulo de 6=70° con la vertical y 45° respecto del plano de incidencia.
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Figura 4.1: Configuracién experimental esquematica del Microscopio Optico de
Barrido por Intensificacién de Campo (FESOM). Un haz de laser se
enfoca sobre una uni6n punta metdlica-sustrato de un STM. Se
modula la distancia punta-muestra, moviendo la muestra con el mismo
piezoeléctrico de barrido. La luz dispersada por la unién es recogida
por un fotodiodo en el campo lejano, cuya sefial es amplificada por un
lockin sintonizado a la frecuencia de movimiento de la muestra.
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La modulacién de la distancia punta-muestra se logra aplicando una tensi6n
alterna de algunas decenas de milivolts al piezoeléctrico z (ver Apéndice V). El control
de distancia punta-muestra se efectia por medio del lazo de control del STM con la
corriente tinel como sefial de realimentaci6n. A grandes distancias (fuera de la zona de

tuneleo) la distancia punta-muestra se modifica variando la tensi6én continua de

alimentacién al piezoeléctrico z cuya extensién médxima es de /um. Las imdgenes se

relevan moviendo la muestra lateralmente con el tubo piezoeléctrico hasta una distancia
méxima de 2.5um.

La sefial de luz proveniente de la salida analégica del lockin se adquiere con la
electrénica del STM a través de una entrada anal6gica del médulo de control. Con esta
sefal Optica y la sefial de corriente tinel usual, el programa de adquisicién de datos del
STM puede desplegar ambas imdgenes simultinecamente a una velocidad méxima de
adquisicién de 62 kHz.

Se utilizan dos modos alternativos de barrido dependiendo de la muestra que se
quiera medir. Para HOPG que es una muestra extremadamente plana, se utiliza el modo
de altura constante para el cual el lazo de realimentacion estd inactivo (siempre queda
conectado un lazo de muy baja frecuencia de corte que evita que fluctuaciones lentas
hagan tocar a la punta y la muestra). De esta manera la sefial asociada a la topografia de
la muestra (la sefial tinel) es la variacién de corriente tinel debido a los cambios en la
distancia cuando se efectda el barrido sobre la muestra. Si en cambio se sensa una
muestra con mds rugosidad, como es el oro policristalino, es necesario tener activo el
lazo de control que mantenga la distancia punta-muestra constante en ¢l modo llamado
de corriente constante. De esta manera la sefial asociada a la topografia de la muestra es
la sefal que envia el lazo de realimentaci6n al piezoeléctrico z para corregir su posicién

a medida que se barre sobre la muestra.

4.2 Artefacto interferométrico

En la configuracién experimental presentada en la seccién anterior los
mecanismos de control de la distancia punta-muestra no son 6pticos. Este hecho puede
llevar a que diferentes artefactos en la formacién de imégenes oscurezcan la verdadera

resolucién Optica de las imdgenes. Estos artefactos son debidos al movimiento del
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piezoeléctrico z, que reproduce la topografia tinel de la muestra, si se utiliza el modo de
corriente constante. Esto provoca que la sefial detectada por el fotodiodo sea una
convolucién de la senal asociada a las propiedades Opticas del sustrato con la sefial
producida por el movimiento del piezoeléctrico z (Hecht, 1997; Carminati, 1997).

En este microscopio la luz dispersada por la punta y por la muestra interfieren en
el detector y esta seial interferométrica, detectard cambios en la posicién relativa de los
centros de dispersi6n de la punta y la muestra. Como viene modulada a la misma
frecuencia que la sefial puramente Gptica serd detectada por el sistema de coleccién de
luz. Por lo tanto es necesario conocer el comportamiento de la misma y tener una
evaluacién cuantitativa para poder discriminarla.

Si un centro de dispersién se encuentra en una posicién r (ver Figura 4.2), la luz

dispersada con vector de onda kg, para un vector de onda k, de la luz incidente, tendrd

un cambio de fase @ dado por:
O=(ky—k, )F=akF @.1)
Esta situaci6n estd descripta en la Figura 4.2, donde se muestra la definici6én de los
dngulos de incidencia ¥y @ y de coleccién 8y ¢".
Si la distancia relativa entre la punta y la muestra cambia en Ar, el cambio
relativo en la fase sera:
AD = Ak AF 4.2)
La intensidad colectada debida a la interferencia entre la dispersi6n en la punta y la
muestra sera:
|2

1=|Em +Ep|” =|Enl? +|Ep|” +21Enl|E,| cost g + 40 ) @3)

Como la muestra se mueve en la direccién z con una amplitud & a una frecuencia de

modulacion f, la sefial interferométrica detectada por el lockin ser4:

I; ==2|Ey||Ep|ak, b2 sen( ¢p + AD ) 4.9)

donde ¢y es una fase inicial arbitraria y Ak, =kzs-kze.
Si la muestra se aproxima a la punta en la direccién z, la sefal (4.4) variara

periédicamente, con periodo:

I', =A/Acosy+cosO )=611nm 4.5)
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Figura 4.2: Esquema de la dispersion de luz por un objeto dispersor situado en
r . El vector de onda del haz incidente y de observacion es k ey

k s respectivamente. El vector de onda incidente forma un 4ngulo ¢

con el eje x y ycon el eje z, mientras que el vector de onda de salida
forma un dngulo ¢’ y O con el eje x y z respectivamente. Para la
configuracién experimental del FESOM, los valores de los angulos

son y=60°, &70, ¢ -p’=45°. El plano (x,y) es el plano de la muestra
y z la direccién que contiene a la punta.

siendo A = 514nm, y=60° y 6=70°. Por lo tanto en las curvas de aproximaci6n aparecer4

un patrén de interferencia debido a la sefial interferométrica.
Si una vez hecha la aproximacién se barre sobre la superficie, el desplazamiento

lateral de la muestra respecto de la punta también dard lugar a la aparicién de franjas de

interferencia sobre el plano (x,y). El médulo del vector AIE( x,y) enel plano serd:

Ak x.y) =k.\/sen2 Y+ sen’ 0 +2seny senOcos( o —¢') (4.6)

y por lo tanto el periodo de las franjas en la direccién Ak.e.+Akyey sera:

A
sen? y+sen2 6 +2senysenBcos( p—¢')

4.7

r(x.y)=\/
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Para analizar el artefacto inteferométrico producido por el movimiento del piezo
z durante un barrido, consideremos que el FESOM estd relevando una muestra con
rugosidad en el eje x como la que se muestra en la figura 4.3a, en el modo de corriente
constante. La muestra tiene una rugosidad representada por una funcién periédica de
corrugacién 10 nm con un periodo también de 10 nm, y de 1000nm de longitud total.
Esta corrugacién reproduce aproximadamente la de una muestra de oro fabricada por

evaporacién como la que se usé en este trabajo. Para este cdlculo se supuso que el eje x

coincide con la direccién de l-c.s, el vector de onda de salida, y por lo tanto

Ak =27 gyl para los dngulos de valores indicados en la Figura 4.2. En la Figura

331
4.3b se muestra el cdlculo del valor absoluto de la intensidad interferométrica colectada,
a partir de la ecuacién (4.4). La curva de aproximacion en el eje z, sin barrer sobre la
superficie, estd indicada como interferencia en z en la figura 4.3b. Luego del
acercamiento, a una distancia punta-muestra de 0.5 nm, se barre sobre la superficie, en
el eje x, y se obtiene la curva indicada como interferencia en x. Puede verse de la figura
que ambas sefiales son idénticas en amplitud de variacién y que la sefial en x presenta
superpuesta una corrugacién de periodo /0nm debida al movimiento que realiza el
piezoeléctrico z a medida que se barre en x. En la figura 4.3c puede verse un detalle de
la sefial en x. Entre midximo y minimo de la sefial interferométrica total se recorren
aproximadamente 80 nm , lo cual significa que para una corrugacién de 10nm, como es
la de esta muestra, se espera en promedio un corrugacion interferométrica de 1/8 de la
sefial total, pudiéndose llegar a 1/5 en la zona de mdxima pendiente y 1/20 en la de
minima.

La sefal interferométrica que puede confundirse con la verdadera resoluci6n
6ptica de este microscopio, estd dada por la corrugacién superpuesta en la seiial de
interferencia en x, que proviene de la altisima resolucién del microscopio tidnel. La
modulacién de baja frecuencia si bien es un artefacto de medicién no tiene correlato con
una imagen tinel. En definitiva, para evaluar cuantitativamente el valor del artefacto
debido al movimiento del piezoeléctrico z se debe medir la amplitud total de variacién
de la sefial interferométrica A/nm, y asignarle aproximadamente un valor A/nm * 50%,

segiin lo visto de la Figura 4.3c.
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Figura 4.3: Simulaci6n del artefacto interferométrico cuando se barre sobre una
superficie de corrugacién I0nm en el eje x (a) en modo corriente
constante. Se inicia el acercamiento a una distancia-punta muestra
de Iwwn. Pueden verse las franjas de inteferencia en la curva de
aproximacion indicada como interferencia en z (b) a medida que la
muestra se acerca a la punta, con un perfodo dado por la ec. (4.5).
Una vez que se encuentra en zona de tuneleo se barre en la direccién
x obteniéndose la sefial indicada como interferencia en x. La
amplitud de variacion de ambas seiales es la misma con diferente
perfodo dependiendo de cuil es el eje elegido para barrer, segin
ec.(4.7). En (c) se muestra un detalle del barrido en x, donde puede
verse que sobre las franjas de interferencia se suma una seiial
correlacionada con la corrugacién que proviene del movimiento del
piezoeléctrico z que es un artefacto, y que no es una medida de la
resolucion éptica.



- 4. Microscopio optico de barrido por intensificacion de campo- 46

4.3 Curvas de aproximacion

En esta secci6n se analizar la dependencia de la sefal Optica con la distancia
punta-muestra, a la que llamaremos curva de aproximacion. El estudio de este tipo de
curvas, tiene como objetivo conocer la sensibilidad vertical (en el eje z) de la sefial
6ptica del FESOM con la distancia, que estd intimamente ligada a la resolucién lateral
esperada para este microscopio. En un Microscopio Tinel la sefial de cormiente (del
orden de los nA) s6lo serd apreciable a partir de distancias del orden del nanométro, ya
que la corriente tinel es aproximadamente exponencial con la distancia punta-muestra
con una constante de decaimiento del orden de los angstroms (ver Apéndice I). En
cambio en el FESOM, la sefial interferométrica discutida en la seccién 4.2, hace que se
detecte sefial Optica ain cuando la punta y la muestra se encuentren a distancias de
varias longitudes de onda una de la otra. Obviamente, esta no es la sefial 6ptica que se
espera que provea una alta resolucién Optica a este microscopio ya que tiene una
variacién lenta con la distancia y no proviene de la dispersién en una regién localizada.
A medida que se acercan la punta y la muestra es de esperar que el efecto de
intensificacién del campo eléctrico se haga mds apreciable y como se discutié en el
Capitulo 3, este efecto serd importante a distancias nanométricas, y es de cardcter local.
Por lo tanto la sensibilidad de la curva de aproximacion en estas distancias serd la que

defina la resolucion lateral del FESOM.

4.3.1. Serial optica a grandes distancias

La curva de aproximacion para distancias del orden o mayores que la longitud de
onda tendrd la forma descripta por la ecuacién (4.4) y la Figura 4.3b, ya que es de
esperar que la sefial asociada a la intensificacién del campo eléctrico de la luz no sea
apreciable a esas distancias. En efecto, para una muestra de HOPG y una punta de Ag,
se muestra en la Figura 4.4 este tipo de comportamiento.

Como se explico en la seccién 4.1, estas curvas a grandes distancias se obtienen
estirando el piezoeléctrico z en toda su extensién (/um), aplicando tensiones continuas,

una vez aproximada la punta con un motor de pasos hasta aproximadamente /um de la

muestra. Asi, el punto de mdximo acercamiento en la figura corresponde a la distancia

en que comienza el tuneleo de electrones que, dependiendo de los materiales utilizados,
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Figura 4.4: Valor absoluto de la sefal 6ptica a grandes distancias medida en el
acercamiento entre una punta de Ag y una muestra de HOPG,
iluminadas con un laser de A = 5/4nm. La modulaci6n de la luz es
en el orden de media longitud de onda, cientos de nanometros, y es
debida a la interferencia entre la luz dispersada por la punta y la
muestra, siguiendo la ec.(4.5) y la simulacién de la Figura 4.3b.

y las condiciones ambiente es de alrededor de /nm. La modulacién del piezoeléctrico z

se hizo a una frecuencia de 4 kHz con una amplitud de 4z=0./nm.

4.3.2. Sefial optica a distancias atomicas

Para variar la distancia punta muestra en el orden de los angstroms se
utiliza la elctrénica de control del STM. En este rango de distancias comienza el tuneleo
de electrones y, por lo tanto, se puede predeterminar un valor de corriente tinel que
corresponde a una dada distancia punta-muestra. Variando el valor de la corriente tinel

se logra cambiar la distancia relativa entre ambas. De esta manera se puede obtener la
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dependencia de la sefial Optica a escalas subnanométricas. La modulacién del

piezoeléctrico z se hizo a una frecuencia de 4kHz y una amplitud aproximada de

Az=0.Inm.

En la figura 4.5a se presenta la curva para una muestra de HOPG y una punta de
Ag. El inset de la figura corresponde al grifico logaritmico, donde puede verse que la
sefial sigue una ley de potencias cercana a 1/4° ,donde d es la distancia punta muestra.
El error en la determinaci6n del exponente proviene principalmente del error en la
determinacién del cero de distancia relativa punta-muestra. Este grifico se hizo
asignando el valor cero al maximo de conductividad reportada en la literatura (Chen,
1994, pg 191) para estas uniones. Por otra parte el amplificador de corriente del STM
satura en un valor no muy alto de corriente tinel (10nA) lo cual no permite un
acercamiento mayor a los 0.5nm, indicado en la figura.

La variacién ripida con la distancia mostrada en la figura 4.5 no puede ser
atribuida a la sefial interferométrica descripta por la ecuacién (4.4). En cambio, el efecto
de intensificacién de campo eléctrico puede ser el responsable de que la sefial tenga una
altisima sensibilidad con la distancia. Sin embargo los modelos existentes en la
literatura y discutidos en el capitulo 3, no explican este comportamiento tan sensible con
la distancia. En la siguiente secci6n se propondrd un modelo fenomenolégico para
explicar estos resultados.

Es de destacar que esta altisima sensibilidad vertical estd relacionada con la
resolucién lateral esperada. En efecto, si la interaccion es tan sensible a la distancia
punta-muestra, el confinamiento del efecto también debe ser del mismo orden en
distancia lateral. En las imdgenes presentadas en la seccibn 4.4 se analizari la
resolucién lateral.

En la figura 4.5b se muestra la curva de aproximacién para una muestra de Au
policristalino y una punta de Ag. Si bien los valores absolutos de potencia colectadas
son mayores que en el caso del HOPG, existe un fondo continuo mayor debido a que la
dispersién de luz proveniente de la muestra es alta por ser una muestra rugosa. Por lo
tanto, si bien esta sefial 6ptica varia mucho més rdpido que la sefial interferométrica, no
alcanza a seguir la misma ley de potencias que el HOPG. Esto estd diciendo que para

este material convendria trabajar a distancias menores que los 0.5 nm permitidos por
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nuestro equipo, o0 sea en un rango en que la sefial puramente Gptica sea mucho mayor

que la interferométrica.

4.3.3. Modelo fenomenologico

En esta seccién propondremos un modelo simple pero que llevari a resultados
que cualitativamente pueden explicar las curvas de aproximacién medidas y el alto
coeficiente de intensificacién reportado en el Capitulo 3 (también en las referencias
Bragas, 1998 a, b y c).

Vamos a suponer que la punta aislada interactia con la radiaci6n liser de tal
manera que se intensifica el campo eléctrico de la luz debido a la excitacién de
plasmones superficiales, tal como se discuti6 en el Capitulo 3. La superposicién
coherente de los plasmones superficiales de todos los nimeros de onda, da lugar a la
aparicion de un dipolo puntual (en la aproximacién de longitud de onda larga)
(Zangwill, 1990). Si se piensa un plasm6n como una onda de densidad de carga sobre la
superficie es de esperar que la superposicién de todas las ondas, se pueda describir
como un dipolo localizado ya que la superficie del metal debe ser eléctricamente neutra.
Siguiendo el razonamiento inverso nosotros proponemos que un plasmén excitado en la
superficie se puede describir como una superposicién de dipolos localizados. La forma
de la superficie de Ia punta definird cémo debe ser hecha la superposicién, pero lo que
vamos a mostrar es que independientemente de la forma particular de la punta, las
caracteristicas principales del modelo permanecen inalteradas. ElI hecho de
independizarse de la forma de la punta no es menor ya que es muy dificil, si no
imposible, conocer exactamente la forma final de la punta y mds ain cuando se estd
efectuando un barrido sobre la superficie a unos pocos angstroms de ella.

Consideremos, entonces, que tenemos un dipolo localizado en el 4pice de la
punta y calculemos c6mo cambia el valor de ese dipolo cuando se le acerca una
superficie. Al tener en cuenta un solo dipolo estamos suponiendo que va a ser éste el
que va a dominar la interaccién y veremos més adelante, en funcién de los resultados,
que esta suposicién es coherente con el modelo. A medida que se acerca la superficie, el
dipolo de la punta se va a reflejar en la muestra induciendo un dipolo imagen. A su vez,

el dipolo imagen induce un cambio en el dipolo original.
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muestra

Figura 4.6: La excitacion de plasmones en la superficie de la punta de plata se
manifiesta como superposicién de dipolos en los sitios de la celda
unidad de la plata con pardmetro de red a. El dipolo localizado en el

4pice de la punta p,, se refleja en la muestra, que se encuentra a

una distancia d, como un dipolo [32,, que a su vez modificard el

campo en el dpice de la punta. Se muestra también la posicién de los
tres primeros vecinos y sus imagenes.

En la Figura 4.6 se muestra la situacién descripta con un dipolo p, en el dpice

de la punta y también se muestran sus tres primeros vecinos localizados a un pardmetro

de red (de Ag) de €. Si s6lo se considera el dipolo del dpice entonces se tiene que:
Pa=Po+0E'(Tp) 4.8).
donde pg es el dipolo inicial de la punta aislada que corresponde a la excitacién de

plasmones por el campo externo, & es la polarizabilidad de la punta en la celda y
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E 1 ?p ) es el campo creado en la posicién del dipolo original, Fp , por el dipolo imagen

Pa-
El dipolo imagen est4 localizado en z=d y su magnitud est4 dada por la reflexién
del dipolo original:
Em—1
€y +1

P'a="Pa =K Pg 4.9)

donde &, es la constante dieléctrica de la muestra a la frecuencia 6ptica de excitaci6n

del ldser.
Suponiendo que po estd contenido en la direccién z, la solucién autoconsistente

de las ecuaciones (4.8) y (4.9) lleva a la expresién:

p;=————— (4.10)

donde d es la distancia punta muestra, a es el pardmetro de red de la Ag (suponiendo

una estructura cristalina cibica para la punta) y

o« _3(ep~l
4,,5003 Im(ep+2)

y @4.11)

donde el dltimo término es la expresion de Claussius-Mossoti para la polarizabilidad en

funcién de la constante dieléctrica de la punta en volumen &. De manera similar es

tratada la polarizabilidad en la literatura (ver por ejemplo Xiao, 1997).

Debido a las cortas distancias involucradas, la verdadera respuesta de la
constante dieléctrica a frecuencias Opticas difiere del valor de volumen e incluso varia
dentro de la celda unidad. Para calcular la verdadera constante dieléctrica podrian
considerarse diferentes mecanismos tales como el de capa dipolar, transiciones de

estados superficiales o interacciones de los electrones con los plasmones-polaritones de
superficie. Nosotros hemos usado los valores de volumen teniendo en cuenta que ni k ni
¥ cambian significativamente con el valor de &

Como puede apreciarse de la ecuacién (4.10), p, presenta un comportamiento

resonante como funcién de la distancia punta-muestra. La distancia a la cual se produce

la resonancia estd determinada por la parte real de x y ¥ mientras que el ancho de la
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resonancia lo definen las partes imaginarias. En la Figura 4.7a se presenta la
intensificacién del dipolo, p./po, como funcién de la distancia, para punta de Ag y
muestras de HOPG y Au, a tres diferentes longitudes de onda, usando los valores de las
constantes dieléctricas tabuladas en Lide (1992-1993). Como en los experimentos con
este microscopio se mide la derivada respecto de z de la intensidad de la sefial, esta
tltima se muestra en la Figura 4.7b en un gréfico logaritmico. A distancias mayores que
5 A, la pendiente en el grifico logaritmico es cercana a -3, consistente con los
resultados experimentales presentados en la figura 4.5a. Se puede observar de la figura
una resonancia aguda, que se hace mds ancha para frecuencias en las cuales la parte
imaginaria de la constante dieléctrica es mayor y situada a distancias menores que el
pardmetro de red. Este ultimo hecho justifica el uso de un solo dipolo en el modelo, ya
que la interaccién entre dipolos va como iV y por lo tanto la interaccién del dipolo del
dpice con su imagen serd la que domina frente a la contribucién de los dipolos vecinos.
Para comprobar la validez de la afirmacién anterior, se resolvié un sistema en
donde se tienen en cuenta los tres primeros vecinos mostrados en la Figura 4.6. Para
este caso se realizé el mismo cédlculo que en (4.9) y (4.10), pero considerando todos los
dipolos y todas las imdgenes. La solucién autoconsistente para la interaccién de los
cuatro dipolos se muestra en la Figura 4.8, superpuesta a la solucién para un dipolo. De
alli puede apreciarse que la resonancia pricticamente permanece inalterada y que
empieza a haber diferencias cuando las distancias son mayores, es decir cuando la
distancia entre dipolos es menor que la distancia punta muestra. La imagen que uno se
hace de la interaccién Optica aqui descripta es muy parecida a la imagen del tuneleo en
un STM. En este ultimo caso serd el 4tomo de la punta més cercano a la superficie el
que contribuya mayormente a la corriente tinel, debido a que la interaccién es
extremadamente sensible con la distancia, y por lo tanto la contribucién de los dtomos
que estdn a un pardmetro de red del dltimo 4tomo contribuirdn en mucho menor medida
(la corriente tinel cambia un orden de magnitud por A de variacién punta muestra). En
el caso 6ptico, consideramos que tenemos dipolos puntuales localizados en los sitios
atémicos y, de la misma manera que en el tuneleo, serd el dipolo més cercano a la
superficie el que contribuya a la emisién de luz desde la unién. Esto significa que la
interaccién estd extremadamente localizada, lo cual va a permitir tener alta una

resolucién 6ptica en las imdgenes que se presentan en la seccién siguiente.



- 4. Microscopio optico de barrido por intensificacion de campo-

54

(b)

"o 107 il

Q'N Ag-C

a ! Ag-Au

o 10'

g |

Q.

o i

D

° 10° I

& i

S

(&}

S | p*

2 1071 4 —— 690nm

g x ‘ —e— 563nm

= / i °  496nm
W 1 b §d

1 10

derivada de la intensidad de p , /p

distancia punta-muestra relativa (A)

Figura 4.7:Cilculo de la intensificacion del dipolo del 4pice de la punta en la

direccion z, p,, descripto por la ec. (4.10) en funcién de la distancia
punta-muestra. (a) intensidad, (b) derivada de la intensidad respecto
a z. Se muestran los resultados para las uniones C-Ag y Au-Ag, que
corresponden a los materiales utilizados en las mediciones
presentadas en la Figura 4.5. La pendiente en escala logaritmica en
(b) para grandes distancias estd entre -3 y -4, consistente con los
valores medidos en la Figura 4.5a. Pueden apreciarse resonancias a
distancias menores que el pardmetro de red a=4.09 A., cuya posicién
exacta depende de la parte real de la constante dieléctrica de la
muestra y cuyo ancho depende de la parte imaginaria.
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Figura 4.8: Calculo de la derivada de la intensidad de la sefial inducida en el
apice de la punta considerando el dipolo del 4pice y los tres primeros
vecinos para una uni6n C-Ag y una longitud de onda de 563nm. Se
puede observar que ambas curvas difieren muy poco a cortas
distancias y s6lo comienzan a separarse a distancias mayores que el
parametro de red.

Este mecanismo resonante encontrado no cambia significativamente si en vez de

considerar un metal se tiene una muestra dieléctrica. De hecho para el HOPG la

constante dieléctrica en el eje ¢ (perpendicular a la superficie) es £=2.28, que es un

valor similar al de un vidrio y muy diferente al del oro. Cuando hay disipaci6n en la
muestra o la punta esto redunda en que el ancho de la resonancia es mayor y su
magnitud es menor como sucede con el oro a longitudes de onda mds cortas (Figura
4.7).

Una aproximacién mds rigurosa deberia tener en cuenta la dispersién que
proviene de las transiciones interbanda (Feibelman, 1974) y las perturbaciones debidas
al "spill over" de los electrones (Liebsch, 1993; Feibelman, 1993) y ain esas

correcciones dependerian de la forma particular de la punta, (de la misma manera que
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los escalones atémicos cambian la densidad dipolar en el modelo jellium, Thompson,
1982). Debido a la altisima sensibilidad espacial, el modelo deberia tener en cuenta la
estructura atémica de la superficie. Aunque existen trabajos en la literatura en los cuales
se tiene en cuenta esta periodicidad en lugar de usar un continuo para calcular relaciones
de dispersién (Tarriba, 1992; Rubstov, 1995), no se ha dado, a nuestro entender, una
descripcién completa de la funcién de onda de plasmones superficiales. De todos
modos, se puede decir que en lugar de un continuo de dipolos localizados, una
descripcién completa debe tener la forma de una superposicion de funciones de Bloch
de la distribucion de dipolos dentro de la celda unidad. En este modelo aproximado en
donde hemos reemplazado la solucién exacta por una superposicién de dipolos
localizados, los resultados obtenidos necesariamente presentardn resonancias més

agudas que las que se obtendrian con distribuciones més realistas.

4.4. Imdgenes

En esta seccifn se presentardn las imdgenes 6pticas de alta resolucién obtenidas
con el Microsopio Optico de Barrido por Intensificacién de Campo (FESOM). Se
presentan los resultados para muestras de grafito y oro, que fueron separados en dos
secciones distintas ya que los modos de operacién en ambos casos son diferentes. En el
caso del grafito, el barrido se hace sin lazo de realimentacién lo cual suprime todo
artefacto posible debido al movimiento del piezoeléctrico z. En cambio en el caso del
oro el lazo de realimentacion no puede ser desactivado por la rugosidad de la muestra y

es necesario cuantificar los posibles artefactos.

4.4.1 Grafito (HOPG)

En la figura 4.9a se presentan las imigenes de HOPG, relevadas en modo de
altura constante, tal cual fue descripto en la seccién 4.1. La imagen de la izquierda
corresponde a la sefial entregada por el STM que en este caso es directamente la
corriente tinel. La imagen de la derecha, recogida simultdneamente, es la sefal de luz

colectada como se explica en la seccién 4.1. Las escalas son arbitrarias en ambos casos.
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Figura 4.9: (a) Imagenes de HOPG relevadas con el FESOM, en modo

altura constante. Izquierda: imagen tinel, derecha: imagen
optica. Se alcanza similar resolucion en ambas imagenes. Las
zonas marcadas con A y B presentan diferente sefial tunel y
optica revelando la presencia de posibles contaminantes. (b)
Detalle del perfil marcado con Tlinea negra en (a). La linea
llena es la sefial tinel mientras que la linea con circulos es la
sefial Optica. Estd marcada la zona indicada como B en (a),
asi como dos puntos en los que se obtiene contraste inverso
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Con este modo de adquisici6n no se espera ninguna contribucién del artefacto
interferométrico debido al movimiento del piezoeléctrico z, ya que éste no sigue a la
topografia durante el barrido, debido a que el lazo est4 inactivo. Pueden observarse, en
la imagen Optica, las débiles franjas de interferencia debidas al movimiento lateral
relativo entre los centros de dispersién de punta y muestra (ver secci6n 4.2), pero la
imagen muestra detalles mucho mds intensos que estas franjas originados en la alta
sensibilidad vertical de la sefal 6ptica. Los detalles que aparecen brillantes en ambas
imdgenes pueden ser atribuidas a cambios en la topografia, esto es que ambas sefiales
aumentan debido a que la muestra se acerca. Hay otros detalles, marcados como A y B
en la figura 4.9a, para los cuales la sefial tinel aparece brillante y la sefial 6ptica oscura.
Esto indica que la sefal no estd asociada s6lo a la topografia, y probablemente las
diferencias se deban a cierta contaminacién superficial. En estos casos la sefial 6ptica es
claramente diferente de la sefial tinel, aunque el verdadero origen de estas diferencias
no puede ser aclarado. En la figura 4.9b se muestra un perfil representativo de estas
imdgenes. La linea llena corresponde a la sefial tinel mientras que la linea con circulos a
la sefial 6ptica. Alli estd marcado el punto B coincidente con el de la Figura 4.9a, donde
el contraste es inverso, y otros dos puntos mostrando igual contraste y contraste inverso.

La resoluci6n de esta imagen puede ser estimada en el orden de los 10nm.

4.4.2. Oro policristalino

Las muestras de oro estdn fabricadas por evaporacién y presentan una topografia
de pequeiias particulas orientadas al azar de unos 10-20 nm de didmetro. Las imigenes
de oro, como ya se dijo, fueron relevadas con el lazo de control del STM activo. Por lo

tanto el piezoeléctrico z se mueve produciendo una sefial interferométrica como la de la

Figura 4.3. En la Figura 4.10 puede verse un barrido sobre esta muestra de IumxIum

donde se aprecian claramente las franjas producidas por el barrido lateral. También se

muestra la direccién en el plano (x,y) de los vectores de onda incidente y dispersado, asi

como la direccién de Ak alo largo de la cual aparecen las franjas de interferencia. En
las imdgenes inferiores de la Figura 4.10 las franjas han girado por una rotacién de 30"
en la direccién del barrido, demostrando que las oscilaciones no se deben a un ruido

eléctrico, sino al mencionado efecto interferométrico.
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Figura 4.10: Imagenes de /umx]um de oro policristalino relevadas con el FESOM
en el modo de corriente constante, es decir con la realimentacion por
corriente activa. Las imagenes de la izquierda corresponden a la
topografia tianel y las de la derecha a la sefial Optica. Asimismo se
muestran las direcciones de los vectores de onda para la configuracion
utilizada. Pueden apreciarse las franjas de interferencia debidas al
movimiento lateral. Las imagenes inferiores corresponden a un cambio
en la direccion del barrido con el correspodiente cambio en la direccion
de las franjas.
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Figura 4.11: (a) Imagen tinel (izquierda) y Optica (derecha) de una muestra de
oro policristalino, de 300 x300 nm colectada en modo corriente
constante. Puede computarse el valor del artefacto interferométrico
midiendo la amplitud total de la sefial en la direccién de maxima
variacion (AB). (b) perfil de AB, en linea llena se presenta la
topografia tinel y en circulos la sefial Optica La variacién
interferométrica es 0.4+0.2 UA/nm. (c) perfil CD. De (b) y (c), y de
la topografia de 1 y 2 se ve que la sefial dptica es de alrededor de
una orden de magnitud mayor que la medida para el artefacto.
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Una estimacién de la magnitud del artefacto puede ser evaluada de la figura
4.11. Esta Figura muestra una imagen de 300nm x 300nm obtenida sobre la misma
muestra que la de la figura 4.10. En esta imagen la direccién de médxima variacién total
de la sefal estd en la direccién AB. La figura 4.11b muestra el perfil corespondente a
esa direccién. El largo de ese perfil es de 300nm y la variacién total de la sefial de 120
UA (unidades arbitrarias), resultando en una modulacién de 0.420.2 UA/nm (el error
asignado estd justificado con la discusién de la seccién 4.2). En la misma figura se
muestran marcadas dos particulas para ilustrar la comparaci6n entre la sefial 6ptica y la
interferométrica. La particula 1 en la figura 4.11a, también marcada en el perfil 4.11b,
tiene una altura de 10nm segin se puede ver de la sefial de topografia tinel. La sefial
Optica correspondiente es de 50 UA (5UA/nm), que es de alrededor de un orden de
magnitud mayor que la interferométrica. Una situaci6n similar se encuentra si se analiza
la particula 2 en la figura 4.11c. Estos resultados muestran que la sefial 6ptica de las
imdgenes obtenidas de una muestra rugosa sobrepasa en un orden de magnitud al
artefacto.

Una vez probado que el artefacto interferométrico no justifica el contraste 6ptico
obtenido en las imdgenes de oro, tomamos una imagen de /50nm x 150nm, para analizar
la resolucién lateral alcanzada, que se muestra en la figura 4.12. La frecuencia de
barrido para esta imagen fue de 0.6Hz (por linea) y la constante de integracién del
lockin de 30ms. Estos valores ponen un limite instrumental a la resolucién ya que 3
constantes de tiempo del lockin se traducen en una distancia de 8nm. Por lo tanto, existe
una limitacién instrumental para la resolucién en el eje de barrido que coincide con la
direccién AB. En las figuras 4.12b y ¢ se muestran dos perfiles sobre la imagen 4.12a,
donde la linea llena corresponde a la sefial de topografia (en nm) y la linea con circulos
a la Optica (unidades arbitrarias). Esencialmente las dos imigenes muestran el mismo
tipo de topografia, aunque sin embargo hay ciertos detalles que aparecen en la imagen
6ptica y que no estdn presentes en la sefial tnel, que justifican su origen 6ptico. Es en

esas regiones en donde se puede evaluar la resolucién lateral del FESOM, que segtn se

muestra en el perfil de la Figura 12c, alcanza los 6nm (4/80).
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Figura 4.12: (a) Imagenes de oro policristalino de /50x150nm, colectadas con el
FESOM. Izquierda: topografia tinel, en nm. Derecha: sefial optica
en un. arb. Puede notarse una altisima resolucion en ambas
imagenes. (b) perfil AB. Las caracteristicas de ambos barridos son
préacticamente idénticos. (c) perfil CD. Existen algunas diferencias
en ambas imjgemes y puede evaluarse la resolucion Optica en una
region donde la sefial es puramente optica (no tiene correlato tinel),
siendo ésta del orden de 6nm.
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Conclusiones

En esta Tesis se ha desarrollado una nueva técnica de caracterizacién Gptica de
superficies con resolucién nanométrica. A la mencionada técnica se le ha dado el
nombre de Microscopio Optico de Barrido por Intensificacion de Campo (FESOM). El
principio de operacién de esta nanoscopia es la intensificacién del campo eléctrico de la
luz en las vecindades de una punta metdlica, iluminada por un liser, que se acerca a
distancias atémicas de una superficie. El campo intensificado actia como sonda local e
intensa, muy localizada, que interactda con la superficie generando una radiacién que
contiene informacién 6éptica de la superficie sensada, con alta resolucién lateral. Se ha
demostrado, de las imdgenes obtenidas con esta técnica, una resolucién mejor que 6nm
en muestras metdlicas. La técnica podria ser ficilmente extendida a muestras
semiconductoras o aislantes, utilizando la sefial 6ptica como sefial de realimentacién del
circuito de control. Dentro de la familia de Microscopios Opticos de Campo Cercano
(SNOMs), este microscopio se encuadra entre los llamados SNOM sin apertura. Con
una configuracién experimental relativamente sencilla y sefiales 6pticas fdcilmente
detectables con un fotodiodo, el FESOM, ha logrado demostrar altisima resolucién, sélo
limitada hasta el momento por problemas instrumentales, tales como la relacién entre la
velocidad de barrido y el tiempo de integracién del amplificador lockin. Segdn nuestro
conocimiento, s6lo el microscopio desarrollado en el grupo de Wickramasinghe
(Zenhausern, 1994, 1995), ha obtenido mayor resolucién 6ptica (Ilnm), con una
configuracién experimental bastante mds compleja y utilizando métodos
interferométricos.

Para probar la resolucién del FESOM se hizo un exhaustivo andlisis de los
posibles artefactos de medicion cuando hay movimiento relativo entre punta y muestra.
Si bien se demostré que en la actual configuracién es posible obtener sefial 6ptica mds
de un orden de magnitud mayor que dicho artefacto, una eliminacién total del mismo
podria lograrse si la realimentaci6n al circuito de control fuera puramente éptica o, en el

caso de muestras suficientemente planas, simplemente barriendo a altura constante.



-5. Conclusiones- 64

Para determinar el valor de la intensificacién del campo eléctrico de la luz se
disenid un experimento con el cual se logré medir la corriente tinel rectificada por
efecto de dicha intensificacién, en un sistema donde una punta metdlica y una muestra
también metdlica son iluminadas con un ldser. Estos experimentos arrojaron un valor
muy alto del coeficiente de intensificacién del campo eléctrico de alrededor de 1000.
Para llevar a cabo estos experimentos se debieron estudiar en detalle los efectos
térmicos inducidos en la corriente tinel, proponiendo un modelo realista en tres
dimensiones que ajusta en buena medida a los resultados experimentales obtenidos. La
medici6n de corriente rectificada, ademds de permitir calcular el valor del coeficiente de
intensificacién, demuestra que el tuneleo de electrones es suficientemente rdpido como
para responder a las frecuencias 6pticas.

Los antecedentes tedricos en el tema de intensificacion predicen valores mucho
menores que los obtenidos aqui en forma experimental. Las curvas obtenidas de sefial
Gptica en funcién de la distancia punta-muestra muestran que dicha sefial varia en
distancias atémicas. Asimismo la alta resolucién de las imdgenes dpticas obtenidas
hablan de un gran confinamiento del efecto que proviene de la altisima sensibilidad de
la sefial Gptica con la distancia punta muestra cuando éstas son subnanométricas. Por lo
tanto hemos propuesto un modelo fenomenol6gico que explica los resultados obtenidos
y predice resonancias a distancias punta muestra muy cortas. El modelo se basa en la
suposicién de que existen dipolos localizados en la punta debido a la excitacién del
ldser, y que hay uno que se ubica mds cerca de la muestra y que es el que domina en la
interaccién 6ptica.

Los resultados de esta Tesis abren también la posibilidad de estudiar efectos
6pticos no lineales de superficie ya que con esta configuracién experimental se
consiguen altos campos eléctricos muy localizados, que hacen favorable la generacién

de efectos no lineales con alta resolucién espacial.
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Apéndice I

Microscopio de Efecto Tunel. STM.

En este Apéndice se describirdn brevemente los aspectos fundamentales de la
microscopia tinel, con el solo objeto de enmarcar el trabajo realizado en esta Tesis. Para
una discusion exhaustiva y completa pueden consultarse una amplia variedad de libros,

entre los que se encuentran Chen (1993) y Wiesendanger (1994), entre otros.

L.1. Funcionamiento del STM

El Microscopio de Efecto Tinel (STM), que fue desarrollado por Binnig y Rohrer
en el afio 1982, consiste bisicamente de una sonda metdlica en forma de punta que se
acerca a algunos pocos angstroms de una superficie conductora. En esas condiciones, las
funciones de onda de los electrones de la punta y de la muestra se solapan dando lugar al
fendmeno cudntico del tuneleo de electrones. Aplicando una pequefia tensién entre punta y
muestra se consigue que fluya una corriente en un sentido determinado, llamada corriente
tunel, cuyo rango de valores va desde los picoamperes hasta el microampere . Esta
situacién se muestra esquemdticamente en la FiguraI.1.

La corriente tinel es amplificada y convertida en tensién, y su amplitud es
comparada con un valor predeterminado. El acercamiento entre punta y muestra se realiza
generalmente con un motor de pasos y se detiene cuando la corriente tinel alcanza el valor
predeterminado, que equivale a una cierta distancia entre punta y muestra. La muestra (o la
punta) estin manejadas por un actuador piezoeléctrico que puede moverse en la direccién
perpendicular a la superficie, generalmente llamada z, y en el plano de la superficie, (x,y).
Como toda técnica de barrido, las imdgenes se obtienen moviendo la sonda sobre la
superficie y recogiendo la sefial punto a punto sobre ella. A medida que la sonda va

recorriendo la muestra, las diferencias topograficas y espectroscopicas se detectan como
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Figura I.1: Diagrama esqueméitico de los niveles energfa para la punta y la

muestra en un STM @, y @ son las funciones trabajo de la muestra
y la punta respectivamente. (a) punta y muestra aisladas, (b) la punta
se acerca a la muestra, ambas quedan en equilibrio separadas por un
pequeno gap de vacio, (c) se aplica una tensién entre los electrodos y
los electrones tunelean de punta a muestra, (d) se aplica una tensién
con polaridad inversa. En nuestro STM la muestra se encuentra a
tierra y las tensiones se aplican sobre la punta. De esta manera (c)
corresponde a voltajes negativos y (d) positivos.
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cambios en la corriente tinel. Este modo de operacién del STM es llamado de altura
constante y se muestra esquemdticamente en la Figura 1.2a. La informaci6én topogrifica, es
decir de variacion de distancia punta-muestra, y electrénica, a través de la densidad de
estados electrénicos locales de punta y muestra, estdn contenidas en la corriente tinel. La
dependencia exacta de la corriente con estas magnitudes no es trivial de predecir, pero ,
como veremos brevemente en la Seccién 1.2, es aproximadamente exponencial con la

distancia punta-muestra y lineal con la densidad de estados. La mencionada dependencia

exponencial con la distancia, cuya constante de decaimiento f es del orden de 247, es Ia
que provee una altisima resolucion lateral a este microscopio y por otro lado permite la
estabilizacién de la corriente, ya que una variacién de /A en la distancia punta-muestra
equivale a alrededor de un orden de magnitud de variacién en la corriente.

Cuando la muestra tiene una rugosidad apreciable, mayor que la distancia punta-
muestra, que suele ser menor al nanometro, el modo de altura constante llevaria a que la
punta choque contra la muestra. Para estos casos se utiliza el modo de corriente constante
que se muestra esquemdticamente en la Figura 1.2b. En este modo de operacidn, la corriente
tunel predeterminada inicialmente se mantiene constante a lo largo del barrido. Esto se
consigue con un lazo de realimentacién que envia la sefial error, producto de la
comparacién entre la corriente predeterminada y el valor de corriente medida, al
piezoeléctrico z para que corrija su posicién. En este caso la imagen se construye con la

seiial enviada por el lazo al piezoeléctrico z.

1.2. Ideas bdsicas sobre tuneleo

Si bien el principio de operacién del STM parece simple a primera vista, la
interpretacién de los contornos I(x,y) o z(x,y), obtenidos en un barrido sobre la muestra
suele no ser trivial. A los contornos obtenidos en modo corriente constante se les suele
llamar imagen topogrdfica de la muestra, pero en general no es sélo el arreglo de los

dtomos en la superficie de la muestra el que determina la sefial z(x,y). Para interpretar
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Figura 1.2: Modos de operacién del STM. (a) altura constante. Al efectuar el
barrido en la direccién x, se detectan cambios en la corriente tinel que
estan relacionados con la topografia y las propiedades electrénicas de
la unién. La imagen se construye a partir de la sefial de corriente. (b)
corriente constante. Un lazo de realimentacién mantiene constante la
corriente tinel en un valor predeterminado enviando la sefal error al
piezoeléctrico z para que corrija su posicion. La imagen se construye
con la senal enviada por el lazo al piezo z.
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correctamente las imdgenes obtenidas, se deben evaluar las contribuciones de las
propiedades electrénicas de punta y muestra a la corriente tdinel.

Los métodos més extensamente utilizados para evaluar la corriente tinel utilizan la
llamada aproximacién de Bardeen (1960), que se muestra esquemdticamente en la Figura
[.3. En lugar de resolver la ecuacién de Schrodinger del sistema completo punta-muestra, se
consideran a ambas primero como dos subsistemas separados. Los estados electrénicos de
los dos subsistemas se obtienen resolviendo las ecuaciones de Schrédinger independientes
del tiempo y la transferencia de electrones de un lado al otro se calcula usando teorfa de
perturbaciones dependiente del tiempo. Como resultado Bardeen muestra que la amplitud
de transferencia de electrones, o matriz de tuneleo M, estd determinada por el solapamiento
de las funciones de onda de ambos subsistemas, evaluado en una cierta superficie de
separacién ubicada entre ambos. Es decir que el elemento de matriz de M se escribe como
una integral de superficie sobre una superficie de separacién (arbitraria) contenida
enteramente en la barrera entre la punta y la muestra, z=zo:

*
My =2 (Y _y X )gs (L1)
2m7=2, 0z 0z
donde yy x son las funciones de onda de la muestra y la punta respectivamente. La tasa

de transferencia de electrones estd determinada por la regla de oro de Fermi. Es decir que la

probabilidad w,, que un electrén en el estado y con energia Ey, tunelee al estado x con

energia E, obedece la ecuacion:

Wy =27”|M|2 8(Ey—Ey) (12)

La funcién  estd diciendo que s6lo los estados con idéntica energia en ambos electrodos

pueden tunelear entre si. La corriente tinel, dentro de esta aproximacién, se obtiene

sumando las contribuciones de todos los estados. A una temperatura finita los electrones

responden a la distribucién de Fermi, f( E)={l+exp[(E-EF )/ kT 1Y!. Si se aplica un

voltaje V entre los electrodos, la corriente tinel es:
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Figura 1.3: En la aproximaci6n del Hamiltoniano de transferencia, el sistema
completo de punta y muestra (izquierda) se resuelve calculando las
funciones de onda de dos subsistemas libres (derecha) y evaluando
la corriente tinel a través el solapamiento, usando la regla de oro de
Fermi.

l=f’;,le' [lf(Ep —eV +e)-f(Ep +€)lpm(EF —€V +€) p, (Ep +e)|M|” de

1.3)

donde py y es la densidad de estados de la muestra y pj la densidad de estados de la punta.
Si se considera kT pequeifio, entonces la funcién de Fermi ser4 la funcién escal6n y

la corriente tinel sera:

eV
1=4Tﬂe | Pm(Ep -ev+e)p,(Ep+e)|M|* de (1.4)

0
Para calcular el elemento de matriz de M contenido en la ec. (I.4) se deben conocer
explicitamente las funciones de onda de la punta y la muestra segin se puede ver de la

ec.(I.1). Generalmente la estructura atémica de la punta no se conoce exactamente y se
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debe suponer una determinada funcién de onda para poder calcular /. Numerosos autores
consideran el modelo mds simple posible que es considerar una funcién de onda de tipo s,
es decir con simetria esférica, para modelar los estados de la punta. Si bien son muchas las
predicciones hechas bajo esta aproximaci6n, una descripcién mds adecuada deberfa tener
en cuenta las contribuciones de los otros orbitales, tipo p, d, hibridos, etc (Chen, 1993).
Tersoff y Hamann (1983, 1985) aplicaron por primera vez la aproximacién del
Hamiltoniano de transferencia y, suponiendo un orbital s para la punta, y potenciales
aplicados pequefios, llegaron a la siguiente expresién para la matriz M:
Mo<vy(r) (L.5)
Es decir que M es proporcional a la funcién de onda de la muestra evaluada en 1, la

posicién del centro de la punta (esférica). Como la funcién de onda de la muestra decae

exponencialmente con la distancia en la forma y(r ) e exp( —kz ), con K = 1/2m¢ ef /h,

donde @, es la altura efectiva de la barrera. Entonces la corriente tinel resulta:

I e<exp( —2Kx5) (1.6)
donde s es la distancia de separacién entre punta y muestra. En unidades convenientes el

pardmetro K es:

K =0.51 [por (eV )A™! i%)

Para valores tipicos de la funcién trabajo de los materiales utilizados en el STM, o sea

¢ =4eV y suponiendo que la barrera efectiva es aproximadamente igual a la funcién
trabajo de los materiales , la constante x = 141 Entonces, de acuerdo a la ecuacién (1.7)

la corriente tinel decae alrededor de e? =7.4 veces por A.

1.3. Espectroscopia tiinel. Curvas I-V

Ademds de la dependencia con la distancia y la altura de la barrera efectiva de la
corriente tinel expresada en la ec.(1.6), existe una dependencia de / con el voltaje aplicado
V entre punta muestra, que debe ser extraida de la ec.(1.4). Para el tuneleo entre metales, en

cl limite de bajos potenciales aplicados (algunos cientos de milivolts), la corriente tinel es
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lineal con el voltaje. Pero para potenciales mayores, esa dependencia con el voltaje
aplicado no exhibe un comportamiento 6hmico, sino que depende criticamente del voltaje
aplicado. Estudiando en detalle este comportamiento se puede extraer informacién
espectroscopica, que ,combinada con la altfsima resolucién espacial del STM, que puede
llegar a ser atémica, constituye probablemente la caracteristica mds poderosa del
instrumento.

En la aproximacion de Tersoff y Hamann (I.5) y para pequefios voltajes aplicados,
la ec. (1.4) queda:

I<Vp,(Ep)pm(Ep.rg)exp( 2R ) (1.8)
donde ryy R son la posicién del centro y el radio de la punta respectivamente. O sea que la

corriene tinel resulta lineal con el voltaje y pesada por la densidad de estados electrénicos
de la unién. Por ejemplo, si la unién es doblemente metdlica la curva /I-V ser4 lineal y si uno
de los electrodos presenta un gap de energfa en la densidad de estados, la curva I-V
mostrara un umbral a partir del cual la corriente sube linealmente.

Ahora considerando un voltaje finito que contribuye en la suma de estados de la
integral (I.4), éste producird una distorsién de las funciones de onda de la punta y la
muestra asi como la modificacién de sus autovalores de energia . El cédlculo de estas
magnitudes distorsionadas por el voltaje aplicado es un problema de dificil resolucin. Sin
embargo, como primera aproximacién, usualmente se utilizan las funciones de onda y los
autovalores de energia de voltaje cero. Entonces, el efecto de aplicar un voltaje finito entra
solamente en un corrimiento en una cantidad eV en la energia del sistema no distorsionado.
Entonces, bajo esta aproximacién, un resultado generalizado al tratamiento de Tersoff y
Hamann es:

eV
I [pp(Ep—eV+e)pu(Ep +€.7p)de (1.9)
0

En una aproximacién tipo WKB para la densidad de estados (Wiesendanger, 1994)se tiene:
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/4
- +
Pm(EF +€,1) )< pu(EFp +€)exp —2(s+R)[—2;”(—¢"' 2¢” +—"2" ~(Ep +e))]

EPpu(Ep+€)T(Efp +€,eV) (1.10)
siendo T un coeficiente de transmisién dependiente del voltaje aplicado. En este contexto la

corriente tinel queda:

eV
I jp,,(EF-ev+e)p,,,(EF+e)T(EF+e,eV)de (1.11)
0

Como se muestra en la Figura I Ic, para voltajes de punta negativos, la corriente
tinel neta proviene del tuneleo de electrones desde estados ocupados de la punta hacia
estados desocupados de la muestra. Entonces, variando el valor del voltaje aplicado se
seleccionan los estados electrénicos que contribuyen a la corriente tiinel y, en principio, se
mide la densidad local de estados. Entonces, en primera aproximacién, la derivada primera
ol /dV como funcién del voltaje V, refleja la densidad local de estados. Sin embargo se
debe considerar también la dependencia del coeficiente de transmisién T con el voltaje.
Debido a que los clectrones en los estados de mayor energia ven una barrera efectiva mds
baja, la corriente tiinel proviene en mayor medida de los estados cerca del nivel de Fermi.
Como consecuencia de que la corriente estd dominada por los estados cerca del nivel de
Fermi, el tuneleo de electrones desde la punta hacia la muestra sensa mayormente los
estados desocupados de la muestra con muy baja influencia de la estructura electrénica de
la punta. Inversamente, si los electrones tunelean de la muestra hacia la punta, la influencia
de la estructura electrénica de la punta es mucho mayor.

Para obtener las curvas corriente-tensién en el STM a una distancia punta-muestra
constante, se aplica una rampa de tensi6n alterna entre ambos electrodos. Estas rampas de
tensién se aplican con el lazo de realimentacién desconectado, de manera de conseguir que
el piezoeléctrico z no responda a las variaciones de corriente y asegurar asi que la distancia
se mantenga constante. Si bien es deseable que la velocidad de las rampas sea alta para
prevenir posibles choques entre punta y muestra debido a que el lazo estd desconectado,
s6lo es posible utilizar frecuencias del orden del Hz, ya que las capacidades pardsitas del

cabezal proveen corrientes comparables a la corriente tinel para frecuencias mayores.



I. Microscopio de Efecto Tiinel. STM - 74

Midiendo, entonces, la corriente tinel como funcién del voltaje se pueden obtener curvas /-
V como las que se muestran en el Capitulo 3.

Cabe destacar, en relacién al trabajo desarrollado en esta Tesis, dos puntos
esenciales. Primero, las curvas I-V son no-lineales , atin trabajando con punta y muestra
metdlicas. Para metales, la no linealidad comienza a hacerse evidente para tensiones finitas,
segun se ve de ec.(I.11). El valor de tensién para el cual la no linealidad es apreciable ests
relacionado con el valor que toma la barrera efectiva en la unién. Si se trabaja en ultraalto
vacio y a distancia punta-muestra no muy chica, esa cantidad no es muy diferente del
promedio de las funciones trabajo. Pero si se trabaja en condiciones ambiente, como es
nuestro caso, la barrera efectiva baja en una magnitud dependiente de las condiciones
particulares de contaminacién y humedad ambiente, entre otros factores. Es por esto que
normalmente puede verse que las curvas /-V tomadas en condiciones ambiente, como las
que se presentan en el Capitulo 3, comienzan a ser no lineales, desde unos pocos cientos de
milivolts. Este hecho favorece los efectos de rectificacién de la corriente tiinel por efecto de
la luz, cuando la unién se ilumina con un ldser. En efecto, como se discute en la Seccién
3.2.1, es la no linealidad de la corriente tinel en funcién del voltaje la que hace posible
detectar el voltaje inducido por luz en la unién.

El segundo punto para destacar es que las curvas I-V pueden ser asimétricas, porque
como se discutié en esta Seccifn, los estados electrénicos de punta y muestra que se testean
tienen diferente influencia para una polaridad y otra. Es de destacar que cualesquiera sean

las condiciones particulares de la unién, el hecho de medir la curva /-V simultdneamente

con la respuesta de la unién a la luz IV, asegura una correcta interpretacién de los

resultados.
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Apéndice 11

Calculo de la dilatacion térmica de un material cuando se ilumina con

un haz de luz Gaussiano modulado en amplitud.

En este Apéndice presentaremos el cédlculo de la dilatacién térmica producida en
la muestra cuando es iluminada por un haz monocromdtico gaussiano, que estd
modulado en amplitud. El modelo considera que el haz incide perpendicularmente a la

muestra con un perfil de intensidades como el que muestra la Figura II. 1.

o -
oe) o

o
o

intensidad del haz (un. arb)
=}
F S

o
(N)

0.0°

-
-
—-———

Figura IL1: Perfil de intensidades de un haz gaussiano que incide
perpendicularmente a la muestra. Las coordenadas cartesianas de
posicién son (x, y, z), creciendo las z positivas hacia el interior de
la muestra.
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a) Perfil de Temperaturas

El campo de temperaturas en la muestra se obtiene resolviendo la ecuacién del

calor en tres dimensiones:

pC%—{(?,t}—KVZT(F,t)=P (L 1)

donde p es la densidad del material, C su capacidad calorifica, T la temperatura, ¢ el
tiempo, r =( x,y,z) las coordenadas definidas en la Figura II.1, K la conductividad

térmica, y P la potencia entregada por unidad de volumen, siendo en este caso:

(xX+y’)

P=(I-R)P-C% ¢ %, 200 (14.%) (11.2)
71'0'2

donde R es la reflectividad del material, P la potencia media del haz, o la inversa de la

distancia de penetraci6n de la radiacién, o el ancho de la gaussiana y @ la frecuencia de

modulacién del haz. Por lo tanto si llamamos:

A= “’({f# (IL3)
p Cro
y siendo la definicién de difusividad del material:
p=-FX (IL.4)

pC

queda para la ec. (II.1):
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_(xz+y2)
%{F,:)-DV%(?,:):A;% 207 (14eie) (IL5)

que es la ecuacién diferencial que hay que resolver para encontrar el perfil de
temperaturas en la muestra y luego calcular la dilatacién buscada. Cabe destacar que la
difusividad del material D, definida en (II.4), puede tomar diferentes valores en las
distintas direcciones, como es el caso del grafito para el cual la difusividad radial D, es
diferente de la difusividad en la direccién z D,. Por lo tanto, para mayor generalidad
usaremos D, o D, , seguin corresponda, en lugar de D.

Para resolver la ec. (II.5) proponemos una funcién del tipo:

T(xy.zt)=—t— [ [ [rE.2)e® + pk2))e Ve, ar, o)
(278 )" " oo

donde la funciébn h( k ' 2 )ei“'corresponde a la soluci6n dependiente del tiempo y

f( k ,z )a la componente estacionaria. Para el cdlculo de la dilatacién s6lo haré falta
analizar la dependencia temporal de la solucién, pero para mayor generalidad y para
poder estimar el valor de la temperatura en la unién se resolverd (I1.6) en forma
completa.

Utilizando coordenadas polares tenemos:

k2 = ki +k} (IL.72)
ky=kcos6 ;ky =ksen6 (IL.7b)
dky dky, = k dk d6 (IL.7¢c)

con lo cual la solucién. (II.6) queda:

27 oo

T=—1 > jj[h(k,z)e"“’+f(/€,z)] ¢ ~i( kxcos6+kysenb )y gy 4o (IL.8)
(27)° % 0
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Vamos a proponer para las funciones h y f del integrando de la ec. (I1.8), una separacién

de variables de la forma:

h(k,z)=Cip(k)e @ +Cyp(k)e™ P2 (I1.9a)

flhkiz)=Crp(k)e @ +Cop(k)e ¥'° (IL9b)

Ahora entonces reemplazamos la solucién propuesta (I1.8) y (I1.9) en la ecuacién (IL.5)

y obtenemos:

ior 2o )
4 2{ in‘ jh(k,z)e"”‘“"s"*"y“"e)kdkde—
(2r) 00
27 oo _
D, J’ Ih(k,z)(—kz )e—z(kxcos0+kysen0)kdkd9_
00
2/ oo ]
Dz J‘ J’( C1h(k)0!2e_m+C2h(k)(Ph2 e—(pz )e—t(kxcos0+ksen9)kdkd9 }=
00
(X' +y’)
=A™ R, 207 (I1.10a)

y una ecuacién similar para la parte estacionaria

2 oo
1 { D fjf(k Z)(_kz )e—i(k.xcos0+kyxen0)kdkd9_
r ’
(2n%)" 40
2 oo )
Dz J‘ J’( le(k)aze—m+czf(k)(pf2 e—(pz )e—l(kxcos0+ksen9)kdkd9 }=
00
_(x2+y2)
=A e @, 20° (I1.10b)

El segundo miembro de las ecs. (IL10) se puede expresar en términos de la

transformada de Fourier definida de la siguiente forma:
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(xT+y?) o oo
2 ) —-i
20 ey [ J6tkekyye KX hP gy g, (IL.11a)
4 —o0 —o0

€

o ow _(X+y7)

Glkyky)= | [e 20

— 00 — 00

e X+ Y) gy gy (IL11b)

y por lo tanto el segundo miembro de (II.10a) queda:

2 oo
4 gl y—z 07 [ J‘e—kzaz/z il kxcosB+kysend )y e 46 (IL12)

2
ﬂOO

y de forma similar para (IL.10b).
Igualando los integrandos de las ecuaciones (I1.10) y (I1.12), y agrupando los términos

. -z -z .
que contienene “ye 2 se obtiene:

i@ Cyp+D, k2 Cpp - D, a2 Cpp =27 Ac? 70" /2 (IL.13a)
iw Cyp+ Dy k% Cop =Dy 9p° Cop =0 (IL.13b)
D, k2 Cj; =D, C;y=2m Ac? e*'07 /2 (I.130)

(IL.13d)

D, k2 sz—DZ (sz sz =0

De las ecuaciones (II.13) se pueden sacar los pardmetros @, ¢, Cin y Cyy, siendo:

2 -klc?/2
C,,,(k)=(2’r Ag”e (I 14a)

. 2 2
ion+D k- D, )
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2 .2
Z”AO.Ze—k o /2

Ciplk)= (I1.14b)
(D,k2 -D,a?)
. 2
2 _iw+D k '
on =— (IL.15a)
4
D, k?
os° = ’Dz (I1. 15b)

para poder calcular el pardmetro Cap, s €s necesario poner las condiciones de iniciales: el

calor en z=0, a tiempo cero es cero, es decir:

9a_T 120 =0 (IL.16)
Zlz=0

entonces de las ecs. (I1.9) y (I1.16) se obtiene:

aC
Can,s =L (1.17)
Ph,f

El pardmetro de penetracién de la radiacion o depende tanto del material como

de la longitud de onda del haz incidente. En este caso podemos suponer que, para
frecuencias Gpticas, la penetracion es muy chica frente a la distancia caracteristica de
difusién del calor, es decir que oo — o , y por lo tanto en este limite los coeficientes

Cin sy Can rtoman los valores:

22
AO’Z e—kO' /2

lim Clh,f =- > (H.18a)
o —yoo a°D,
2 -k’c?/2
A
lim Cap y =222 (IL.18b)
a—ye0 a ¢p s D,
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poniendo los valores hallados en (I1.18) el perfil de temperaturas es:

2m =

I'1

aD (27) 5 p9Pf

—k’o’/z ¢ 9r% omilkxcos@+kysend )y 1 a0

(I1.19)
en coordenadas polares (I1.19) toma la forma
2r o , s _
T(r.0,z,t)=e*—£5 | j ek /2 m0a2 pmilhreos(9-0 Dk g dg +
aD, (271: ) 0509
21 oo y )
J’ J’ —k c° /2 e—‘P/Z e—t(krcos(9—¢ ))k dk de
a D, (27r ) 00%f
(IL.20)
y utilizando la funcién de Bessel de primera especie, a orden cero:
Jola)= j ~iacos(6-9) 49 (I1.21)

0

finalmente, se tiene para el perfil de temperaturas, reemplazando el valor de A,:

T(rzt)=e® LZRIF j-’-e"""’/ze“"hZ Jo(kr )k dk +
2r pCD 0 Ph

0

2n’p C D, ,9r
(11.22)

. 2 2
2 iw+D.k 2 D,k
con @y =F—F— Y Or =
DZ d DZ
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Para dar una idea de orden de magnitud de la temperatura en la superficie del

material, calculemos la temperatura (I11.22) para r=z=0.

2.2
Haciendo el cambio de variables u=k 9 en la ec. (I.22) y llamando
CDO'Z )
as= = —— se obtiene la solucién:
2Dr g

[- -}

(I-R)P e "
2

T,(00.t)=e®
nlpC(2D, D, Yo ylia+u)

du

(1-R)P
2z%p C(2D, D, V'

T, (0,0,t)=

La temperatura estacionaria T,,, para HOPG es de 0.029°C, mientras que para

oro es de 0.0018°C. En la Figura II.2 puede verse el grifico para la temperatura

modulada T, en funcién de la frecuencia de modulacién. Alli se puede observar por

ejemplo que a la frecuencia de modulacién f=10kHz la temperatura en la superficie de la
muestra y en el centro del spot (z=0, r=0) es =0.0016°C para grafito (HOPG) y
=0.0007°C para oro.

b) Dilatacion de la muestra

A partir de la expresién (I1.22) (sélo la parte modulada ) puede calcularse la

dilatacion de la muestra como:

8L, =-A, [T(r.zt)de (I1.23)
0

donde A, es el coeficiente de dilatacién térmica del material en la direccién z. Haciendo

la integral (I1.23), la expresi6n para la dilatacién L, queda:
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OL,(r.t)=—e

. (1=R)PL. = -k’c?/2
jax ( )P, [ -£ Jo(kr )k dk (11.24)

22pC  , (io+Dk?)

Definiendo la frecuencia de corte térmica wo= 2D, /0>, y haciendo el cambio de

variables u=k’0’/2, la expresion (I1.24) toma la forma:

. - < -u
5L, (r.t)=—ei* ZR)PAZ d Jo(mr)du (I1.25)
2n°pCD;y g (u+i-2-)

@y

que expresa la dilatacién térmica producida por un haz gaussiano incidente en la unién
en funcién de la distancia al centro del spot, r, y el tiempo t. Como puede observarse de
la ec. (IL.25), existird un desfasaje entre la modulacién del haz incidente y la dilatacién

que estd expresado en el integrando de (II.25) y cuyo valor dependerd de la relacién

w/wy. Asi podemos expresar a la ec. (II.25) como:

SL,(r.t)=—e'" ”—'Z%F(ﬂ,r) (IL.26)
2rn“ pCD, g

donde la funcién F contiene toda la informacién de la amplitud y desfasaje de la

dilatacién dL, en funcién del cociente @w/wy, entre la frecuencia de modulacién del haz

incidente y la frecuencia de corte térmica. En la Figura 3.4 se muestra el

comportamiento de F en r=0.
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Apéndice III

Transferencia corriente-tension del amplificador de corriente del STM

En la Figura III.1 se muestra la curva de transferencia, médulo y fase, a la salida
del amplificador de corniente del STM (la salida nueva "lito"), en V/A. El equipo provee
otra etapa de amplificacion x10 que no se muestra en la Figura y que puede ser tomada
desde la salida "I out". Con esta transferencia han sido corregidos los valores de

amplitud de corriente modulada y fase cuando la medici6n lo requirié.

1E8

-40

(sopelb) ase)

-60

mddulo de la transferencia corriente-tension (V/A)

1 E7
100 1000 10000 100000

frecuencia (Hz)

Figura IIL1: Transferencia corriente-tensién a la salida del amplificador-
conversor de corriente del STM. La linea llena corresponde a la
amplitud y los cfrculos al desfasaje.
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Apéndice IV

Regresién miiltiple’

Sea una variable y que depende simultidneamente de variables independientes x;,
X3, X3,.., elc. La regresion miltiple o multilineal calcula por cuadrados minimos la
funcién lineal y que mejor ajusta y, en las variables independicntes x;. Con este método,
ademds de encontrar la curva que mejor ajusta, se establece cudl es el peso relativo de
las diferentes variables independientes x;. sobre la variable dependiente y.

Para la derivacidon de todos los pardmetros relevantes de este problema se
utilizard notacién matricial, por lo cual es conveniente primero familiarizarse ella,
comenzando con el problema usual de regresién con una sola variable independiente y

luego extenderlo a mayor nimero de variables.

a) Regresion lineal
Sitenemos un conjunto de datos

Yn=YnlXn) n=1...N av.1
y queremos encontrar la funcién lineal y=a;x+a, que mejor ajuste los datos por

cuadrados minimos, se debe cumplir:

N
a—a— Y(ya—(ajx, +az )2 =0 =12 (Iv.2)
a;

n=I

que se expresa en forma matricial:
anz 2% a 2 Yn¥n
n n ! )= n (Iv.3)
an 21 (02 Z)'n
n n n

Si definimos:
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XI 1 yl\
2
xy I . zxn an a y2
X =|. S=X".X=|1n n A=s Y =

PEFIEDW (‘12]
n n

xp, 1 Yn

(Iv.4)

donde el superindice T significa matriz traspuesta . Entonces la ec. (IV.3) queda, en
forma matricial compacta:

S-A=xT.vs.a=xT.y AV.5)

0 sea que la matriz de los pardmetos A, ser:

A=s"1.xT.y (IV.6)

donde S es la llamada matriz de suma de los productos, una matriz simétrica y cuadrada
de dimensién p (nimero de pardmetros), X es la matriz de las variables independientes
(de dimension N x p) e Y es la matriz de la variable dependiente (dimensién Nx/), todas
definidas en (IV.4).
El error de los pardmetros se puede obtener, suponiendo una distribucién normal
para los errores de la siguiente forma:
Z( )A’n ~JVn )2

err(A)? =2 > 5! (IV.7)
-p

que es una matriz cuadrada de dimensién p, donde los elementos diagonales
corresponden al error de los pardmetros y los elementos fuera de la diagonal a las
covarianzas entre los pardmetros.

Para expresar la proporcién de variacién en y debida a la variacién en x, o sea la
bondad del ajuste, se utiliza el llamado coeficiente de correlacion r, cuyo cuadrado se

calcula como:
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S (5n-3)?
r2 = _i( - ; )2 (IV.8)
n

A

donde y es la media de los valores estimados por el ajuste y yes la media de los

valores medidos.

b) Regresion lineal multiple
Supongamos ahora que tenemos un conjunto de datos
Yn =Yn( Xin X220 0o Xien ) n=1..N (Iv.9)

cs decir que la variable dependiente y es funcion de mds de una variable independiente

Xj, y queremos encontrar una regresion multilineal del tipo:
5)=a1x1+a2x2 +...tapxp tag,yy (IV.10)

donde k+/=p es el nimero de pardmetros. Las ecs. (IV.4) son en este caso:

X1 X21 xpp 1
X12 X22 xg2 1.
X = Iv.11)
Xin X2n Xpn 1
a; ) (¥
a
s=xT.x A= Y = (IV.12)
ar+] ) \)’n )

y por lo tanto utilizando la ec. (IV.6) en esta forma extendida, se pueden obtener los

valores de los pardmetros, es decir:

A=s"1.xT.y (IV.13)

La ec. (IV.10) puede expresarse en una forma estandarizada transformando las

variables de la siguiente forma:
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y == (IV.14a)
Sy

. xj—Xx

xy=——L (IV.14b)
Sx

donde y y ;j son los valores medios de yy x j, respectivamente y $y Yy sy sonlas
J

desviaciones estindar de la variable y y de las variables xj, respectivamente, definidas

como:

Y(yn-3) Y(xjn-%)
sy =\- sg, =\ Iv.
y ] X; - (IV.15)
y entonces la ec.(IV.10) queda:
y'=Byxi+Boxy+..t P xp (IV.16)
siendo f8 j los coeficientes de regresion parcial estdndar, definidos como:
Sx
Bj=a;— j=1...k (IvV.17)
Sy

En lugar de expresar las pendientes en términos de las unidades de medicién originales,
como lo hacen los g;, los coeficientes de regresion parcial estdndar dan las pendientes en
unidades de desviacién estdndar de y por unidad de desviacién estindar en x;
(manteniendo constantes las otras variables x). Esto hace que sus valores puedan ser
comparados directamente para mostrar el peso relativo que tienen las diferentes
variables independientes x; sobre la variable dependiente y. Por lo tanto se eliminan asi

los efectos de las diferencias de escala para las distintas variables independientes.

Para el caso de regresin lineal de una sola variable el coeficiente f§ es igual al

coeficiente de correlacién r definido en (IV.8). Sin embargo esto no se cumple para la

regresién multilineal, para la cual puede definirse un coeficiente miltiple de correlacion
sz, Xy = RZ, que expresard la proporcién de la variacién de y que es explicada

conjuntamente por las variables independientes x;, y se define de manera idéntica a
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(IV.8), s6lo que ahora yes el estimador de la regresion mdltiple. Se puede demostrar

que:

2
R =r1[31+r2ﬁ2+ ..... +rkﬁk (IV.18)

donde r;es el coeficiente de correlacién de la variable x; de la regresién lineal en esa

tinica variable, como ha sido definido en (IV.8).

Para ilustrar cdmo funciona la regresién miiltiple y el significado de los

coeficientes r, By R, se presentard el siguiente ejemplo:

Generemos un conjunto de datos "experimentales” como el que se muestra con circulos

en la Fig. (IV.1), de la siguiente manera
yp =1.56 x2 +5000 + ruido

una funcién cuadrditica de los x,, a la que se le agregé ruido aleatorio

Si intentamos una regresién lineal en la variable independiente x;, =x, , 0 sea un
ajuste del tipo y =a,;x+ a3, el coeficiente de correlaci6n da:

r; =0.9299
Si ahora intentamos una regresion lineal en la variable independiente x,, = x,2, , 0 sea
un ajuste del tipo y = a,xz + a3, el coeficiente de correlacion da :

ry =0.9573
Si bien r, > ry, no hay evidencia suficiente para suponer que un ajuste €s mejor que

otro.

Si ahora ponemos a competir las dos variables independientes , 0 sea si proponemos un

ajuste multilineal del tipo:

-

y=apx;+azxy t+aj; =alx+a2x2 +a;

los coeficientes de regresién parcial estidndar 5 son:

ﬁl =ﬁ(x) =0.0401

B2 =B 5 ,=0.9184
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donde se puede ver ahora claramente que el peso relativo de la variable x* es mucho
mayor que el de la variable x, sobre y. E1 91% del ajuste es explicado por x°, mientras
que sélo el 4% es explicado por la variable x. Por otro lado el R de la regresién
multilineal es:

R =0.9572
que expresa la bondad del ajuste multilineal. En la Fig. IV.], se muestran los ajustes

lineal en x y multilineal.

ajuste linealen x

(\N
A\Y

ajuste multilineal

o - 0)

¢ % 9 a = 4950 +431
0 3
———T——7———

L
2 40 60 80 100
eje x

Figura [V.1: Regresi6n lineal y multilineal de los datos mostrados como cfrculos.

Ver el texto.

En el Capitulo 3 de esta Tesis se utilizan los f para determinar el peso de las

variables I (corriente tinel) y 321/9v? (derivada segunda de la corriente tinel rspecto

a la tensién), sobre la corriente fotoinducida [ f calculdindolos como se muestra en este

Apéndice.

' Los resultados derivados en este Apéndice pueden consultarse en el libro "Biometry”, R. Sokal and F.J. Rohlf. W.H. Freeman and
Company, New York, 1981.
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Apéndice V

Respuesta del piezoeléctrico con la frecuencia de modulacién

Es conveniente tener una estimacién de la amplitud de modulacién del

piezoeléctrico z, 4z, en funcién de la frecuencia, ya que en los experimentos del

Capitulo 4 se debe modular la distancia punta-muestra a una dada frecuencia f. Como el
piezoeléctrico no tiene una respuesta plana en frecuencia, la calibracién (dada en nm/V)
serd una cantidad dependiente de f. El tubo piezoeléctrico es el mismo que el del STM a
partir del cual fue construido el FESOM vy tiene asignada una calibracién de 3.7 nm/V,
valor que fue comprobado midiendo un escalén at6émico de HOPG. Pero esta
calibracion corresponde a frecuencias muy bajas respecto de las frecuencias de
modulacién, ya que los barridos sobre la muestra se hacen a frecuencias del orden de los
Hz y la modulacién en el orden de los kHz. Para obtener la calibracién en funcién de la
frecuencia se puede medir la variaci6én de corriente tinel d/ cuando se alimenta al
piezoeléctrico z con una dada tensién alterna. De esta manera, si se conoce la

dependencia de la corriente tinel / con la distancia, se puede obtener la curva de

donde B =.[pe [V]1A ™! (Chen, 1993), siendo ¢y =9,

calibracién como |Az|=f- ‘i’

la funcién trabajo de la muestra. Sin embargo, cuando se trabaja en condiciones
ambiente, la barrera efectiva entre punta y muestra puede verse disminuida dependiendo
de los contaminantes sobre la superficie o de los ruidos inducidos en ella, ain méis
modulando a frecuencias de modulacién altas respecto de las frecuencias de barrido
para las cuales el STM ha sido disefiado. Por otro lado la respuesta en frecuencia del
lazo de control y el amplificador de corriente también influird en el valor de dI medido.
Para obtener la curva de respuesta del piezoeléctrico con la frecuencia hemos
trabajado por arriba de los 500Hz, donde la respuesta del lazo de control estd muy
atenuada y corrigiendo los valores de dI con la respuesta del amplificador de corriente
mostrada en el Apéndice III y una considerando una respuesta del lazo de control tipo
pasa bajos con frecuencia de corte en 300Hz. En la Figura V.I se muestra esta

calibracién. De la figura se puede apreciar que existen resonancias en alrededor de los
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8kHz, 24kHz y 35kHz, aunque el valor exacto de estas resonancias dependerd de la

carga sobre el piezoeléctrico, es decir mayormente de la masa de la muestra.

10

10™ :

calibracion del piezoeléctrico z (nm/V)

10

0.1 1 10 100
frecuencia (kHz)

Figura V.1: Respuesta del piezoeléctrico z con la frecuencia de modulacién en z.
El grifico se construy6 a partir de la medicién de corriente tinel
modulada, cuando se aplica una tensién alterna al piezoeléctrico z,
considerando una constante de decaimiento f =247, y una
frecuencia de corte del lazo de control de 300Hz.
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