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Resumen

La Naturaleza es sinestésica.

Javier Abellan

En esta tesis se analizan y discuten los aspectos que determinan los limites de la microscopia
de fuerzas (SFM). Para tal fin, se han expuesto un conjunto de modelos de diversa complejidad
(oscilador armoénico, modelo continuo). Ademas, se ha descrito con detalle el origen y significado
fisico de las seniales electronicas en las que convertimos el desplazamiento fisico (amplitud, fase,
frecuencia y fuerza normal) y el sistema electronico encargado de su adquisicion y procesado
(Capitulos 1y 2).

El comportamiento dindmico del fleje no puede limitarse a un oscilador armoénico ya que
constituye un sistema mas complejo: es necesario considerar el fleje como un conjunto de
osciladores, excitados en mayor o menor medida, donde cada uno de ellos, se ve afectado por
disipaciones (internas, despreciables en este contexto) y externas (de tipo hidrodinamico) que,
a su vez, tienen una dependencia en funcién de la distancia punta—muestra. Desde el punto de
vista hidrodinamico, se analiza dicha disipacion a través del factor de calidad del oscilador
(Capitulo 6). Dicho anélisis parte de la descomposicion del sistema fisico (el fleje) en sus
diversas partes (el fleje, propiamente dicho, la punta y el vértice de la punta) y permite la
optimizaciéon de la geometria del sistema fleje—punta para conseguir la méxima sensibilidad
posible.

El ruido térmico es uno de los limites fundamentales en las aplicaciones desarrolladas en esta
tesis y es pues, el eje central que ha permitido su confeccién. Las fluctuaciones térmicas afectan
a la posiciéon del fleje y limitan la determinacion de la frecuencia de resonancia del sistema. Se
desarrolla una relacion precisa (Capitulo 3) para el ruido térmico en frecuencia en funcion del
ancho de banda y de la amplitud de oscilaciéon del fleje, que rectifica la relacion clasica empleada
en la literatura.

La diferente composiciéon quimica de los compuestos presentes en una superficie se refleja en
la existencia de una contribucién adicional al ruido térmico, y, por tanto, a los limites de las
medidas en microscopia de fuerzas. Se han realizado experimentos que evidencian la presencia
de este ruido y explican como es posible extraer informacion del mismo (Capitulo 5). Ademas,
justificamos su existencia a raiz de las diferentes interacciones hidroéfobica e hidrofilica presentes
en la superficie.

La variacién de la amplitud de oscilaciéon esta relacionada con la disipaciéon del sistema
punta—muestra. Ademés, s6lo para pequenas amplitudes el sistema dindmico puede considerarse
armoénico. Es necesario desarrollar un método de calibraciéon de la amplitud de oscilacién que
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XII RESUMEN

permita conocer con precision cuanto varia la posicién del fleje. Esto es posible mediante una
calibracion correcta de la sefial de la amplitud de oscilacién y para tal fin, se proponen dos
métodos (Capitulo 4): uno de ellos esta basado en el calculo de la desviacion cuadratica media
de la senal de salida de la electrénica; el segundo método se basa en el anélisis del espectro de
la sefial correspondiente y en el calculo del factor de calidad, la frecuencia de resonancia y la
intensidad de la senal. Ambos métodos son también aplicables a la calibracion de la fuerza
normal. En este caso la importancia radica en que es posible calibrar la sensibilidad en fuerza
normal sin que la punta del fleje sufra dafios.

Finalmente, en los experimentos expuestos se ha hecho uso de un sistema de
reposicionamiento preciso (Capitulo 7). Este sistema, permite la manipulacion ex-situ de las
muestras y el reposicionamiento preciso en el microscopio de fuerzas sin ayuda de un
microscopio 6ptico o marcas de posicion.
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1 Introduccion

1.1. Un poco de historia

Tras el congreso de Fuerzas y Tunel de 2014 (San Sebastian), se realiz6 un merecido homenaje
a uno de los Fisicos cuyo trabajo permitioé que el sueno de Richard Feynman [!] se hiciera realidad.
Heinrich Réhrer, se fue hace ya dos afios, pero su trabajo junto a G. Binnig!, Ch. Gerber y E.
Weibel es el legado que toda una legiéon de cientificos hemos aprovechado para completar el
infinito puzzle del nanomundo.

La invencion del microscopio de efecto ttnel [2] (STM, Scanning Tunneling Microscope) en
1982 permitio el estudio de superficies a escala atomica. Sin embargo, esta herramienta estaba
limitada a superficies conductoras (metélicas o semiconductoras) pues depende de la corriente
tinel que debe establecerse entre una sonda’ y la superficie. Dicha corriente depende
exponencialmente de la distancia, lo que explica la alta sensibilidad del instrumento.

Fue necesario esperar hasta 1986 para que G. Binnig inventara el microscopio de fuerzas
(SFM, Scanning Force Microscope®), cuyo primer prototipo fue desarrollado en Almaden (IBM)
en colaboracion con Ch. Gerber y C. F. Quate [3, 4]. Este nuevo microscopio combinaba los
principios que habian originado el STM y los ya conocidos profilémetros. En lugar de medir una
corriente ttnel, el SFM es sensible a las fuerzas de interaccién que se establecen entre una punta
situada en el extremo de una micropalanca y una superficie. Ademés, al contrario que la corriente
tunel, siempre existe una interaccién entre punta y muestra, independientemente de la naturaleza
conductora de las mismas, por lo que el abanico de posibilidades es mucho més amplio. De hecho,
el SFM puede trabajar en condiciones de vacio, en aire o en liquidos, convirtiéndolo en una de
las herramientas més versatiles dentro del campo de la microscopia. Por otro lado, el SFM no
esta limitado a medidas topograficas. Las propiedades de una superficie pueden ser muy diversas
(mecanicas, magnéticas, electrostaticas, elasticas, etc.) y para cada una de ellas, el SFM es capaz
de crear un mapa que caracteriza la superficie. Esto explica la prolongada vida cientifica del
SEM, que se extiende en funcién de las propiedades de la superficie y de aquellas propiedades
que han de ser descubiertas. En definitiva, el SFM nos permite disponer de un laboratorio a
escala nanométrica: un laboratorio en una punta [5|. El desarrollo de las herramientas basicas
para la exploracion de la Naturaleza a escala nanométrica confluye en un concepto més global: la

'H. Rohrer y G. Binnig reciberon el premio Nobel de Fisica por el disefio del microscopio de efecto ttnel en
1986; lo compartieron con Ernst Ruska, que disené el primer microscopio electrénico.

2En general, una punta metalica no necesariamente afilada, pues la mayor parte de la corriente se debe a los
dltimos &tomos de la misma.

3A lo largo del texto, el término SFM hara referencia tanto al microscopio de fuerzas (Scanning Force
Microscope) como a la microscopia de fuerzas en general (Scanning Force Microscopy).
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Nanotecnologia. En ella intervienen no sélo el SEM y el STM si no el trabajo de fisicos, quimicos®

bidlogos e ingenieros que permiten mantener y expandir la investigacién en este campo de la
ciencia.

1.2. Motivacion y objetivos

El protagonista principal de esta tesis es el SFM, herramienta que, atn conocida, no estéa
ausente de incognitas. Desde el punto de vista experimental, es necesario conocer los limites
de esta herramienta que se emplea en el laboratorio y con qué fin pueden aprovecharse. La
comprensién de estos limites nos permitird responder a las cuestiones elementales que surgen
en la practica: dada una muestra, es necesario saber qué propiedades es posible medir y qué
dificultades pueden presentarse si el SEM presenta unas limitaciones concretas. Al mismo tiempo,
realizar medidas de calidad requiere un estudio de los parametros 6ptimos de los que depende
el experimento (parametros de control, velocidad de muestreo, tipo de fleje, modos estaticos o
dindmicos, etc.) y conocer el modelo teérico que nos ayudara a interpretar los datos obtenidos. La
propia teoria nos permite obtener una estimaciéon de los limites de la resolucién del instrumento
de medida. Considérese, por ejemplo, el caso de la 6ptica clasica donde la resolucion lateral viene
condicionada por el limite de difraccion de Abbe [6, 7]:

A
d=
2N,

(1.1)

siendo N, la apertura numérica; es claro que este resultado es un modelo teérico que impone una
cota a la maxima resolucién disponible en funcién de la longitud de onda y la apertura numérica.
De la misma forma, en SFM existen un conjunto de factores limitantes.

Dentro del conjunto de factores que limitan la resolucién del SFM, en esta tesis se ha enfatizado
el papel que juega el ruido, en concreto el ruido térmico (aunque estara presente de una forma
u otra en toda la tesis, le dedicaremos los capitulos 3 y 4). No obstante, atin cuando el ruido
térmico es un factor limitante de gran relevancia hay que remarcar el ruido (no térmico) en
la interaccién punta-muestra (este sera el tema del capitulo 5). Este tltimo suele despreciarse,
pero los resultados presentados en esta tesis demuestran que la su importancia puede llegar a
ser incluso méas determinante que el ruido térmico. De hecho, los experimentos demuestran que
al igual que el ruido térmico contiene informacion ttil, el ruido en la interaccién punta—muestra
permite caracterizar las muestras desde otra perspectiva.

Una de las partes principales del SFM es la sonda necesaria para la deteccién de fuerzas y la
caracterizacion de superficies: la micropalanca o fleje. En general, los flejes comerciales no suelen
tener formas cuya simetria facilite el analisis teorico de su comportamiento, cuando tienen que
enfrentarse a una superficie. Esto implica, a su vez, que el comportamiento ideal no se adeciie al
comportamiento real. Por otro lado, esto da lugar a un amplio espectro de modelos que tratan
de explicar la dinamica del fleje (desde el modelo del oscilador arménico al modelo continuo de
varillas, tema que se tratara en el capitulo 2). Investigar como las condiciones reales afectan
a la dindmica del sistema punta—muestra, el modelo que mejor se adapta y en qué medida es
posible aprovechar este conocimiento para seleccionar las condiciones del experimento es una
tarea necesaria (el capitulo 6 tratara concretamente este tema, centrandose en la dependencia
del factor de calidad con la distancia).

4Por ejemplo, con el descubrimiento de los fulerenos mediante técnicas de espectroscopia.
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La interaccién punta—muestra permite crear mapas de interaccidbn que caracterizan las
superficies (dominios magnéticos, superficies de potencial de contacto, etc.). En muchas
experimentos es interesante investigar la evolucién de estas propiedades cuando son sometidas a
diferentes procesos (bombardeo de iones, lavados, etc.). Sin embargo, el microscopio no nos da
acceso a toda la superficie sino a una zona limitada de la misma. Los procesos a los que
sometemos la superficie implican mover la muestra y volver a colocarla. Es necesario desarrollar
las herramientas necesarias que nos permitan verificar que siempre se realizan los experimentos
en la misma zona (para este tema, se incluye el capitulo 7).

1.3. El microscopio de fuerzas

Como explicaba G. Binnig [3], el SFM resumia y ampliaba los logros del STM y de los
profilometros, aumentando la resoluciéon en la medida de fuerzas, en concreto, las fuerzas
laterales. La parte fundamental que es sensible a las fuerzas es la micropalanca de dimensiones
micrométricas (o fleje) en cuyo extremo se haya situada una punta de geometria variable y
vértice nanométrico. La forma geométrica es, usualmente, tetrahédrica y la altura de la punta,
es decir, la distancia desde el vértice a la base donde la punta se une con la micropalanca, suele
tener dimensiones micrométricas.

Con el fin de obtener una imagen topografica de la muestra es necesario establecer un control
de realimentacion (feedback) que mantenga constante un parametro medible. Por ejemplo, si
el control de realimentaciéon se establece en la amplitud, cualquier variacién topografica que
repercuta en la amplitud de oscilacion del fleje se registrara, pudiendo asi crearse un mapa
topografico de la muestra. El caso mas simple, o el més semejante al profilébmetro, es el modo
de contacto, donde la fuerza de repulsion entre fuerza y muestra se mantiene constante (punta y
muestra se mantienen en contacto), registrandose cualquier variacién para luego correlacionarla
con los cambios topogréaficos (y, en este modo, con la friccion entre punta y muestra).

Estableciendo una clasificacion muy general de los modos de operacién del SEFM podriamos
concluir que estos se agrupan en dos grandes bloques: modos estéiticos y modos dinamicos
(usualmente englobados en el término DSFM, Dynamic Scanning Force Microscopy). Dentro
del primer bloque se suelen incluir los modos de contacto (en los que el fleje no oscila) mientras
que en el segundo bloque se incluyen aquellos en los que la micropalanca se excita para que
oscile a una determinada frecuencia (en general, a su frecuencia de resonancia). Sin embargo,
hay que remarcar que los modos estaticos no implican modo de contacto: sélo incluyen a estos
ultimos. Asi por ejemplo, seria posible realizar medidas en no contacto dentro de los modos
estaticos (muy ttil en los experimentos llevados a cabo en liquidos). Dentro de los modos
dindmicos también encontramos modos de contacto (modo de contacto intermitente o tapping
mode) y modos de no contacto (modulaciéon en amplitud, AM-DSFM, y modulacién en
frecuencia, FM-DSFM). En general, el modo més estable en aire (o el mas sencillo de usar) es
el AM-DSFM que aunque clasificado como de no contacto, suele ser en la practica un contacto
intermitente (por la formacion de cuellos liquidos entre punta y muestra). El modelo més
comunmente empleado para referirse al modo estatico es la ley de Hooke, donde las fuerzas se
consideran directamente proporcionales a la deformacién que experimenta el fleje como
consecuencia de la interaccién punta—muestra:

F =cAx (1.2)



Capitulo 1. Introduccion

siendo ¢ la constante elastica de la micropalanca y Az la variacion respecto de la posicion de
equilibrio. En el caso de los modos dinamicos (es decir, en DSFM), suele emplearse el modelo
del oscilador arménico (amortiguado y forzado):

mi(t) +vyi(t) + cx(t) = F(t) (1.3)

donde m es la masa efectiva del fleje, v la constante de amortiguamiento (relacionada con la
disipacion) y ¢, como antes, la constante elastica del fleje. La funcion F'(¢) representa la fuerza
que excita al sistema para que mantenga la oscilaciéon. Estos modelos relativamente sencillos,
permiten describir la dinamica del sistema SFM pero con ciertas limitaciones: la micropalanca
no puede considerarse equivalente a un oscilador armoénico. En cambio, si consideramos el fleje
como un sistema continuo y aplicamos la teoria de la elasticidad para describir su dinamica
con la teoria de vibraciones en varillas, es posible llegar a una aproximacién mas adecuada de
su comportamiento. De hecho, en esta tesis se expone cémo este modelo tedrico permite una
descripcion conjunta de los modos estéticos y dindmicos (concretamente, ofreciendo un modelo
para DSFM en contacto).

Los modos de contacto son tutiles para determinar tanto la topografia como las propiedades
elasticas de las muestras (superficies, capsulas de virus, etc.), la friccién, mapas de conductividad
(realizando curvas intensidad-voltaje (IV) en cada punto de la superficie) o la adhesion (por
ejemplo, con el llamado modo jumping). Los modos de no contacto también pueden usarse para
realizar topografia, pero suelen tener un uso més amplio en biologia y en ultra alto vacio (UHV,
Ultra High Vacuum), donde es posible alcanzar resolucion atéomica.

Por lo ya explicado, el uso del SFM no se restringe s6lo a obtener la topografia de una
superficie. En paralelo a la clasificacion general antes mencionada, deberiamos anadir los modos
no topograficos. Algunos de ellos son: microscopia de sonda Kelvin (KPM, Kelvin Probe
Microscopy; para medir la diferencia de potencial de contacto entre punta y muestra),
microscopia de fuerzas magnéticas (MFM, Magnetic Force Microscopy; para medir la
distribuciéon del campo magnético y otras propiedades), modos de espectroscopia
(espectroscopia de fuerzas, modos 3D (z,y), fuerza—volumen, etc.).

Para cualquiera de las técnicas mencionadas es esencial detectar la interaccién entre punta
y muestra o, mas especificamente, las variaciones de esta interaccion. Estas variaciones afectan
al fleje, sobre el que producen una deflexién. A su vez, la relacion entre la constante elastica
del fleje y la interacciéon nos permiten emplear la deflexiéon como medida indirecta de la fuerza
presente entre punta y muestra. Para detectar esta deflexion (que puede ser normal o lateral),
el método mas comiinmente empleado es la reflexion de un haz laser sobre la superficie del fleje
(beam deflection). El haz reflejado en la superficie del fleje se enfoca en el centro de un fotodiodo
de cuatro cuadrantes (ver figura 1.1). La deflexion del fleje producida al interactuar punta y
muestra produce una desviacion del haz sobre el fotodiodo, proporcional a la fuerza. Este cambio
se lleva al bucle de realimentaciéon de tal forma que los pardmetros de control se mantienen en
los valores escogidos previamente (por ejemplo, si el pardmetro de control es la amplitud de
oscilacioén, la distancia entre punta y muestra se ajustard de tal forma que la amplitud vuelva al
valor sin perturbar).

En general, una vez fijado la micropalanca en el portaflejes (figura 1.2 B), no es posible variar
su posicion. La distancia entre punta y muestra requiere de un sistema de posicionamiento preciso.
Para ello se emplean ceramicas piezoeléctricas que controlan los movimientos en altura (Z) y los
barridos laterales (X e Y'). En el sistema empleado en esta tesis se han usado piezoeléctricos en
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configuracion cilindrica (figura 1.2 C). Para poder producir estos movimientos el tubo tiene dos
electrodos, uno interno y otro externo. A partir de los potenciales aplicados a los electrodos, el
piezoeléctrico puede contraerse y extenderse variando la distancia punta—muestra (o bien, para
mover la muestra en la direcciones = —1y). El portaflejes donde se sitia la micropalanca dispone de
una lamina piezoeléctrica que da acceso a los modos dinamicos. Al igual que en el piezoeléctrico
cilindrico, la aplicaciéon de una tensién alterna a los electrodos que confinan la ldmina, permite
que el fleje oscile a una frecuencia concreta.

Figura 1.1: Representacion general del laser, la micropalanca y el fotodiodo de cuatro cuadrantes.

El SFM puede funcionar en condiciones muy diversas (aire, liquidos o vacio). Sin embargo,
algunos experimentos requieren condiciones especificas. Por ejemplo, para medidas de alta
resoluciéon en topografia son necesarias unas condiciones de equilibrio térmico (temperatura
constante) y mecanico (aislamiento de vibraciones). En otras circunstancias son necesarias
medidas més exigentes (humedad relativa controlada, iluminacion, flujo de liquidos, etc.).

El microscopio que se ha empleado para la elaboraciéon de las medidas expuestas en esta
tesis es un microscopio comercial de Nanotec® [3] controlado por la unidad de control Dulcinea,
que se comunicaba con una computadora a través de un procesador digital de senales (DSP,
Digital Signal Processor). El microscopio contaba con un sistema de amortiguacion como el que
se muestra en la figura 1.2 A. Para aislarlo de otras vibraciones espireas y corrientes de aire se
empled también una cubierta protectora de vidrio. Aunque no se requirié en los experimentos
presentados, el sistema disponia a su vez de un higrémetro y un termopar, que nos permitian
registrar la humedad relativa y la temperatura (que se regulaba y mantenia constante en el
laboratorio).
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Figura 1.2: (A) El microscopio SFM con su sistema de amortiguamiento; (B) el portaflejes, donde
puede apreciarse el fleje y la lamina piezoeléctrica; (C) los tubos piezoeléctricos, fundamentales
para poder realizar los movimientos en las direcciones (X,Y, Z).

1.4. La interaccién punta—muestra

La interacciéon punta—muestra es la base fundamental de la microscopia de fuerzas, ya que el
SFM es capaz de ver (o tocar) la superficie a través de la interaccion punta-—muestra. En este
sentido, el SFM puede considerarse un sensor de fuerzas en superficies (Surface Forces Apparatus)
a escala nanométrica. En general, dada una interaccion representada por la energia Wz, y, 2),
el SEFM como sensor de fuerzas, nos permite obtener,

ow
F(z,y;d) = ———(z,y, 2 1.4
() =~ D (e, 2)| (14
Esta relacion refleja como a partir de una magnitud tridimensional (W (z,y, z)) obtenemos un
mapa bidimensional de fuerzas a una distanca punta—muestra dada, F'(z,y;d).

1.4.1. Tipos de interacciéon en SFM

Las contribuciones a la interaccién punta-muestra se engloban en el término W(z,y, z). Sera
parte de las técnicas experimentales, discernir aquella que sea objeto de estudio en un experimento
concreto. En cualquier caso, algunas de las interacciones que encontramos en SFM, ordenadas
de menor a mayor alcance, son:

e Interacciones elasticas: cuando punta y muestra se encuentran en contacto, se produce entre
las superficies expuestas una interaccion elastica. La teoria de Hertz |9, 10] ofrece un modelo
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para este tipo de interacciones. Considérese que los radios de las superficies (supuestas
esféricas) en contacto son Ry R/, y que, como resultado de las fuerzas aplicadas, los
cuerpos se comprimen y se acercan una distancia h. La relacion entre la fuerza F aplicada
y la deformaciéon h viene dada por,

3 [RE

F=h%? —
5DV R+ R

(1.5)
donde D es una constante que depende de las propiedades elasticas de las superficies, en
concreto, del médulo de Poisson o y del médulo de Young E,

3(1—02 1-0"7

El modelo puede aplicarse incluso en superficies que no presenten simetria esférica. En ese
caso, sblo se concluye la proporcionalidad,

F = const. - h*/? (1.7)

siendo la constante de proporcionalidad funcion de las propiedades elasticas y geométricas
de las superficies.

e Interaccién repulsiva: cuando punta y muestra se encuentran a distancias del orden de
angstroms (107!% m) aparece una fuerza repulsiva entre los atomos de la punta y los de
la superficie. Esta fuerza tiene su origen en el solapamiento de los orbitales electréonicos de
los 4tomos que componen las superficies. En caso de ser la interaccion predominante, se
considera que punta y muestra estan en contacto.

e Friccién y adhesion: las fuerzas de friccion se hacen patentes cuando dos superficies
deslizan una sobre la otra. Cuando el fleje se desplaza lateralmente sobre la superficie,
aparecen fuerzas de friccion sobre la punta. Ademés, cuando punta y muestra se
encuentran lo suficientemente cerca hay que considerar las fuerzas de adhesion, donde se
incluye la contribucién debida a la condensaciéon de cuellos liquidos.

e Fuerzas capilares: cuando se trabaja en aire, entre punta y muestra se condensa un cuello
liquidos de agua. Esto da lugar a la fuerza capilar, que es parte de la fuerza de adhesion
antes mencionada.

e Fuerzas de Van der Waals: estas fuerzas tienen su origen en la interacciéon de polarizacion
entre atomos. Tienen, basicamente, tres contribuciones [11]: la fuerza de dispersion, la
orientaciéon Keesom y la inducciéon de Debye. De estos tres componentes, el primero es el
que mas contribuye. Las fuerzas de dispersiéon son interacciones de largo alcance y siempre
estan presentes, en particular, entre punta y muestra. El origen de estas fuerzas puede
explicarse a partir de la polarizacién inducida por los dipolos instantaneos que, a su vez,
generan fuerzas entre los &tomos vecinos. Esta interacciéon no es aditiva, ya que la presencia
de otros atomos modifica la interaccion de dispersion. El modelo tedrico para este tipo de
interacciones viene dado por la teorfa de Lifshitz [12], que describe la interaccion de Van
der Waals en términos de las propiedades macroscopicas del medio tales como constantes
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dieléctricas e indices de refraccion. Segin este modelo, para una esfera de radio R y una
superficie plana, la energia libre de interaccién Van der Waals se describe por:

AR
W(z) =—— 1.8
() =% (1.9
Para obtener la fuerza de interaccion Van de Waals, se deriva la energia libre con respecto
a la distancia,
ow AR

T 0z li=a 62

donde A es la constante de Hamaker del sistema (que, como se deduce por las ecuaciones,
tiene dimensiones de energia) y depende de las propiedades macroscopicas de los tres medios
implicados: la esfera, la superficie plana y el medio entre ellos. Los valores tipicos para A
son del orden de 2-1072° J y su valor puede ser mayor o menor en funcién del medio
presente entre punta y muestra®. Tanto en aire como en vacio, la fuerza entre dos cuerpos
condensados es siempre atractiva. Sin embargo, la fuerza de Van der Waals entre dos
cuerpos diferentes en un medio puede ser atractiva (A < 0) o repulsiva (A > 0), mientras
que entre dos cuerpos idénticos siempre es atractiva.

F(d) = (1.9)

e Interacciones magnéticas: cuyo origen se encuentra en la presencia de dipolos magnéticos
tanto en la punta como en la muestra [13]. La fuerza magnética pude modelarse por [14],

F=p(m-V)H (1.10)

donde g es la permeabilidad mangética del vacio, m el vector momento magnético de la
punta (considerado un dipolo) y H el vector campo magnético (stray—field) de la
superficie. La técnica que se encarga de medir las interacciones magnéticas recibe el
nombre de Microscopia de Fuerzas Magnéticas (MFM, Magnetic Force Microscopy), y, en
general, suele considerarse de fécil aplicacién, al no requerir condiciones muy especiales.
Con esta técnica se demostré6 que es posible analizar las fronteras entre dominios
magnéticos [15] e, incluso, parte de su estructura fina [10], con alta resolucion. MFM
también ha resultado tutil para caracterizar las lineas de flujo en superconductores |17] y
los efectos de disipacion magnética [15].

e Interaccion electrostatica: esta interaccion se debe a las cargas localizadas asi como a la
polarizacién del sustrato originada por la diferencia de potencial entre punta y muestra. Las
interacciones electrostaticas, al igual que las fuerzas de Van der Waals y las interacciones
magnéticas, son de largo alcance pero mucho maés intensas (en el caso de una punta no
magnética). Su estudio se engloba dentro de la microscopia de fuerzas electrostaticas (EFM,
FElectrostatic Force Microscopy). En general, se aplica una tension de polarizacion entre la
punta (conductora) y la muestra que se desea estudiar. Esta tension da lugar a un campo
eléctrico E(z,y,z) = V - U(x,y, z) entre punta y muestra, originando una interaccion
caracterizada por la energia:

1
Wpuntafmuestra = §CU2 (1.11)

SEn general, la constante de Hamaker es menor si hay un medio entre punta y muestra.
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donde C es la capacidad del sistema punta-muestra. Es evidente que a partir de esta
relacién es posible obtener la fuerza electrostatica entre punta y muestra:

ow — EUQ@

F(d) - _5 z=d - 2 0z lz=d

(1.12)
donde la capacidad es una funcién que depende de la distancia punta—muestra, la geometria
del sistema y la constante dieléctrica. De los trabajos sobre el SFA [11, 19] (Surface Forces
Apparatus), obtenemos un modelo para la fuerza entre punta y muestra, considerando la
punta como una esfera y la muestra como un plano:

F(d) = 2rRW (d) (1.13)

donde W (d) puede considerarse la energia por unidad de area entre dos superficies planas
(un condensador). Por tanto, considerando la energia electrostéatica para un condensador
plano:
o R
F(d) = 2meeqU*— (1.14)

z
Este modelo, sin embargo, no capta la complejidad de las superficies que interacttan. La
geometria de la punta y del fleje, asi como la superficie de la muestra requieren un
modelo mas sofisticado. De hecho, en la literatura [20] se ha enfocado este problema
descomponiendo las diferentes partes implicadas®

1.5. Técnicas experimentales

1.5.1. Técnica lock—in

En esta tesis se hara referencia a la técnica lock—in [21]. Dada una senial, en general, formada
por varias contribuciones, la técnica lock—in permite extraer aquella senal que es de interés.

Los principios bésicos de la técnica lock—in yacen en la ortogonalidad de las funciones
sinusoidales. Esencialmente, un amplificador lock—in recoge la senal de entrada Ugcoswgt y la
multiplica por una senal de referencia U, cos wrert. El resultado de este producto se promedia
en un intervalo de tiempo tal que supere al periodo de ambas sefiales. Cuando wg # wryet, €l
promedio es nulo, pero si wy = wyef, €l producto da como resultado UyUyer/2. Por lo tanto, dado
que U, es conocida, podemos determinar el valor de Uy, la senial de interés. De esta forma,
cualquier contribucion a la sefial que se desea investigar que no esté a la frecuencia de
referencia se atenuara. Hay que tener en cuenta que en este proceso, debe ajustarse la
diferencia de fase (entre la senal de referencia y la de interés) para que sea nula.

La técnica lock—in, puede interpretarse desde un punto de vista mas general. Tomando la senal
original como wyq y la de referencia como wyef, su producto da como resultado sefiales con wg — wWyer
v wo+wret. Por lo tanto, la técnica lock—in, nos permite ver senales en la ventana correspondiente
al ancho de banda.

Algunos amplificadores lock—in [22] cuentan con dos canales de procesado de las senales,
multiplicando las senales por senwt y coswt. El resultado es un vector de dos componentes del
que es posible extraer la senal de interés y la dependencia con la fase.

5En el contexto de la disipacion, capitulo 6, este trabajo ha empleado un enfoque parecido.
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1.5.2. Curvas fuerza—distancia

Uno de los experimentos mas simples para la medida de la interacciéon punta—muestra es
adquirir la variaciéon de la fuerza normal en funcién de la distancia punta—muestra: la curva
fuerza—distancia o curva F'(z).
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Figura 1.3: Curva F'(z) experimental. La curva roja representa la punta acercandose a la muestra,
mientras que en la curva azul se aleja. El punto A es la distancia en la que se produce el contacto
con la muestra (salto al contacto). En el punto B se aplica la maxima fuerza sobre la muestra y
el piezo comienza a moverse en sentido contrario (se contrae, aumentando asi la distancia punta—
muestra). La relajacion del piezo continua hasta el punto C, a partir del cual el contacto entre
punta y muestra se mantiene gracias a la fuerza de adhesion. El punto D representa el momento
en el que punta y muestra dejan de estar en contacto, y vuelve al punto E, donde el fleje esta
libre. La diferencia entre estos puntos es la fuerza de adhesion entre punta y muestra.

En la figura 1.3 se muestra una curva F'(z) experimental. Esta figura se corresponde con un
ciclo: la punta se aproxima a la muestra, entra en contacto y posteriormente se aleja de la muestra.
Durante el régimen de acercamiento, (en general) la fuerza normal es aproximadamente constante
hasta el punto de entrada en contacto A. En este punto, la segunda derivada del potencial es
mayor que la constante del fleje y esta inestabilidad lleva a que la punta entre en contacto con la
muestra. Después del punto de contacto, el fleje se deforma y la fuerza normal es proporcional a
la deflexion del fleje F' = ¢¢z, donde ¢¢ es la constante eléstica del fleje. La deflexiéon del fleje seré
igual al desplazamiento del piezo, asumiendo que la muestra no es deformada por la punta. En
general, el fleje es mucho mas blando que la muestra por lo que puede despreciarse la deformacion
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de la muestra. En el punto B, donde se aplica la maxima fuerza, la direccién del movimiento se
revierte y la deformacion del fleje es linealmente relajada hasta el punto C. Del punto C al D, el
fleje se encuentra pegado a la muestra debido a la adhesién y las fuerzas capilares, por lo que se
deforma en la direccion opuestra (la fuerza normal es negativa en este régimen). En el punto D,
el fleje tiene la energia elastica suficiente para escapar de la superficie y, tras oscilar libremente
(no se muestra) se relaja hasta su posicion de equilibrio de fuerza normal nula. Par la curva
mostrada el valor de la adhesion es el incremento de fuerza entre los puntos D y E, que en el
caso general no se debera a la adhesiéon atémica entre punta y muestra solamente, sino también
a la adhesion capilar inducida por el menisco de agua que se forma entre punta y muestra (por lo
que dependera de la humedad relativa). Cuando punta y muestra se encuentran inmersas en un
medio liquido, la interaccién de Van der Waals entre punt ay muestra es diferente con respecto
a la interaccion en aire. En particular, para el agua esta interaccién se reduce. Por otro lado,
la curva F'(z) también cambia en liquidos, debido a la ausencia de fuerzas capilares no aparece
un pico de adhesion. Por tanto, en liquidos la fuerza entre punta y muestra puede controlarse y
minimizarse adecuadamente. Esta es una particularidad interesante al estudiar muestras blandas
y fragiles de especimenes biol6gicos.

Una curva F'(z) es sélo un tipo de medida de las que pueden realizarse en Microscopia de
fuerzas (SFM). De hecho es posible realizar experimentos mas generales siguiendo la linea de
las curvas F'(z) midiendo cualquier otra magnitud G del sistema en funciéon de la distancia
punta—muestra, estudiando asi la dependencia G(z). Esta magnitud G puede ser la amplitud
de oscilacién, el factor de calidad, etc. En general, estos experimentos entran dentro de lo que
llamamos experimentos de espectroscopia.

El modo jumping puede considerarse una extension del experimento por el que obtenemos las
curvas F'(z). En el modo jumping se obtiene una curva F(z) en cada punto (z,y) de la muestra
mientras que se registran otros valores. En este tipo de experimento, la punta se aproxima a la
muestra solo hasta que la fuerza normal alcanza cierto valor prefijado (el valor de set — point),
de tal forma que la fuerza aplicada por la punta sobre la muestra siempre esti limitada. Los
datos medidos en cada ciclo de un experimento jumping son F = F(xg,yo,20) donde zy queda
prefijada por el usuario, y la adhesiéon (en funcion de cada punto (z,y) que se calcula en tiempo
real por el procesador de la unidad digital de control (midiendo la distancia entre los puntos D y
E de la curva F(z)). Ademas de estos datos, se adquieren los datos z = z(x,y, F' = set — point)
que permite reconstruir la topografia de la muestra. Por tanto, un experimento jumping permite
obtener tres imégenes diferentes de la superficie: topografia, adhesion y un mapa de la fuerza
normal a una distancia fija de la muestra. Al igual que comentédbamos en el caso de las F(z), el
experimento no esta restringido a las curvas F'(z) y pueden realizarse imégenes en los que otra
magnitud varie con la distancia.

Las curvas F(z) (incluido el modo jumping) pueden igualmente aplicarse mientras el fleje
oscila a una frecuencia fijada. Estos experimentos son semejantes a los que nos permiten obtener
las curvas F'(z) en el modo estatico, salvo que en este caso el fleje oscila a su frecuencia de
resonancia. Como veremos (capitulo 4), es posible obtener informacion importante de este tipo
de experimentos.

La curva experimental mostrada 1.4 muestra una curva adquirida con el osciloscopio. En la
region A la punta esté lejos de la muestra y el fleje oscila libremente a su frecuencia de resonancia
con la méxima amplitud posible. La regién B es la zona de interaccién; aqui, la punta esta cerca
de la superficie por lo que debido a la interaccién punta—muestra la amplitud de oscilacién se
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reduce. En el punto C' la punta entra en contacto con la superficie y cesa la oscilaciéon; D es la
zona de contacto. Al alejar la punta de la muestra, se observa que la zona de contacto es mayor
que la de acercamiento y la fuerza normal tiene valores negativos. La explicaciéon de este hecho
yace en la adhesion. Cuando el fleje tiene la energia elastica suficiente, consigue soltarse de la
superficie y vuelve a oscilar.

Figura 1.4: Representacion de la curva F(z) cuando el fleje presenta oscilacion.

Al adquirir imagenes en modos dindmicos, el sistema mantiene su estado oscilante gracias a
un control de realimentacién en la zona de interacciéon, donde, para un sistema general
punta—muestra, existen dos situaciones estables. Una de ellas, donde la punta estd en contacto
intermitente con la muestra (tapping) en cada ciclo de las oscilaciones del fleje; en la otra
situacién, no existe contacto mecanico entre punta y muestra. Esto puede explicarse si se
observan las dos lineas de la figura 1.4. La linea w representa el contacto con la superficie
mientras que la linea u representa la linea a lo largo de la cual se reduce la amplitud de
oscilacién, pero sin entrar en contacto con la superficie.

1.5.3. Modos 3D (x,y)

En general, los experimentos en los que adquirimos la dependencia en z de una cierta
magnitud en un punto (x,y) de la superficie, suelen recibir el nombre de modos 3D. Estos
modos pueden extenderse para poder realizar una medida mas completa de la magnitud de
interés. Esta extension la conocemos como modos 3D (z,y). En el caso de la interaccion
punta—muestra, se obtiene una curva completa F(z) a lo largo de una linea en una direccion
arbitraria del plano x — y. Como resultado de este experimento se obtiene una imagen x — z
cuya escala de color representa la fuerza normal, F(z,z). El procedimiento para obtener esta
imagen es el siguiente. Primero, se adquiere la topografia de la muestra y se selecciona una
linea para realizar el modo 3D (z,y). Durante el modo 3D (z,y), para cada punto a lo largo de
la linea, la distancia punta—muestra se reduce y se incrementa, mientras se adquiere la fuerza
normal (ver figura 1.5).

De nuevo, ademas de la fuerza normal, cualquier otra magnitud que depende de la distancia



1.5. Técnicas experimentales 13

puede adquirirse. Por otro lado, el experimento puede generalizarse, permitiendo que los
pardmetros x — z sean cualesquiera otros parametros relevantes para el experimento (por
ejemplo, el voltaje punta—muestra y z). Como en el modo jumping, los modos 3D no estan
limitados al modo estatico y pueden realizarse en modo dindmico.

A

<>

3D (z,x)

Distancia punta-muestra
Distancia punta-muestra

Figura 1.5: A la izquierda, representacion de los modos 3D en cada punto. A la derecha, los
modos 3D (z,y); observamos que al realizar modos 3D a lo largo de una linea, se obtiene el mapa
F(z,z).

1.5.4. Técnica Kelvin

La interacciéon electrostatica entre punta y muestra puede medirse dentro de los modos
estaticos, a partir de la deflexiéon producida en el fleje. Sin embargo, en la deflexion del fleje
también colaboran el resto de interacciones de largo alcance (Van der Waals, interaccion
magnética, etc.). Para mejorar la medida de las propiedades electrostaticas, se han desarrollado
varios métodos. Todos ellos, sin embargo, comparten la misma idea: aplicar una tensién de
polarizacién externa entre punta y muestra de tal forma que la contribucién a la fuerza normal
pueda diferenciarse del resto de contribuciones usando técnicas lock—in .

La fuerza producida por un potencial electrostitico puede escribirse como,

10C
F=_—U? 1.15
2 0z ( )
donde U es la diferencia de potencial entre punta y muestra y C la capacidad del sistema. En el

térmico 0C/0z se incluyen las propiedades dieléctricas y geométricas del sistema punta—muestra.

Esto debe tenerse en cuenta cuando se interpretan las imagenes de electrostatica, es decir, un
cambio local en las propiedades dieléctricas produce una variaciéon en la senal de fuerza. Otro
factor responsable del cambio en la senal de fuerza es la variacion de la diferencia de tensiéon U
entre punta y muestra. Estos cambios pueden inducirse a partir de una tensiéon DC, aunque a
menudo se afiade una tension AC externa. Por tanto el potencial entre punta y muestra puede
escribirse como U = Upc + Uc sen(wt). La fuerza electrostatica seré entonces,

1
F= 2%2 (Upc + Uacsen(wt))? = Fpc + F, sen(wt) + Fy, sen(2wt) (1.16)
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donde:
10C

20z

oC 10C

1
Fpc = (U,%C + 2Ufw> i Fo=—7-UacUpc; Fow = _ZEU‘%: (1.17)

0z

El tercer término no depende del potencial constante Upc. El término Fb, es proporcional al
cuadrado del potencial alterno Uac, que esta fijo durante el experimento, y a la derivada de la
capacidad con respecto a la distancia. Esta derivada cambia en funcién de la topografia de la
muestra, debido a las variaciones en la distancia punta—muestra, y en funcién de las propiedades
dieléctricas de la muestra (cambios locales).

Phase

Fn PLL

Amplitude

KPM

Sv AC CP
o <offo]

PC / DSP / Images / Spectrum

Figura 1.6: Esquema experimental para KPM.

El estudio de F5, da informacién sobre las propiedades dieléctricas de la muestra siempre
que la geometria punta—muestra se mantenga constante sobre la superficie. Por otro lado, el
término F,, es también proporcional a la derivada de la capacidad y a los dos potenciales Upc
y Uac. La tension Upe, a diferencia de U ¢, puede variar localmente debido a los cambios del
potencial quimico sobre la superficie. Por tanto, esta tensién es una magnitud a medir. Usando
técnicas lock—in, F,, y Fb,, pueden medirse independientemente y, en funcién del modo usado,
pueden extraerse diferentes propiedades de la muestra. Uno de las posibilidades que nos ofrece
lo anteriormente descrito, es la medida de la diferencia de potencial entre punta y muestra. Esto
es lo que se realiza en la microscopia de sonda Kelvin” (KPM, Kelvin Probe Microscopy). Para
describir este método, asumiremos que la diferencia de potencial entre punta y muestra Upc
esté constituida por dos términos, Upc = UI%% — ¢, donde UE’% se corresponde con un potencial
constante aplicado externamente y ¢ es el potencial de superficie. De aqui, F,, es

e e oxt
F, = 9% UacUpc = 5, Uac (UDC (b) (1.18)

"Ver [23] para una interpretacion de los resultados obtenidos mediante la técnica Kelvin, asi como [20] y [24]
para estudios de electrostatica y Kelvin.
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KPM se basa en un segundo ciclo de realimentaciéon que aplica un potencial externo con el valor
apropiado que satisface la condicion F,, = 0. Esto implica que ngé = ¢. por lo que la salida del
ciclo de realimentacién de KPM es una medida del potencial de superficie independientemente

de las propiedades dieléctricas de la muestra e, incluso, de la distancia punta—muestra.

Existen diferentes enfoques de la técnica KPM. En esta tesis, la distancia punta muestra era
controlada por un ciclo de realimentaciéon en el modo de no contacto, con el fleje oscilando a su
frecuencia de resonancia, wy. Para evitar acoples con la topografia, la oscilaciéon de la tensiéon de
polarizacion se aplicaba a una frecuencia menor (del orden de wy/10). Escoger esta frecuencia,
lo suficientemente lejos de la frecuencia de resonancia del fleje, implica perder resoluciéon en la
sefial de electrostética (puesto que la resonancia implica un factor de mejora de la sensibilidad
proporcional al factor de calidad @). Un esquema tipico para nuestras medidas combinadas de
DSFM, KPM y ruido puede verse en la figura 1.6.






2 El problema de la interaccion
punta—muestra

RESUMEN: El objetivo de este capitulo es comprender qué medimos en SFM. Para ello es
necesario partir de un modelo que describa cémo interacciona el sistema de medida con la
muestra. Desde el oscilador armoénico a las vibraciones de varillas, presentaremos las
ecuaciones bésicas que caracterizan los modelos y las magnitudes que podemos determinar

experimentalmente.

2.1. Introducciéon

2.1.1. Modelo simple del SFM: interaccién conservativa

El sistema de medida SFM es, en la aproximacién més simple, un dinamoémetro de alta
resolucion. De la misma forma que para obtener el peso de un cuerpo (fuerza gravitatoria)
empleamos la elongaciéon de un muelle, en el microscopio de fuerzas también realizamos una
medida indirecta de la interacciéon entre punta y muestra, estimando esta tltima a partir de la

deformacion del fleje.

Figura 2.1: Modelo simple de la interaccién punta—muestra y su correspondencia experimental

125].
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El modelo estatico del dinamémetro se basa en la ley de Hooke, donde las fuerzas son
proporcionales a las deformaciones, es decir, es un modelo lineal,

F=c (2.1)

donde ¢ es la constante elastica (en general, ligada a las propiedades fisicas del material que se
deforma elasticamente) y § es el desplazamiento respecto a la posicion de equilibrio. Si
consideramos que las fuerzas son conservativas, estas estardn ligadas a un potencial que sblo
dependera de la distancia d, V(§) = ¢6%/2. De aqui que tengamos las relaciones,

dv (9) d*V (6)
F=—=0 =~

(2.2)
En el modelo que se propone de SFM (ver figura 2.1), la deflexion del fleje vendra dada por d,
A sera el desplazamiento del piezo y z la distancia punta—muestra.

En SFM, no solo existe una energia potencial elastica del fleje Vi(d) = ctd?, también es
necesario considerar el potencial de interaccion de la superficie Vgup(2). De esta forma, la energia
potencial efectiva (total, si consideramos el modo estatico) del sistema viene dada por,

Ct

S (2= A)? = Eu(z, 4) (2.3)

Ct
Eu(2) = Vawp(2) + 42 = Va(2) +
donde hemos usado la relacion A = d + z (ver figura 2.1). La condicion de equilibrio implica que
la fuerza asociada al potencial efectivo debe anularse para algin Ao,

Furlz, Ag) = = 2Felz40) (Wp(ﬂo)

+eci(z — A =0 2.4

- ) (2.4)
Hay que remarcar que Ay (asociado a la posiciones de la piezo y el fleje) es una magnitud que
se mantiene constante a través de la tensién V, suministrada al piezo. Bésicamente, esto implica
que la punta busca ecuaciones de fuerzas del tipo (2.4), donde varian z y d de tal forma que,

OVsu
Ff(zeq(A)) = —Fop = Wp(zeq(A)) (2.5)

siendo A = Ay, la solucién que verifica la igualdad.

En el caso de la interaccién punta—muestra, la constante eldstica efectiva del sistema estara
representada por un ce. A partir de la relacion (2.2) podemos obtener esta constante,

>0 2.6
822 Z:Z(A(]) 822 Z:Z(Ao) + Cf ( )

cef(20) =

Donde hemos indicado que cef > 0 al obtener un minimo en la energia potencial (equilibrio
estable). Para aquellos valores de (z(Ap), Ag) en los que cef < 0 tendremos un equilibrio inestable,
mientras que en el valor intermedio, cef = 0 encontramos la distancia de entrada en contacto
(snap—in distance). En definitiva, la energia potencial efectiva del sistema punta—muestra esta
descrita por una superficie con diferentes zonas de equilibrios estables e inestables (ver figura
2.2).
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Trayectoria del sistema en funcidon de A
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Figura 2.2: Superficie que muestra la energia en funciéon de A y z. Debido a la existencia de mas
de un valle, el sistema puede localizarse en mas de un punto de equilibrio estable.

Las regiones de energia potencial efectivo con cef = c¢f, se relacionan con el comportamiento
estatico del sistema. En ese caso, la interacciéon puede medirse directamente a partir de la ley
de Hooke, ya que son fuerzas recuperadoras: F' = cyd. Aquellas regiones de energia potencial
efectiva con cof > 0 estan relacionadas con el comportamiento dindmico del sistema. En este
caso, la ley de Hooke no es suficiente para medir la interaccién ya que la dindmica del sistema
obliga a introducir la disipacion en el modelo. A cambio, es posible acceder a la medida de la
frecuencia de resonancia del sistema wp y su factor de calidad, ). Como ya hemos comentado,
este es el caso de DSFM, donde la oscilacion del fleje requiere considerar los términos de
amortiguamiento (supuesto proporcional a la velocidad de la punta) y de excitacién externa
(necesaria para transmitir la oscilacion al fleje):

02z Vs mewo 02

e = e oA To

siendo Fext(t) = Fp cos (wpt). En ausencia de interacciéon entre punta y muestra y para amplitudes
de oscilacion suficientemente pequenas la frecuencia de resonancia del fleje viene dada por:

+ Fext () (2.7)

Ct
wo = — 2.8
s (2.8)
donde mes = 0.2427my¢ [26, 27] v mg es la masa total del fleje. La solucion de la anterior

ecuacion permite representar la amplitud de oscilaciéon en funcion de la frecuencia como una
funciéon Lorentziana cuyo méaximo se encuentra en wp. Si consideramos un potencial de
interaccion armoénico para modelar la interaccién con la superficie Vgyp = csupzz, obtenemos, a
partir de las relaciones (2.6) y (2.7),

A S L (2.9)
Mef &3

lo que implica que el pico de resonancia se desplaza (ver figura 2.3). Sin embargo, este potencial
armonico no nos permite modelar interacciones reales (Van der Waals, electrostética, etc.).
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Dinamico

Estatico

A

Figura 2.3: Curva de potencial en el espacio tridimensional determinado por (z, A, Fe(z, A)).
La oscilacion se produce en torno a un valor de equilibrio, zeq(A), del potencial efectivo con una
curvatura dada por cot = cf + d?V(2(A))/dz?. La amplitud de dicha oscilacion depende de la
energia con que se excite el sistema y viene dada por agsci-

Por otro lado, el factor de calidad, presente en la relacion (2.7) no es constante sino una
funcion de la distancia punta—muestra @ = Q(z). Dado que @ esté relacionado con la disipacion
de energia, también influirda en la forma de la amplitud de oscilacion (en el capitulo 6 veremos
una aproximacion a este problema). Por otro lado, las amplitudes de oscilacién no suelen ser
pequenias en la practica lo que conlleva efectos como no linealidad o biestabilidad.

2.1.2. Deteccidn de frecuencia en DSFM

Al analizar el problema del fleje, no debemos olvidar que éste se encuentra inmerso en un
medio. En cualquiera de las fases en las que podamos encontrar el medio del que nuestro fleje sea
parte, la energia no se conservara. El medio ofrecera una friccién que determinara una magnitud
necesaria en nuestro modelo: la disipacién.

En general, para el problema que nos ocupa podemos considerar una fuerza de friccion
proporcional a la velocidad del movimiento oscilante. Como veremos en un capitulo posterior,
la existencia de disipacion en el medio no implica que el fleje llegue a un estado cuya oscilacion
sea nula. La mecéanica estadistica, a través del Teorema de Equiparticién, nos asegura que el
movimiento oscilatorio promedio tendra un valor finito, que sera funcion de la temperatura y la
constante elastica del fleje.

En cualquier caso, toda excitacién externa que ejerzamos sobre el fleje desaparecera si no se
mantiene su constancia en el tiempo, en virtud de la disipacion. Asi pues, serd necesario encontrar
una aproximacién mas cercana a la realidad del problema afiadiendo una fuerza externa que
asegure la continuidad de la perturbacion oscilante. Considerando la versién més simple del
problema, el movimiento del fleje puede modelarse mediante un oscilador arménico amortiguado
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y forzado.

Partiendo del modelo de oscilador armoénico amortiguado, la ecuacion diferencial que rige este
problema viene dada por,
mi(t) + vi(t) + cx(t) = F(t) (2.10)

donde m es la masa efectiva del fleje, v es la constante de amortiguamiento, ¢ es la constante
elastica del sistema y F(t) es la fuerza externa de excitacion. Con las definiciones:
wo = (¢/m)'2, Q = ¢/(woy) = mwg/v, y asumiendo una fuerza de excitacién armonica
F(t) = maowji cos(wt) = maowi Re(e™?), donde ag es un desplazamiento determinado por la
fuerza externa (ag = F'(0)/c), esta ecuacion puede transformarse en

i) + (wo/Q) &(t) + wiz(t) = aw cos(wt) (2.11)

Usando notaciéon compleja, esta ecuaciéon puede resolverse algebraicamente empleando el ansatz
clasico x(t) = Re(a(w)e™?) para el estado estacionario:

Re(—w?a(w)e™?!) + (wo/Q) Re(iwa(w)e™?) + wi Re(a(w)e™?) = Re(agwie™?) (2.12)

de donde la amplitud compleja queda determinada:

ag

a(w) = 5 (2.13)
1= (w/wo)” + i(w/wo)/Q
Y podemos definir una ganancia (adimensional) compleja:
1
Gw) = (2.14)

11— (w/wo)® +i(w/wo)/Q

tal que «a(w) = apG(w). Combinando las anteriores relaciones concluimos que el desplazamiento
z(t) viene dado por,
x(t) = zp(t) + A(w) cos(wt + @) (2.15)

donde z,(t) o e~/ (2Q/%0) s 1a solucion homogénea y A(w) = |a(w)|. Para tiempos t > 2Q /wo,
tenemos como solucién estacionaria,

z(t) = A(w) cos(wt + ¢) (2.16)
donde )
W)= — an_l M = —7T an_l M

o) =~ (2 (w/w0)2> [ ( (/0] /Q ) 247

representa la fase que describe el retraso entre la fuente de excitacion y la respuesta. Observemos
que A(w) es una funcion de w que alcanza un maximo para un valor concreto de w (ver figura 2.4).
Es el momento en el que la energia elastica se convierte por completo en cinética. Calculando el
maximo de la funcion A(w) , encontramos que este valor es wr = (wWp@Q)/+/Q? — 1, que puede
aproximarse convenientemente (siempre que Q> > 1) a wr & wy. Para la discusion siguiente, es
més conveniente escribir la amplitud compleja «(w) en coordenadas cartesianas:

o 1 (wfen)’
M) = a0 o) + (e QP (218)
Y (w) = ag (w/w0)/Q (2.19)

(1 = (w/w0)*)? + ((w/wo)/Q)?
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donde X (w) e Y (w) son las componentes en fase y fuera de fase de la oscilacion! (ver figura 2.4).
Para la amplitud compleja se tiene entonces que a(w) = X (w) —iY (w) y la respuesta a la fuente
de excitacion agw? cos(wt) es a(t) = X (w) cos(wt) + Y (w) sin(wt) = A(w) cos (wt + p(w)) siendo
p(w) la fase entre la fuerza de excitacion y la respuesta. A la frecuencia natural wy la fase es
—m/2, la amplitud de oscilaciéon (compleja) es a(wp) = —iY (wp) = —iapQ y la componente en
fase X (wq) se anula.

\ 4

Figura 2.4: A la izquierda, representacion de A(w) y ¢(w). A la derecha, gréfica de X (w) e Y (w).

2.1.3. Modelo matematico de la electrénica de detecciéon DSFM

En este apartado revisaremos los principios basicos del sistema de deteccién de la oscilacion
del fleje?, centrandonos en los conceptos fisicos de la técnica?. La idea esencial es caracterizar el
estado de oscilacion de la micropalanca, en particular A(w) y ¢(w), o, equivalentemente, X (w)
e Y(w). En lo que sigue, se usaran indistintamente los simbolos v y w = 27 para referirnos a
la frecuencia (las funciones que dependen de estas variables se han construido de forma que no
dependan de las unidades empleadas en frecuencia).

2.1.3.1. De la teoria al experimento

Para determinar el estado del oscilador armoénico, la deflexion medida a(t) se multiplica por
dos senales de referencia cos (w,t) y sin (w,t) obteniendo dos senales en cuadratura

X(w) (cos(wat) + cos(wxt)) Ylw (sin(wxt) + sin(wat))

(w)
2

zq(t) = a(t) cos (wyt) =
(2.20)

~ N

yq(t) = a(t) sin (w,t) = X;w) (—sin(wat) + sin(wst)) +

(cos(wat) — cos(wxt))
con wa = w — w, and wy = w + w,.. Con las definiciones,

1 [ cos(wat) sin(wst) 1 [ cos(wxt) sin(wxt)
Ma(t) = 2 ( —sin(wAgt) cos(wit) ) y M (t) = 2 < sin(wit) —cos((fgt) > (2.21)

!Logicamente, A?(w) = |a(w)]? = X?(w) + Y?(w).

2Para una discusion mas detalla, ver los trabajos originales [28, 29] o alguna revision reciente [30, 31].

3Remitimos al lector a la referencia [29] para una revision de la fisica del problema desde el punto de vista de
la mecénica estadistica y a [32] para los detalles electronicos de su implementacion.
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Las salidas de las dos etapas de multiplicaciéon pueden escribirse en notacién matricial como
{zq(t),yq(t)} = (Ma(t) + Mx(t)) {X(w),Y(w)}. La correspondiente evolucion temporal puede
entonces descomponerse en un vector de giro horario con frecuencia wa y otro vector de giro
antihorario con frecuencia wy . Tras las etapas de multiplicacion las dos sefiales en cuadratura
x4(t) e yq4(t) son filtradas con un filtro pasa—baja en un rango de tiempos proporcional a la
constante de tiempo 7 del filtro. Para un filtro simple de primer orden las sefiales correspondientes
en el dominio del tiempo son:

0
(zq(1)), = i/ dE gt — &) /7 =

X (w) cos(wat) —wa 7 sin(wa t) N Y (w) sin(wat) + wa 7 cos(wa t)

2 (1+w?i7?) 2 (1+w?i7?)
X(w) cos(wxt) —wy 7 sin(wy t) Y (w)sin(wst) + wy 7 cos(wy t)
+ 2 (1 + w? 7'2) + 2 (1 + w? 72)
| o = > (2.22)
(e, = 1 [ dut—) /7 =
T —0o0
X (w) —sin(wat) —waTcos(wa t) Y (w)cos(wat) —wa T sin(wa t)
2 (1+wi7?) 2 (1+w?7?)
N X(w)sin(wyst) +ws 7 cos(wx t) Y (w) —cos(wst) +wx T sin(wy t)
2 (1+wir?) 2 (1+wir?)
De nuevo, pueden definirse dos matrices,
1 cos(wat) —waTsin(wat)  sin(wat) + waT cos(wxt)
MQA(t) ~ 51 1. 2 2 . .
2(1+ 72w?) \ —sin(wat) —watcos(wat) cos(wat) —waTsin(wat) (2.23)
1 cos(wypt) —wyTsin(wyt)  sin(wst) + wyT cos(wxt) '
Mos(t) = 5oy ( -
2(1 + 72wi) sin(wyt) + weT cos(wxt) — cos(wst) + weT sin(wst)

La primera matriz (M@ a(t)) se corresponde con un giro horario de frecuencia wa y angulo de
retraso oA = —tan (wa7T) mientras que la segunda matriz (Mg@x(t)) se corresponde con una
rotaciéon anti-horaria de frecuencia wy y angulo de retraso ¢y = +tan(wy7). Usualmente,
en Microscopia dindmica de fuerzas (DSFM), el espectro de la senal que entra en la unidad
de deteccion tiene la frecuencia natural 1y mientras que la senal de referencia tiene la misma
frecuencia vef = 1. Por lo tanto, el producto de las senales de entrada y referencia da como
resultado un espectro con frecuencias v = 0 y v = 21y. En este caso Mg@a(t) = 1/2, siendo I la
matriz identidad. Usando las relaciones (2.23), encontramos:

_ X(v) | X(v)(cos(2wot) — 2woT sen(2wot)) Y (v)(sen(2wot) + 2woT cos(2wot))
(q(t)) = 2 * 2 (14 4wdr?) * 2 (14 4wgr?)

_Y(v) X (v)(sen(2wot) + 2woT cos(2wot)) Y (v)(— cos(2wot) 4 2woT cos(2wot))
(a(t)); = 2 * 2 (14 4wdr?) * 2 (1 + 4wdr?)

(2.24)

Estas senales pueden representarse en el dominio de frecuencia (ver figura 2.5), donde el primer
pico a ¥ = 0 es unilateral (no existen frecuencias negativas) y el segundo pico en v = 2 es
bilateral. En las aplicaciones tipicas de DSFM, el filtro se configura de forma que vy > 1/7, por
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lo que la componente en 21 desaparece y solo se permite el paso de la senal cerca de DC (al
menos, la mayor parte). El valor de 7 determina la velocidad y la “limpieza” de las seniales. Si la
constante de tiempo es grande (ancho de banda pequeno) el resultado es una respuesta limpia
pero lenta, mientras que, por el contrario, si la constante de tiempo es pequena la sefial no sera
“tan limpia” — en particular, contendra una parte significativa de la componente en 21y — pero
la respuesta serd mas rapida. En nuestro sistema hemos comprobado que, para constantes de
tiempo entre 3/1y y 10/vp, se obtiene el compromiso éptimo entre velocidad y “limpieza’”.

En el dominio de frecuencia, la transformada de Fourier de las sefiales x4(t) e y,(t) se
multiplica por la ganancia (que depende de la frecuencia) del filtro. Dependiendo de la
constante de tiempo del filtro, la cantidad total de senal puede decrecer. El calculo de la senal
total Aupy () medida alrededor de una frecuencia central v, dentro de un cierto ancho de
banda bw se realiza convenientemente en el espacio de frecuencias:

vet+bw/2
Aupy, (Vo) = \// ’ dv v3(v) (2.25)

c—bw/2

donde v(v) es la densidad (espectral) de la senal (unidades: V/vHz) y bw = 1/7 es el ancho
efectivo de la sefial del filtro. Obsérvese que las densidades correspondientes a (z(t)). e (y(t)). en
el dominio de frecuencia son X,(v)G1(v) e Yy(v)Gnri(v), respectivamente, siendo X,(v) e Y (v)
las transformadas de Fourier de las senales en cuadratura z4(t) e y4(t), y Gai(v) = 1/(1+i27wv7)
la ganancia (compleja) del filtro (ver figura 2.5).

2.1.3.2. Descripcién del PLL

Para algunas aplicaciones —en particular, si el factor de calidad @ es bajo como ocurre en aire y
en liquidos — las sefiales (z(t)).. e (y(t)), pueden usarse directamente en las medidas DSFM. Para
@ bajos e interacciones punta—muestra débiles el desplazamiento en frecuencia Avjyy inducido por
la interaccion punta—muestra es menor que el ancho de la resonancia, (Aviy, < 19/Q). Asumiendo
la validez de la aproximacion armoénico para la dinamica del fleje, la sefial (x(t)), es proporcional
al desplazamiento de la frecuencia, y la sefial (y(t)).. es proporcional a la amplitud de oscilacion
(el pardametro de control que usualmente se emplea en aire y liquidos). Sin embargo, para valores
altos de @, el ancho de la resonancia es menor que el desplazamiento en frecuencia inducido por la
interacciéon punta—muestra. Mas atn, estos valores de ) implican que la amplitud de oscilacion
requiere un tiempo mayor (del orden de @/1p) para alcanzar el estado estacionario [28]. En
estos casos es necesario seguir la resonancia 4 usando la técnica del bucle enganchado en fase
(Phase Locked Loop, PLL) [28, 29, 32|. Para implementarla usamos un controlador Proporcional
Integral (PI) que esencialmente realiza un ajuste del VCO o del NCO (ver figura 2.5) tal que
la componente (z(t)), desaparece; la fase de la oscilacion se mantiene en —7/2 y el sistema
se encuentra siempre en resonancia. Por lo tanto, la salida del controlador PI es directamente
proporcional al desplazamiento de la frecuencia (con respecto a la frecuencia de resonancia) y
esta es la senal 1til en las aplicaciones tipicas de DSFM. El controlador PI representa, desde un
punto de vista electrénico, un filtro con un ancho de banda y una ganancia bien definidas. La
constante de tiempo de los filtros de las sucesivas etapas de multiplicacién, el ancho de banda
y la ganancia del controlador PI deben ajustarse de forma que el sistema del bucle cerrado

40, al menos, el valor de frecuencia en torno a la resonancia mecénica [33], ya que el valor que en la practica
se sigue es el valor que anula X (v).
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Figura 2.5: Descripcion esquemética de una unidad tipica lock-in en DSFM. La senal que debe ser
analizada por el sistema de deteccion DSFM se asume centrada alrededor de alguna frecuencia
1. Accede al sistema de deteccion por la “Entrada”, es amplificada usando un filtro pasa—banda
(no se muestra en la figura) para posteriormente ser multiplicada por dos senales en cuadratura
con frecuencia v, desplazando la sefial a las frecuencias vy — ver ¥V Vo + Vref. Las senales
resultantes son filtradas mediante un pasa—baja para eliminar la componente de alta frecuencia
(V0 + thet), dando lugar a dos senales promediadas, (z(t)). y (y(t)).. Para interacciones suficiente
pequefias (z(t)), es proporcional al desplazamiento en frecuencia y puede usarse para reajustar
la frecuencia de excitacion del VCO (o NCO) a través de un control de feedback (controlador PI
que implementa la técnica del bucle enganchado en fase, PLL). La salida del controlador PI es,
por tanto, proporcional al desplazamiento en frecuencia dv(t).

sea estable [29]. Dado que el montaje del sistema no afecta a la fisica esencial del problema, se
asumira — para simplificar la discusiéon — un controlador ideal que transmite de forma instantanea
las variaciones de (z(t)). al Oscilador controlado por tensién (VCO). La constante de tiempo
del sistema completo vendré entonces determinada por la constante de tiempo de los filtros en
la etapa multiplicativa, que introducird un retraso de orden 7.

La figura 2.5 muestra un montaje esquematico de los principales componentes de un sistema de
deteccion DSFM. Las fases multiplicativas y los filtros son los responsables del calculo de las dos
componentes X (v) e Y (v) — relaciones (2.18) y (2.19)— a partir de la amplitud de oscilacion del
fleje ug(t). Cuando esta activado, el controlador PLL de la unidad DSFM ajusta la frecuencia de
excitacion v de la senial de excitacion de tal forma que X () = 0. Asi, el sistema queda fijado en la
frecuencia natural del fleje, sigue esta frecuencia al variar debido a la interacciéon punta—muestra
y genera una salida proporcional al desplazamiento en frecuencia. Ademéas de los componentes
principales del DSFM, la figura 2.5 muestra las senales (en el dominio de frecuencia) a lo largo
de las diferentes etapas que constituyen el proceso de deteccion DSFM. Uno de los componentes
claves de cualquier unidad de detecciéon DSFM es el oscilador controlado por tension VCO o el
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oscilador controlado numéricamente NCO, que genera las senales de excitacion y referencia para
el esquema de detecciéon lock—in. En la mayoria de las aplicaciones, este oscilador excita el piezo
e induce el movimiento del fleje. La deflexion correspondiente, uq(t), se analiza multiplicandola
con dos seniales en cuadratura.

2.1.3.3. Espacio de fases e interaccion

En el espacio de fases la representacion de las componentes X (w) e Y (w) permite una vision
intuitiva de la interacciéon entre punta y muestra, asi como de los diferentes modos dinédmicos.
En un barrido en frecuencia, la representacién en el plano complejo de estas componentes es
una circunferencia. Cuando ambas componentes se representan a una frecuencia fija, el grafico
es un punto (aproximadamente), al que llamaremos (X,Y’). Segtin el modo dinamico empleado
en un experimento, este punto variara de una forma u otra. Estas variaciones, que pueden verse
directamente con un osciloscopio, contienen informacién sobre cémo es la interaccién punta—

muestra.
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Figura 2.6: Representacion de la amplitud a(w) = X(w) — Y (w) en el plano complejo. El
punto grueso representa lo que se observa en el oscilocopio en un experimento. Los diferentes
colores muestran las variaciones que sufre en funcién de la interaccién presente. Las trayectorias
punteadas representan el camino que seguirfa el punto grueso si realizdramos un barrido en
frecuencia.

En resonancia, las interacciones conservativas y las no conservativas daran lugar a variaciones
ortogonales en el espacio de fases (ver figura 2.6). En el caso de las conservativas, el gradiente
de la fuerza da lugar a un desplazamiento en la frecuencia de resonancia (como en el caso para
interacciones del tipo Viyp = ctz?). Para las no conservativas, que producen disipacién, esta se
vera reflejada en una menor amplitud (en el grafico, en una componente Y (w) menor). Estas
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variaciones debidas a la interaccion no estan reflejadas en las ecuaciones obtenidas para X (w) e
Y (w), pero su desarrollo esta ya estudiado en la literatura |33, 34].

2.1.4. Modelo disipativo: una esfera enganchada a un muelle inmersa en un
fluido viscoso

En esta seccion analizaremos el problema de una esfera enganchada a un muelle (sin masa)
cuyo movimiento estd amortiguado al encontrarse en un medio viscoso. La fisica esencial de este
problema ya se conoce para este sistema simple: esta contenida en el problema del oscilador
armonico.

wo

Figura 2.7: Oscilacion de una esfera de radio R y masa mg inmersa en un fluido. Alrededor de
la esfera existe una capa de fluido de grosor dy. Esta capa de fluido de masa dm se afiade a las
masa de la esfera, dando como resultado una masa efectiva mer = mg + dm.

La fuerza sobre una esfera que se oscila con frecuencia wp en el seno de un fluido de viscosidad
n y densidad py es [35],

R 1 R
Fy(t) = 6mnR (1 + > i(t) + 6mpr R*S ¢ < + > Z(t) (2.26)
oy 94
donde () y &(t) son la velocidad y la aceleracion de la esfera; 0y = /2n/(wopy) es una longitud,

que describe el grosor de la capa de fluido sobre la esfera (ver figura 2.7). Para frecuencias
pequenas, tenemos dy — oo , ademas el segundo término de la relacion (2.26) desaparece (porque
dpd o 0 pwod o |/woi), recuperando la relaciéon clasica de Stokes Fyis = 6mnwR, que describe la
fuerza de friccion viscosa sobre una esfera [30]. Usando la fuerza Fs(t) en la relacion del oscilador
armonico (2.11) hallamos que el primer término de la relacion (2.26) (proporcional a la velocidad)
se corresponde con una fuerza disipativa mientras que el segundo término (proporcional a la
aceleracion) puede interpretarse como una fuerza inercial adicional. Este segundo término pone
de manifiesto un término de masa anadida dm,

1
om = 6mpR2S; ( - 9?) = AT R*6py <3 éj;) (2.27)

debido a la capa de fluido de grosor d; adherida a la superficie 47 R? de la esfera. Por lo tanto,
el coeficiente de amortiguamiento es v = 67rnR(1 + R/ds) y usando las relaciones,

wo =1/ Q= @ (2.28)
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con m = mer encontramos, para el factor de calidad,

Q= MefWo MefWo _ mefwg . c (2 29)
v 6mR(1+R/Sf)  6mnwoR(l+ R/Sf)  6mnwoR(1+ R/S) '

Por tanto el factor de calidad y la constante elastica del fleje son proporcionales, lo que representa
la base teodrica del método de calibracion de Sader [37]. Esta relacion es relativamente simple en
el sentido de que el factor (J aparece como proporcional a la constante de fuerza e inversamente
proporcional a la viscosidad. Sin embargo, dado que la frecuencia de resonancia depende a su vez
de la viscosidad del medio, la relacion precisa es méas sutil: debido a la viscosidad, como describe
la relacion (2.26) la esfera mueve no s6lo su propia masa, si no también la masa adicional dm del
fluido adherida a la esfera [3%, 39]. Esta masa adicional (2.27) cambia la frecuencia resonancia
de acuerdo con:

2
wye mg + om pror (9 1R
_ g (14 220 (9 1R 2.
<w5> mo m“<+pesz 1733 (2.30)
con mg = 47 R3pest/3 la masa de la esfera; de esta obtenemos, junto con la relacién (2.29),
0 R 9
r( %Py (B9
Q= mefw(j)c _ O (Rpesf <25 i 4) " ) _
6mnR (1 + R/dy) 6mnR (1 + R/dy) (2.31)

 2pest [ PR <6fpf ( R 9) N 1)

~ 9nps \ 1+ R/6; Rpest \20 4
Por tanto, podemos interpretar que el factor () tiene dos contribuciones fundamentales: una
debida a la friccién debida a la viscosidad misma, y otra debida a la masa anadida de la capa
de fluido adherida a la superficie de la esfera. Més ain, el factor de calidad depende de la razén
pest/pys (densidad de la esfera y del fluido, respectivamente), de la razon R/d¢ y del nimero
adimensional, ; ,

2
Re = P _ (R) (2.32)
n df

Observemos que Re es el numero de Reynolds |27, 35, 37, 40, 11|, que esencialmente describe la
relacion  existente entre las fuerzas inerciales y de friccion en un fluido:
Re = Fuerzas inerciales/Fuerzas de Friccion (ver, por ejemplo, [12]). Mas ain Re define el tipo
de flujo usualmente laminar Re < 10% [12], que estd dentro del rango del SFM. Usando la
definicién de nimero de Reynolds finalmente obtenemos para el factor de calidad de una esfera
sujeta a un muelle (sin masa) que se mueve armoénicamente en un fluido,

Qz% fie peSf<1+pf = <Z+; Re/2)> (2.33)

1+\/R6/2 Pf pesf\/Re/Q

Asi pues, en el caso simple de la esfera, el factor de calidad @ esté ligado al nimero de Reynolds y
este, a su vez, a la geometria de la esfera, la frecuencia de resonancia y a la viscosidad cinemaética
(n/py). Para los limites de ntiimeros de Reynolds grandes y pequenos, tenemos,

2 Pesf 1 Re
R —V2 = s R = 2.34
QRe/‘ 9 Re < Py + 2) ) QRe\ 9 ( 3 )
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En la préctica, si consideramos el modelo simplificado de un fleje como una esfera oscilante
en un fluido, obtendriamos que el valor de @ en liquidos es, a partir de (2.33) Quq ~ 3.96
(considerando un fleje de ancho 30 pm, y, por tanto R = 15 um, vy = 70 kHz; para el fluido
consideramos agua con py = 1000 Kg/m? y = 1073 Pa-s). Este valor, alrededor de 40 veces
inferior al observado en aire, es muy cercano a lo que se obtiene experimentalmente.

2.2. El fleje como sistema continuo

Figura 2.8: Representacion gréfica del fleje y la punta situada en el extremo.

La dinamica del fleje considerado como una varilla delgada de longitud I, ancho by grosor ¢ (ver
figura 2.8) tiene una dindmica méas compleja que la del oscilador armoénico forzado y amortiguado.
El problema requiere, por tanto, una ecuaciéon del movimiento mas elaborada (ondas combantes
en varillas delgadas). Consideremos que la oscilacion del fleje se realiza en el eje z; el ancho del
fleje sera paralelo a la direccion x y el largo, paralelo a la direccion y. Para una varilla levemente
combada, sin tener en cuenta el rozamiento y considerando solo las oscilaciones en la direccion
solidaria con la longitud del fleje, la ecuacion de movimiento viene dada entonces por la expresion

[10, 43]):

- oy
donde p., S =bt, E e I = bt3/12 son la densidad, la seccién, el médulo de Young y el momento
de inercia del fleje, respectivamente. La ecuacion de cuarto orden® puede resolverse probando la
solucion Y = Ae'h2=wt)  Ademas, para resolver este problema necesitamos cuatro condiciones de

contorno que agruparemos en dos conjuntos de condiciones:

e Un extremo sujeto y el otro libre:

Y(0) = 0 d};io) —0 (2.36)
d?Y (1 a3y (1
dz:5 ! =0 dz§ ! =0

d’X

5Como es evidente, X =
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e Un extremo sujeto y el otro apoyado:

Y(0) = 0 ‘“;io) —0 (2.37)
Y{) =0 dzgl) —0

En el primer caso, observemos que las condiciones de contorno son consecuencia de fijar el
movimiento y la pendiente del fleje en z = 0 (primer par de ecuaciones en (2.36)). La condicion
que fija la derivada de segundo orden esta relacionada con el momento de las fuerzas sobre el
fleje, que en el extremo libre se hace nulo. La derivada de tercer orden, relacionada con la fuerza
externa sobre el fleje, también debe anularse en el extremo libre. Considerando estas condiciones,
la solucion es [11],

Y (z,t) = ¥(t) ((sen kl + senh kl)(cos kz — cosh kz) — (cos kl + cosh kl) (sen kz — senh kz))
(2.38)
siendo ¥ (t) = Acos(wt + ¢). Las constantes A y ¢ podemos relacionarlas directamente con la
amplitud y la fase del movimiento, respectivamente. Los valores de k podemos determinarlos
resolviendo la ecuacion caracteristica (que surge de aplicar las condiciones de contorno (2.36)),

coskcoshk+1=0 (2.39)

Los valores que se obtienen son k = 1.875,4.694, 7.855,10.996, . .., (i — 1/2)7. Cada uno de estos

valores representa un modo de vibracién cuya frecuencia caracteristica podemos obtener a partir

de los k calculados®,

_ky |EI
12\ peS

wy, (2.40)

Para las discusiones que se presentaran en capitulos posteriores, es conveniente normalizar la
ecuacion (2.38) introduciendo las variables £ = 2/l y k, = kl. Con el objetivo de simplificar atn
maés la discusion, es conveniente operar con la parte espacial de la ecuacion (2.38),

dn (&) = (sen ky, + senh ky,)(cos kp& — cosh k&) — (cos Ky, +cosh ky,) (sen k€ — senh kpkE) (2.41)

que una vez normalizada puedes escribirse como,

€oS Ky, + cosh Ky,

Pn(§) = cos kn& — cosh kpé — (sen ky& — senh £, &) (2.42)

sen Ky, + senh x,

Con las propiedades [11],

1 1
/ bn(z)dr = 1; / G () (z)dx = 0; (1) = 2(=1)" (2.43)
0 0

Es decir, que la funcién que describe la forma del fleje a lo largo de la longitud del mismo es
ortonormal” (con respecto a los diferentes modos). La caracteristica interesante de ¢ (&) expresada

STambién podriamos emplear la velocidad del sonido.
"En [44] también se demuestra que la condicion de ortogonalidad se verifica también para las derivadas
segundas.
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de esta forma, es que permite discutir el caso del fleje con un extremo sujeto y el otro apoyado
(2.37), sin necesidad de cambiar de ecuacién y manteniendo la normalizacion (ver figura 2.9).

¢ (&) ¢ ()

A A

2 2

7

Figura 2.9: Primer (azul), segundo (rojo), tercer (verde) y cuarto (lila) modos para los flejes libre
(izquierda) y apoyado (derecha).

El cambio que introducen las condiciones de contorno (2.37) da lugar a la nueva ecuacion

caracteristica:
cos k cosh k(tank — tanh k) = 0 (2.44)

que nos da los valores siguientes: k£ = 3.927,7.069,10.210,13.352, ..., (i + 1/4)~.

2.2.1. Amortiguamiento y forzamiento

La ecuaciéon de movimiento del fleje, una vez que introducimos el amortiguamiento y el
forzamiento, viene dada por [11],

Puly,t)  EId'u(y,t)  Fuly,t)
P52 S oyt S ot

donde p. es la densidad del fleje, E' su mdédulo de Young, S el area de su secciéon, I su momento
de inercia y 9y un coeficiente de amortiguamiento (por unidad de longitud). El coeficiente S
describe la friccion interna (amortiguamiento viscoso dentro del material del fleje). Para
experimentos en aire o liquidos, este tltimo término puede despreciarse (Sin =~ 0), por lo que
no se discutira aqui (ver, por ejemplo, [11]). Obsérvese que las fuerzas son “fuerzas por unidad
de longitud y &rea”, por tanto “fuerzas por unidad de volumen”, lo que se reconoce facilmente
en el primer término que describe las fuerzas inerciales por unidad de volumen.

tuy,t)
O3yt

/Blnt = fext( ) (245)

Puesto que las funciones ¢, (£) son ortonormales, cualquier movimiento u(z) y fuerza F(z)
pueden descomponerse en la forma,

= aidi(€);  F(©) =Y Fiu(©) (2.46)
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donde los coeficientes a; v F; vienen dados por,

1 1
T | u(2)¢i(€)dz = | u(&l)di(§)dE;
: /O /0 (2.47)

1 l 1
=7 [ Fee@a = [ Pesod

Para una fuerza Fy puntual en el extremo libre, definimos la fuerza por unidad de volumen
f(y) = Fod(y —1)/(Ibt), por lo que f; = (—1)72F,/(Ibt). Para una fuerza arbitraria f(y) (por
unidad de volumen), la ecuacion del movimiento del fleje se transforma en

3 ad€)(— s + PR [] = flqs R ] (2.48)
y aprovechando la “base ortonormal” formada por los modos,
; 1
a;j(w) = Ji (2.49)

pTu?l — 2 +iv/Q;

donde v = w/w;. Cada modo caracteristico puede interpretarse como un oscilador armonico con
factor de calidad @; (tal que w;/Q; es constante para todos los modos). Para la fuerza puntual
Fp tenemos, en resonancia, w = wj,

ull) = 2as(en) = 285 — (C1ying, WD 4
i e (2.50)
_ i 12 (ko in o Fo
=1 @ <m> QiFp = (-1)'Qips -

donde 5; = 12/ /@?. Por lo tanto, un fleje que se excite por una fuerza puntual en su extremo
libre se excitara en sus diferentes modos. Cada modo u;(l) puede interpretarse como un oscilador
armoénico excitado con una frecuencia w;, factor de calidad Q); y constante de fuerza efectiva
¢; = ¢/p;. Notese que el primer modo se excita ya que fy ~ 0.9707, mientras que para modos
superiores, 81 & 0.2047, By ~ 0.0032,... B, ~ (ko/(n + 1/2))* =~ (0.5969/(n + 1/2))*.

2.2.2. Del fleje libre al fleje apoyado

La interaccién en el extremo libre del fleje puede modelarse modificando las condiciones de
contorno que se aplicaron para obtener las soluciones del fleje con un extremo apoyado y un
extremo empotrado. Asi pues, la idea basica es considerar que el fleje al sufrir una interacciéon
en el extremo libre pasa a estar en cierta medida “apoyado”. De este modo, las condiciones de
contorno en este extremo son una mezcla entre las del extremo libre y las del extremo apoyado,

Y(0) = 0 ‘“;io) —0 (2.51)
2 3
dd};l) ) d;;zgz) .

Es decir, el extremo en el origen estd empotrado y no cambia de direccién (primer par de
ecuaciones); ademaés, el momento en el extremo libre es nulo pero se encuentra sometido a una
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fuerza (por unidad de volumen) de magnitud «Y'(l), es decir, proporcional a la deformacion
(segundo par de ecuaciones). Si comparamos estas condiciones de contorno con las que hemos
citado en (2.36), un extremo empotrado y el otro libre, y (2.37), un extremo empotrado y el otro
apoyado, observamos que las nuevas condiciones (2.51) son una mezcla de las anteriores.

(&)
2

A

1 modo libre—1%£ modo apoyado

\ 4

0.2

0.6 1 f

#(§) 2° modo libre—22 modo apoyado
\

y
2

#(§) 4° modo libre—4° modo apoyado

0.2 0.4 1 £

Figura 2.10: (Primera fila) El primer y segundo modo en su evolucion de libre a apoyado. (Segunda
fila) El tercer y cuarto modo en su evolucion de libre a apoyado.

En la resolucion de este problema, consideraremos la ecuacion dinamica del fleje sin incluir la
disipacién. Asi, a partir de las condiciones de contorno definidas, obtenemos la siguiente ecuacion

caracteristica:

#3(1 4 cos k cosh k) = —a(tan k — tanh k) cos k cosh & (2.52)

Lo interesante de esta ecuacion caracteristica (2.52) es que los valores k dependen de los valores
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de la interaccién a. Esto implica que si a puede tomar un rango continuo de valores, de la misma
forma k tendra un conjunto de valores continuos (ver figura 2.10).

Al calcular numéricamente los valores de k en funcién de a observamos una tendencia de
“niveles” entre valores del fleje libre y apoyado. Es decir, si & = 0 (no hay interaccion) el fleje se
comporta como libre. A medida que «a se incrementa, la interaccién crece y el modo « libre
evoluciona hasta el modo apoyado més cercano. Dado que a no esta restringido a valores
positivos, el mismo razonamiento se aplica para valores negativos. El comportamiento descrito
puede observarse en la figura 2.11.

K
A
© modo apoyado
12
w
3¢ modo apoyado 1U
Q 3% modo libre
¢ modo apoyado 6
2° modo libre
4
& modo apoyado
2
1¢f modo libre
—10° —5-10° 510° 103 o

Figura 2.11: Evolucién de los modos en funcién del valor a. Observamos que cuando a 7 el
modo libre evoluciona hacia el modo apoyado correspondiente.

Esta misma figura nos permite observar un comportamiento muy similar en la transicion
entre modos superiores. Para observarla mejor, es conveniente comprimir el eje horizontal,
representando los valores x frente a a/k3. Lo que observamos es que la forma en la que dicha
transiciéon se produce se asemeja al comportamiento de una arcotangente, tanto mas cuando
més lejos nos encontramos de los primeros modos (ver figura 2.11). En concreto, eso nos dice
que la pendiente observada cuando « es pequenio y k grande, es 1 (ver figura 2.12).
Analiticamente, partiendo de la ecuacién caracteristica y llamando x = a/x3 tenemos,

1 + cos k cosh k = —z(tan k — tanh k) cos k cosh k (2.53)
Aplicando los limites de x grandes, después de dividir por cosh k, tenemos,

f(k,a) = —k + arctan(1 — 1/x) (2.54)
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de donde deducimos que la pendiente de la curva, siempre que /s> < 1/2 es,

dk
2V 2.55
T (2.55)
R—RKq

K1

A

Figura 2.12: Cuando la curva de los modos se normaliza (es decir, dividiendo por k1) y el eje
horizontal se comprime (dividiendo por x3)es posible observar un comportamiento similar para
todas ellas, tanto mas cuanto mayor es el modo. En particular observamos que la pendiente, para
valores a/k® < 1 la curva tiene pendiente aproximadamente 1/x1, lo que implica que dk/da ~ 1.

Atn cuando los modos han cambiado su expresion y pasan a ser funciéon de la interaccion «
la forma funcional del modo se mantiene casi intacta:

COS Ko + cosh Ky, o

(sen kp & — senh ky o &)

(2.56)
donde el cambio introducido entre esta ecuacion y (2.42) se encuentra en la constante de
normalizacion. Si bien (2.42) ya estaba normalizada, en este caso, la mezcla de condiciones de
contorno se refleja en la normalizacion:

On(kna &) =C <cos Kn,a§ — cosh Ky o & —

Sen Kn, o + senh Ky,

o- (1 3(1 + cos kp o cosh ky o) (tan Ky, o — tanh Ky, o) €OS Ky o cosh Ky, o —1/2 (257)
- Kn,a(S€n Kn o + senh Ky o )2 '

Como vemos en el argumento de la raiz, esta “constante” de normalizacién varia entre dos casos
extremos, pero en ambos su valor es 1. S6lo en el intervalo de interacciones o que media entre
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ambos extremos (es decir, en la conversion del extremo libre al extremo apoyado) la constante
de normalizacién deja de tener valor 1. La funcion asi definida, cumple las propiedades:

1 1
/ O(En,a, z)?dr = 1; / O(Kn,as )P (Fm,a )dx = 0; (2.58)
0 0
Donde la ortonormalidad debe considerarse en el mismo valor o.

Cla)

A

1.00000 r

0.99990 >
500 1000 1500 2000 © «@

Figura 2.13: La constante de normalizacién para los diferentes modos en funcién de a. Podemos
observar que en el primer modo (curva azul), el valor de la constante de normalizacion pasa del
valor 1 (primer modo libre) a un minimo. Luego, de este minimo pasa de nuevo al valor 1 (pero
esta vez, del primer modo del fleje apoyado). En el segundo modo (curva roja), observamos el
mismo comportamiento. Para el resto de modos, el comportamiento es pues, similar, salvo que
el minimo se desplaza en el eje horizontal. En el limite, lim,_, C(k) = 1.

2.2.3. [Ecuacioén general para el ruido térmico

Siguiendo los pasos de Rayleigh y Butt [13, 14| podemos plantearnos cudl sera el valor de la
suma de los ceros de nuestra ecuacion caracteristica (2.53). A partir de dicha ecuaciéon, podemos
desarrollar en serie de Taylor ambos miembros,

4 8 3 7 11
3 K K 2K K K
— 22— — +...) = _— —+... 2.59
" < 6 " 2520 > O‘( 3 315 623700 > (2.59)
de donde deducimos la siguiente expresiéon para el polinomio cuyos ceros son los valores &,
6 + 2« 1 « 1 I}
3 4 8
= — -+ — —_— 4+ ... 2.60
J(r) = < 3 " (6 * 315) T <2650 * 623700> > (2.60)

que podemos reescribir como,

(6 + 20) K3 A 3 1« g 3 1 o
S Zis Sy 2 +...) (261
J(x) 3 " 6120 \6 " 315) T 6+ 2a \ 2650 623700 (261)
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Ahora bien, todo polinomio puede descomponerse en un producto de factores que depende de

o= (- G)) (-G ) - () ) e

Como ambos polinomios (2.61) y (2.62) son iguales, la suma de los inversos de las potencias
cuartas de los modos k viene dada por el coeficiente correspondiente a la cuarta potencia del
polinomio (2.61). Por lo tanto,

oo

1 1 o 3
=24 = 2.63
;;@3 <6+315>6+2a (2.63)

Para el ruido térmico, la suma de todas las contribuciones de los modos es [11]:
12kpT <~ 1 12kgT (1 « 3
2

— B 4 — 2.64
(o= — ;;& c \6735)6+2a (2:64)

Si ahora consideramos los valores limite de «, observamos que:

kT 2kpl
D T ) y 2y _ )
Olélrrb<z da = - CYhm (z%)a = T (2.65)

en completo acuerdo con los limites libre y apoyado, respectivamente.

(22)/(k 5T /c)
A
1/2
0.05
1/210
10 20 30 0 o

Figura 2.14: Suma de los valores de los inversos de las cuartas potencias de los modos, equivalente
a (22)/(kpT/c), en funcion de . El limite superior es 1/12 mientras que el inferior es 1/210.






3 Ruido térmico en la frecuencia

para pequenas amplitudes de
oscilaciéon en DSFM

RESUMEN: Las fluctuaciones térmicas de la posicion del fleje establecen un limite
fundamental a la precision de cualquier microscopio de fuerzas. En el siguiente capitulo
analizaremos como estas fluctuaciones limitan la determinaciéon de la frecuencia de
resonancia del sistema. Se revisardn los principios béasicos necesarios para hallar la
frecuencia de resonancia en DSFM y se analizard en detalle la respuesta precisa de una
unidad tipica de deteccién de frecuencia a las fluctuaciones térmicas del fleje. En el
desarrollo expondremos una relaciéon para el ruido térmico en frecuencia en funcion del
ancho de banda y de la amplitud de oscilacion del fleje. Para amplitudes de oscilacion
grandes y anchos de banda pequenos, esta relaciéon converge al resultado ya conocido en la
literatura, mientras que para amplitudes de oscilaciéon pequenas y anchos de banda
grandes, encontramos que el ruido térmico en frecuencia es igual al ancho de la curva de
resonancia y, por tanto, se mantiene finito, en contra de la prediccion clasica. Los
resultados expuestos determinan los limites tltimos en microscopia dinamica de fuerzas.

3.1. Introducciéon

La microscopia dinamica de fuerzas (DSFM) es una de las técnicas mejor establecidas dentro
del campo de SFM en cuanto a resoluciéon y sensibilidad. Aunque la resoluciéon atémica fue
alcanzada en modo de contacto en medios liquidos [15], actualmente es posible alcanzarla
trabajando en DSFM con Ultra Alto Vacio (UHV) [16-18]. A pesar de estos impresionantes
avances de SFM y DSFM, consideramos que los limites de estas técnicas constituyen una
cuestion abierta. En la mayoria de las aplicaciones, los limites cudnticos son relevantes a partir
de la temperatura Ty = hwo/k ~ 1 pK, cuyo valor estd muy por debajo de los rangos de

temperatura en SFM. Asi pues, tanto las vibraciones térmicas del fleje [11, 19, 50] o los limites
propios de deteccion de la técnica empleada [25, 51, 52]- relacionada con las “particulas” a
detectar [25, 51, 52] — determinan la resolucion en SFM y DSFM. En la mayoria de las

aplicaciones précticas, el limite fundamental para SFM y DSFM esta fijado por el ruido
térmico, cuyo origen lo encontramos en el Teorema de Equiparticiéon. Este teorema relaciona la
energia media de vibracion del fleje con su energia térmica k7', donde k es la constante de
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Boltzmann y T su temperatura. Para un modelo simple de SFM (fleje con muelle), tenemos:

L (2 () ms = AT (3.1)
2 2

c es la constante elastica del fleje, y 2y, (t) es el desplazamiento cuadratico medio del extremo libre
del fleje inducido por las fluctuaciones térmicas. Para medidas de alta resolucion espacial punta—
muestra, se necesitan [53, 54| flejes duros (dz ~ z, = \/kT/c, donde §z es la fluctuacion de la
distancia punta—muestra), mientras que para medidas de alta resoluciéon en fuerza se requieren
[55] flejes blandos (§Fy, = ¢z, = V/ckT'). Aunque las fluctuaciones del desplazamiento y la fuerza
son magnitudes relevantes, en la mayor parte de las aplicaciones no determinan directamente la
resolucion, ya sea debido a que el filtrado reduce significativamente el ruido o porque la técnica
SEFM empleada — como es el caso de DSFM — no esta directamente limitada por el desplazamiento
o la fuerza.

En las aplicaciones DSFM tipicas el fleje se excita cerca de su frecuencia natural y se registra
la variacion de sus propiedades en resonancia (amplitud de oscilacion, frecuencia de resonancia o
factor de calidad). Para la adquisicion de imagenes en aire o liquidos la amplitud de oscilacion se
registra como parametro de control, definiendo una “distancia/interaccion constante” mientras
que los desplazamientos de frecuencia se registran en otro canal. En las aplicaciones UHV, es el
desplazamiento de frecuencia el parametro de control y la amplitud —la disipaciéon de energia— es
el canal secundario. Hasta la fecha, DSFM es la técnica mas sensible de SFM cuando es necesario
medir la interaccion punta—muestra, que es detectada como un desplazamiento de la frecuencia de
resonancia del sistema. Por lo tanto, para fijar los limites ultimos de SFM es necesario comprender
detalladamente el efecto de las fluctuaciones térmicas en los esquemas de DSFM vy, en particular,
en la deteccion de frecuencia.

Hasta ahora, la relacién clasica que determina la densidad de ruido térmico para una medida
en frecuencia viene dada por [28, 29, 31],

AVth kT
_ N 2
v mealvyQ bw (3:2)

siendo @ el factor de calidad, v la frecuencia de resonancia, a la amplitud de oscilaciéon y bw el
ancho de banda de la medida. Obsérvese que esta relacion diverge para amplitudes de oscilacion
lo suficientemente pequenas y que es proporcional a la raiz cuadrada del ancho de banda.

En las secciones siguientes, se revisara cémo las fluctuaciones térmicas limitan la medida del
desplazamiento en frecuencia. En particular, comprobaremos que la relacion (3.2) no es adecuada
para anchos de banda grandes y amplitudes de oscilacién pequeiias y presentaremos una relaciéon
para estas situaciones que encaje, en el limite adecuado, con la ya conocida (3.2). Finalmente,
se mostraran los datos experimentales que avalan la validez de dicha relacion.

3.2. Fluctuacién térmica de la posicion del fleje

Ademas de la senal “coherente” wex(t) inducida externamente al fleje, es importante tener
en cuenta la contribucion “incoherente”, uy,(t), asociada al ruido térmico [29]. El movimiento
total del fleje viene entonces dado por ug(t) = uex(t) + ugy(t). Cuando este movimiento se
traduce en una senal eléctrica, el detector de posicion anadira cierto ruido instrumental ey, (t).
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Por lo tanto, la senal total que entra en la unidad de deteccion DSFM es entonces upspnm(t) =
(tez (t) + ugh(t)) + en(t), donde € es una constante que describe la sensibilidad de la electronica
del fotodetector. La cuestion clave es: jcomo ésta senal pasa a través de la unidad de deteccion
DSFM y cuél es el ruido en la frecuencia presente en la senial de salida?

El Teorema de Equiparticion discutido anteriormente (3.1), relaciona el desplazamiento
térmico total con la constante de fuerza del fleje y la temperatura del sistema. Sin embargo,
dado que el sistema de deteccion DSFM realiza un procesado de la sefial de entrada no trivial,
es necesario el espectro térmico exacto para poder calcular el ruido en la frecuencia y, de ahi, el
limite preciso de la técnica DSFM.

Desde un punto de vista simple!, la densidad de ruido del movimiento del fleje puede obtenerse
observando que el Teorema de Equiparticion (ver (3.1)) relaciona la energia media total del fleje
con la energia térmica k7. Asumiendo que la “fuerza” asociada al ruido térmico que excita el fleje
tiene una densidad espectral de ruido constante ey, (en nm/v/Hz), esta densidad y la ganancia
mecanica G(v) del fleje (ver (2.14)) determinan la respuesta espectral del fleje 2y, (v) = ey, G (v).
El Teorema de Equiparticion (3.1) queda entonces:

1 * ¢ c > 1
kT:/ dv=z% (v) = etzh/ dv 5 (3.3)
2 0 2 2 0 . <V>2 +< U )2

2 @

La integral de G(v) tiene como resultado voQ7 /2, por lo que la densidad de ruido térmico ey, es

2kT
mevy@

Cth — (34)
Esencialmente, la densidad de ruido térmico define el acople del bafio térmico al sistema SFM.
Esta densidad depende del factor de calidad y, por tanto, de las propiedades disipativas del
sistema. Al aumentar el factor de calidad, las fluctuaciones térmicas inducen menos “fuerza
térmica” sobre el sistema, es decir, el acople entre el bano térmico y el sistema punta—muestra
se debilita.

La fluctuacion térmica total de la posicién del fleje se calcula a partir de la densidad de ruido
en analogia con la relacion (2.25),

ve+bw/2
Az, (ve, bw) = e / v |G(w)? (3.5)

c—bw/2

Para frecuencias bajas, es decir, para frecuencias muy por debajo de la frecuencia de resonancia,
G(v) = ey, y la fluctuacion térmica total dentro del ancho de banda bw es

Az, (Ve, bw) >~ e, Vbw (3.6)

Cuando el sistema se encuentra a la frecuencia de resonancia, G(vy) = e;,Q y la fluctuacion
térmica total es

l/c+bw/2 26T
Az, (vg, bw) = eth\// dv |G( )| ~ e, QVbw = WCV?wa (3.7)

c—bw/2

!Para una discusién més detallada acudir, por ejemplo, a las referencias [29, 44, 50, 50].
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relacion bien conocida en la literatura |28, 29, 31]. Para la aproximacion, se ha asumido que el
ancho de banda es mucho menor que los rangos de frecuencia en los que cambia la Lorentziana,
tal que sea posible sustituir G(v) por G(1p) en la integral. En la figura 3.1 pueden apreciarse
visualmente ambos limites. Mientras que la relacion (3.6) es usualmente correcta para las
aplicaciones estaticas de SFM, la relacion (3.7) requiere que el ancho de banda de la medida sea
menor que el ancho de la curva de resonancia: bw ~ 1/7 < v/Q. En general, esta afirmacion
no es correcta. De hecho, para las aplicaciones tipicas de adquisicion de imagenes (velocidad de
barrido 1 linea/s, 250 puntos/linea) es necesario un ancho de banda minimo de 250 Hz, ya que
en cada punto de una imagen el sistema SFM ‘“permanece” 1/250 s. Esto implica que, por
ejemplo, para vy = 100 kHz, @ < 400 para poder cumplir la aproximacién de “ancho de banda
pequeno”. Sin embargo, en UHV se conocen valores de @@ mucho mayores [57]. Obsérvese que la
relacion (3.7) sobreestima el ruido térmico para anchos de banda grandes. De hecho, para
bw > /7/219/Q el ruido térmico total segin la relacion (3.7) seria mayor que /kT'/c, lo que
carece de sentido fisico pues contradice el Teorema de Equiparticiéon (3.1). Como se discute més
adelante, para anchos de banda suficientemente grandes, el ruido térmico total es
Az, = \/kT/c y es independiente del ancho de banda de la medida.

A(v)
A Azth (I/Q7 bw) = 2kTQ \/%

Az, (Ve, bw) eV bw

Figura 3.1: Visualizaciéon de la densidad de ruido para frecuencias v < 1y y para resonancia,
vV =1.

Una aproximacion simple para la densidad espectral de ruido del sistema punta—muestra es

(

ch_leth SiOSV<V0(1—(S)yV0(1+(5)<I/<I/0(1—|—2(5)
€appr (V) = (3.8)
app leQeth sivg (1—0) < v <wy(l1+50)
0 siv > (14 29) )
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Figura 3.2: Aproximacion simple de la densidad espectral (en negro, curva continua) para un
fleje excitado térmicamente como se discute en el texto principal;(en rojo, curva discontinua)
la densidad de ruido correcta . Para factores de calidad grandes, la mayor parte del ruido estéa
dentro del pico principal localizado en la frecuencia de resonancia.

con 6 = 7/(4Q). Esta aproximacion (ver figura 3.2) satisface, las relaciones:

= Qeappr(0),
b.- ancho del pico del orden de vy/Q,

a.- Eqppr(10)

c.- ruido total Aa = (f dyeappr(u))l/2 kT /c y, para @) grandes, e(0) = eg.

La relacion entre el ruido en el “pico” y la parte “plana” es Aapico/Adplana = Q. Para @ grandes
la mayor parte del ruido se encuentra en el pico de la curva y Adpeqr, = Aatorar = \/kT/c. Por lo
tanto, DSFM no reduce sino que incrementa el ruido térmico total en comparacién con las técnicas
estaticas SFM. Sin embargo, la razéon sefial/ruido no se modifica: a bajas frecuencias (SFM
estatico) una fuerza de excitacion fy inducira el movimiento ag = fo/c, y la razén senal/ruido
seré ag/(ey,v/bw); sin embargo, si esta fuerza se aplica en resonancia inducira una respuesta Qag
y, para anchos de banda suficientemente pequeiios, el ruido térmico sera Qey,vbw. El ruido vy la
senal son, por tanto, amplificados de la misma forma. Asi pues, DSFM aumenta la sensibilidad

en un factor @) al compararlo con las técnicas estéticas, pero la razon senal /ruido (tedrica) no se
altera.

Finalmente, hay que senialar que en las aplicaciones habituales las fluctuaciones térmicas de
las componentes x e y no estan correlacionadas, por lo que ambas tienen la misma cantidad de
fluctuacion (ver, sin embargo, [558]). Por lo tanto,

(E0), = (len(®) +ign®) = (ch(0) + vt

), =
), =

).+ <yt2h(t)>r =
)), = (zin()), /2,

<5L'th

<Z/th

(i) 2 (3.9)
i, (t

y de aqui podemos deducir,

Az, (v, bw) = Aygp, (Ve, bw) = Az, (Ve, bw) /V/2 (3.10)
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Para la fluctuacion térmica total de las componentes z e y se obtiene: Axy, = Ay, = Zth/\/§ =

VET] (20).

3.3. Respuesta en frecuencia a las fluctuaciones térmicas en
DSFM

Para calcular el ruido en frecuencia, se usara la relacion

(92N
Apyp, = ‘ <81/>

Con d¢(1vy)/0v = —2Q /vy (ver relacion (2.17)) la tnica incognita es el ruido en la fase Apyy,. La
fase, segtn se define en (2.17) es ¢ (t) = —w/2 + arctan(x (t) /y (t)). Asumiremos que en DSFM
se opera con el PLL activo y, por tanto, el sistema siempre se encuentra en resonancia. Entonces,
<£L'(t)>7_ = <Zth (t) /\@>7— =0y <y(t)>7— = <Qa0 + 2th (t) /\/§>T = Qgs, CON Aos = Qap la amplitud
de oscilacion en resonancia. El calculo correcto del ruido en la fase no es trivial, dado que la fase
es una funcion no lineal de dos variables x(t) e y(t), que no es regular en el origen por lo que las
reglas usuales de propagaciéon de errores hay que aplicarlas cuidadosamente.

ov

Al/th = ‘&0 A‘Pth (311)

3.3.1. Calculo del ruido en la fase: estadistica

Para el calculo de la variaciones en la fase, asumiremos que la variables z(t) e y(t) son
Gaussianas. En resonancia, como ya se discutio, (x(t)), =0 e (y(t)), = Qtexc = aos, por lo que
su distribucién de probabilidad esté descrita por,

pa(z) = e—(a:/zm)g; py(y) = : o~ ((y=aos)/zin)? (3.12)

Estas distribuciones estan normalizadas y tienen varianza Az = Ay = zy,/v/2 = /kT/(2c). Para
calcular la distribucion de las variaciones en la fase, es necesario calcular primero su funciéon de
probabilidad de acuerdo con la relacion general (ver, por ejemplo, [59]),

Polip) = / / didy py(2)py(4)6 (p — arctan (z/y)) (3.13)
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que en nuestro caso, resolviendo la integral, nos lleva a
1
po(p) = — // dady e~ @/2n)* g=((y=a0s)/z1)’ 5 (p — arctan (z/y)) =
T2,
1
=— // dOrdr e~ (r5en@)/zn)* o= ((rcos(0)=aos)/2)* 5 (¢ — arctan (rsen (¢) /rcos (¥))) =
T2,
_ 1 // dordr 6_(r2—2rcos(ﬁ)aos—i-ags)/thé(so B 19) _
2
T2,
oo
= L et/ / rdp o~ (—c0s(#)aos)?/2,
T2,
0
1 2
_ L o <h”/ 1 cos (1) aos L 2 (1 + Exflags cos () /zthp) B
Tz, 2 2
1 <6_a<2’3/zt2h + Jos g=aZssen®(9)/2, os (p) (1 + Erf [aos cos ((,0)]))
27 Zth Zth
(3.14)
donde Erflz] = 2//7 [dx e~ es la funcién error normalizada (Erfloo] = 1). Para grandes
amplitudes de oscilacion a,s > zy, el primer término puede despreciarse y, ademéas, podemos
asumir Erf[...] ~ 1, por lo que solo angulos muy pequenos contribuyen a la amplitud de
probabilidad (sen (p) ~ ¢; cos (p) ~ 1). Por lo tanto, con ¢, = 2z, /aes, encontramos
1 7902/302
Polp) ~ ——e th (3.15)

ﬁ Pth

que es una distribucién de probabilidad Gaussiana normalizada del 4ngulo ¢ con varianza Ap =
©0in/V?2 = 21,/ (V/2a,s), en completo acuerdo con el limite superior dado por la ecuacién (3.18).
Observemos que la razon g, = 24, /a0s puede interpretarse como la fluctuacion de la fase debido
a la variacion térmica zy, / V2 de la componente  cuando la componente y de la oscilacion esta
fija en a,s (para aes > 2y, las fluctuaciones térmicas de la componente y no ofrecen ninguna
contribucion relevante al ruido en la fase). Para pequenas amplitudes de oscilacion, el segundo
término de (3.14) es pequenio, y, a primer orden en 1/, encontramos

Po(0) = 5 (14 2v/cos (9) fm) (3.16)

Esta distribuciéon de probabilidad de angulos deja de ser Gaussiana y se hace uniforme, como
era de esperar cuando la amplitud de oscilacién se anula. El valor medio de esta distribucién
angular (normalizada) es @ = 0, y su varianza (Ap)? = 72/3 — 2/T@um. El error correcto en
la fase Ap(aos/z) calculado de la distribucion de probabilidad (3.14) esta representado en la
figura 3.3, junto con las diferentes aproximaciones discutidas en este trabajo.
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Ap(aos/awm) Pgo‘(w)

y

‘ ‘ ‘ > aos/ath

Figura 3.3: Grafico principal: error de ruido térmico en la fase en funcién de la amplitud
de oscilacion “relativa” ays/zy. La curva solida y delgada (color negro) se corresponde con
el resultado clasico de la literatura, que diverge para pequenas amplitudes de oscilacion. La
curva punteada (color negro) se corresponde con la relacion Agy, = +/{arctan?(x/y)), (3.17)
que no es correcta en el punto singular (z,y) = (0,0). La linea solida y delgada (color rojo)
muestra la relacion correcta calculada a partir de la distribucién de probabilidad discutida la
seccion 3.3.1 (ver recuadro y la relacion (3.14)). Finalmente, la linea delgada y punteada (color

rojo) se corresponde con la aproximacion Ay, = \/ az, /(2a2, + 3aZ, /72), (3.19), que describe
el comportamiento correcto para los limites de pequenas y grandes amplitudes. Recuadro:
distribuciones de probabilidad p,(¢) para diferentes amplitudes de oscilacion (relativas) aos/ 2, €
[0,2]). La distribucion de probabilidad para a,s/zi, = 0 es plana mientras que para aqs/z, = 2
es esencialmente una Gaussiana con el maximo en ¢ = 0.

3.3.2. Calculo del ruido en la fase: aproximacién

En lo que sigue, asumiremos que se aplica una oscilacién finita al fleje para evitar que el
sistema se encuentre cerca del origen del espacio de fases {z(t),y(t)}. Por lo tanto, la fase

promedio es 2 {p(t)), = —m/2 y la fluctuacion de la fase es Apy, = \/<g02(t)>T —(p(t))? =

T

V{(tan=1(z (¢) /y ()))?),. Usando la relacion (f? (zo +2)) = f*(20) + |’ (20)] <z ) tenemos,

2Esto deberia ser evidente dado que asumimos que el sistema se encuentra en resonancia. Matematicamente,
es importante que una amplitud de oscilacion finita defina el angulo medio: (p(t)), ~ —m/2 + (x(t)/y(t)), =~

—m/2+ (x(t)), / (W), = —7/2+0/ (Qacxc) = —7/2, para Gexc # 0 , mientras que para aexc = 0 esta relacion y,
por lo tanto, el angulo medio, estdn indefinidos.
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_ 1 x(t)\*\ _ [ (@2(t),
Ao = 1+<x<t>/y<t>>i<<y<t>) >T‘ W 0), (317

Y, finalmente, con (y? (), = (a2, + 2%, /2) y la relacién (3.10) encontramos para la fase medida
alrededor de una frecuencia v, con ancho de banda bw = 1/7:

Az (ve,bw) /2
Apy, = \/ Zip (Ve, bw) / (3.18)

20+ AzZ (v, bw) /2

Para grandes amplitudes de oscilacion, el ruido en la fase es, por tanto, Az, /(v 2a,s), que puede
interpretarse como la variacion de la fase debido a fluctuaciones térmicas de magnitud zy,/ V2 de
la componente x cuando la componente y tienen una amplitud de oscilacién a,s. Para amplitudes
de oscilacion muy pequenas, la relacion (3.18) daria Ayy, = 1. Sin embargo, como ya se discutio,
en el origen del espacio de fases {x(t),y(t)} la fase no esta bien definida matematicamente, la
relacion (3.17) no puede aplicarse y la relacion (3.18) no es correcta. Desde un punto de vista
fisico, se esperaria una distribucién uniforme de la fase, es decir, una distribucién de probabilidad
(normalizada) p (¢) = 1/ (27), con desviacién media Ap = 7/4/3. Como ya hemos visto en la
seccion 3.3.1 esto es correcto en el limite (donde la oscilacion desaparece, ver recuadro de la figura
3.3). La ecuacion que describe correctamente el ruido en la fase no tiene una relacion funcional
simple con la amplitud de oscilacién, por lo que se propone,

Az2 (ve, bw)
Apy, = Lo 3.19
oth \/2&38 + 3422 (ve, bw) /72 (3.19)

como aproximacién para describir la fluctuaciones en la fase. Esta aproximacion capta el
comportamiento correcto para grandes y pequenas amplitudes de oscilacion. La figura 3.3
muestra el ya conocido comportamiento para grandes amplitudes de oscilacién, la relacion
correcta calculada en el apéndice y las relaciones (3.18) y (3.19).

Con la relacion (3.11) finalmente obtenemos, para el ruido total en la frecuencia:

7 AZ2 (ve, bw)
A L 3.20
Vth = 2Q \/2@38 + 3A22, (ve, bw) /w2 (3:20)

Para poder discutir esta relaciéon, comparandola con los resultados previos de la literatura,
consideraremos las diferentes aproximaciones para amplitudes de oscilacién pequenas y
grandes, asi como para los anchos de banda. Para anchos de banda (muy) pequenos y
amplitudes de oscilacion grandes, obtenemos, usando la relacion (3.7)

Avgy = 20 J2RIQ L o lEQ\/% (3.21)

ZQ T cvy 2a2, meaZ, Q
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Figura 3.4: Grafico principal: densidad espectral de ruido de un fleje con constante de fuerza
¢ = 0.4 N/m medida con amplificador lock—in. Para estas medidas de ruido no se ha aplicado
ninguna excitacion externa y el movimiento del fleje se adquirié mediante la técnica de deflexion
(beam—deflection). Los puntos (rojos) més grandes se corresponden con los datos experimentales
de ruido; la linea solida es el ajuste realizado a una curva Lorentziana asumiendo un offset
constante (ver el texto principal); los puntos (rosa) mas pequenos muestran el error entre el
ajuste realizado y los datos experimentales. Recuadro: gréafico logaritmico del ruido total como
funcion del ancho de banda para una medida de ruido centrada en el pico de la curva (de ruido)
principal. Para anchos de banda pequenos, el ruido muestra el tipico comportamiento (pendiente
1/2 en la escala logaritmica). Sin embargo, para anchos de banda grandes (> 1/Q) el ruido
total satura, en contradicciéon con la relacién 2.25 comtnmente descrita en la bibliografia.

que es semejante al resultado ya conocido |28, 29, 31|, relacion (3.2). Como ya se ha discutido
en el anterior apartado, la aproximacion para anchos de banda (muy) pequenios no es, en general,
valida. Por el contrario, la experiencia nos demuestra que en la mayor parte de las aplicaciones
el ancho de banda es mayor que el ancho de la curva de resonancia. Asi pues, siempre y cuando
el ruido instrumental sea despreciable, la aproximacién correcta seria una aproximaciéon para
“grandes anchos de banda” donde el sistema de detecciéon DSFM “ve” todo el ruido térmico. En
este caso, el ruido total en frecuencia es,

120 1
Avy, = — 3.22
Vth 2Q \/3/%2 + QCLEI/Z?}L ( )

cuyos limites son Avy, o~ (10/Q)zin/(2v2ae;) para  grandes amplitudes 7y
/ (2\/5) vy/Q =~ 0.919/Q para pequenas amplitudes. La caracteristica que determina el ruido
térmico en frecuencia es, por lo tanto, el ancho 1y/@Q de la curva de resonancia. Para
amplitudes de oscilacion pequenas, (aos < 2p,), el ruido térmico en frecuencia viene dado
esencialmente por el ancho de la curva de resonancia. En particular, esto implica que, como se
ha demostrado recientemente para aplicaciones en espectroscopia [00], es posible usar DSFM
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sin aplicar excitacién externa al sistema punta—muestra. Més atn, es posible que una
electronica DSFM diseniada adecuadamente sea capaz de bloquear el ruido térmico del fleje.

3.4. Experimentos

Para confirmar la validez de las relaciones propuestas, se han realizado medidas de ruido en
funcion del ancho de banda y de la amplitud de oscilacion. Para medir el movimiento del fleje
se us6d un sistema comercial SFM (basado en la deflexion) y para el analisis de la oscilacion del
fleje se uso la electronica DSFM [3] y un amplificador lock—in [22]. El montaje del sistema SFM
y las caracteristicas esenciales de la electronica DSFM se muestran® en la figura 2.5.

En los experimentos se usdé un fleje con constante de fuerza nominal ¢ ~ 0.4 N/m 4
manteniendo la punta lejos de la muestra (~ 1mm), con el fin de evitar cualquier efecto
hidrodinamico entre las superficies (ver capitulo 6). Para este tipo de fleje, la relacion (3.1) da
una fluctuacion total (RMS) de 100 pm. La figura 3.4 muestra la medida del espectro de ruido
del movimiento del fleje adquirido con el amplificador lock—in [22]. Para caracterizar la
densidad espectral y discriminar el ruido térmico de cualquier otra fuente (técnica) de ruido, se
realizé un ajuste de los datos a la funcién,

flv) = i +en (3.23)

VO = /)2 + (/1) Q)2

La funcién Lorentziana que hemos usado, describe la densidad de ruido térmico del fleje y la
constante ey, se introduce para describir cualquier fuente (técnica) de ruido adicional (ver [50, 62]).
A partir del ajuste de los datos experimentales, se han obtenido los resultados: factor de calidad
@@ = 100+£1, frecuencia natural vy = 79.44040.002 kHz, densidad de ruido térmico e;;, = 26.440.2
fm/v/kHz y una constante de ruido adicional e, = 17 4 2 fm/v/kHz.

El recuadro de la figura 3.4 muestra el ruido total en funciéon del ancho de banda, con la
frecuencia central de las medidas de ruido en el pico de resonancia. En este grafico logaritmico,
la dependencia con la raiz cuadrada del ruido total con respecto al ancho de banda, cuando este
es pequeno (bw < wp/Q), se reconoce por la pendiente m = 1/2. Para anchos de banda mayores,
el ruido total satura. Esta saturacién sucede para anchos de banda del orden del ancho de la curva
de resonancia Av = vy/Q ~ 0.8 kHz, en completo acuerdo con la discusion anterior (relaciones
(3.18) y (3.22)) y los datos obtenidos para la densidad espectral de ruido. La saturacion del ruido
s6lo se observara si cualquier otra fuente de ruido es despreciable, lo que claramente ocurre en
nuestras medidas. Por lo tanto, mientras el ancho de banda se incremente, sélo el ruido térmico
en el pico de resonancia serd “observable” por la unidad de deteccion DSFM. En el caso de
que existan otras fuentes de ruido apreciables, al aumentar el ancho de banda de la unidad de
deteccion DSFM (bw > v/Q), ésta comenzara a “observar” este ruido adicional, por lo que el
ruido total no saturara. En cambio, continuara aumentando, siguiendo la dependencia con la raiz

30Obsérvese,sin embargo, que el controlador opcional de la ganancia en amplitud, usualmente empleado en
DSFM para medir disipacién, no esta incluido en la figura 2.5. Para las medidas del ruido en frecuencia que se
discuten en este apartado el control de ganancia de la electronica DSFM esta desactivado y, por tanto, carece de
importancia en este contexto.

4Olympus Optical Co. LDT, OMCL-RC series, longitud 100 wm, ancho 20 um). Para més informacion, ver

[61].
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cuadrada del ancho de banda, como ya conocemos por la literatura®. En este caso, se observaria
ruido muy superior al valor teorico Az, = 1/kT /¢ pues se mide ruido térmico y técnico.

A

—
o

Ruido total [a.u.]

0.1 1 10
Amplitud de oscilacion [a.u.]

Figura 3.5: Ruido en frecuencia de la electronica de deteccion DSFM en funcién de la amplitud
de oscilacion para dos anchos de banda diferentes (50 Hz y 100 Hz). Para estas medidas, se usod
el mismo fleje que en el experimento anterior (¢ = 0.4 N/m). El fleje se excito a través de la
electronica DSFM con el PLL activado y la frecuencia de salida dv(t) se llevo a un amplificador
lock—in para determinar el ruido total en la medida de frecuencia de la unidad de deteccion
DSFM. Para pequenias amplitudes de oscilacion del fleje (aps < 2z, ver texto), el ruido en
frecuencia es independiente de la amplitud de oscilacién y para amplitudes grandes el ruido
decrece linealmente (pendiente 1 en el grafico logaritmico).

Finalmente, la figura 3.5 muestra el ruido en frecuencia como funcién de la amplitud de
oscilaciéon. Pueden observarse dos regimenes diferentes: uno constante, para amplitudes de
oscilacion pequenas, donde el ruido total es independiente de la amplitud de oscilacién y un
segundo régimen donde, como evidencia la pendiente m = —1 en el grafico logaritmico
(log(noise) frente a log(aes)), el ruido decrece con la inversa de la amplitud de oscilacion. El
rango de transicion de este grafico se corresponde con una amplitud de oscilacion de
kT /c ~ 100 pm, en completo acuerdo con el valor para la amplitud de oscilacion térmica
obtenida para las medidas de ruido de la figura 3.4 y la relacion (3.19). En particular el ruido
no diverge para Gex_s0-

3.5. Conclusiones

En el presente capitulo, hemos revisado el sistema de deteccion DSFM y hemos analizado
como las fluctuaciones térmicas del fleje son procesadas por la electronica DSFM. Hemos
encontrado una relacion general para el ruido en la frecuencia como funcién del ancho de banda
y la amplitud de oscilacién. Esta relacién es correcta para todos los posibles valores de los

5Mas precisamente: solo para densidades de ruido constantes el incremento de ruido total tendrad una
dependencia con la raiz cuadrada del ancho de banda. Si la densidad de ruido tiene dos rangos, uno donde el ruido
térmico es dominante y otro donde una densidad de ruido técnico (constante) es relevante, apareceran dos regiones
en el grafico logaritmico, ambas con pendiente 1/2 y, por tanto paralelas, pero con un offset ligeramente diferente
inducido por la transicién desde el rango de frecuencias dominado por el ruido térmico al rango dominado por el
ruido técnico.
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parametros, mientras que la relacién conocida hasta ahora en la literatura sélo era correcta
para un rango particular. Ademés, hemos encontrado que para anchos de banda
suficientemente grandes, es decir, para constantes de tiempo pequenas en la electrénica de
deteccion DSFM, esencialmente, medimos todo el ruido térmico del fleje. En este caso el ancho
del pico de resonancia es el ruido caracteristico de una medida de frecuencia en DSFM si las
amplitudes de oscilacién son pequenias. Para amplitudes de oscilaciéon grandes, el ruido decrece
linealmente con la amplitud de oscilacién. En el limite de grandes amplitudes y anchos de
banda (muy) pequenios, nuestra relacion converge a un factor constante: la relacion ya conocida
en la literatura.

Consideramos que la relacion presentada es relevante, pues detalla los limites dltimos de
DSFM. En particular, nuestra relacién muestra que para pequeilias amplitudes de oscilacion el
ruido en frecuencia no diverge, sino que converge a un valor finito. Serfa posible considerar DSFM
sin excitacién térmica externa, es decir, excitada sélo por el ruido térmico, no sélo para medidas
de interaccion punta—muestra sino para adquisicién de imégenes [63].






4 Calibracion de la amplitud de
oscilacién y de la fuerza normal

en DSFM

RESUMEN: En el siguiente capitulo describiremos un método para la calibracion de la
amplitud de oscilacién y de la fuerza normal en DSFM. La electrénica empleada para procesar
el movimiento del fleje puede ajustarse para trasladar el ruido térmico del movimiento del
fleje desde su frecuencia de resonancia a otra frecuencia mucho més baja, dentro del ancho
de banda empleado para la adquisicion de datos en un microscopio de fuerzas. A partir de
esta idea, se proponen dos métodos para la calibraciéon de la amplitud de oscilacién: uno de
ellos esta basado en el calculo de la Desviacion Cuadratica Media (RMS) de la senal de salida
de la electronica, usada para procesar el movimiento del fleje; el segundo método se basa en
el analisis del espectro de la senal correspondiente y en el calculo del factor de calidad, la
frecuencia de resonancia y la intensidad de la senal. Ambos métodos son también aplicables
a la calibracién de la fuerza normal, cuya senal puede adquirirse sin trasladar la frecuencia
al ancho de banda especifico del microscopio de fuerzas.

El esquema propuesto para la calibracion de la amplitud de oscilacion y la fuerza normal
usando el ruido térmico es experimental y teéricamente robusto tanto con flejes “blandos”
como “duros”. Més atn, el método relaciona la calibraciéon con cantidades bien definidas como
la constante de fuerza y la energia térmica, en contraste con la calibracion usual empleando
curvas de amplitud frente a distancia, que requiere asunciones a priori no triviales entre la

amplitud de oscilacién y la distancia.

4.1. Introduccion

En DSFM la frecuencia (o la fase) del sistema punta—muestra y la amplitud de oscilacion son
las senales fundamentales y, por tanto, deben calibrarse adecuadamente para obtener medidas
precisas. La calibracién de la amplitud de oscilacién es un problema que ha recibido poca atencion
o, al menos, no la que realmente requiere (ver, sin embargo, [0, 65]).

Existen dos razones fundamentales por las que la calibracién de la amplitud de oscilacion
merece especial atenciéon. Primera, la variaciéon de la amplitud de oscilaciéon esté relacionada con
la disipacion del sistema punta—muestra. De ahi que, para medidas cuantitativas de la disipacion
es necesario conocer la calibracién precisa de la amplitud de oscilacién. Esto lo podemos observar
més facilmente si empleamos un PLL para mantener el sistema en resonancia; en ese caso la

53
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amplitud de oscilacion en resonancia es a(vy) = Qegrap donde Qe es el factor de calidad efectivo,
1o la frecuencia de resonancia y ag la amplitud de excitacion (efectiva) !. La segunda razén
que marca la necesidad de la calibracion de la amplitud de oscilaciéon yace en su relacién con la
dindmica fundamental del sistema punta—muestra. Sélo para pequenias amplitudes de oscilacion
el sistema SFM es un sistema armoénico cuyo comportamiento —en particular, a la frecuencia de
resonancia — es esencialmente independiente de la amplitud de oscilacién. Si la aproximacién
armonica no se cumple, entonces la amplitud de oscilacién se convierte en un parametro critico,
dado que determina la no linealidad de la interaccién punta—muestra |64, 66, 67], la aparicion de
biestabilidad y caos [68=70] asi como el régimen de interacciéon (atractivo o repulsivo) empleado
en la adquisicion de datos [71]. Finalmente, como se ha demostrado en otro trabajo [72], si la
amplitud de oscilacién se calibra adecuadamente es posible obtener una imagen correcta de la
“verdadera topografia” que es independiente de los parametros de feedback y de la velocidad de
barrido.

Como punto de partida para el analisis de la calibracion de la amplitud de oscilaciéon es
necesario recordar que para las medidas estaticas en SFM, la calibracion de la deflexion representa
un problema similar. Se han propuesto diferentes esquemas para la calibracion de fuerza [73-75],
y dentro del contexto de este trabajo citaremos dos de ellos. El primer método se basa en la
pendiente de la curva fuerza—distancia [76]. En general, la curva es adquirida a partir de una
muestra rigida donde se asume que cuando punta y muestra estan en contacto, la deflexion del
fleje es igual al desplazamiento del piezo; en ese caso, la pendiente de la curva de la deflexion del
fleje frente a la extension del piezo es 1. El segundo método para la calibracién de la deflexion
esta basado en el Teorema de Equiparticion?, que determina la fluctuacion térmica promedio del
fleje [44, 50, 62, 73-75, 77):

c, 9 1

§<Zth(t)>rms = §kT (4.1)

donde k es la constante de Boltzmann, ¢ es la constante elastica del fleje, T' su temperatura y
zin(t) es el desplazamiento del extremo libre del fleje. Obsérvese que la relacion (4.1) tiene
(implicitamente) dos incognitas: la constante de fuerza ¢ del fleje y la sensibilidad 8 (en nm/V)
necesaria para poder convertir la sefal medida wu(t) (voltios) en unidades de longitud
(nanometros): z(t) = fu(t). Si la constante de fuerza c del fleje es conocida, el ruido térmico
puede usarse para determinar la sensibilidad 5, y, por tanto, puede calibrarse la deflexion.

Con respecto a la calibracion de la amplitud de oscilaciéon, sélo la idea de la “pendiente de
calibracién” se mantiene en DSFM. Para implementar dicho procedimiento, se obtiene una curva
de amplitud frente a la extensiéon del piezo y se considera que una pendiente de valor 1 marca la
regién donde la interaccién es la correcta. Aunque este método tiene un uso bastante extendido, es
interesante remarcar que su validez no ha sido discutida adecuadamente. Mas atin, como se sefiala
en [01] para el caso en el que se presenta interacciéon entre una punta oscilante y un potencial
armoénico repulsivo, la pendiente de la curva de la amplitud de oscilacion frente a la extension
del piezo, puede calcularse analiticamente (ver la ecuacion (11) en [64]) y no es, en general, igual
a 1. Para el caso més general de un potencial armoénico repulsivo y un potencial atractivo de
Van der Waals, la pendiente no puede calcularse analiticamente, pero las simulaciones numéricas
indican que considerar una pendiente igual a 1 no es siempre correcto.

!Estrictamente hablando, esto sblo es correcto en la aproximacién armonica, pues en cualquier otro caso el
andlisis se complica por la apariciéon de no linealidad, ver, por ejemplo [64].

2 Aunque ya habiamos citado el Teorema de Equiparticién en el capitulo 3, volvemos a reescribirla para facilitar
la lectura.
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En [65] se pueden encontrar dos métodos adicionales para la calibracion de la amplitud de
oscilacion; uno de ellos, emplea la senial tinel y el otro la relacién de la frecuencia frente a la
amplitud Av oc A=3/2 (ver, por ejemplo, [31]), relacion ampliamente conocida en Modulacion en

Frecuencia en Microscopia Dinamica de Fuerzas (FM-DSFM). El primero de estos métodos sblo
puede aplicarse en UHV, y el segundo esta restringido al ambito FM-DSFM. Este tltimo suele
presentar errores sistematicos si no se aplica adecuadamente. En conclusion, la calibraciéon de la
amplitud de oscilacién en DSFM es una cuestion necesaria y relevante.

En lo que sigue, demostraremos que es posible usar el teorema de equiparticiéon — relacion
(4.1) — para calibrar la amplitud de oscilacion y la fuerza normal. Analizando como la senal
de ruido térmico es procesada por una unidad dindmica DSFM tipica, probaremos que este
método es tedricamente correcto y presentaremos las evidencias empiricas que demuestran que
es experimentalmente robusto.

4.2. Procesado de la senal de ruido térmico a partir de una unidad
dindmica DSFM

4.2.1. Modelado

Para analizar la respuesta del sistema al ruido térmico zy,(t) es necesario discutir la respuesta
de la Unidad Dinamica de Microscopia Dindamica de Fuerzas (DSFM-DU) en el dominio de
frecuencias. Sin embargo, la descripcion del ruido térmico usando una superposiciéon “coherente”
de sefiales armoénicas no es trivial, como se asume implicitamente en la transformada de Fourier,
2(t) = [dv z(v)e™™!. La descripcion correcta del ruido térmico en el dominio temporal debe
involucrar las llamadas transformadas “wavelet” |78, 79|, que estan maés alla del objetivo de este
trabajo.

Al igual que en el analisis del ruido en frecuencia, desarrollado en el capitulo 3, se emplea la
unidad DSFM-DU de forma especial, pues no se aplica ninguna oscilacion para excitar el fleje y la
frecuencia de referencia del oscilador v, no es la frecuencia de resonancia vy del fleje. En cambio,
la unidad DSFM-DU se ajusta de forma que v, ~ vy — bw/2 donde bw = 1/7 (7: constante de
tiempo) es el ancho de banda de la unidad DSFM-DU. Como ya se discuti6 en la figura 2.5, el
pico térmico del fleje esta centrado dentro del espectro de salida de la unidad DSFM-DU. La
razon de este desplazamiento de frecuencia se halla en cémo se trata la senal de fuerza normal.
Esta se multiplica internamente con otra sefal con la frecuencia de referencia v, de la unidad
DSFM-DU, por lo que aparecen componentes de frecuencia vy — v, y vy + v.. Dado que, en
general, vy = v, el ruido térmico se observa a muy bajas frecuencias v = 0, es decir, en DC. En
este rango de bajas frecuencias, es muy dificil distinguir entre el ruido térmico y el ruido rosa
(“pink noise”, 1/v) asociados a los componentes electronicos. Cuando vy # v, el pico térmico se
desplaza a una frecuencia diferente, vy — v,., donde puede identificarse facilmente.

Como ya se coment6 en el capitulo 3, la electrénica que usualmente se emplea en las medidas
de los procesos dinamicos del fleje puede implementarse usando un esquema de deteccion lock—in
[28, 29, 80, 81]: la senial de entrada, ug(t), que se desea analizar se multiplica por dos sefiales de
referencia en cuadratura (a, cos(27v,t) v a, sin(27v,t)), siendo después filtrada con una constante
de tiempo adecuada 7 (ver figura 2.5). Las salidas correspondientes de DSFM-DU son las senales
en fase y fuera de fase (amplitud), u,(t) = (z4(t))r vy uy(t) = (y4(t))r. En DSFM es habitual usar
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Figura 4.1: Descripcién esquemética del procesado de las senales en el dominio de frecuencia.
La parte electronica, DSFM-DU, estd ya representada en la figura 2.5. Como se discute en el
texto principal, la senal de entrada es desplazada a las frecuencias (vp — vyef) ¥ (V0 + Vref). Las
senales resultantes son filtradas con un filtro paso—bajo para eliminar la componente de alta
frecuencia (v + vret) y llevadas a las salidas ug(t) y u,(t). Las sefiales asi obtenidas pueden
analizarse usando diferentes equipos: los datos en funcién del tiempo se pueden adquirir para su
posterior procesado usando un osciloscopio digital, un analizador de espectro o directamente con
la electronica de nuestro sistema SFM (simbolizada por DSP en la figura). El espectro puede
obtenerse directamente con el analizador de espectro y finalmente, las medidas de ruido pueden
realizarse con un amplificador lock—in.

la senial a, cos(27y,t) para excitar el fleje en resonancia, dado que entonces u, = 0 y los cambios
de u,(t) son proporcionales a las variaciones de fase (y, por tanto, de frecuencia) de la oscilacion
del fleje siendo uy(t) su amplitud de oscilacion. En FM-DSFM un ciclo de realimentacion (Phase
Locked Loop, PLL) se emplea para seguir la frecuencia de resonancia del sistema punta—muestra,
cambiando la frecuencia de excitacion de tal forma que u;(t) = 0. Al igual que en el capitulo
3, el ciclo PLL debe desactivarse y no es relevante para el objetivo final. En el capitulo 3 se ha
analizado en detalle como la unidad DSFM-DU procesa las senales en presencia de ruido. En
particular, se demostré que la unidad DSFM-DU desplaza el espectro de la senal de deflexién
ug(t) centrada en vy a una frecuencia va = vy — v,

4.2.2. Medidas de ruido térmico con una unidad DSFM

En este apartado, describiremos céomo la unidad DSFM-DU “ve” ruido térmico en sus salidas
(figura 4.1). Los datos de interés —la senal de deflexion w4, o las senales u, y/o u,— pueden
analizarse con un osciloscopio digital, con un amplificador Lock—in, con un analizador de espectro
o con el médulo de adquisicion de datos del propio sistema SEM.

La figura 4.2 muestra los datos experimentales para la sefal de deflexion uq(t) y la salida w,(¢)
medidas cuando la unidad DSFM-DU se configura como se ha discutido anteriormente (con el
PLL desactivado, sin amplitud de oscilacion y vyer # 1p). El grafico principal muestra el PSD y
los recuadros, los datos en funciéon del tiempo. En este caso, el espectro se ha adquirido usando
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Figura 4.2: Espectros de ruido térmico obtenidos para un fleje relativamente blando (¢ = 1.6
N/m). Los espectros de potencia (PSD) de la salida u,(v) de la unidad DSFM-DU (curva de
la izquierda) y de la senal de deflexion ug(v) (curva de la derecha; esta curva esta amplificada
para que encaje con el rango vertical de los datos de amplitud). Los datos de “amplitud”, “fase”
y deflexién se muestran en la misma grafica. El pico de ruido térmico en amplitud y fase aparece
a una frecuencia menor, alrededor de vy — vof = 4 kHz, mientras que la senal de deflexion tiene
el pico de ruido térmico alrededor de la frecuencia de resonancia vy = 67.5 kHz. Los datos se
han adquirido usando el analizador de espectro (color verde, puntos pequenos), directamente
con los convertidores analogico—digitales de nuestra electronica de control (color rojo, puntos
méas grandes) y con un amplificador lock—in (color azul, los puntos més grandes). Recuadro
izquierdo: fase frente amplitud (u,(t),uy(t)), datos medidos con el analizador de espectro.
Recuadro derecho: sefial de deflexion frente al tiempo, ug(t). Para ambos recuadros: azul oscuro,
senal con el laser encendido; azul claro, sefiales con el laser apagado.

un analizador de espectro [32]| asi como la funcién de ruido de un Lock-in comercial [22]. Las
lineas continuas se corresponden con el ajuste a un modelo “Lorentziano+offset” f(v) [62, 81],

e 2 2 2, 2

f(l/) - (1 o (V/V0)2)2 4 (V/(VOQ))2 + €n = eth’G(V)’ + €n (42>
donde G(v) es la ganancia mecanica del fleje (ver relacion (2.14)). Los parametros
correspondientes para los diferentes ajustes se especifican en la tabla 4.1, y se discutirdn con
més detalle en lo que sigue. Los puntos dispersos alrededor de las lineas horizontales muestran
el error del PSD experimental con respecto al modelo Lorentziano, sin tendencia evidente; de
aqui concluimos que los modelos tedricos elegidos describen adecuadamente los datos
experimentales. El espectro correspondiente de la senal de deflexion wugy(t), y los pertenecientes
a las sefiales de amplitud y fase, u;(t) y uy(t), llevan esencialmente, al mismo resultado (en
particular, para los valores de la frecuencia de resonancia vy y el factor de calidad @). Dado
que la unidad DSFM-DU amplifica internamente la senal de fuerza normal, la intensidad de la
seflal de deflexion wg4(t) es menor que la de de las salidas ug(t) y uy(t), lo que determina
resultados diferentes para el ruido térmico e;;, y para el ruido electrénico e, en el espectro de
deflexion ug4(v) en comparacion con los espectros ug(v) y uy(v). Concluimos que las salidas
uz (V) v uy(v) de la unidad DSFM-DU reproducen esencialmente el espectro de ruido térmico
de la senal de deflexion y que la unidad DSFM-DU es capaz de “ver” (amplificado
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internamente) el ruido térmico desplazado a la frecuencia vy — v;.

4.3. Meétodos de calibraciéon del ruido térmico

Por lo que hemos demostrado en el apartado anterior, es posible aplicar el conocido método
de calibracién térmica basado en el teorema de equiparticién a la calibracion de la amplitud de
oscilacion.

Para la calibracion de la fuerza normal, discutida en la introduccion, la relacién que describe

la desviacién RMS
9 kT

(2 (t))rms = o (4.3)

tiene, implicitas, dos incognitas: la constante de fuerza ¢ del fleje y la sensibilidad 8 (nm/V)
necesaria para convertir la sefial medida u(t) (voltios) en unidad de longitud (nanémetros):

+(t) = Bu(t) (4.4)

En esta parte de la tesis, asumiremos que la constante de fuerza es conocida o ha sido determinada
de forma independiente (ver, por ejemplo [37, 71]), por lo que usaremos (4.3) para calibrar la
sensibilidad 3 de la unidad DSFM-DU. Presentaremos y discutiremos dos procedimientos basados
en dicha relaciéon:

e un método simple, que s6lo requiere la estimacion del RMS del ruido en la salida de la

unidad DSFM-DU,

e un segundo método, en el que tendremos en cuenta todo el espectro de respuesta de las
salidas u,(t) y uy(t).

4.3.1. Calibracion basada en la estimacion RMS

El primer método de calibracion se basa en adquirir las sefiales de salida u;(t) y u,(t) durante
un intervalo de tiempo, tanto con el laser encendido como apagado. Los datos con el laser apagado
se obtienen para poder estimar y restar el ruido electréonico que no esta relacionado con el ruido
térmico del movimiento del fleje. En particular, para los flejes duros, donde el ruido térmico es
muy pequeno, la calibraciéon puede ser errénea si no se resta el ruido electrénico. Sin realizar esta
diferencia, se asumiria, implicitamente, que todo el ruido medido (incluido el ruido electronico)
es ruido térmico. La potencia del ruido que esta relacionada con el ruido térmico es,

<(uth)2> = <u<2)n>rms - <Ugff>rms (4.5)
donde
2 1T, J
<uon/off>rms - T 0 uon/off(t) t (4'6)

La sefial de ruido Aug, = 4/ <(ufh)2> de la salida u,(t) esta relacionada con el ruido en la

fase, mientras que el ruido Au}, = <(utyh)2> esta relacionado con el ruido en la amplitud de
oscilacion. La relacion (4.5) puede también aplicarse a las fluctuaciones medidas en la senal de
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deflexion ug(t), por lo que Auf, = <(ufh)2> es el ruido (en voltios) en la senal de deflexion
del fleje. Recordemos que el ruido térmico se distribuye de igual forma entre las componentes en
fase y fuera de fase. Por lo tanto, si la amplificacion de las salidas uz(t) y uy(t), asi como de la
deflexion ug4(t), es la misma (esto altimo no es el caso general),

Aufy, = Auly = Au, V2 (4.7)

dado que la senal total de deflexién y las senales en fase y fuera de fase estédn relacionadas por
ui(t) = ul(t) + uf/(t) y, por tanto, 3% = Y (ver, por ejemplo, capitulo 3). Los valores Auj, y
Au, pueden calcularse tanto a partir de las seniales en funcion del tiempo ug(t) y u,(t) (definidas
por la relacion (4.6)) o sumando (integrando) el espectro de ruido en el dominio de frecuencia.
Debido a las diferentes normalizaciones que existen para la transformada de Fourier y para el
PSD en la literatura (y en los paquetes de software), se ha considerado la primera opcién como

la més generalmente aceptada. Los factores de calibracion se calculan directamente a partir de?,

B = AzJ A, /N2 = BY = Az/Aull V2, B = Az/Au, (4.8)

con Az = /kT/c rms, ruido térmico en el movimiento (medido en nanémetros, a partir de la
relacion (4.1)).

4.3.2. Calibraciéon usando el espectro de ruido térmico

El segundo método de calibracién se basa en estimar el area bajo el espectro de ruido térmico,
usando los valores obtenidos en el ajuste al modelo f(v) =“funcién Lorentziana + funcién de
ruido electronico”, con f(v) definida por la relacion (4.2). En este contexto, recordemos que
fooo dv ]G(u)]2 = Q vy 7/2, por lo que la “potencia del ruido térmico” medida a partir de los
pardmetros del ajuste es €2, @ vom/2, donde €2, es la intensidad de la sefial térmica (unidades:
V?/Hz). Como se ha discutido previamente, en el dominio de frecuencia la unidad DSFM-DU
desplaza la sefial de deflexion original u4(v), centrada en un entorno de la frecuencia de resonancia
o a las seflales u, (V) y uy(v) centradas en vg— v, = bw/2, donde v, es la frecuencia de referencia
dada por la unidad DSFM-DU. Ademas, la senal original u4(t) es amplificada por la ganancias
internas de la unidad DSFM-DU. En principio, existen dos formas de procesar los datos obtenidos
por la unidad DSFM-DU: los espectros |1z (1) ¥ |u, (v)|? pueden ajustarse ya sea directamente a
la funciéon f(v) de la relacion (4.2), dando un pico de resonancia cerca de bw/2 (ver la figura 4.2)
— o0 bien, es posible “deshacer” el desplazamiento de frecuencia inducido por la unidad DSFM-DU,
anadiendo la frecuencia de referencia a la frecuencia de los espectros de potencia u,(v) y uy(v)
para poder ajustar estos espectros transformados u, (v +1;) y uy (v + 1) (es decir, realizara una
traslacion de la funcion f(v)),

e Opcion 1: ug(t) — Transformada de Fourier y PSD — |u,(v)|* — Ajuste — {em, Q, vo, en}

e Opcién 2: ug(t) — Transformada de Fourier y PSD — |u,(v)|*> — Desplazamiento de
Frecuencia — |ug (v + v;)|? — Ajuste — {ewm, Q, vo, e}

La segunda opcién es la correcta, ya que la relacion (4.1) es aplicable a la “verdadera” senal de
deflexion con el pico de ruido térmico en la frecuencia de resonancia “correcta’ .

3ver la relacion (4.7) para comprobar el origen del factor v/2.
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Por tanto, ajustamos el espectro desplazado en frecuencia |u,(v + v.)|? al modelo f(v) de la
relacion (4.2), para poder obtener la densidad ey, de la funcion Lorentziana, el factor de calidad
@, la frecuencia de resonancia vy y la densidad de ruido e, no Lorentziano. Para el espectro
experimental de ug4(t), la relacion (4.1) puede reescribirse como,

1 2
ST = SO = 5 [ v 1GWIE =5 [ v (e 57) GO =

c T (g od\? d 1 2kT
_° 2 = — 4.
QQ "5 (ethﬁ ) =5 efh TcQurg (4.9)

donde B (nm/V) es el factor que convierte la sefial de deflexiéon ug(t) (en voltios) a la amplitud
fisica z(t) (en nanémetros): z(t) = B%ugy (t). De igual forma, 8% y Y traducen las sefiales u,(t)
y uy(t) de las componentes en fase y fuera de fase de la deflexion del fleje. Para las salidas u,(t)
(y uy(t)) la relacion (4.1) es

1
2kT:;/du<(ethﬂ) (thﬁy)>|gu+w\ =2- QVO ethﬂ

=7 \[eth \ TFCQVO \feth \ WCQVO = (4.10)

La tltima relacion en (4.10) se obtiene porque (en este trabajo) la amplificacion de las salidas
uz(t) y uy(t) es la mismae; por lo tanto, como se discutié previamente, 5% = Y.

4.4. Resultados

4.4.1. Flejes “blandos”

En esta seccién discutiremos los resultados experimentales obtenidos para un fleje
relativamente blando (fleje de Silicio Olympus , longitud=240 pm, constante de fuerza nominal
¢ =2 N/m) cuya constante de fuerza se determin6 de forma precisa (¢ = 1.6 N/m) usando el
método de Sader [37] con el factor de calidad @ y la frecuencia de resonancia 1 (obtenidos
ambos con el segundo método, ver la seccion siguiente y la tabla 4.1).

Primero, discutiremos los resultados de la calibracion RMS, usando los datos que se
muestran en los recuadros de la figura 4.2. Los datos adquiridos con el analizador de espectro se
corresponden con las medidas en el dominio del tiempo. Los datos de la unidad DSFM-DU se
muestran como un grafico de dispersion (ug(t),uy(t)), tal y como se observarian en un
osciloscopio en el modo = — y. Los datos pertenecen a las medidas con el laser encendido y
apagado. El diametro del grafico de dispersiéon es proporcional a las fluctuaciones en ambas
direcciones. Los datos correspondientes a la senal de deflexion uy(t) se muestran como un
funcion del tiempo (tanto para el laser encendido como apagado). Los resultados obtenidos
para el primer método se resumen en la columna izquierda de la tabla 4.1 (con el nombre
“Primer procedimiento”).

Para comprobar el segundo método, se adquirieron datos usando las diferentes opciones
experimentales mostradas en el esquema de la figura 4.1. Esencialmente, la idea es medir el
espectro del ruido térmico: directamente usando la funcién de ruido del amplificador lock—in (o
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el analizador de espectro) o bien adquiriendo los datos en funcién del tiempo usando el
analizador de espectro, el osciloscipio digital o la electronica de nuestro sistema SFM con el
ancho de banda apropiado (calculando posteriormente el PSD tras la adquisicion).

Los parametros Q, vy y ey, se obtienen de los ajustes de los espectros mostrados en la figura
4.2. La columnas de la derecha en la tabla 4.1 (bajo el nombre “Segundo procedimiento”) resumen
los resultados del segundo procedimiento de calibracién cuando se aplica a los datos de deflexion
uq(t) v a la sefial fuera de fase u,(t) de la unidad DSFM-DU.

Comentaremos ahora los diferentes campos de la tabla. El amplificador Lock—in se usa para
medir la densidad de ruido, y, por tanto, no adquiere datos en el dominio del tiempo. El primer
procedimiento no es aplicable y los campos correspondientes estdn vacios. El analizador de
espectro permite la medida simultanea de los datos en el dominio del tiempo y del espectro de
potencia, por lo que ambos procedimientos pueden aplicarse. Para este fleje con ruido térmico
relativamente elevado (Az = /kT/c ~ 50 pm) ambos procedimientos de calibracién ofrecen
resultados semejantes, aunque el segundo procedimiento es méas preciso. Para poder comparar
los resultados obtenidos de la sefial de deflexién con los de las salidas de la unidad DSFM-DU
se ha introducido un factor de calibracién normalizado Sy que tiene en cuenta la ganancia
interna de la unidad DSFM-DU. Este factor deberia se el mismo para los datos de deflexion y
para las salidas de la unidad DSFM-DU, y este es el caso que se encuentra experimentalmente
dentro del error de las medidas.

g=100

log [u, ()] (log [V*/Hz])

Figura 4.3: Datos de ruido térmico adquiridos para una fleje duro (¢ = 67 N/m). Grafica (A),
izquierda: PSD de las salidas u,(t) de la unidad DSFM-DU adquiridas para diferentes ganancias
de entrada: g = 1, 2, 3, 10, 30 y 100. Notese que en esta figura se ha escogido la representacion
logaritmica para poder comprimir la escala vertical, de forma que todos los espectros de las
diferentes ganancias fueran visibles. Grafico (B), grafica inferior derecha: espectro de la senal
de deflexion frente al tiempo, ug4(t), medida con un osciloscopio digital. Recuadro: gréafico de
dispersion para la fase frente a la amplitud (us(t),u,(t)) a partir de los datos que se usaron para
calcular el espectro u, () mostrado a la izquierda; en azul oscuro: sefiales con el laser encendido;
en azul claro: senales con el laser apagado. Los tres graficos de dispersion superiores de la figura
se corresponden a los datos (uy(t),uy(t)) para ganancias g =100, 30 y 10; los tres graficos de
dispersion inferiores se corresponden a los datos (us(t),uy(t)) con ganancias g = 3,2y 1.
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4.4.2. Fleje “duro”

La figura 4.3 muestra el espectro de deflexiéon y de las salidas de la unidad DSFM-DU para
un fleje duro (¢ = 67 N/m, segun el método de Sader [37]), con una amplitud de ruido térmico
pequena (Az = \/kT/c ~ 8 pm). En este caso, se muestran los datos para las diferentes ganancias
de la unidad DSFM-DU y los espectros obtenidos a partir del PSD (calculado) de las sefiales en
el dominio del tiempo adquiridas por la unidad de control SFM. Para ser més precisos: el PSD
se calcula a partir de las imdgenes u, adquiridas con el fleje lejos de cualquier superficie a la
méxima velocidad de adquisicién, sin barrer en las direcciones z — y y sin que se aplique ninguna
excitacion al piezo del fleje. Para cada linea, se calcula el PSD y finalmente se promedian todos
los espectros de las diferentes lineas de la imagen u, para obtener una espectro promedio.

Notese que, para flejes duros, la frecuencia de resonancia yace fuera del ancho de banda
tipico de los conversores analdgico-digitales empleados en la electronica de las unidades SFM
(usualmente, 16 bits o mas, y, por tanto, mas lentos), por lo que el ruido térmico del
movimiento del fleje no puede “verse” directamente en la senal de fuerza normal (senal de
deflexion) digitalizada, wug(t). En contraste, el pico de ruido térmico puede trasladarse
facilmente al ancho de banda de los conversores analogico-digitales cuando se usan las senales
Uy (t) v uy(t), dado que este ruido aparece a una frecuencia mucho mas baja que la frecuencia
de resonancia. Para estos flejes duros, la senial de ruido térmico es, en general,
significativamente mas pequenia que el ruido electréonico y que otras fluctuaciones no térmicas.
En nuestro montaje, este es el caso observado para la sefial de deflexién directa asi como para
las salidas de la unidad DSFM-DU cuando su ganancia interna es més pequenia que g = 10
(véanse los graficos de dispersion en los recuadros de la figura 4.3). Por lo tanto, es
fundamental “normalizar” la sefal medida restando el ruido electrénico (laser apagado) del
ruido total (laser encendido) como se discutié previamente (ver relacion (4.5)). Adn asi, para
ganancias pequenas, el primer procedimiento no ofrece resultados satisfactorios y so6lo el
segundo método es lo suficientemente preciso. De hecho, el segundo procedimiento atin funciona
para ganancias tan pequefias como g = 1 asi como para la senial de deflexién. Obsérvese que
para estas gananciass tan bajas casi todo el ruido es electrénico. El ajuste a la funcion
fv) =¢€2 g (1/)|2 + €2 es pues, un filtro muy eficiente para descartar el ruido que no posee un
origen térmico. En estos flejes “duros”, se observa que, para ganancias altas, los factores de
calibracién experimentales no son compatibles con los valores esperados, dentro del error de
nuestras medidas. La explicaciéon de esta diferencia parece hallarse no en los procedimientos de
calibracion, sino en la respuesta del fotodiodo empleado en las medidas (la respuesta no es lo
suficientemente rapida para las frecuencias de resonancia de los flejes duros).

4.5. Calibracion de la fuerza normal

El método que hemos desarrollado para la calibracion de la amplitud de oscilacion puede
extenderse a la calibracion de la senal de fuerza normal, u,(t). Concretamente, en esta seccion
aplicaremos el segundo método al espectro de la senal de deflexién. En un experimento fuerza
frente a distancia (F vs. Z), el osciloscopio nos permite combinar:

e Un experimento AC: para calibrar la amplitud en DSFM.

e Un experimento DC: la curva fuerza frente a distancia, de la que obtenemos la calibracién
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clasica.

Como se puede observar en la figura 4.4, las medidas en fuerza normal mantienen una relacion
unitaria: “ganancia dindmica (amplitud)”’= “ganancia estatica (F' vs. Z)”= 1. Sin embargo, para
la calibracion térmica es necesario conocer las ganancias de nuestro sistema experimental (que,
usualmente, pueden seleccionarse).

[nm] Amp. vs. Z

A

Amp.
mp pp [nm]

Figura 4.4: Senal de fuerza normal obtenida en el osciloscopio. La pendiente unitaria que se
observa cuando ambos ejes estan en nandémetros, implica que la amplitud y la fuerza normal
estan calibradas adecuadamente. Los datos de color verde, reflejan la senal de fuerza normal
oscilante que en ganancia unitaria coincide con la amplitud de oscilacion. La curva discontinua
azul, es la envolvente de la amplitud pico a pico. La curva roja refleja el experimento clasico de
fuerza frente a distancia.

La relacion (4.1) nos permite obtener la calibracion térmica de ug(t) a partir de su espectro,
de la misma forma que se desarroll6 en el caso de la amplitud de oscilacién®. Para comprobar
que la calibracion de uq(t) mediante ruido térmico era compatible con la calibracion clasica
con curvas F' vs. Z, se obtuvieron los datos que se muestran en la tabla 4.3. Los resultados de
ambas calibraciones con compatibles por lo que la calibracion de ug(t) sin contacto entre punta
y muestra es posible.

4Notese que es posible una tercera via de calibracién, pues también seria posible usar el valor RMS de la sefial
de salida de uq4(t), al igual que en el caso de la amplitud de oscilacion.
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¢ (N/m) | Cal. térmica (nm/V)|Cal. F vs. Z (nm/V)
Be=69=+0.1 Be="T77+08
Silicio 2.27
Ay =123+2 Bn =136+ 16
Ba =3.0+0.1 Ba=25+0.7
Nitruro de Silicio| 0.60
An =53+1 By =44+38

Tabla 4.3: Resultados experimentales para la calibracion de la fuerza normal mediante ruido
térmico y usando la pendiente de la curva fuerza frente a distancia. Ademaés de la calibracion de
uq(t) dada por By, hemos obtenido la calibracion de la amplitud de oscilacion S (para ganancia
g =30).

La senial ug4(t) es independiente de la ganancia seleccionada en nuestro sistema. Al obtenerla
mediante un osciloscopio estaremos en disposicion de calibrarla. Esto implica (ver figura 4.4) que
podemos obtener directamente la calibracién de la amplitud de oscilacién a partir de la calibracion
de ug4(t), siempre que estemos en ganancia unitaria. Dado que la amplitud de oscilacion depende
de las ganancias de nuestro sistema, en cualquier otra ganancia no unitaria necesitaremos aplicar
la relacion concreta que conecte la calibracion de ug(t) con la calibracion de la amplitud de
oscilacién. En dltima instancia, esta relacién depende de qué ganancias han sido definidas como
unitarias en el sistema de medida’®.

4.6. Conclusiéon

Hemos presentado dos métodos de calibracién de la amplitud de oscilaciéon en DSFM, uno
basado en un célculo simple del valor RMS de las sefiales de salida u,(t) y/o uy(t) de la unidad
DSFM-DU, y el otro basado en el analisis del espectro correspondiente u,(v) y/o u,(v) y el
célculo de los parametros Q, vg, e v en. A partir del resumen de los resultados presentado
en las tablas 4.1 y 4.2, concluimos que ambos métodos ofrecen resultados consistentes, siendo el
segundo método considerablemente més preciso y robusto. Esto lo observamos, en particular, para
el caso de los flejes duros donde el ruido térmico tiene una amplitud muy pequeiia y la relacion
sefial /ruido del ruido térmico (que en nuestro caso es la sefial “buena”) frente a otras fuentes
de ruido es considerablemente menor que en el caso de los flejes blandos. El segundo método
ademas, tiene diversas ventajas: primero, “filtra” explicitamente el ruido térmico del resto de
fuentes de ruido, ya que sélo considera seniales cuyo espectro tiene una forma Lorentziana; las
senales que no son compatibles con esta forma se llevan al factor constante e, y la potencia de
la senal correspondientes se descarta en el calculo de la sensibilidad de la amplitud.

Por otra parte, ajustar el PSD de la senal para obtener cuatro parametros Q, vp, €tp v €n
conduce a un promedio muy efectivo de los datos, y, por tanto, se realiza una mejora adicional de
la estimacion de la potencia del ruido térmico. Finalmente, desde un punto de vista puramente
teorico, el primer método no es del todo correcto pues es sélo una aproximacién valida para

SEn esta tesis, el sistema electronico empleado definia la ganancia g = 2 como ganancia unitaria.
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factores de calidad @) altos. De hecho, el primer método sé6lo “ve” ruido térmico en el ancho de
banda 1/7 < 1y alrededor del pico de resonancia, pero no el resto del ruido presente en la funcion
Lorentziana ni tampoco el ruido de baja frecuencia (desde DC hasta vy — bw/2, ver el capitulo 3
para una discusion méas detallada). Cuando se usa el primer método este ruido es filtrado por la
unidad DSFM-DU y, por tanto, se pierde; de esta forma, el primer método subestima el ruido y
sobreestima la sensibilidad de la amplitud. Dado que la relacion entre el ruido térmico en el pico
de resonancia y el ruido térmico en la zona de baja frecuencia (la cola de la Lorentziana) es @ : 1
(ver la seccion 3.2 del capitulo 3) este error es despreciable para experimentos en aire y vacio,
pero significativamente grande en medios liquidos (debido a la reduccion del factor Q). Cuando
se emplea el segundo método, el ruido de baja frecuencia no se ignora, puesto que el ajuste al
espectro experimental (desplazado en frecuencia) describe el espectro completo del ruido; por lo
tanto, la relacion (4.10) “recupera” el ruido térmico completo, incluso el filtrado por la unidad
DSFM-DU. Finalmente, la determinacion de los parametros e, Q@ y vy usando las salidas de la
unidad DSFM-DU implica una mejora significativa de la senal ya que pueden usarse las ganancias
de la unidad DSFM-DU y el principio de deteccion lock—in, que implica una reduccién importante
del ancho de banda.

Siguiendo los pasos de la calibracién de la amplitud de oscilacion, hemos desarrollado un
método para la calibracion de la fuerza normal. La técnica desarrollada evita el contacto entre
punta y muestra manteniendo un resultado compatible con el método usual de curvas fuerza
frente a distancia. Al mismo tiempo, conocida las ganancias del sistema de medida es posible
obtener la calibracion de la amplitud de oscilacién a partir de la calibracién de la fuerza normal
y viceversa.

Hemos presentado pues, un esquema para la calibraciéon de la amplitud de oscilacién y para
la fuerza normal basado en la medida del ruido térmico tras su procesado por una unidad tipica
DSFM-DU. Este esquema de calibracién depende sblo del conocimiento de la constante de
fuerza y de la temperatura del fleje, pero no implica hipotesis a priori sobre la interaccion
especifica entre punta y muestra, sobre la relaciéon entre la amplitud y el desplazamiento del
piezo ni sobre la relacién entre la frecuencia y la amplitud. Més atn, el método es conceptual y
experimentalmente simple: solo es necesario adquirir los datos de amplitud y/o fase (u(t) y
uy(t)). Es experimentalmente robusto, reproducible y puede aplicarse en diferentes medios

(UHV, aire, liquidos).
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Primer Procedimiento

Segundo Procedimiento

ugn® | upg® | win S| BT v Q €th en e BEFP
Unidades — | mV | mV | mV | nm/V Hz V/vVHz 107 | V/v/Hz - 106 nm/V nm/V
DSP | (uy(t)) |5.38|0.72|5.33| 9.68 ||67438.0(%14ppm) | 138.6(£0.6%) | 1.3(x£0.5%) | 30(£1.9%) |10.39(£0.8%) | 36.7(£0.8 %)
. ug(t) S I - - 67440(+40ppm) | 137(£2.4%) | 0.35(£2.4%) | 3(%66 %) - 38.7(£3.6 %)
(uy () - =] = - 67440(£30ppm) | 139(£1.6%) | 1.3(£1.6%) | 20(£13%) |10.35(x£1.1%) |36.6(£2.4%)
AA ug(t) 1.77 [ 0.39 | 1.72 | 29.9 || 67441(£160ppm) | 140(£6.3%) | 0.30(x5%) 5(+£12 %) - 39(+8 %)
(uy(t)) | 5.40|0.56 | 5.37 | 9.61 67440(£5ppm) | 137.8(£0.22%) | 1.33(£0.2%) | 20(£1.5%) |10.12(£0.3%) | 35.8(0.3 %)

Tabla 4.1: Resultados obtenidos con los dos procedimientos de calibracién aplicados a la medida de la deflexiéon y amplitud de ruido

térmico de un fleje blando con constante de fuerza, ¢ = 1.6 N/m.
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5 Ruido en la interaccion
punta—muestra

RESUMEN: En este capitulo, se estudiara el ruido asociado a la interacciéon punta—muestra
en DSFM. En el capitulo anterior analizamos el ruido térmico como la contribucién més
importante al ruido detectable en frecuencia. Si existe interaccion punta—muestra, los
experimentos demuestran que existe una fuente adicional de ruido, muy superior al ruido
térmico, que contiene informacioén sobre la naturaleza quimica de la muestra. A través de
diferentes técnicas (espectroscopia de fuerzas, modos 3D (z,y), Microscopia Kelvin (KPM),
etc.), se analiza y caracteriza este ruido. La muestra estudiada es grafito donde se ha
crecido una capa de una sustancia anfifilica.

5.1. Introducciéon

En el desarrollo de este capitulo, seguiremos centrandonos en la técnica DSFM, puesto que en
ella la interacciéon entre punta y muestra es minima. Como ya se ha discutido en los capitulos
precedentes, en DSFM, se produce una oscilaciéon forzada del fleje mientras se mide y controla la
respuesta dinamica del sistema a través de otras magnitudes como son: la amplitud de oscilacion,
la frecuencia de resonancia o el desfase entre la senal de salida y entrada. A partir de esta técnica
surgen diferentes variaciones: modo de no contacto, contacto intermitente (tapping), modulacion
en frecuencia (FM-DSFM) y modulacién en amplitud (AM-DSFM)!. Independientemente de la
técnica usada, el microscopio de fuerzas, como instrumento cientifico, ve mermada su precisiéon
ya que el ruido limita su resolucién.

5.1.1. Fuentes de ruido

En esta seccion, vamos a introducir los diferentes componentes que contribuyen al ruido. Cada
elemento que constituye el SFM genera una sefial de ruido: el fleje, la punta, los amplificadores
de senal, el laser, etc. Seleccionando las principales fuentes de ruido del sistema, podemos realizar
la siguiente clasificacién:

Wer, por ejemplo, la referencia [83] para algunas aplicaciones y [34] para un estudio de la interaccién punta—
muestra en modo de no contacto. Para un enfoque general de las técnicas, ver [31]. En el caso de DSFM, en
particular, ver [63], [85] y [86].
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e Ruidos intrinsecos del sistema fisico: la mayor parte de ellos pueden caracterizarse a través
del parametro RIN? (relative intensity noise), que es aditivo, y, por tanto, mas sencillo de
manipular en calculos.

e Shot noise: aparece debido a las fluctuaciones estadisticas del fotodetector. Esto es, si
consideramos un haz formado por n fotones, tendremos una fluctuacion de An = /n
fotones.

e Intensidad del laser: un problema muy comin en los diodos laser es la emisién
espontanea. Es interesante el hecho de que el propio diodo laser, como fuente
térmica, es un amplificador de ruido.

e Inestabilidades mecéanicas: éstas pueden ser inherentes al sistema, o bien, pueden
producirse por un mal ajuste de éste (fijacion del fleje, soportes, etc.).

e Ruido térmico: de todas las fuentes de ruido mencionadas anteriormente, en general, el
ruido térmico establece el limite fundamental de las técnicas en SFM. Este limite es una
consecuencia directa del Teorema de Equiparticion (relacion (3.1)). Como se discutié en
el capitulo 3, la interaccién punta—muestra puede registrarse como un desplazamiento de
la frecuencia de resonancia, pero el ruido térmico limitaba la magnitud de dichos
desplazamientos que es posible registrar (relacion (3.20)).

Tarjeta DSFM 1 EASe
OCK-1n
Fn PLL Dz

Amplitud
Tarjeta DSFM 2
4>

KPM
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t Ex
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PC / DSP / Iméagenes / Espectro

Figura 5.1: Esquema de deteccién de ruido.

5.2. Experimentos

En los experimentos de este capitulo hemos aplicado las técnicas ya descritas en la
introduccion: DSFM, KPM y Modos 3D (z,y). En lo que sigue, se detalla la preparacion de las
muestras y los instrumentos de medida.

2El RIN suele tratarse como una definicion del ruido. Si P es la potencia optica del laser, tenemos que
RIN = (AP?)/(P?). Dado que al incidir en el fotodetector se genera una corriente, dada por i = nP, siendo 1 un
factor de conversion, tenemos que RIN = (Ai?)/(i?). Para mas detalles, consultar [37].



5.2. Experimentos

71

5.2.1.

El

Esquema experimental

esquema experimental se puede desglosar en los siguientes puntos:

Preparacion inicial del experimento. Es importante colocar la punta con antelacién
y permitir que el sistema se estabilice mecénica y térmicamente. Hemos usado flejes de
Silicio, con una constante de fuerza de 2 N/m y una frecuencia de resonancia en torno a
los 80 KHz. El microscopio que hemos usado es un modelo de Nanotec (Cervantes AFM
system), acompanado de una unidad DSP (Dulcinea) y el software para tratamiento de
datos (WSxM® [3g]). El laser usado es de fibra optica, cuyo ruido es menor que el
correspondiente al laser de diodo. Para la adquisicién de los datos de ruido, hemos
empleado el DSP Amplificador lock—in de Standford Research Systems, modelo SR830
[22] (ver figura 5.2).

Figura 5.2: Instrumentos empleados en las medidas: (a) Microscopio SFM, (b) lock—in y (c)
Dulcinea DSP.

Preparacion de la muestra. Como veremos en los resultados, hemos elegido un
sustrato de Grafito Pirolitico Altamente Ordenado (HOPG) de entre un conjunto de
superficies posibles. Esta muestra requiere ser exfoliada, con el fin de obtener una
superficie lo mas limpia posible. Sobre dicha superficie procedemos a depositar las
moléculas que nos permitiran realizar nuestro experimento. La muestra asi preparada se
fija sobre un porta metalico mediante pintura de plata, por lo que es necesario esperar a
su secado (con el fin de evitar inestabilidades).

Aplicacién de las diferentes técnicas. Se toman imégenes simultdneas de topografia,
ruido, fuerza normal, fase, Kelvin, frecuencia y amplitud. En este paso, también englobamos
la preparacion del lock—in, seleccionando la frecuencia a partir de la inspeccién de los datos
obtenidos en la fuerza normal. Los modos 3D, se aplican al final de cada proceso, ya que
es en estos donde es posible que la punta sufra més dafios por entrar en contacto con la
superficie.
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e Mediciéon de ruido. Para medir experimentalmente el ruido de la interaccién punta—

muestra, usaremos un lock—in externo, al que alimentaremos con la senal de fase. El lock—in
externo, operando para medir ruido, se ajusta con una senial de referencia vy ~ 2.5 — 4
KHz, y un ancho de banda Ay, ~ 0.5 — 2 KHz. Estos valores se obtienen analizando la
fuerza normal, como puede verse en la figura 5.3. Para poder obtener la resolucién adecuada
es necesario que el experimento sea lento, pues la medida de ruido es intrinsecamente lenta.
Las medidas que hemos realizado tenian una duraciéon media en torno a las 30 horas. E1 SFM
empleado en las medidas se mantuvo estable en dichos periodos de tiempo, no mostrando
un drift que “estropease” las imagenes.

V()_Vref V0+ Vref

+—>
20 ciclos

Fuerza normal
Amplitud

«—

tiempo 4 KHz

Vo Frecuencia

=== Ruido adicional

mmm Ruido térmico

Figura 5.3: Inspeccion de la fuerza normal en el osciloscopio y seleccion de fase en el lock—in,
respectivamente.

Hay que senalar aqui, que se ha escogido como senal de referencia en el lock—in DSFM, la
fase en lugar de la amplitud, pese a que podria haberse escogido esta tltima (ver figura
5.1). Esto se debe a que la amplitud es una senial que esté en torno a los 2-3 V de continua,
un valor lo suficientemente grande como para saturar el lock—in. Por ello, es dificil medir las
pequenas variaciones asociadas al ruido, ya que estéan sobreimpuestas a un valor continuo
muy grande. Lo méas conveniente es emplear la fase, puesto que el PLL nos asegurara que
el valor de la misma estaré en torno al 0 y las posibles variaciones no saturarén al lock—in.
Por otro lado, seria posible emplear la sefial de amplitud si usaramos un filtro paso—alto,
con lo que eliminariamos la senal de continua y sbélo nos quedariamos con las variaciones
rapidas del ruido.

5.2.2. Seleccion de muestras

Elegir la superficie que ponga de manifiesto la naturaleza del ruido en la interacciéon punta—

muestra no es trivial. Para evitar que exista ruido adicional asociado a la topografia, se escogi6é un
sustrato cuya superficie estuviera, esencialmente, formada por planos y fuese sencilla de preparar
para cada experimento. En este caso, el sustrato elegido fue grafito ya que, de esta forma, se
consigue:

e evitar que las irregularidades de la superficie afectaran a la senal de ruido (morfologia
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rugosa, demasiados desniveles, etc),

e una superficie regular sobre la que crecer una capa de moléculas, con propiedades quimicas
diferentes a las del sustrato,

e un sustrato facil de preparar, ya que el grafito solo requiere ser exfoliado y este proceso es
sencillo. Ademas, el grafito es cominmente empleado en los experimentos de SFM y sus
propiedades son conocidas.

Si so6lo hubiera grafito, la interaccion no variaria y se obtendrian imagenes homogéneas (salvo
por los conocidos escalones o imperfecciones que puedieran estar presentes). Sobre esta superficie
se decidi6 preparar un material quimicamente diferente. En la bibliografia pueden encontrarse
diversos experimentos con materiales de diversa hidrofobicidad (o hidrofilicidad) [$9]. Como
sabemos, el grafito es un material hidrofobo®. Asi pues, podriamos obtener una variacion en
la interaccién introduciendo un material que formara estructuras hidroéfilas. En nuestro caso,
hemos elegido el Dodecilsulfato sodico (SDS), (C12H25504Na), que es un compuesto anfifilico,
cuya estructura molecular le permite crear estructuras con propiedades hidroéfilas[90] facilmente
reconocibles en topografia: micelas, capas de compuesto y estructuras tubulares. La hipotesis
que guid este capitulo se basé en la posible formacion de estructuras de diferente hidrofilicidad
en la superficie del grafito, de tal forma que los datos reflejasen la existencia de diferencias de
interaccion. Como se detallara, dicha interaccion gener6é una senal que pudo registrarse en los

datos de fase y frecuencia®.
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Figura 5.4: Molécula de SDS, con la cabeza polar (hidrofila) y el extremo apolar (hidrofobo). La
longitud de la molécula es de 1.65 nm.

Se ha calculado la concentracién necesaria para crecer una monocapa de SDS mediante un
modelo simple’. Para ello, el volumen efectivo de una molécula de SDS viene dado por,

(5.1)

siendo M'm, la masa molecular del SDS (288.38 g/mol), p su densidad (1.01 g/mL) y N4 el
numero de Avogadro. Supongamos, ademas, que sobre la monocapa de SDS tenemos el disolvente
formando una pelicula de 100 pum de espesor. Las moléculas de SDS se esparciran por el disolvente,
de tal forma que tendremos un molécula de SDS por cada 10° de disolvente. Por lo tanto, para
obtener la monocapa sera necesaria una concentracién de 107> g/L. La preparacién del SDS
se realiza a partir de una muestra mas concentrada que se diluye convenientemente con agua

3 Algo que puede comprobarse midiendo el angulo de contacto de la superficie.

4La relacién entre las propiedades fisicoquimicas de la muestra y los datos de fase y frecuencia es estandar en
DSFM.

°En este modelo no se ha tenido en cuenta el tipo de superficie (hidréfoba o hidréfila, lo que determina si es
posible formar gota) sobre la que se crece la pelicula, ni tampoco cémo desaparece el disolvente. Por ello, en los
experimentos no aparecera sélo una monocapa, sino que estardn también presentes bicapas e islas de diferentes
espesores.



74

Capitulo 5. Ruido en la interacciéon punta—muestra

ultrapura. La deposiciéon sobre la superficie de grafito se realiza mediante drop casting, que es
el método que mejores resultados ha ofrecido®. Parte del agua se retiraba con posterioridad,
empleando para ello papel absorbente.

Figura 5.5: Imégenes topograficas: (a) muestra de HOPG recién exfoliada (Az = 24 nm), (b)
después de depositar SDS (Az = 24 nm); (c) imagen de frecuencia de (b) (Az = 657 Hz) donde
se observa el contraste entre zonas de diferente material. La imagen correspondiente de (a) no
se muestra ya que es completamente plana. Obsérvese que tanto en (a) como en (b) estamos en
la misma zona de la muestra.

En la figura 5.5 puede observarse la topografia de la misma zona antes y después de formar la
pelicula de SDS sobre la superficie de grafito”. El SDS tiende a formar micelas, que pueden tener
geometria esférica y cilindrica. El SDS también puede agruparse en forma de bicapas y, en ese
caso, asumimos que los extremos hidroéfilos quedan orientados hacia el exterior, en contacto con
el grafito que es hidrofobo. Los extremos apolares, hidréfobos, del SDS quedan orientados hacia
el interior de las estructuras. En la figura 5.5b se observan algunas de las estructuras posibles.
La altura de estas estructuras se sittia en torno a los 2 nm (altura tipica para este compuesto
[91]), aunque también es posible encontrar otras mayores, al superponerse varias capas.

5.2.3. Imagenes de ruido

Vamos a analizar las imégenes obtenidas a partir del ruido. En las figuras 5.6 y 5.7 se
observa la correlacidon que existe entre topografia y ruido. Destacamos que en topografia es
posible distinguir la altura de los escalones tipicos del grafito (cuya altura es de 0.34 nm). En la
imagen correspondiente de ruido, se observan los escalones, pero los diferentes niveles de las
capas de grafito dan el mismo contraste. En cambio, en la imagen de ruido, las estructuras que
asociamos al SDS, tanto las estructuras pequenas como la isla grande en la parte superior
izquierda, se distinguen mejor que los escalones. La imagen de frecuencia nos da maés
informacion al respecto, pues este canal se asocia a las propiedades fisico-quimicas de la
superficie. Puesto que observamos contraste en frecuencia, podemos afirmar que tenemos
propiedades quimicas diferentes sobre nuestra superficie, asociadas a diferentes zonas. Por
tanto, el ruido adicional estd asociado a la existencia de zonas con quimica diferente.

SDeposiciones realizadas con spin coating no cubrian la superficie adecuadamente.
"El proceso de situarnos en la misma zona aun tras realizar procesos ex—situ, se explicara en el capitulo 7.
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Curiosamente, mientras las estructuras pequenas resultan en un ruido menor, las estructuras
mas altas sobre la isla dan un contraste muy alto, tanto en la imagen de ruido como en la de
frecuencia.

Figura 5.6: Imagenes de (a) topografia (Az = 2 nm), (b) amplitud (Az = 0.9 mV), (c) frecuencia
(Az =13 Hz) y (d) ruido (Az = 38 mV), respectivamente.

En la imagen de ruido de la figura 5.7, encontramos que es posible una situacién tal que la senial
de ruido sea lo suficientemente pequena como para que no podamos encontrar una correlacion
entre topografia y ruido como ocurria en la figura 5.6. Desde un punto de vista experimental,
esta seria una situacién conveniente, al poder medir, “aparentemente”, sin ruido adicional al ruido
térmico.

Figura 5.7: Imagenes de (a) topografia (Az = 2 nm), (b) amplitud (Az = 0.8 mV), (c) frecuencia
(Az =11 Hz) y (d) ruido (Az = 49 mV), respectivamente.

En ambas figuras, 5.6 y 5.7, se observa como en las imégenes de ruido aparecen zonas de gran
contraste sobre la superficie ocupada por SDS. Nuestra interpretaciéon para este hecho es que
estas zonas de mayor contraste se correspondan con la formacion de cuellos liquidos entre punta
y muestra®.

5.2.4. Imagenes de espectroscopia de fuerza

Con el fin de analizar en profundidad la interacciéon punta—muestra y el ruido asociado a ella,
se ha usado la espectroscopia de fuerzas. Esta técnica se ha aplicado a dos puntos diferentes de
la muestra, uno con SDS y otro sin SDS, lo que permite encontrar los contrastes de las diferentes
propiedades quimicas. Para aplicar este método, se elige la zona, se aproxima la punta hasta que

8Ver [83], para un estudio de formacion de cuellos usando SFM.
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entra en contacto con la superficie y después, se aleja. Simultaneamente, se obtienen datos de
fuerza normal, amplitud, frecuencia y ruido. El procesado de las imagenes se halla realizando un
promedio?, por lo que se consigue mayor resolucién. En el caso de la fuerza normal es posible
obtener una curva fuerza—distancia, mientras que en los casos de amplitud, frecuencia y ruido,
se obtiene su comportamiento al variar la distancia entre punta y muestra. Si se agrupa toda
la informacién descrita, como se ve en las figuras 5.8a y 5.8b, puede constatarse la interrelacion
entre las diferentes magnitudes.
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Figura 5.8: Para los graficos de las curvas, las lineas continuas indican que se acercan punta y
muestra mientras que las discontinuas, que se alejan. En la curva se ha senalado con marrén
(gris) la zona correspondiente al salto al contacto para la curva fuerza—distancia, mientras que
la zona de verde claro (gris claro) se corresponde con la zona de reduccion de amplitud. El eje
vertical izquierdo representard la deflexion del fleje en nanémetros (d), mientras el horizontal
serd el desplazamiento del piezo (A). La curva de fuerza—distancia (color verde) se asocia al
eje vertical izquierdo. El eje vertical superior derecho se asocia a la curva de ruido (color azul).
El eje vertical inferior derecho se asocia a la curva de amplitud (color naranja). (a) Curvas de
espectroscopia para la penetracion en la capa de SDS. (b) Curvas de espectroscopia para la zona
de SDS, sin penetracion.

9Para cada linea de las iméagenes de fuerza normal, amplitud y ruido mostradas en miniatura en las figuras
5.8a Y 5.8b se obtienen curvas para un punto fijo (zo,yo) que podemos promediar.
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Figura 5.9: Modos 3D (x,y). En el grafico de las curvas hemos sefialado con marron (gris) la
zona correspondiente al salto al contacto (segin la curva fuerza—distancia), mientras que la zona
de verde claro (gris claro) se corresponde con la zona de reduccion de amplitud. Las curvas
HOPG y SDS representan la zona de grafito y la zona con SDS, respectivamente, que pueden
verse en las imagenes superiores. Las lineas continuas indican que se acercan punta y muestra
mientras que las discontinuas, que se alejan. El eje vertical izquierdo representa la deflexion del
fleje en nanémetros (d), mientras el horizontal es el desplazamiento del piezo (A), para todas
las curvas. La curva de fuerza—distancia (color verde) se asocia al eje vertical izquierdo. El eje
vertical superior derecho se asocia a la curva de ruido (color azul). El eje vertical inferior derecho
se asocia a la curva de amplitud (color naranja).
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Los datos obtenidos pertenecen a los procesos de aproximacién y alejamiento de punta y
muestra. Para mostrar los resultados, hemos seguido el siguiente criterio: las lineas continuas se
corresponden con el proceso de aproximaciéon, mientras que las discontinuas pertenecen al
alejamiento. Ademaés, se han marcado mediante diferentes sombreados las interacciones: en
marron claro, (gris) la zona definida por la curva fuerza—distancia que se corresponde con el
salto al contacto, es decir, la zona delimitada por el punto donde la fuerza normal se anula en
la parte del contacto de la curva fuerza—distancia y el ultimo punto donde la fuerza es nula en
la parte de no contacto de dicha curva. En verde claro (gris claro), se ha marcado la zona
definida por la curva de amplitud frente a distancia que se corresponde con la zona de
reducciéon de la amplitud de oscilaciéon. Los resultados son:

e Fuerza normal. En lo que sigue, se considera que la fuerza normal se ha calibrado en
nandmetros, para que pueda compararse con la amplitud. En la figura 5.8a, se observa cémo
se produce un salto entre las curvas fuerza—distancia debido a que la punta se ha indentado
en la muestra. Se observa que el salto entre ambas curvas es de, aproximadamente, 2 nm,
que coincide con el espesor tabulado para las capas formadas por SDS [91]. En la figura
5.8b las curvas fuerza—distancia se comportan de forma mas suave tanto al acercar como
al retraer. En este caso, se ha producido el contacto sobre la capa de SDS, pero no se ha
penetrado. Esto explica el comportamiento de las curvas fuerza distancia. En el caso de la
figura 5.8a, donde se produce indentacion, el salto al contacto es de 3.6 nm mientras que
la fuerza de adhesion es 10.4 nN'0. Para la figura 5.8b el salto al contacto es de 4.6 nm,
mientras que la fuerza de adhesion es de 7 nN.

e Amplitud. En las figuras 5.8a y 5.8b, la amplitud sigue el comportamiento estdndar. Es
decir, al disminuir la distancia punta—muestra se reduce la amplitud hasta que se produce
el contacto, momento en el que amplitud se anula. Al salir del contacto, se produce el
proceso inverso. En el primer caso (figura 5.8a), la amplitud libre (Agee) toma un valor de,
aproximadamente, 6.3 nm, pero el salto al contacto (Ajump) toma un valor menor que 1
nm, algo atipico y que podria estar relacionado con el proceso de indentacion (analizada
en detalle, la curva muestra un salto al contacto suave). En el segundo caso (figura 5.8b),
Afree &~ 6.3 nm, como antes, y Ajump ~ 1.5 nm, que si es un valor estandar.

e Ruido. Para poder analizar mejor las senales, se han normalizado los datos de ruido a
la senal de ruido térmico, por lo que se emplearan unidades de ruido térmico (u.r.) en
las figuras. De esta forma, el ruido toma el valor de 1 u.r. a grandes distancias. Cuando
nos acercamos, el ruido, que para distancias grandes sblo tiene una componente térmica,
aumenta, indicando que existen contribuciones adicionales al ruido térmico. Al entrar en
contacto el ruido se reduce a 0, mientras que al salir este comienza a aumentar, volviendo a
recuperar, lejos de la muestra, el valor del ruido térmico. Obsérvese que la senal de ruido es
mayor antes de entrar en contacto que al salir y que es sblo cerca de las zonas de contacto
donde el ruido sufre mayor variacion. En las curvas de la figura 5.8, cerca del contacto,
el ruido alcanza valores de 20 u.r., muy por encima del valor del ruido térmico. Estos
valores justificarian el contraste obtenido en las imagenes de ruido de la figura 5.6 y 5.7.
Posiblemente, este aumento del ruido es debido a la rotura de cuellos liquidos durante el
proceso de oscilacion de la palanca. Hay que destacar, ademaés, que la amplitud y el ruido

10Recordemos que el calculo de la fuerza de adhesion puede hacerse mediante Foq = Cheje Ad, siendo cgeje la
constante de fuerza del fleje y Ad la deflexion del fleje al alejarnos.
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muestran una relaciéon que se hace patente al analizar las curvas de la figura 5.8: la zona de
reduccion de amplitud se corresponde con el aumento del ruido. En todos los experimentos
realizados en este capitulo se ha observado este comportamiento.

5.2.5. Modos 3D (z,y)

Los resultados de espectroscopia de fuerza descritos en el apartado anterior han confirmado que
la interaccién es una funcién de la distancia punta—muestra y de las propiedades quimicas de la
superficie. Ahora bien, con lo anterior s6lo se ha analizado lo que ocurria en dos puntos diferentes,
pero fijos, de la muestra. Sin embargo, por la naturaleza de la interaccion, es 1til analizar como
varia la interaccion en la superficie a lo largo de zonas diferentes no sélo topograficamente, sino
también quimicamente. Pero esto sélo es posible si usamos otra técnica: los modos 3D (z,y). En
este método, se selecciona previamente en topografia una linea horizontal que pase por zonas
de diferente composiciéon quimica (en nuestro caso, grafito y SDS)!!. Después, a lo largo de esa
linea, se realiza en cada punto de la misma un anélisis de espectroscopia. Con ello, es posible
disponer de los datos de fuerza normal, amplitud, frecuencia y ruido no soélo en funcién de la
distancia punta-muestra'?, sino en funciéon de cada punto (z,y) a lo largo de la linea de nuestra
superficie.

En las imégenes mostradas en la figura 5.9 se han representado con diferentes colores las
distintas zonas de interaccion. Aunque los modos 3D se realizan en alguna direccion (z,y),
asumiremos que ésta viene dada por la variable x, por simplicidad. De esta forma, el resultado
es un mapa de contorno que muestra la interaccién como una funcion del tipo I = I(z, z(z)).
Como puede observarse, las alturas de los zonas donde la interaccién es constante tanto en fuerza
normal como en amplitud coincide con el grosor tabulado para la sustancia anfifilica aqui tratada
(2 nm).

Si se recorre la imagen de la parte superior a la inferior, se reconstruiran las curvas de fuerza
normal, amplitud y ruido en el sentido siguiente: segiin se desciende por la imagen, la distancia
punta—muestra disminuye. De esto se concluye que el codigo de colores nos muestra las alturas
sobre la muestra: la zona més clara indica el lugar més alto, mientras que los tonos oscuros
indican zonas mas bajas. Para obtener la informacion de estas imégenes, basta con recuperar
las curvas almacenadas en cada linea. El resultado final son las curvas para SDS y HOPG de
la figura 5.9. Ya antes habiamos obtenido unas curvas semejantes'®. Sin embargo, esta técnica
aporta dos mejoras: conocer exactamente la posicién topografica y obtener informacion de la
quimica segiin nos movemos lateralmente por la superficie. En la figura 5.9 se han considerado
dos posiciones diferentes, una con SDS y otra con HOPG (simbolizadas con estas siglas en la
figura). De la misma forma, se han considerado los procesos de acercamieinto y alejamiento de
la muestra'®. Asi pues, analizadas las curvas, se tiene,

e Fuerza normal. Para las curvas en la zona de HOPG, puede observarse un
comportamiento parecido al de la figura 5.8a, aunque al ser la zona con grafito no se

1 Obsérvese que en los datos de la figura 5.9, las imagenes aparecen rotadas un angulo de 90°.

12No obstante, la técnica no es infalible y existe la posibilidad de que se produzca una determinacién errénea
de la altura o bien, una inversion de contraste. Ver [92] para un estudio detallado.

13Los datos de espectroscopia de fuerza hallados anteriormente se obtienen de modos 3D tipo (z, V) en los que,
esencialmente, la variacion de voltaje es nula (£ 1 mV).

14Para representar estas curvas de aproximacion y alejamiento se sigue el mismo criterio de la seccién anterior,
a saber, linea continua para la curva de acercamiento y linea discontinua para la curva de alejamiento.
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espera nada singular. En cambio, para las zonas con SDS, las curvas fuerza—distancia se
deforman, haciéndose més suaves y se observa como varia la adhesion. La ausencia de
salto entre las curvas fuerza—distancia, muestra que no se ha penetrado en la capa de
SDS. Para el HOPG, el salto al contacto es de 4.8 nm mientras que la fuerza de adhesiéon
es 8.2 nN. Para el SDS el salto al contacto es de 5.9 nm, mientras que la fuerza de
adhesion es de 4 nN.

e Amplitud. En las curvas de HOPG la amplitud sigue el comportamiento estandar. Sin
embargo, para SDS se ha encontrado un comportamiento diferente, en el que la amplitud
es positiva en vez de negativa antes de anularse tras haber llegado al contacto. En el caso
del SDS, Afree = 9.3 nm, y Ajump ~ 4 nm. En el caso del HOPG, tenemos que Agee = 9.3
nm y Ajump = 2.2 nm. De nuevo, como en la figura 5.8, la zona con grafito muestra un
salto al contacto suave, mientas que en la zona con SDS, la amplitud sufre un salto brusco.

e Ruido. El ruido sigue un comportamiento semejante al de la figura 5.8. Sin embargo,
obsérvese que el ruido es mas intenso en estos casos (tomando valores de 40 u.r.).
Conviene también destacar que el ruido no sigue un comportamiento simple en SDS: la
curva correspondiente al acercamiento deberia anularse al entrar en contacto, pero esto
no ha ocurrido.

Una posible explicaciéon del comportamiento atipico de la amplitud y de la apariciéon del ruido
adicional cerca de la zona de contacto vendria dada por la interaccion del SDS (quimicamente
diferente del grafito) y la presencia de cuellos liquidos entre punta y muestra. Asi pues, se han
obtenido resultados semejantes a los de la seccién anterior, pero con un anadido: puede verse como
varfan fuerza normal, amplitud y ruido en funcién de la propiedades quimicas de la superficie,
con la certeza de saber donde estamos situados en la muestra.

5.2.6. La técnica Kelvin y el ruido

Las imagenes de las figuras 5.10 y 5.11 muestran una selecciéon de los datos obtenidos en
los que también se ha empleado la técnica Kelvin. Se han escogido las senales para topografia,
Kelvin, frecuencia y ruido, que son las que mayor contraste e informacién ofrecian. La imagen de
amplitud (no mostrada) es completamente plana, demostrando que el feeedback para topografia
es esencialmente perfecto. En las imégenes correspondientes a topografia podemos ver las islas
que el SDS forma sobre la superficie de grafito. En la sefial de frecuencia, que se relaciona con
las propiedades quimicas de la superficie, puede observarse que las zonas ocupadas por SDS se
diferencian con claridad del grafito. La sefial de ruido, como se ha mostrado en este trabajo,
también esta relacionada con la quimica de la superficie, y por ese motivo se observan las zonas
formadas por SDS en la imagen de ruido. Estas sefiales, no se ven afectadas por los cambios en
topografia: el grafito esta formado por escalones y en las imagenes de Kelvin, frecuencia y ruido
no se observa ningin contraste asociado al cambio de escalon.
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Figura 5.10: Iméagenes de (a) topografia (Az = 5 nm), (b) Kelvin (Az = 274 mV), (c) frecuencia
(Az = 16 Hz) y (d) ruido (Az = 51 mV), respectivamente. Aqui, ruido y frecuencia ofrecen
informacién semejante sobre la imagen.

Figura 5.11: Imagen de (a) topografia (Az = 3 nm), (b) Kelvin (Az = 129 mV), (c¢) frecuencia
(Az =70 Hz) y (d) ruido (Az = 40 mV). La imagen de Kelvin muestra contraste dentro de la
propia zona de SDS.

No todas estas técnicas presentan la misma sensibilidad con respecto a las propiedades
quimicas de la superficie. La técnica Kelvin permite obtener informaciéon de los potenciales de
contacto asociados a las diferentes zonas de la muestra. Por tanto, seria de esperar que zonas
cubiertas por SDS mostraran el mismo comportamiento, puesto que se trata del mismo
material. Ahora bien, el SDS es una sustancia anfifilica y aunque la tendencia de ésta es formar
micelas o bicapas (figura 5.12a), existe la posibilidad de que el extremo apolar quede expuesto
(figuras 5.12b y 5.12c). La técnica Kelvin, sensible a los cambios de carga, detectaria esta
situacién y la mostraria como un cambio de contraste en la imagen atn cuando se tratase de
una zona cubierta por el mismo material. Esto explicaria como hemos podido obtener la
imagen de Kelvin mostrada en la figura 5.11, donde las islas de SDS no tienen un contraste
homogéneo detectando asi, diferentes potenciales de superficie. Sin embargo, en las imagenes de
frecuencia y ruido, no se detecta ningin cambio: sélo nos muestran el cambio del SDS al
grafito. Este comportamiento ya se ha observado en otros sistemas [24].
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Figura 5.12: (a) Capas de SDS con los extremos polares encerrando los extremos hidréfobos, (b)
capas con extremos apolares al descubierto y (c) semi—micelas.

5.3. Conclusiones

A partir de los experimentos realizados se concluye que,

e La senal de ruido contiene la informacién necesaria como para considerarla un nuevo canal
de informacién. El ruido térmico no es suficiente para explicar la procedencia de esta senal,
que permite obtener imagenes que se pueden correlacionar con la topografia (en el sentido
de que es posible localizar las zonas quimicamente diferentes).

e El ruido adicional depende de la quimica de la muestra, pero no tanto de la topografia.
Pueden obtenerse imégenes con contraste si existen sustancias con propiedades quimicas
diferentes, pero dichas imégenes no ofrecen informacion sobre la topografia (por ejemplo,
altura de escalones).

e Las imagenes de ruido requieren un dia (o mas) y para ello es necesario un microscopio que
redna las condiciones adecuadas de estabilidad mecanica y térmica.

e La senial de ruido aumenta cerca de la zona de contacto entre punta y muestra, justo en el
rango donde también se produce la reducciéon de la amplitud de oscilacion.

e La senal de ruido adicional condiciona la resolucién en el modo de Modulacién en
Frecuencia en Microscopia Dinamica de Fuerzas (AM-DSFM) (modulacién en amplitud,
donde la amplitud es el canal a mantener constante en topografia). Tanto para las
imagenes de topografia, como para medidas electrostaticas y magnéticas el limite tedrico
que se presupone para esta técnica viene determinado por el ruido térmico. Si existe una
fuente de ruido adicional, como experimentalmente demostramos, los limites de deteccién
de estas técnicas seran mayores (es decir, la técnica sera peor).

e Por lo discutido antes, el modo de amplitud modulada y la existencia de ruido van unidos.
Sin embargo, para FM-DSFM (modulacién en frecuencia), las medidas DSFM son mejores
ya que hemos visto que es posible tener senal en frecuencia sin que exista todavia ruido
(adicional al ruido térmico). Por tanto, la modulacion en frecuencia estaria limitada solo
por el ruido térmico y no por el ruido adicional que vemos, y serfa una técnica mucho més
competitiva.

e Aunque no se ha demostrado de forma univoca, proponemos que la formacién de cuellos
liquidos que se condensan de forma espontanea y cadtica entre punta y muestra durante la
oscilacion (cuando la distancia entre punta y muestra es minima) son la fuente del ruido
adicional. Con el fin de demostrar esta hipotesis, proponemos estudios del ruido donde se
controle la humedad.



6 El factor de calidad en funcién de
la distancia

RESUMEN: En este capitulo trataremos de estudiar el problema de la disipacién punta—
muestra desde el punto de vista hidrodinamico. Con ello obtendremos una ecuacién que
relacionara el factor de calidad con la distancia punta—muestra y algunas de las magnitudes
fundamentales del sistema (geometria del fleje y de la punta). Para poder comenzar con el
analisis, el primer paso clave es descomponer el sistema en un conjunto de subsistemas mas
faciles de tratar: el fleje microscopico, la punta mesoscopica y el vértice nanométrico de la
punta,
Sistema punta—fleje = Fleje & Punta coénica @ Vértice de la punta

En el caso de la interaccion electrostatica la literatura confirma que este modelo funciona
adecuadamente. Para estos subsistemas simples se pueden desarrollar aproximaciones que
permiten resolver el problema analiticamente. Cada una de estas partes contribuye a la
disipacion total de forma bien definida (pues son partes aditivas). El factor de calidad
efectivo total es una relacion no trivial que depende de la longitud de la punta, el ancho y
largo del fleje y de la distancia punta—muestra. Ademas, nuestro modelo permite predecir el
factor de calidad durante las medidas del SFM, alli donde el sistema fleje—-punta debe estar
muy proximo a la muestra a analizar. Conocer de forma precisa como el factor de calidad
se ve afectado por los diferentes parametros experimentales y operacionales, permitiria la
optimizacion de la geometria del sistema fleje—punta para conseguir la maxima sensibilidad
posible.

6.1. Introducciéon

Para oscilaciones suficientemente pequenas el SFM puede considerarse como un oscilador
armonico amortiguado cuyo comportamiento viene descrito por la ecuacion (2.11). Dicha relacion
pone de manifiesto de forma explicita que el sistema puede ser descrito por dos parametros
fundamentales!: la frecuencia natural wy = 271 y el factor de calidad (adimensional) Q,

wo=4/—; Q=120 (6.1)

m gl

! Aunque estas relaciones ya se han presentado en el capitulo 2 volvemos a escribirlas para que la lectura sea
mas comoda.
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El factor da calidad expresa la relaciéon entre las fuerzas de friccién y las fuerzas conservativas
presentes en el sistema. Ademaés, () describe como la energia se disipa exponencialmente en el
tiempo con un tiempo caracteristico Tyis = Q/wo = QTp/(27). A diferencia de los modos estaticos
(de contacto) donde la relacion basica es F' = ¢d (¢ y d, la constante de fuerza y el desplazamiento
del fleje, respectivamente), en DSFM toda la ecuacion del movimiento es importante.

Como ya hemos visto en el anterior capitulo, en la mayor parte de los casos practicos la
resolucion ultima del sistema SFM estda determinada por las fluctuaciones térmicas y viene
dada por las relaciones (3.7) y (3.20). En los modos estaticos y dinamicos la resolucion viene
pues, determinada por el los factores (kBT/(Qwo))1/2 y, por tanto, por la energia térmica kT
y el factor de calidad ). Los modos dindmicos, como hemos visto, incrementan la razén
sefial /ruido comparados con los modos dindmicos pero no la resolucion. La generacion de ruido
puede comprenderse sobre la base del teorema de fluctuaciéon—disipacién, que, esencialmente,
establece que las fluctuaciones térmicas presentes en toda medida vienen determinadas por la
disipacion del sistema fisico. La energia perdida por el sistema (finito) termina difuminandose
en el bafo térmico (infinito). Sin embargo, dado que el bano térmico también actia sobre el
sistema (el intercambio de energia es bidireccional), esta accién induce fluctuaciones y, por
tanto, ruido en el sistema SFM. Dentro de este esquema, el factor de calidad describe el acople
entre el bafo térmico y el sistema. Un factor de calidad bajo, implica una acople fuerte con el
bano térmico, es decir, grandes fluctuaciones.

Por lo expuesto, el factor de calidad puede considerarse un parametro fundamental para
SEFM, no s6lo para los modos dindmicos. En casi todas las situaciones practica el factor de
calidad determina la resolucion tltima para muchas técnicas de SFM, en particular magnéticas
(Microscopia de fuerzas magnéticas (MSFM)) y electrostaticas (Microscopia de fuerzas
electrostaticas (ESFM)). Ademaés, ) determina la disipacion de la energia. A diferencia de los
modos estatico, en DSFM no solo se mide la fuerza (la interaccion conservativa en el sentido de
que esta se deriva de un potencial), si no que tenemos acceso a las interacciones no
conservativas. El factor de calidad de una medida permite determinar la disipacién y las fuerzas
de friccion en los modos DSFM. Para experimentos en medios fluidos (aire y liquidos) las
fuerzas de friccion debidas a la viscosidad del fluido que interactian con el fleje son la principal
fuente de disipacion [38, 39]. Para un fleje lo suficientemente lejos de cualquier superficie, Sader
ha descrito de forma precisa como las fuerzas de friccién debidas a la viscosidad del fluido
amortiguan la oscilacion del fleje [38, 93]. Estos trabajos son especialmente relevantes porque
las relaciones en ellos deducidas permiten relacionar el factor de calidad con la constante
elastica del fleje, dando lugar a un método simple y preciso para calibrar la constante elastica
[37]. Cuando el fleje se acerca a una superficie, las fuerzas de arrastre (debidas a la viscosidad
del fluido) alrededor del propio fleje inducen una disipacion y el factor de calidad comienza a
depender de la distancia, disminuyendo al reducir la distancia punta—muestra. En la literatura,
se han propuesto diferentes relaciones para explicar esta dependencia con la distancia, tanto
empiricas como fenomenologicas,

l R
-Flev(d) ~ @ y Ftip(d) ~ RE (62)

La primera relacion para Fye. se ha propuesto para describir la friccion sobre el fleje [28, 94,
|; la segunda expresion para Fi, describe el amortiguamiento inducido por la punta [96-
| (en el extremo libre del fleje). Sin embargo, ninguna de estas relaciones describe de forma

precisa los resultados experimentales. Por tanto, es necesario desarrollar una relaciéon que describa

adecuadamente el amortiguamiento.
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6.2. La aproximacion de la capa limite para geometrias planas y
cilindricas

Los campos de velocidad 9(#,t) y de la presion p(Z,t) alrededor del fleje estan determinados
por la ecuacion de Navier—Stokes

d, _, 0v(Z,t o =\ = o,

4 (piz. ) = (gﬂ + (7@ - 9) v(a:,w) —pE ) + V@ (63)
La solucién de la ecuaciéon de Navier—Stokes es una tarea ardua y dificilmente resoluble por via
analitica. En este trabajo realizaremos las aproximaciones adecuadas para poder resolverla.
Concretamente, asumiremos las siguientes hipo6tesis para reducir la complejidad y
dimensionalidad del problema:

a.- El problema es o bien simétrico alrededor de un eje, o bien tiene simetria rotacional.
Esta simetria permite reducir la dimensionalidad del problema. En particular, para el fleje
rectangular asumiremos que éste es (suficientemente) largo y ancho: [ > w (obsérvese, sin
embargo, que esta simetria esta “rota” cerca del final del fleje).

b.- El fluido se supone incompresible. Para ser més especifico, cuando el fleje oscila se movera
hacia una regiéon del espacio llena de fluido. Dado que el fleje no se puede comprimir en
un volumen (local) méas pequenio, el volumen del fluido debe desplazarse hacia regiones
“libres”. Por tanto, durante la oscilacion el fluido en el espacio entre el fleje y la muestra
serd desplazado periodicamente fuera de este espacio (mas especificamente, sera
expulsado hacia la parte superior del fleje). Intuitivamente, el fluido usara el camino mas
corto para salir del espacio entre el fleje y la muestra. Este camino define la direccion del
flujo, que, de momento, asumiremos en la direccién x, mientras que z se asume en la
direccion perpendicular de la muestra (para un fleje plano, la direccion z es perpendicular
al fleje). Finalmente, asumiremos que, dado que el fluido no puede penetrar la muestra, la
mayor contribucién a la velocidad se produce en la componente paralela a la muestra.

Si asumimos una columna (infinitesimal) de fluido de altura h con volumen dV = hdzdy, al
moverse el fleje con velocidad % la razén con la que el volumen es creado en un lado y destruido
en otro es: dV/dt = (dh/dt)dzdy = udzdy. Si nos centramos en una columna de liquido en el
espacio entre el fleje y la muestra, entonces, en cada posicion del fleje parte del fluido saldra y
entrara en estas columnas a través de los laterales dydz. La diferencia entre estos flujos debe ser
igual al volumen creado (o destruido) en esa posicion del fleje:

% = udxdy = (/ (va (2 + d,y, 2) — va(2, Y, 2)) d2> dy =

_ /6Um(xayvz) dedz dy _ 8%(%97 Z) dzd:vdy
ox ox

(6.4)

donde la integral se realiza en la altura de la columna; v, es el flujo paralelo a la muestra en la
direccién del camino mas corto, que se asume en la direccion . Concluimos entonces que,

u(r,y) = / 8Uﬂ”(;;’f/’z)dz (6.5)
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Obsérvese que si la velocidad no varia a lo largo de la direccion = (u(z,y) = u(y)), como es el
caso del fleje rectangular, entonces,

Q. . - 0 0vg(x,y, 2) B vy (x,y,2)

6.2.1. Geometria plana

En el caso del fleje rectangular, se asume la simetria alrededor del eje y como una buena
aproximacion. Por tanto, la velocidad ¥(z,y, z) del la capa de fluid no depende, esencialmente,
de la direccion y, U(z,y,2) = v(x,z), y aademas v, = 0. Si el flejes es mas largo que ancho
(I > w), el camino méas corto para salir del espacio entre el fleje y la muestra es el borde del
fleje, que se asume en el eje x. Dado que el fluido no puede penetrar el fleje, la velocidad tiene
una componente no nula en la direccion z: ¥ = (v.(x, 2),0,0). Si finalmente asumimos que los
términos inerciales son despreciables, la ecuacion de Navier—Stokes se reduce a 0, p(7) +nAv, (),
y finalmente, dado que 9%v,(z, z)/0x? = 0, de acuerdo con la relaciéon (6.6), obtenemos,

op(z,z)  0*vy(x, 2)
oz i 022

=0 (6.7)

que es la llamada aproximacion de la capa limite (o aproximacion de Reynolds) para el
movimiento del fluido como una capa delgada. En esta aproximacion la distribucién de presion
p(z,2) y el perfil de velocidades vy (z,z) estan desacopladas: segin (6.3), dado que v, = 0,
cuando los términos inerciales son despreciables tenemos Op(zx, z)/0z = nAv,(x,z) = 0. Por
tanto, p(x,z) = p(x) = constante a lo largo de la direccion z. El perfil de velocidades es,
entonces, parabélico en z. Asumiendo que las superficies del fleje y de la muestra estan en las
posiciones z = +h/2, y tomando en cuenta las condiciones de contorno u,(£h/2) = 0, el perfil

de velocidades es,
1 Ip(z) h? 2
Ua;(x,Z) = % 85[} Z z (68)

El flujo total ¢ por unidad de longitud (unidades: [m2 / 3]) que lleva el campo de velocidades se
obtiene integrando este perfil de velocidades,

M2 b op(a)
b(x) = /_ e = g O (6.9)

De acuerdo con las relaciones (6.6) y (6.7), cuando la velocidad no varia a lo largo de la direccion
x 93p(z,2)/0x3 x O%v,(z, 2) /0% = 0. Entonces, el perfil de presion (y velocidad) a lo largo de la
direccion x es (en su mayor parte) cuadratico. A partir de las relaciones (6.5) y (6.9) obtenemos,

. 0p(x) (M2 Ou(2) 9 (kP Op(x)

Para un espaciado cuya altura varia arménicamente como h(t) = hg —ae™* con amplitud a que

es pequena comparada con la altura del espaciado, y si la distribucién de presién se asume tal

que p(+w/2) = 0, entonces,
ibnaw [ 5 w?
p(z) = 13 <55 - 4) (6.11)




6.3. Ancho efectivo del fleje en un medio viscoso

87

La fuerza (o, mas precisamente, la fuerza de friccién por unidad de longitud), ejercida por esta
distribucién de presién es,

fo)=- [ " ey = 2 <;‘;>3 (6.12)

—w/2

La dependencia con y estd implicitamente definida en a = a(y).

6.2.2. Geometria cilindrica

Para describir la capa de fluido alrededor del vértice de la punta asi como la parte conica,
asumiremos que el espaciado entre la punta y la muestra tiene simetria rotacional y esta descrito
por la distancia punta—muestra h(p). La distribucion de velocidades (v,(p, z) )y presiones (p(p, z))
tienen también simetria rotacional. Asumiremos ademas, que existe una relacion semejante a (6.7)
pero en coordenadas cilindricas,

Ilp) &v,(p, 2)

=0 6.13
lo que nos lleva a un perfil de velocidades anélogo a (6.8),
1 dp(p) h?
vp(p,2) = m 2 - a1 (6.14)

donde la integral se toma sobre la altura de la columna; v, es el flujo paralelo a la muestra en la
direccion radial. Debido a la simetria radial, la ecuacion (6.9) cambia. El flujo total (unidades:
[m3 / s]) que fluye a través de las paredes de un cilindro de radio p es,

h?* ap(p)

D(p) = TPl = 2mpg(p) = 27rp1277TP

(6.15)

donde ¢(p) es el flujo por unidad de longitud (unidades: [m?/s]) en la direccion radial. Siguiendo
la misma linea argumental que en el caso rectangular,

99(p) . o ( 1 dp(p)
— =2 =2r— | p———+ 6.16
dp P <p1277 p (6.16)
De donde obtenemos, integrando,
Ip(p) P
—— =6 6.17

Donde hemos puesto la condiciéon de contorno lim,_,g debe ser finito. Para la dltima integracion
debe usarse la condicion de contorno p(R) = 0. Sin embargo, dado que depende del valor de h
y, en general, h = h(p) (para el paraboloide y el cono, los modelos que trataremos), dejaremos
esta tltima integracién para las secciones posteriores.

6.3. Ancho efectivo del fleje en un medio viscoso

Como ya hemos visto en 2.2.1 el modelo del oscilador armoénico simple discutido anteriormente
es demasiado sencillo y no tiene en cuenta muchos de los fenénmenos presentes en SFM, en
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particular, las miltiples resonancias del fleje. Para oscilaciones lo suficientemente pequenas, la
ecuacion diferencial de los desplazamientos (perpendiculares) del fleje a lo largo del eje y vienen
dados por la ecuacion (2.45), que reescribimos aqui,

Puly,t) | EId"w(y,t) Ay duly,t)

du(y, t)
P 012 S oyt S ot

+ ﬁintW = fext(t) (6~18)

con las definiciones usuales, y donde volvemos a considerar, en el caso que nos ocupa, Byt ~ 0.
Asumiendo que fexy es armonica, fext(y,t) = f(y)R [ei“’t]. De la misma forma, pueden
descomponerse los desplazamientos locales del fleje: u(y,t) = u(y)R [em}. La ecuacion del fleje
se transforma entonces en

<—w2u(y) + iw;—gu(y) + Au® (y)> R[] = R[] f(y)pe (6.19)

con A = EI/(p.S) = v2I/S y vs = \/E/p. la velocidad del sonido del material. Para flejes
con seccion uniforme la parte armonica puede resolverse con los modos principales u;(k;,y) =
uop(y/l)/2, que tienen una frecuencia bien definida w; = vs(k;/1)%I/S (w; = vskit/I?, para
un fleje rectangular, donde t es su grosor). Ademas, para una fuerza viscosa proporcional a la
velocidad fyis o 4(t), se mantiene la “estructura de modos” por lo que puede definirse un factor

de calidad efectivo,

Apcwi

i = = 6.20
Q > (6.20)

Cada modo principal es entonces un oscilador armonico y la densidad de energia e;(y,t) =
ciu?(y,t)/2 almacenada en cada punto y a lo largo del fleje se amortigua exponencialmente [100]
en el tiempo con una constante de tiempo 7; = p./7¢.

La solucién de la ecuacion (6.19) para un fleje arbitrario es un problema muy complejo.
Hasta ahora, solo se conocen soluciones analiticas para flejes cilindricos [101]. Esta solucion ha
sido extendido —con gran precision— como aproximacion a los flejes de geometria rectangular
[3%]. Incluso se han investigado otras geometrias cuyos resultados llevan a las mismas leyes de
escala [102, |. En lo que sigue, usaremos estos resultados como punto de partida para la
discusion sobre como el factor de calidad varfa con la distancia punta—muestra. Como primer
paso, citaremos los principales fenémenos fisicos que deben tenerse en cuenta en el movimiento de
un fleje en el seno de un fluido. Primero, estudiaremos el efecto del fluido sobre la fuerza inercial
pii(x), el término relacionado con la energia cinética. Al igual que en el caso de una esfera,
parte del fluido se adherira a la superficie del fleje puesto que el campo de velocidades del fluido
alrededor del fleje debe ser continuo, lo que implica que el liquido que esta directamente sobre
la superficie del fleje debe moverse con la misma velocidad que éste (por lo que el movimiento
relativo del fluido sera du = 0), y s6lo cuando el fleje esta lo suficientemente lejos de la muestra,
el campo de velocidad se anula. Esto implica que existe una regién del fluido donde la velocidad
decae del valor 4;(s.(z,y, z)) sobre la superficie sq(x,y,z) del fleje, al valor ;(z,y,2) = 0 a
una distancia localizada lo suficientemente lejos de la superficie. El ancho efectivo de esta region
alrededor del fleje viene definido por la relacion (2.32). Para un fleje rectangular el ancho de masa
es del orden de dm/my = pWetletdf/(pcblt) con Wer y let €l ancho y largo efectivo de la capa de
fluido que describiremos mas adelante. El valor exacto de d; requeriria conocer el campo total
de velocidades alrededor del fleje, es decir, resolver la ecuacién de Navier—Stokes. Este esfuerzo
no entra dentro de los limites de este trabajo y ha sido considerado en detalle en la literatura
[102]. Para poder incorporar los resultados méas precisos por un lado y, por otro, la interpretacion
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simple relacionada con el modelo del fleje como un oscilador armoénico (para cada modo), vamos
a introducir el ancho efectivo wer del fleje que tiene en cuenta el campo de velocidades correcto
alrededor del fleje, es decir, la solucion correcta de la ecuacion de Navier—Stokes para la velocidad
alrededor del fleje. Entonces, la masa anadida al fleje es:

om _ ppietlet Oy _ pylot Wet X/2/Re _ py Lot et (W) [2 (6.21)
Re -

mo pewl t pe L w t Pe I w \ 2w

donde hemos usado la relacion (2.32) para d realizando la sustitucion R = wef/2. La descripcion
precisa del campo de velocidades alrededor del fleje puede volcarse en el factor adimensional
Wet/w. Ademés, hemos asumido que lef = I, es decir, que el efecto de lef se ha volcado también
en wer/w. Este factor de correccién puede determinarse comparando la relacion (6.21) con la
ecuacion correspondiente de la literatura obtenida a partir de la solucién correcta para el campo
de velocidades alrededor del fleje [37, 35],

)
O _ TPIY P [Re] (6.22)
mo 4 pe t

donde la funcion I'.[Re] es la parte real de la llamada funcién hidrodinamica [38]. Para evitar el

factor (Wef/ w)2 definimos una nueva anchura efectiva wef y un nuevo factor no dimensional Breal
tales que,

~ 2
Breal = <u:jf> = %FT[RQ] V2Re (623)

El nimero de Reynolds depende de la frecuencia wy (en el fluido, ver relaciéon (2.32)) y,por tanto,
del modo wj, por lo que Breal, Wet y I son funciones implicitas de la frecuencia y también del
modo: freal = Breal [Re (wy)], Wer = We [Re (wy)] v I = I} [Re (wy)].

Ahora, estudiaremos el efecto del fluido en la descripciéon precisa de la fuerza de friccion, es
decir, el segundo término del miembro derecho de la ecuacion (6.19). De nuevo, para calcular la
fuerza de arrastre en cada punto y del fleje seria necesaria la solucién completa de
Navier—Stokes para conocer el campo total de velocidad alrededor del fleje. Como en el anterior
parrafo, asumiremos que las autofunciones wu;(k;y) = upp(y/l)/2 que resuelven la ecuacion
(6.19) describen correctamente el movimiento del fleje en sus diferente modos y, por tanto,
volcarén el conocimiento completo de la solucién de Navier—Stokes en un ancho efectivo. Dado
que, a priori, este ancho efectivo no necesita ser el mismo que el factor wer/w empleado para
describir la masa anadida, se usard el factor bes/b. La fuerza de friccion (por unidad de
volumen) actuando en cada punto del fleje es, entonces,

0] bet/b . et \ .
fise = Ll) = T aty) = oy (50 ) (6:24

Obsérvese que (6.24) es dimensionalmente correcta: 6mnsuber serfa la fuerza sobre un objeto
extenso de ancho ber (ver (2.26)), por lo que 6mnsiber/b es una fuerza de friccion normalizada
al ancho del fleje y 67 ptber/ (tb?) es una fuerza por unidad de volumen. Teniendo en cuenta la
relacion (2.30), la fuerza de friccion (6.24) y @(z,t) = u(y)R [iwe™!], obtenemos de la ecuacion
(6.19) la ecuacion del movimiento del fleje en un medio viscoso:

ol (b 1 Ak w1
( w +M67Tpctb<b> T5om/mo T 15 omimg ) W = o Tk omime (02
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Esta ecuaciéon de movimiento puede ahora compararse con la ecuacién , que describe el
movimiento de un fleje con una friccién proporcional a la velocidad, pero sin masa anadida
debida al arrastre (por ejemplo, un fleje en vacio, donde la friccion es interna). Comparando los
coeficientes similares en (6.19) y (6.25), encontramos que el efecto del medio viscoso tiene de
dos vertientes. Por una parte, como la esfera esta sujeta al muelle (en la seccion que ya vimos
previamente), la frecuencia de resonancia se reduce en comparacion con la soluciéon en vacio,
debido a la masa anadida (6.21),

wy om PfW [ Wet 1
:14_7:1_'_77(7) 6.26
( wg ) mo pct N\ w/ \/2Re (6.26)

y, por otro lado, el fleje tiene un factor de calidad efectivo definido por el segundo término
(imaginario) del primer miembro de la relacion (6.25):

f
Wy Ny L [ bet 1
=t (L) 6.27
i chtb b ) 1+dm/mg ( )
lo que nos lleva a,
fo9
W 4 .
Q; = L1 (HM) tb _4Rejpetd (prwef 1 ) (6.25)
6m 1y mo ) b bet 67 py b bet pPe W /2Re

donde se han usado las relaciones (6.26) y Re; = pfwjf b%/(4n) (el ntimero de Reynolds para el
modo j-ésimo) en el ultimo paso. Para el factor de calidad efectivo encontramos en la literatura
(relacion 9 en [102]),

- mpybIi[Re]

4p.t 1 wppb 4p.t 1 I [Re]
- 1+ TPL2pRe ) = 20e° 6.29
< 1. 1 I 7o bTi[Re] | T[Re] (6:29)

donde I;[Re] es la parte imaginaria de la funcion hidrodindmica. Comparando esta relacion con
la relaciéon (6.28), obtenemos la expresion correcta para el factor Sy, como funcion del nimero
de Reynolds,

bt Rell[R
B = o8 = ——2— 6[ d (6.30)

La figura 6.1 muestra el factor fea v la parte real de I'.[Re] y la figura 6.2 el factor Gin v la
parte imaginaria de I;[Re], todas como funciones del nimero de Reynolds. En la figura se han
anadido los valores teoricos calculados a partir de las propiedades de algunos flejes comerciales
(ver figura 6.2).
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Br Fr [Re]
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Figura 6.1: Parte real de 8 y I'. Los puntos de la grafica hacen referencia a los datos obtenidos
para diferentes flejes comerciales.

ﬁim Fl [Re]

100 200 300 400 500 600 100 200 300 400 500 600
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Figura 6.2: Parte imaginaria de § y I'. Los puntos de la gréafica hacen referencia a los datos
obtenidos para diferentes flejes comerciales.

6.4. El sistema complejo punta—fleje

6.4.1. El fleje plano

Analizaremos primero la parte del fleje paralela a la muestra, localizada a una distancia
ho = d + hiip. En este caso, la fuerza de friccién inducida en cada punto y del fleje debida al
amortiguamiento por compresion del fluido sobre la superficie (“squeeze damping”) es
proporcional a la deflexion fplano o 4(y) o< iwu(y), por lo que la estructura de modos se
mantiene. Para cada modo normal la fuerza de friccién actia sbélo en ese modo. De forma
equivalente, esto puede deducirse de la ecuaciéon de movimiento (6.25). Cuando el
amortiguamiento del fleje debido a la comprensiéon de la capa de fluido entre fleje y muestra se
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toma en cuenta, esta ecuaciéon de movimiento es,

3
2 g (2 1 s 1 R CON
( w +2tbpc (67r[31m+ (ho) ) 1+(5m/m0+)\k’1+5m/mo>u3(aj)_ pe 1+ 0m/myg

y el factor de calidad correspondiente,

2Rej pct 1

- ! prt (eery L
Qj = 3m py bﬁlm <1+w3/(67rﬂimh8)> <1+ 0 b (w> \/%) (6.32)

Para los flejes tipicos, Bim € [1,4] (ver figura 6.2), por lo que la fuerza de amortiguamiento
(oc w3/h3) se hace comparable a la de fuerza de friccion de Stokes (o< SBim) para hg ~ w/2

6.4.1.1. El fleje plano: detalle

En general, los flejes que se usan para realizar las medidas no suelen ser rectangulos perfectos.
En el extremo final, donde se localiza la punta, el fleje deja de tener forma rectangular y, por
tanto, esto afecta a la fuerza hidrodindmica. Para ver, de form sencilla, como afecta este detalle en
funcion de los modos, vamos a realizar la siguiente simplificacién: suponer que la parte final tiene
forma semicircular. De este forma, podremos restar el aporte de las partes no rectangulares. Al
aumentar los modos, podremos comparar con el primero y calcular como afecta la irregularidad
del extremo final del fleje.

Como indicamos en los parrafos precedentes, la fuerza hidrodindmica del fleje plano puede
escribirse como,

SR (y) = inwul(y) (,2‘;)3 (6.33)

La fuerza total, por unidad de longitud, vendra dada por

l
fPiane — /0 S22 () i (/1) (6.34)

Sin embargo, en este caso, consideraremos sélo el aporte hasta un cierto valor, al que llamaremos
v = w/2, donde w representa el ancho del fleje. Por tanto,

0

I—w 3 0 1-v/l
fplano _ /O FPR0 ()i (y/1)dl = in) (2‘;) w%’ /0 w7 (€)de (6.35)

Una vez que ya tenemos el fleje sin el semicirculo final, pasamos a determinar cuél es el aporte
de un circulo. Para ello usaremos la aproximacién de Reynolds en coordenadas cilindricas y con
la condiciéon de contorno (simplificada) p(v) = 0,

2 30
p(p) = 677U/ hpgdp = 3nuzg p(p) = ZZS) (p* —v?) (6.36)

Calculamos la fuerza hidrodindmica para medio disco en cada modo:

disco / / 3y (p* — v )pdpdG—W# 0i(€)d (g— <l—v+ >/z> (6.37)



6.4. El sistema complejo punta—fleje

93

donde asumimos que % es independiente de (p, 8). La funciéon §—Dirac determina explicitamente
que se trata de una fuerza por unidad de longitud. Calculando la proyeccion,

dlSCO dlsco _ i37rnwu?v4 _ _ i
/ Ji (©)de = =413 (1 l (1 37 (6.38)

La fuerza hidrodinamica final para el fleje (recortado) y el semicirculo seré entonces,

() (O ) [ o)

En el caso del fleje completo, al realizar el mismo proceso, la fuerza hidrodindmica venia dada

por,
b W [w)?

oM — e+ [ — 4
g iy (1) (6.40)

Por tanto, si hacemos la comparacion f;/f;"™" y la escribimos en términos del ancho del fleje,

3w w 4 1=w/(2)

GO = 21— —(1-— i(6)d 6.41

filf; 64<p< 2< 3ﬂ)>+/0 pi(§)dg (6.41)

Realizando una comprobacion numérica para varios modos y un fleje con las caracteristicas
w = 30 um, [ = 240 pm, obtenemos los valores de la tabla. Observamos, por tanto, que a medida
que los modos son superiores, la irregularidad del fleje se hace menos importante. No obstante
el error de considerarlo regular para los primeros modos es aproximadamente el 16 %, segiin este
modelo.

Modos | kK1 ko K3 K4 Ks

0.84 0.87 0.89 0.91 0.92

fil 17

Tabla 6.1: La razén f;/f;°"" calculada para diferentes modos. A medida que los modos son
superiores, la irregularidad del fleje se hace menos relevante.

6.4.2. El fleje inclinado
Cuando el fleje esta inclinado, h(y) = ho + ytana donde « es el angulo entre el fleje y la

superficie. Entonces, para pequenios angulos de inclinacion (es decir, para ho/l < tana ~ «) la
fuerza de friccion a lo largo del fleje es,

3 3
£ (y) = ni(y) <im—|—gju+mna> ~ inwu(y) (;:;) (1 - 3tanahy0> (6.42)

En este caso concreto, vamos a calcular la fuerza total por unidad de longitud en cada modo,

finc(y)7

ine :/ o€ — mwz;? <;:;>3/01 <1 _3tanah0) 02 () de (6.43)
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Donde considerando la integral,

1 . N\ 2
/0 é(p?(é)dg_l_'_’fz<COSI€Z+COShIiZ> (6.44)

T2 sen x; + senh x;
Obtenemos,
fine _ ud (w 3 1 ltana [ 1 4 2 [ cosk; + coshr; | (6.45)
M= pw—t | — — -+ — .
! " 2 \ ho ho 2 m? sen k; + senh k;
A partir de aqui es facil ver que para r; lo suficientemente grandes (i > 6),
0 3
e . . Uy [ w 3l tan a
e~y L — 1-— 6.46
ey (1) (1 (6.46)

6.4.3. La punta parabdlica

En este apartado, vamos a calcular el aporte a la fuerza de fricciéon que realiza la punta
parabdélica, considerando vélido el modelo “squeeze damping” que hemos considerado hasta ahora.
Para los calculos emplearemos coordenadas cilindricas, por lo que h(p) = d + p*/(2R)

Con respecto al anterior apartado, modificamos la geometria, que pasa de ser un plano a un
paraboloide, pero seguimos manteniendo las condiciones de contorno, concretamente,

plpo) = 0.6 p(/2h,B) = 0 (6.47)

donde hy, es la altura de la punta y R, es el radio de la base de la punta. Es decir, la presion serd
nula en el exterior del paraboloide. Al resolver la ecuacion diferencial correspondiente, en este

caso, en coordenadas cilindricas?,

p(p) = ibni / %dp (6.48)

Para este caso, h = d + p?/(2R), define la distancia entre el vértice de la punta paraboélica y la
muestra. Resolviendo la integral e imponiendo la condicién de contorno,

. 1 |
plp) =~ 2 ((2Rd +0%)?  (2R(d+ hp))2> (0:49)

A partir de esta presion, podemos calcular la fuerza integrando la expresion (6.49) sobre toda la
superficie. Esta fuerza representa la fuerza de friccién total sobre la punta parabdlica

N R 1 hpd
Fy(y) = ZGW”U(y)RE (1 “Tihd s hp)2> (6.50)

Y, en el limite h, > d,
. . R
Fy(y) = ZGTrnu(y)RE (6.51)

2Conviene senalar que al realizar la integral hemos considerado que #(y) = @ la consideraremos “constante”
con respecto a la integracion en la coordenada cilindrica p.
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A partir de (6.50) podemos definir la fuerza por unidad de longitud como,
. u R? ul R?
Foly) = i6men i/ (s — 1) o = ibmen o3 (€~ /) e (652)

donde hemos empleado la funcion é-Dirac para indicar donde se ejerce la fuerza (en el extremo
final del fleje, pero localizada justo en el centro de la base de la punta parabolica ).

6.4.4. La punta cénica

Paraun punta conica, en coordenadas cilindricas, h(p) = d + pcot (6,/2), donde cot (6,,/2) =
hy/pp es el angulo de apertura de la punta y p, es el radio de la base del cono que modela la
punta. Partiendo de la aproximacion de Reynolds, calculamos la presiéon para este problema,

o) = o [ e (6.53)

Resolviendo la integral,

6 -1 d
P0) = o9, 72) <d T peot 0,/2) T 2(d+ poot (ep/z))2> e (6:54)

donde C' es una constante de integraciéon que es posible determinar imponiendo las condiciones
de contorno usuales,

plpp =0;  lim p(p) =0 (6.55)
Por lo tanto,
6 -1 d 2hy + d
= + + 6.56
) = 52 6,2) (d +peot (05/2) ' 2(d+ peot (6,/2))>  2(d+ hp)2> (656)

A partir de la presion, la fuerza de friccion (total) que aporta la punta conica podemos calcularla
usando la integral de superficie,

2r rpp
feono(y) = —ibnis /0 /0 p(p)pdpdd (6.57)

Cuyo resultado es,

) 3d d d hp (2hp +4d) \ .
= i6ntan® (6,/2)h, | 24+ — 1o + e U 6.58
fcono(y) 77 ( p/ ) 1% < hp g |:d+ hp:| d+ hp 2(d+ hp)2 ( )
En las aplicaciones en las que trabajaremos emplearemos el limite hp > d, por lo que en este
caso nuestra expresion se reduce a,

feono(y) & i6mnhy, tan® (6,,/2) @ (6.59)

De esta expresion, podemos determinar cuél serd la fuerza por unidad de longitud debida a
la punta coénica, sélo en la posiciéon en la que ésta afecta. Al igual que haciamos con la punta
parabolica, usando la funciéon é—Dirac

0 0
feono = iGWWW%CPi(y/l)(S(y - lp)hp tan’ (ep/2) = i6ﬁnw%@i(§)5(f - lp/l)hp tan’ (ep/Q) (6.60)
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6.4.5. Veértice parabdlico y cono

En lo que sigue, asumiremos que la punta tiene dos unidades béasicas: un punta mesoscopica
con forma de cono truncado, de altura h y angulo de apertura 6,; un vértice parabolico de
radio R. La transicion entre la punta parabolica y conica se asume suave (igualdad de primeras
derivadas). Este modelo de punta viene descrito por la siguiente expresion:

h(p) = d+ p*/(2R) p < Reot (0,/2) (6.:61)
cot (d+ pb, —6/2) p> Rcot (6,/2) '

Como puede observarse en la figura, la altura del cono (completo) es h + §/2, donde
§ = Rcot?(6,/2).

Siguiendo con la aproximacion de Reynolds, y emplearemos las condiciones de contorno,

p(h + Rcot? (6,) tan (6,/2)) =0;  lim P(p) =0 (6.62)

pP—00
De nuevo, aplicando el modelo de Reynolds podemos determinar la presién,

| pi(p) p < Reot(6,/2)
p(p) = {pQ(p) »> Reot (6,/2) (6.63)

donde p;(p) viene dado por,

-1 1
2R) + d)* " (Rcot? (6,/2) + d)* "

1 (—d — 3Rcot?(0,/2) /2 2h+d+ Rcot? (6,/2) /2) )

pi(p) = —i3inR ( =

ot (05/2) \ (@ + Reot? (6,/2) /2)° (h+ dy?
(6.64)
y p2(p),
_i6uy ~1
P2) = S5m0, 72\ a4 voot (6,)2) — Root? (8,2) /2
N d — Rcot? (0,/2) /2 N 2h +d + Rcot? (0,/2) /2
(2 (r cot (6/2) + d — Rcot? (6,/2) /2)) 2(h +d)?

(6.65)
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Finalmente, podemos calcular la fuerza hidrodinamica,

h+R cot?(0p) tan(6p/2)
foe(y) = /0 2mp(p)pdp =

o R? 3R?
VT T T 2 (Reot? (0,)2) + 2d)
_ R* [ —d—3Rcot® (6,/2) /2 N 2h +d+ Reot® (6,/2) /2

2 \ (d+ Rcot? (6,/2) /2)? (h+d)*

CO 2

- cot4(19p/2) (Rcot2 (0p/2) — 2h — 3 (d — Rcot® (6,/2)) log {R ¢ (ifp—i%d) /2+d
+ (= Root® (6,/2) /2)° <Rcot2 (9;/12) 21d T h i d) +

2h +d+ Rcot? (0,/2) /2 , 5 9

Ty (h2 + 2hR cot? (0,/2)) ))

(6.66)

Expresion que puede reescribirse como la suma de dos contribuciones, una de la parte conica f.
y otra del vértice parabdlico f,

[ R? 3R?
foly) = 6mnic (d ~ 2(Rcot? (0,/2) +2d)

_ R? [ —d—3Rcot” (6,/2) /2 N 2h +d + Rcot? (6,,/2) /2
2 \ (d+ Rcot?(6,/2) /2)? (h+d)?

Rcot? (0,/2) /2 +d
h+d

6mnu
fely) = T ootd (6,/2)

<R00t2 (6p/2) — 2h — 3 (d — Rcot? (6,,/2)) log [

+ (d = Reot® (6,/2) /2)2 (Rcot2 (Gp/12) /2+d + h-lkd> "
2h + d + Rcot? (6,/2) /2
4(h+d)?

(h? + 2hR cot? (6,/2)) )
(6.67)

A primer orden, cuando d — 0y 6, < 1 la parte del vértice de la punta puede aproximarse por,

2
foly) = 6mni = (6.68)
relacion ya discutida previamente [95]. Para la parte cénica, cuando Rcot? (6,/2) /2 < d < h, es
decir, cuando dd > 2, la aproximacion es,

. 9mu
fely) = W

h (6.69)
y usando que 6, < 1
_ 9mu

fc(y) ~ 16

4
0h (6.70)
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Obsérvese que en cada unos de estos términos la estructura es parecida: la fuerza de friccion
es proporcional a una longitud caracteristica de la parte correspondiente del fleje y la fuerza
decrece en funcién de la razén de dicha longitud caracteristica a la distancia d. Este escalado de
la fuerza con la longitud caracteristica de la estructura es muy general en SFM, y constituye una
de las bases de la bien conocida aproximacion de Derjaguin [11].

6.5. Fuerza hidrodindmica total

La fuerza de fricciéon total sobre el fleje, incluyendo el término de arrastre a grandes distancias,
podemos calcularla a partir de las expresiones del apartado anterior,

flot — z‘67mwu—? (cp‘(ﬁ)bef 1 ild) ( - )3 (1 ~ 3tan(a) ) +
i 2 \ 7" 6r \d+ hp d+ hyp
+ @"1(5)5 (€ = Ip/D) (R? + tan® (0, ) hp) ) =

ul o
= 2'671’770)?1 (%‘(5) (blf <d+h ) > (6.71)
h

+ 885 ¢ 1) (Rff + tan' (6,2) >—

3w N £pil€)
<d+h) tan(o‘)dJrhI;,

De aqui podemos calcular la proyeccion,

1
fi= / S ) ps(€)de (6.72)
0

Lo que nos lleva al célculo de tres términos,

/Ulsof(f) (blef+617r<&>>d§—blef+ér(dfhp>3 (6.73)
/ s €t (35 tant (0,2) hp ) = 12 0/) (g et By b)) (67)

_ 3Bltan(a) (1 2 (cosk; + coshk; 2
= -+ — 6.75
/ &l d+ hy <2+n2 (sen/ﬁi—i—senhfﬁi) ) (6.75)

(]

Agrupando, obtenemos para la fuerza total hidrodinamica (proyectada),

0 3
tot = bet 1 w
i Z6m]w2<l+67r(d+h> *

go?(lp)
l

<R§ 4 tan’ (6,2) (6.76)

w \* 3ltan(a) l—l-g cos i + cosh ;| 2
d+ hp d+hy, \2 k7 \senk; + senhk;

CD‘H
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Para ¢ > 1 tenemos,
0 3
tot Ui (bt 1w
o= by ( I 6 (d+hp> *
2(1 R
+ %g ») <Rd + tan’ (6,/2) hp> — (6.77)
1 w \* 3ltan(«)
6 \d+hy) 2(d+hyp)
Y si hacemos una integracién sobre la longitud,
0 l w \° 3l tan(«) R
Fiot = i6mnwt (ber+ — (——— | (1= 22} 4 2(1,/1) ( RS + tan* (6,) h
i T PTI < b <d+hp> ( 2(d+hp))+‘p’(p/) g Tt (Oy2) hy
(6.78)

6.6. Parte experimental

Para comprobar los modelos antes expuestos, realizamos una serie de experimentos (tanto
en aire como en liquidos) en los que obtenemos el factor de calidad. Con ese fin, seguimos dos
caminos experimentalmente equivalentes:

e Modos 3D: se obtienen imégenes sobre un punto de la muestra, mientras se varia la
distancia. El fleje permanece sin excitacion, por lo que se obtiene ruido térmico en las
senales de amplitud (Y (w)) y fase (X (w)). Posteriormente, procesamos para obtener las
curvas de densidad de ruido térmico y ajustamos a una curva Lorentziana (ver capitulo 4)
cada linea de la imagen. De esta forma obtenemos el factor de calidad en funcién de la
distancia. Este método permite disminuir el drift, pero es menos estable.

e Analizador de espectros: empleando un analizador de espectros, obtenemos directamente
la densidad de ruido térmico para un rango determinado de distancias punta—muestra.
Posteriormente, ajustamos a una lorentziana cada medida. Este método es méas estable,
pues cada medida se toma promediando espectros de ruido térmico para cada distancia
punta—muestra.

Los dos procedimientos dan medidas semejantes, y los datos obtenidos se referirin a ambos
indistintamente.

6.6.1. Celda liquida

Siguiendo la bibliografia preparamos el fleje para poder sumergirlo en los distintos fluidos en
los que realizaremos el experimento. Concretamente, sobre el piezo adjunto al porta—flejes se
adhiere una pieza rectangular de vidrio, que hara las veces de soporte del fleje. Esto nos permite
por una parte, asegurarnos que el fleje se sumerge en el fluido, y, por otra, evitar que el piezo
que lo excita entre en contacto con el liquido. El liquido problema se deposita sobre un cavidad
cilindrica, en cuyo centro se coloca la superficie a la que nuestro fleje se acercara.
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6.6.2. Materiales

Ademas del sistema SFM, en este experimento se han usado:

e Agua pura, p = 1000 Kg/m?, n = 1073 Pa-s.

Acetona, p = 791 Kg/m?, n = 3.6 - 107* Pa-s.

Etanol, p = 789 Kg/m?3, n = 1.1- 1073 Pas.

Tolueno, p = 870 Kg/m3, = 5.9-10~% Pa-s.

Todos ellos de Sigma—Aldrich y con una pureza de, aproximadamente, el 99.9 %. La estimacion de
la densidad y la viscosidad se realiza a partir de las indicaciones de los productos, considerando
que los experimentos se realizaron en condiciones estandar. En cuanto a la seleccién de los flejes,
hemos escogido:

e Flejes de nitruro de silicio: dada su mayor sensibilidad al ruido térmico. Estos flejes de la
marca Olympus [10], tienen cuatro variantes en el mismo chip. Se trata de cuatro flejes
de longitudes entre 100 y 200 pm, y anchos entre 20 ym y 40 pm. Para cada uno de ellos
se ha realizado el experimento.

e Flejes de silicio: de dos tipos, con largos entre 240 y 160 um y anchos entre 30 y 55 pm,
respectivamente.

6.6.3. Resultados

Las figuras muestran que el comportamiento del factor de calidad en funcién de la distancia
puede modelarse adecuadamente mediante el modelo propuesto. La figura 6.3 muestra el
comportamiento de los diferentes modos para un fleje de nitruro de silicio (L = 200 pm y
b =20 um). Como puede observarse, el decaimiento de () es mucho maés severo cuanto menor es
el modo.

Al representar el comportamiento de Q(d) para los diferentes flejes en aire (figura 6.4) y en
agua (figura 6.5) se observa que los factores geométricos modifican la forma de Q(d). También
se puede observar en la figura 6.6 que la forma de @ depende del medio (a través de p y n). Es
interesante remarcar aqui que comparando el factor de calidad para los medios liquidos, @) es
mayor en acetona, el medio de menor viscosidad.
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6.6. Parte experimental
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Figura 6.3: Curvas del factor de calidad en funcién de la distancia para los tres primeros modos
y el modo de torsion usando el fleje de nitruro de silicio (I = 200 p m, b = 20 pm).
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Figura 6.4: Curvas del factor de calidad en funcién de la distancia para diferentes flejes en aire.
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Figura 6.5: Curvas del factor de calidad en funcién de la distancia para diferentes flejes en agua.
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Figura 6.6: Curvas del factor de calidad para un fleje de nitruro de silicio (I = 200 p m, b = 20
pm) en diferentes medios.
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6.7. Conclusiones

La existencia de un modelo més preciso para explicar el comportamiento del factor de calidad
en funcién de la distancia, nos permite saber cuéles son los parametros que explicitamente afectan
al experimento. El modelo propuesto, divide las contribuciones disipativas entre los elementos que
componen el fleje y relaciona el factor de calidad directamente con las dimensiones caracteristicas
de dichas partes y las propiedades del fluido problema. Asi pues, este modelo permite, fijadas
unas caracteristicas, conocer como sera el comportamiento del factor de calidad en el rango de
distancias punta—muestra que necesitemos.
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Tipo Nombre wo (kHz) wijq(kHz) ¢ (N/m) I(pm) b(pm) t(pm) lp(um) Material Rp(pm) 6p Reiq Reaire Qliq Qaire
A OMCL AC240TSW2 75 30.2 2 240 30 2.7 15 Si 0.007 35 426 6.73 3.85 1854
B OMCL AC160BNA2 300 131.9 42 160 50 4.6 11 Si 0.008 23 517 747 58.2 681
C OMCL AC160TSR3 300 130.6 26 160 40 3.7 14 Si 0.007 18 328 47.8 8.72 548
D OMCL HA100WS1 160 48 15 108 50 2 12 Si 0.015 26 188 40 6.25 218
E OMCL AC200TNC3 150 49 9 200 40 2 12 Si 0.015 26 123 24 5.39 208
F BLAC10DSA2 1500 888 0.1 9 2 0.8 1.2 Si 0.024 20 5.57 0.60 247 174
G  Bio BLRC150VBC1 A 37 3.58 0.03 60 30 0.13 7 Si 0.03 45 5.05 3.32 1.56 T7.15
H Bio BLRC150VBC1 B 13 1.68 0.006 100 30 0.13 7 Si 0.03 45 237 1.17 1.21 3.93
I OMCL RC800PB1 WS 66 15.4 0.82 100 20 0.8 2.9 SiN 0.04 70 964 263 21 649
J ~ OMCL RC800PB1 WL 17 19.67 0.11 200 20 0.8 2.9 SiN 0.04 70 12.3 0.68 2.29 26.76
K  OMCL RC800PB1 NS 64 4.27 0.42 100 40 0.8 2.9 SiN 0.04 70 10.7 10.2 2.1 T73.1
L  OMCL RC800PB1 NL 17 4.93 0.06 200 40 0.8 2.9 SiN 0.04 70 124 271 2.2 33.7
M BLAC40TSC2 110 17.8 0.09 38 16 0.2 7 SiN 0.008 35 7.16 281 1.79 22
N BLACI10FSA2 1500 453 0.1 9 2 0.13 1.2 SiN 0.007 20 2.84 060 14 394

Tabla 6.2: Propiedades de los flejes empleados en este capitulo (tanto tedrica como experimentalmente). En la tabla,

los flejes de nitruro de silicio.

SiN se refiere a



7 Porta muestras de precision
nanométrica

RESUMEN: En el siguiente capitulo describiremos el diseno y desarrollo de porta—muestras
de precision nanométrica, que pueden integrarse facilmente en un sistema SFM. El diseno
se basa en el montaje cinematico tradicional y en un auto—ajuste de los porta—muestras y
de la pieza superior del piezo. Estos porta—muestras permiten recuperar la posicién original
con un error del orden de 100 nm. Ademas, el montaje permite la manipulaciéon ex—situ de
las muestras y el reposicionamiento preciso en el sistema SFM sin ayuda de un microscopio

optico, marcas de posicién o procesos de realineacion.

7.1. Introducciéon

En SFM, el acceso a la escala atémica conlleva una limitacion en el drea que es posible adquirir
experimentalmente. La alta resolucién de las medidas restringe la capacidad representativa de
los datos en comparaciéon con la superficie total de la muestra. Este problema es ain mas grave
si se estudia la evolucion de las caracteristicas de la superficie al ser sometida a procesos ex—
situ, es decir, si es necesario extraer la muestra del sistema de medida para aplicarle una serie de
procesos. Sin la certeza de localizar la misma zona antes y después del tratamiento de la muestra,
las diferencias observadas pueden ser causadas por variaciones locales de las propiedades de la
superficie (y, por tanto, sin relacion con los tratamientos aplicados), o bien, debidas a variaciones
inducidas por el tratamiento (lo que se busca experimentalmente). El ejemplo por excelencia de
esta situacion lo encontramos en Nanotomografia [105, |, donde la muestra es decapada y
cada nueva superficie se mide topograficamente con el objetivo de realizar una caracterizacion
tridimensional de la muestra. Esta reconstruccién sélo tiene sentido si la zona de interés no varia
al aplicar los diferentes decapados.

Localizar la misma zona tras una extracciéon y reposicion de la muestra es una tarea tediosa
en SFM. Para evitar errores introducidos por las variaciones locales de las propiedades de la
superficie es necesario encontrar la misma zona inicial o bien, realizar el estudio de diferentes
zonas de la muestra. Esto ultimo implica el consumo de tiempo necesario para que el conjunto
de medidas sea estadisticamente significativo.

La zona original donde comenz6 el experimento puede recuperarse atun cuando la muestra ha
sido extraida. El método més habitual consiste en usar un porta—muestras adecuado y un sistema
optico (combinado con el microscopio de fuerzas) que permita localizar y fijar una determinada

105
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region de la superficie que se desea medir. La muestra o el porta-muestras requieren ser marcados
(rayados, por ejemplo) de forma que dicha senal sea localizable mediante el sistema 6ptico y
pueda modificarse la posicién punta—muestra con una precision que deberia superar el rango
del sistema piezoeléctrico empleado en el sistema SEFM. Tras sucesivas adquisiciones de datos y
desplazamientos, seria posible encontrar la marca del porta-muestras, lo que permitiria realinear
el sistema SFM; realizando més medidas de menor tamano (es decir, un ajuste “fino”), podria
localizarse la ubicacién original. Este método es lento y requiere la fabricaciéon de sustratos
con marcas Opticas. Aunque dichos sustratos estan disponibles comercialmente [107, |, no
siempre se adectian a un experimento en particular. Para reducir la duracién del experimento
y evitar la necesidad de sustratos especiales, asi como de un microscopio 6ptico, el siguiente
capitulo muestra el desarrollo de un porta-muestras de precisién sub-micrométrica facilmente
integrable en un sistema SFM comercial. De esta forma, la configuracion que se presenta permite
la manipulacién ex—situ de la muestra y la adquisicién de datos en la misma zona.

7.2. Descripcioén del sistema de reposicionamiento

Se disenaron dos tipos de porta—muestras, uno basado en la tradicional montura cinematica y
el otro basado en un auto—ajuste del porta—muestras y la pieza superior del escaner piezoeléctrico
(es decir, el ajuste final de las piezas recayo en el pegamento empleado). Mientras que el primer
tipo de porta-muestras es, esencialmente un acople Kelvin (Kelvin Coupling) — y, por tanto,
una montura cinematica (ver figura 7.1)— el segundo tipo de porta—muestras sobredetermina la
posicién de la muestra con respecto al piezo y, por tanto, no es una montura cinemaética.

La montura cinematica [109—111] tradicional se caracteriza por fijar los 6 grados de libertad
de una pieza mecéanica con respecto a otra: las tres coordenadas del centro de masas, las dos
coordenadas del vector normal con respecto a algiin plano y el angulo de rotacién alrededor de
este vector normal. El montaje cinematico mas usado es el acople Kelvin |1 12, 113] (llamado asi
por Lord Kelvin). La figura 7.2 (E) (parte izquierda) muestra el porta—muestras cuyo diseno esta
basado en el acople Kelvin y la figura 7.2 (E) (parte derecha) el soporte “maestro” (la parte unida
al piezo) que se ajusta a este porta—muestras. Notese que el soporte maestro es multifuncional,
es decir, ademéas de acoplarse con el porta—muestras Kelvin es posible usar el porta—muestras
cuyo disenio discutiremos més adelante.

Figura 7.1: Montaje cinematico clasico (Kelvin) [109].
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Para el posicionamiento del porta—muestras Kelvin sélo se necesitan las tres bolas del
soporte maestro. En el acople Kelvin las tres bolas que estan fijas en la superficie del soporte
maestro encajaran con un cono (idealmente un tetraedro concavo), una estria semicilindrica y
una superficie plana, situadas en el porta—muestras. La bola que encaja con el cono (¢ en la
figura 7.2 (E) fijara tres coordenadas (una posicion relativa {z,y,z} de las piezas quedara
fijada, pero las superficies ain seran capaces de rotar); la estria semicilindrica, g en la figura 7.2
(E), fijara dos angulos de rotacion mientras que la superficie plana, p en la figura 7.2 (E), fijara
la ultima (es decir, la rotacion alrededor del eje que une las otras dos bolas). El concepto que
guia el diseno del segundo porta—muestras es simple: se basa en sobredeterminar la posiciéon de
un porta—muestras especial con respecto al piezo del sistema SFM y en un auto-ajuste de los
elementos durante el ensamblaje del conjunto (fijacion de las piezas mediante pegamento). De
forma maés precisa: primero construimos el soporte maestro, que consiste en un disco de 12 mm
de didmetro con tres pares de cilindros fijados en su superficie. Los pares de cilindros se colocan
radialmente, formando un 4dngulo de 120° entre ellos, como se muestra en las figuras 7.2 (A) y
(D). La segunda parte de nuestro sistema de alineamiento consiste en lo que denominaremos
porta—muestras secundario, y constituye el porta—muestras mismo (es decir, es la pieza movil).
Para poder ensamblar este porta—muestras secundario, se le colocan tres nuevos cilindros de
forma que encajen con los ya adheridos en el soporte maestro. Estos nuevos cilindros se fijan en
el porta—muestras secundario aplicando pegamento y, posteriormente, se deja reposar la pieza
sobre el soporte maestro, de forma que el porta—muestras secundario y el soporte maestro se
mantienen en contacto mientras los nuevos cilindros se ajustan (por el secado del pegamento)
en las posiciones correctas. Al secarse el pegamento, las fuerzas magnética y gravitatoria que
soportan las piezas alinearan los cilindros del porta—muestras secundario con respecto al
conjunto de pares de cilindros del soporte maestro en una posicién de ajuste sobredeterminado
y mecénico perfecto. Una pieza fabricada de este modo puede observarse en la figura 7.2 B).
Notese que, dado que la posicién relativa de las dos piezas principales estéd sobredeterminada,
sOlo sera posible ensamblarlas correctamente cuando encajen en la posicién original en la que
fueron fabricadas. Por tanto, s6lo una de las tres posiciones posibles que pueden obtenerse por
la rotacién de 120° del porta—muestras serd la correcta. Las dos piezas pueden marcarse para
encontrar facilmente el alineamiento perfecto. Una vez que el soporte maestro ha sido
fabricado, pueden construirse diferentes porta—muestras secundarios compatibles. En
particular, como se muestra en la figura 7.2 C), se ha ensamblado un porta muestras
compatible con un equipo de Ultra Alto Vacio (UHV), para poder combinar las técnicas ex—situ
de UHV con los experimentos de SFM. Finalmente, para mejorar la precision de la pieza
maestra del sistema de reposicionamiento, esta se ha integrado en la parte superior del piezo
(ver figura 7.2 (D) y (E). El soporte maestro de la figura 7.2 (E) es multifuncional, es decir,
puede emplearse con el porta muestras Kelvin, con el porta—muestras secundario y con
porta—muestras convencionales. En este tltimo caso, la posicién no estd bien definida y se
observa un movimiento inercial inducido por el piezo.
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Figura 7.2: (A) Soporte maestro casero; (B) porta—muestras secundario de (A); (C) porta—
muestras secundario para UHV de (A). (D) Soporte maestro ajustado a la parte superior del
piezo mostrando los pares de cilindros pegados en la parte superior del piezo. (E) (Izquierda)
Porta—muestras con montura cinemética. Las letras g, ¢ y p indican “groove” (estria), “cone”
(cono) y “flat surface” (plano), respectivamente. (E) (Derecha) Soporte maestro multifuncional.

7.3. Aplicaciones del sistema de reposicionamiento

Para mostrar la utilidad del porta—muestras se han analizado tres tipos de sustratos: cubres
de vidrio, grafito (HOPG) y aluminio (de un DVD). Los cubres de vidrio se usaron para
preparar peliculas delgadas de polimeros conductores (cuyo estudio es tradicional en el grupo
de investigacion donde se ha desarrollado la tesis [111]). Para preparar estas muestras se
adquiri6 Poli-3-Octiltiofeno (P30T), con un acople de cabeza a cola del 98.5%, indice de
polidispersidad D = 2.6 y masa molecular M,, = 54000. El P30T se preparé en tolueno con
una concentracion de 20 g/l, para ser depositado posteriormente mediante spin-coating. El
segundo sustrato, HOPG, se emple6 como sustrato para la deposiciéon y formacion de pequenas
islas de SDS, (C12H25Na04S), con masa molecular M,, = 288.38. Estas muestras se prepararon
con una disolucion a 10 pg/l de SDS en agua ultrapura. Los solutos y disolventes empleados se
adquirieron de Sigma-Aldrich.

La morfologia de las muestras se estudié a temperatura ambiente en el sistema SFM de Nanotec
Electronica (que cuenta con un sistema PLL [3]) y con flejes Olympus OMCL-AC (constante
elastica: 2 N/m; frecuencia de resonancia: 70 kHz). Las iméagenes se adquirieron mediante la
técnica Microscopia dinamica de fuerzas de no contacto (NC-SFM). Las amplitud de oscilacion
(pico a pico) era de 10 nm, y se escogié una reduccion de la amplitud de oscilacion libre en
el intervalo del 5% al 10 %, para mantener el sistema punta—muestra en la parte atractiva de
la interaccién, evitando el contacto entre punta y muestra. Como se discutird mas adelante en
detalle, para el analisis de los datos se empled el software WSxM |8, 88].
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Figura 7.3: Imégenes SFM de HOPG recién cribado adquiridas en la misma zona: (A) primera
imagen adquirida; (B) tras quitar la muestra y volver a ponerla; (C) tras quitar el porta flejes y
volver a colocarlo. En todas las imégenes Z = 200 nm.

En estos ejemplos, hemos empleado el porta—muestras maestro (A) y los porta—muestras
secundarios (B) y (C) de la figura 7.2.

7.3.1. Superficie HOPG

Para ilustrar la capacidad de nuestro sistema de alineamiento, se ha escogido una superficie de
HOPG como sustrato. La muestra se ha preparado mediante el cribado usual para exponer una
superficie nueva. La figura 7.3 (A) muestra una estructura de aguja en la superficie del grafito.
Tras la adquisicion de esta imagen la cabeza del microscopio se levanto, se quité la muestra del
sistema SFM y se volvio a colocar (ver figura 7.3 B). Se encontr6 un desplazamiento de la imagen

de 6 = 2 pum donde § es el modulo del vector desplazamiento total, es decir, § = /62 + 55, con

dz ¥ 6y los desplazamientos en las direcciones x (horizontal) e y (vertical). Tras la adquisicion
de la imagen 7.3 (B) la cabeza del microscopio se levant6é de nuevo, se quité el porta flejes de la
cabeza del microscopio y se volvié a colocar. La imagen obtenida tras este proceso se muestra en
la figura 7.3 (C), donde se hallé6 un desplazamiento respecto a la posicion original 6 = 2.5 pm.
De estos resultados concluimos que la punta del SFM se reposiciona en la misma regiéon de la
superficie en ambos casos, es decir, tanto si extraemos y reponemos la superficie, figura 7.3 (B),
como si extraemos y reponemos el porta flejes, figura 7.3 C).

El reposicionamiento exacto del porta flejes en la cabeza del SFM usando la tradicional
montura cinemética es una capacidad de la cabeza SFM comercial que se emplea en los
experimentos [3]. Es posible pues, limpiar la punta del fleje usando tratamientos UV /Ozono,
evaporar metales o depositar moléculas en la punta, sin perder la regiéon de estudio. Esta region
se pierde si se ha de cambiar la punta. En el futuro, la intencién es usar chips de
alineamiento |1 15], para permitir el reemplazamiento de las puntas sin que se pierda la posicion
punta—muestra del sistema.

7.3.2. SDS sobre HOPG

En un segundo experimento, el sistema de alineamiento se aplicoé a una muestra de HOPG sobre
la que se formaron islas de SDS. Este experimento muestra que dicho sistema puede aplicarse para
estudiar la adsorcion de materiales en diferentes sustratos. Las islas de SDS se depositaron usando
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la técnica drop casting con una disolucion de SDS preparada en agua ultrapura (concentracion
1075 g/L). Las figuras 7.4 (A) y (C) muestran la superficie limpia de HOPG, mientras que las
figuras 7.4 (B) y (D) muestran las islas de SDS sobre el sustrato HOPG. En este experimento se
encontré un desplazamiento entre las iméagenes 7.4 (A) y (B) de 3.5 pm. Como puede apreciarse
en las figuras 7.4 C) y D) con el reposicionamiento adicional usando el offset del alto voltaje
aplicado al piezo, las imagenes pueden alinearse con una precisiéon de unos pocos nanémetros.

Figura 7.4: Imégenes topograficas de SFM: (A) HOPG recién cribado; (B) Tras la formacion
de islas de SDS; (C) y (D) son imagenes de mayor resolucion, donde se han usado las voltajes
de desplazamiento para encontrar la posicion original. La escala en las imagenes (A) y (B) es
Z =200 nm, y en las imagenes (C) y (D) es Z = 50 nm.

7.3.3. P30T sobre vidrio

El siguiente experimento se llevé a cabo usando peliculas delgadas del polimero P3OT sobre
un sustrato de vidrio, adecuadamente pegado con pintura de plata sobre el porta—muestras
compatible con UHV. En este experimento, el maximo tamano que permitia barrer el piezo era
de 60 pum. Los detalles sobre la formacién y morfologia de las peliculas delgadas de P30T
pueden encontrarse en la bibliografia [114]. La figura 7.5 (A) muestra la morfologia tipica de
estas peliculas donde pueden diferenciarse claramente dos regiones: una region mas baja, que
usualmente cubre la mayor parte de la muestra y una segunda regiéon, mas alta, con una
caracteristica estructura laminada. Las estructuras de las regiones altas tienen, tipicamente,
entre una y dos capas con una altura de, aproximadamente, 4.5 nm. La figura 7.5 (B) muestra
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la misma regiéon tras 10 minutos de exposicién a un bombardeo de iones de Argoén en una
cadmara UHV. Entre las imagenes se aprecia un desplazamiento de 8 pym. El desplazamiento se
ha calculado con respecto a la marca blanca (sefialada con una flecha) de la figura 7.5 (A).

Figura 7.5: Imagenes SFM de peliculas delgadas de P3OT thin film: A) muestra original; B) tras
10 minutos de bombardeo con iones Argon. En ambas imagenes Z = 25 nm.

7.3.4. P30T e isopropanol

Para este experimento, se depositoé isopropanol mediante drop casting sobre una pelicula
delgada de P30T (semejante a la citada anteriormente). En este experimento el piezo tenia un
barrido maximo de 12 um, y, por tanto, mayor resolucion. La figura 7.6 (A) muestra la
superficie inicial de la pelicula delgada de P30T, donde pueden apreciarse de nuevo las
estructuras laminadas [114]. Tras la modificacion quimica de la superficie con isopropanol estas
estructuras laminadas desaparecen, observandose la figura 7.6 (B). Aun pueden apreciarse
algunas rayas delgadas donde antes se encontraba las estructuras laminadas de la superficie
original. Las flechas indican las caracteristicas comunes entre ambas imégenes. Entre la imagen
de la superficie original y la tratada quimicamente existe un desplazamiento de 4 pm.

Figura 7.6: Imégenes topograficas de SFM: A) muestra original de P30T, B) tras el tratamiento
con isopropanol. La escala de ambas imégenes es Z = 20 nm. Las flechas marcan las mismas
caracteristicas en ambas imagenes.
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7.4. Calibracién del sistema de reposicionamiento

Los ejemplos mostrados anteriormente demuestran el principio de funcionamiento del sistema
de alineamiento. Estos ejemplos son s6lo una muestra del amplio abanico de experimentos que
pueden realizarse en un sistema de estas caracteristicas. Sin embargo, la precision obtenida es de
unos pocos micrémetros y queda fuera del rango submicrométrico deseado. Dos problemas bésicos
limitan la precisién de estos experimentos. Por una parte, el porta—muestras maestro mostrado
en la figura 7.2 (A), esta fabricado de forma casera y se fija magnéticamente al piezo en el
sistema SFM. Aunque el iméan esta fijado firmemente, no se puede evitar el pequefio movimiento
relativo entre las dos piezas (el movimiento entre el porta—muestras y el piezo). Por otra parte,
todas las imagenes de SFM mostradas hasta ahora han sido adquiridas con una cabeza SFM en
un montaje r — y que permite mover la punta con respecto a la muestra. Desafortunadamente,
este sistema de alineamiento tiene cierta holgura que impide el preciso reposicionamiento de la
posicién punta—muestra. Para resolver estos dos problemas, se propuso la siguiente solucién que
consta de dos partes:

e El porta—muestras maestro se mecaniz6 para que fuera posible fijarlo directamente al piezo.
De esta forma, el porta—muestras maestro y el piezo constituyen una sola pieza como puede
observarse en la figura 7.2 (D).

e La montura z — y para el movimiento lateral se sustituyé6 por un acople Kelvin donde
descansa la cabeza del microscopio con la punta y el sistema de deteccion (ver figura 7.7).
A pesar de que esta montura cinemética ya no permite el cambio de la posicion relativa
punta—muestra (es decir, una vez que la muestra estd fijada al porta—muestras solo es
posible adquirir la misma region de la muestra) el resultado es un alineamiento mucho
mas estable y reproducible de la punta con respecto a la muestra, como se mostrard méas
adelante.

Figura 7.7: Montura cinematica para la cabeza del microscopio SFM.

Con estas modificaciones, el error de alineamiento en el sistema SFM s6lo puede ser causado por:
a.- Desviaciones tipicas (térmicas, deformaciones, etc.).

b.- Desalineamiento debido al movimiento de aproximacién al usar el tornillo micrométrico del
sistema SFM.
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c.- Desalineamiento debido al mover la cabeza del microscopio.

d.- Desalineamiento al mover la muestra.

Cuando el microscopio se estabiliza y la temperatura ambiente se mantiene lo suficientemente
estable, las desviaciones térmicas son despreciables al compararlas con el resto de factores: 350
nm en una pelicula de 34 horas con 480 imégenes, con una desviacion promedio de 0.2 nm/min.

Desafortunadamente, la muestra no puede extraerse de nuestro sistema sin que exista un
alejamiento de la punta y sin levantar la cabeza del microscopio. Por tanto, extraer la muestra
requiere tres acciones diferentes, cada una de ellas introduciendo un error de alineamiento. En
lo que sigue, analizaremos los errores de reposicionamiento de estas acciones, es decir:

I.- Alejar la punta de la muestra y volver a acercarla.

II.- Alejar la punta, quitar la cabeza y volver a colocarla, para finalmente acercar la punta.

III.- Alejar la punta, quitar la cabeza, quitar y reponer la muestra, volver a colocar la cabeza
y, por ultimo, acercar de nuevo la punta a la muestra.

Asumiendo que los errores de reposicionamiento introducidos por cada accién son
estadisticamente independientes, los errores observados deben sumarse cuadraticamente. Por
tanto,

2 _ 2
dI - dacercarfalejar (71)
2 g2 2
d][ - dcabeza + dI
2 g2 2 2 _ g2 2
dIII - dl + dcabeza + dmuestra - dII + dmuestra

Por tanto, se deduce que los errores de reposicionamiento deapeza V @muestra determinados por las
expresiones anteriores son,

_ 2 2
dcabeza = d[[ - d[ (74)
_ 2 2
dmuestra - d[][ - d[[ (7.5)
Otra forma de calcular la precisién en el reposicionamiento es asumir un camino aleatorio para los

datos de las posiciones en el plano y definir la precision del sistema como la desviacién cuadratica
media de los datos medidos con respecto a la posiciéon media.
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Figura 7.8: Trayectorias de la posicién relativa punta-muestra en los experimentos realizados.
En color rojo se muestra la trayectoria a partir de los datos de amplitud y en azul los datos
de topografia. Las elipses alrededor de los puntos muestran el error de cada punto promedio.
Experimentos de cada curva: A) tipo I, b) tipo II, C) tipo IlIx¢, D) tipo llyk-.

Se han realizado tres tipos de experimentos para estudiar el error de alineamiento
correspondiente a las acciones I, II y III. Para obtener una cantidad de datos estadisticamente
significativa cada experimento se ha repetido varias veces (entre 10 y 16 veces). Las imagenes
correspondientes de SFM se procesaron de la siguiente forma: primero, todas las imagenes del
mismo conjunto de datos se combinaron para obtener una pelicula con el software gratuito
WSxM [8, 88]. Este software permite una correccion de las desviaciones producidas entre las
imégenes, calculando la correlaciéon cruzada entre las imagenes y hallando la posicién del
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méaximo de la correlacién, que se corresponde directamente con la desviacién entre las imagenes
de la pelicula [116]. Con esta informacion se calcula una pelicula con las desviaciones corregidas
asi como la trayectoria de las posiciones y los vectores de desviaciéon. En nuestro caso, los
vectores de desviacion se corresponden con los errores de reposicionamiento tras las sucesivas
iteraciones de realineamiento, y constituyen la informacién esencial para evaluar el
funcionamiento de nuestro sistema de reposicionamiento.

La figura muestra la trayectoria calculada para las imagenes de topografia (forward) para un
experimento tipo I, donde la punta se aleja de la superficie y después se acerca usando el tornillo
micrométrico. La figura 7.8 muestra las curvas obtenidas a partir de los datos de topografia
y amplitud (en ambos casos, se adquirieron las imagenes forward y backward) y de todas las
curvas obtenidas de las imégenes correspondientes al experimento tipo I. Los errores estadisticos
se muestran como elipses alrededor de los puntos promedios.

En la figura 7.8 (b) se encuentran los datos para el experimento tipo II (topografia y amplitud)
en el que repetimos el proceso del experimento tipo I, pero moviendo la cabeza del microscopio
(quitandola y colocandola de nuevo). Para el experimento tipo III, donde afiadimos al tipo II el
movimiento de la muestra (extrayéndola y colocandola de nuevo) distinguimos: tipo IIlxc con
el montaje cinematico, las trayectorias obtenidas pueden observarse en las figuras 7.8 (c); tipo
[Nk, con el montaje no cinemético, figura 7.8 (d). En la tabla 7.1 esta consignados los datos
de cada trayectoria. Las peliculas para cada experimento pueden encontrarse en el suplemento

[116].

La figura 7.9 muestra todas las imagenes de topografia ordenadas, asi como la trayectoria
correspondiente al movimiento relativo punta—muestra para un experimento de tipo III, es decir:
alejar la punta, quitar la cabeza, extraer la muestra, colocar la muestra de nuevo, poner la cabeza
y acercar la punta. El grafico muestra el movimiento relativo punta—muestra inducido por todo
el proceso. La columna IIlyg de la tabla 7.1, ofrece una lista de los vectores desplazamiento
calculados para cada ciclo. Notese que para cada ciclo se han adquirido las imégenes de topografia
y amplitud para los barridos forward y backward lo que permite calcular cuatro trayectorias.
De la variaciéon relativa de estas cuatro trayectorias puede estimarse el error estadistico en la
determinacién del movimiento punta—muestra tras cada paso de realineamiento.
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Figura 7.9: Iméagenes topogréficas para un ciclo de experimentos de reposicionamiento usando el
porta—muestras sin montura cinematica. En total, se muestran 16 ciclos (en cada ciclo: alejar la
punta, quitar la cabeza, quitar y volver a poner la muestra, poner la cabeza y acercar la punta).
El gréafico central de la figura muestra la posicién relativa punta-muestra tras cada ciclo. El rango
de posiciones mostrado se corresponde con +200 nm.
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I (nm) 11 (nm) Iy & (nm) I xc(nm)
re | ri—r r; ri—1j r; T r; ri—rj
(0,0) - (0,0) (0,0) - (0,0) -
(1-22) | (-1,22) | (44,-79) | (-44,79) | (9-35) | (-9,35) |(175,-176)|(142,230)
(15,-24) | (-14,1) | (9,70) |(35,-149)| (18-70) | (-9,35) |(211,-141)| (28,29)
(17,-34) | (-2,10) | (9,0) | (0,70) | (18,-105) | (0,35) |(439,-281)|(136,233)
(27,-38) | (-10,5) | (79,-70) | (-70,70) | (44,-88) | (-26,-18) | (615,158) | (307,237)
(39,-57) | (-12,18)| (44,0) | (35,-70) | (70,-18) | (-26,-70) | (545-53) | (184,219)
(91,-56) | (-52,0) | (9,0) | (350) | (255-53) | (-185,35) | (299,105) | (279,173)
(110,-58) | (-20,2) | (-18,-105) | (26,105) | (264,-185)| (-9,132) | (264,70) | (46,46)
(133,-67) | (-23,10) | (-44,-70) | (26,-35) | (255,-123)| (9,-62) |(738,-237)|(296,499)
(153,-72) | (-20,5) | (26,-185) | (-70,114) | (281,-18) | (-26,-105) | (545,-132) | (214,135)
(170,-75) | (-17,3) | (-70,-79) | (97,-105) | (352,18) | (-70,-35) | (545,-132)| (0,0)
- - - (299,70) | (53,-53) | (141,237) | (510,308)
- - - (176,-18) | (123,88) | (352,62) |(153,250)
- - - (255,-158) | (-79,141) | (492,-79) | (114,184)
- - - (272,-53) |(-18,-105) | (527,-149) | (50,77)
- - - (299,-44) | (-26,-9) | (563,-185)| (28,77)
- - - (334,-35) | (-35,-9) |(563,-255)| (53,46)

Tabla 7.1: Datos para los diferentes tipos de experimentos (I, II, o v yk).

Si el error de posicionamiento no estuviera correlacionado, es decir, si el realineamiento
preciso fuera completamente independiente del anterior ciclo de colocacién y recolocacion,
entonces se esperaria el tipico “paseo del borracho” para la trayectoria seguida por las
posiciones relativas punta—muestra en cualquiera de los experimentos (tipo I, IT y III). De los
datos obtenidos, se observa que este no es el caso general, dado que los datos tienen una clara
direccionalidad (en particular, para los experimentos tipo I , ver figura 7.10 A). En este tipo de
experimentos, la direccionalidad puede atribuirse al movimiento inducido por el tornillo
micrométrico que mueve la cabeza del SFM (para acercar y alejar la punta). De hecho, cuando
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el tornillo se mueve, también rota, lo que induce un torque en el punto de contacto entre la
cabeza y el tornillo. Este torque tiende a desplazar la cabeza de su posiciéon ideal de forma no
estadistica, causando la direccionalidad observada. No hemos encontrado ninguna causa directa
para la direccionalidad en los otros tipos de experimentos (II y IIT). Sin embargo, dado que los
experimentos II y III también necesitan acercar y alejar la punta (tipo I), la direccionalidad de
los experimentos del tipo I siempre estari presente en el resto de los casos. Para poder restar
esta direccionalidad a los datos, calculamos las trayectorias correctas donde esta direccionalidad
ha sido eliminada. Matematicamente, esto se consigue encontrando las lineas I,[i| y I,[i] que
mejor se ajustan a los datos (i, z[i]) e (i,y[i]), donde ¢ es el nimero de pasos y z[i] e y[i] son las
posiciones horizontales y verticales medidas tras cada paso del ciclo. Las trayectorias corregidas
pe = {(xc[1],9c[1]), ..., (xc[n],yc[n])} se calculan a partir de las distancias de las lineas de los
datos correspondientes: z.[i] = [[i| — z[i] e y.[i] = [,[i] — y[i]. Como veremos, estas trayectorias
corregidas muestran un comportamiento més similar al “paseo del borracho” que los datos
originales (con las curvas de desplazamiento sin procesar).

Para comparar el funcionamiento de los dos porta—muestras, el experimento del tipo III fue
realizado dos veces, uno para cada porta—muestras. Los experimentos del tipo I y del tipo II,
solo se realizaron una vez, ya que no requieren mover la muestra, y, por tanto, las propiedades
estadisticas de las correspondientes trayectorias no deberfan variar si se usara un porta—muestras
diferente.

Las curvas procesadas se muestran en la figura 7.10. Los graficos superiores de esta figura
muestran los datos originales sin procesar correspondientes a los experimentos tipo I y II
(izquierda, figura 7.10 A) y a los experimentos del tipo III con los dos porta—muestras
diferentes (derecha, figura 7.10 B). Los graficos inferiores muestran los datos correspondientes a
los cuatro experimentos; el grafico de la izquierda muestra las trayectorias originales mientras
que el de la derecha muestra las trayectorias corregidas segin lo discutido anteriormente. Se
observa claramente que los errores de posicionamiento son aditivos, es decir, cada accién
adicional (alejar la punta y acercarla, quitar y poner la cabeza, extraer y poner la muestra)
lleva a pasos méas largos en las correspondientes trayectorias. Esto implica que cada accidon
anade incertidumbres que no son despreciables en el comportamiento total. Para ser mas
especificos, el paso promedio s,

N 1/2
S = <Z ’I’i+1 — I',L|2/N> 5 (76)

()

posicién media p,
N
i
v la desviacion cuadratica media,

N 1/2 N 1/2
g = (Z |7 2 —Px|2/(N — 1)) , (Z |75y — py|2/(N — 1)) (7.8)

se han calculado para los diferentes tipos de experimentos:

I Solo alejar y acercar la punta.
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IT Alejar y acercar la punta, quitando y poniendo la cabeza:

[IIxc Para el porta—muestras con montura cinematica: alejar la punta, quitar la cabeza y la
muestra, volver a colocar la muestra y la cabeza, y acercar la punta.

[IIyx Para el porta—muestras sin montura cinematica: alejar la punta, quitar la cabeza y la
muestra; volver a poner la muestra y la cabeza, y acercar la punta.

De estos experimentos hemos obteniendo los resultados de la tabla 7.2.

s (nm) | p(nm) | o (nm) |o=|o| (nm)
I | 13+13 | (80,50) | (60,20) 65
IT | 90+40 | (10,—50) | (40,70) 80
ITTgc |230 4 170 | (440, —70) | (180, 160) 240
ITTng| 90450 |(200,—60)| (120,60) 125

Tabla 7.2: Resultados experimentales para la precision del reposicionamiento en los experimentos
I, I, IIlgxc y IlINg, citados en el texto.

A partir de estos datos, estimamos, de acuerdo con las relaciones (7.4) y (7.5), los valores para
la precision del reposicionamiento de la cabeza, del porta—muestras con montura cinemética y
del porta—muestras (sobredeterminado) sin montura cinemética (ver tabla 7.3)

s (nm) |o (nm)
Cabeza| 90 £ 40 50
KC [2104+£200| 225
NK 0+60 95

Tabla 7.3: Resultados experimentales para la precision del reposicionamiento de la cabeza
del microscopio, del porta—muestras con montura cinematica (KC) y del porta—muestras
(sobredeterminado) sin montura cinematica (NK).
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Figura 7.10: Estos graficos resumen los diferentes experimentos de reposicionamiento discutidos
en el texto principal: experimentos de tipo I (alejar y acercar la punta), tipo II (alejar la punta,
quitar y poner la cabeza, acercar la punta) y tipo III (alejar la punta, quitar la cabeza, quitar
y volver a poner la muestra, poner la cabeza y acercar la punta). El grafico (A) muestra los
datos correspondientes al experimento tipo I (color verde y forma triangular) y tipo II (color
magenta y forma cuadrada), mientras que el grafico (B) muestra los experimentos del tipo III
para los dos tipos de porta—muestras, la montura cinematica (tipo IIIx¢, color negro y forma
pentagonal) y el porta muestras sin montura cinematica (tipo IIIx g, color rojo y forma circular).
En los graficos (A) y (B), el color més fuerte se corresponde con los datos originales sin procesar,
mientras que las trayectorias corregidas han sido dibujadas con un tono suave y formas vacias.
Los graficas (C) y (D) muestran los datos correspondientes a los cuatro experimentos, para
poder comparar més facilmente. El grafico (C) muestra los datos originales sin procesar y el (D)
muestra las trayectorias corregidas, tal y como se discute en el texto principal. El color y las
formas que codifican estos graficos son los mismos que en las graficas (A) y (B): color verde y
forma triangular para el tipo I; color magenta y forma cuadrada para el tipo II; color negro y
forma pentagonal para el tipo IIlx¢ y color rojo y forma circular para el tipo Iy g.
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A partir de los resultados obtenidos, concluimos que en la mayoria de las acciones, y, en
particular, alejando y acercando la punta, se observa una clara direccionalidad, lo que determina
que las trayectorias no sean caminos aleatorios. Si esta direccionalidad se resta, como se ha
discutido previamente, las trayectorias mostradas en la figura 7.10 (D) tienen un comportamiento
més aleatorio en comparacion con la curvas originales sin procesar. Para los dos tipos de porta—
muestras analizados, obtenemos un error promedio de posicionamiento (“precision cuadratica
media”) de sgc = 225 nm en el caso del montaje cineméatico y syx = 95 nm en el caso del
diseno sin montura cinemética, teniendo en cuenta el proceso total de reposicionamiento. Esto
demuestra que a partir del disefio propuesto es posible entrar en el rango submicrométrico. Es
interesante senalar que el porta—muestras sin montura cinematica descrito en este trabajo es
el doble de preciso (|onyk| ~ 125 nm vs. |oxc| = 240 nm) en comparacion con el tradicional
montaje cinematico. Para la precision del reposicionamiento de la muestra, estimamos un valor
de ogco ~ 225 nm para el montaje cineméatico y onygxo &~ 95 nm para el montaje sin montura
cinematica.

7.5. Conclusiones

En este trabajo se ha expuesto el diseno de un porta—muestras para un reposicionamiento
preciso, rapido y reproducible de la muestra respecto de la punta. Este montaje por tanto,
permite estudiar una muestra y modificarla ex—situ para su posterior reposicionamiento en el
sistema SFM sin la necesidad de microscopio 6ptico o marcas de posiciéon. Se han fabricado
y probado diferentes prototipos de porta—muestras, analizando, en particular, dos de ellos en
detalle: uno basado en la montura cinemética clésica y otro basado en una montura no cinemaética.
Ademas, hemos comprobado que esta dltima montura tiene una mejor precision. Para ambos
porta—muestras se ha obtenido un reposicionamiento del orden de cientos de nanémetros. Por las
aplicaciones expuestas, creemos que el porta—muestras disenado aqui permite una gran variedad
de experimentos, desde la Nanotomografia a estudios de evolucién de propiedades de superficies
a escala nanométrica al ser aplicados procesos ex—situ a la muestra.






8 Conclusiones generales

El modelo simple del fleje como oscilador armoénico no tiene cabida dentro de los modelos que
requieran una comprension profunda del comportamiento dinamico del sistema. En su lugar, es
necesario considerar el fleje como un sistema continuo de osciladores y analizar las limitaciones
de este sistema. En concreto, las limitaciones impuestas por el ruido térmico.

La descripcién de los limites precisos de la microscopia dindmica de fuerzas se ha revisado
y se ha encontrado una relaciéon general para el ruido en la frecuencia como funcién del ancho
de banda y la amplitud de oscilaciéon. Esta relaciéon es correcta para todos los posibles valores
de los parametros (manteniéndose finita), mientras que la relacion conocida hasta ahora en la
literatura sélo era correcta para un rango particular.

En cuanto a las sefiales de amplitud de oscilacién y fuerza normal, esenciales en microscopia
de fuerzas, se han presentado dos métodos de calibraciéon de la amplitud de oscilacién en DSFM,
uno basado en un célculo simple del valor RMS de las senales de salida u,(t) y/o uy(t) de la
unidad DSFM-DU, y el otro basado en el analisis del espectro correspondiente u(v) y/o uy(v)
y el calculo de los pardmetros Q, vg, e v en, siendo el segundo método considerablemente
més preciso y robusto. Siguiendo los pasos de la calibraciéon de la amplitud de oscilacion, hemos
desarrollado un método para la calibracién de la fuerza normal. La técnica desarrollada evita el
contacto entre punta y muestra manteniendo un resultado compatible con el método usual de
curvas fuerza frente a distancia. El método ademas, puede aplicarse en aire, UHV y liquidos.

La investigacion del ruido en la interacciéon punta—muestra ha permitido encontrar una fuente
adicional de ruido independiente del ruido térmico, con informacion relevante sobre la naturaleza
quimica de la muestra.

A su vez, la interaccién punta—muestra ha requerido la existencia de un modelo mas preciso
para explicar el comportamiento del factor de calidad en funcién de la distancia. Este modelo
nos permite saber cuéles son los pardmetros que explicitamente afectan al experimento. El
modelo propuesto, divide las contribuciones disipativas entre los elementos que componen el
fleje y relaciona el factor de calidad directamente con las dimensiones caracteristicas de dichas
partes y las propiedades del fluido problema.

De forma paralela, se ha desarrollado un porta—muestras para un reposicionamiento preciso,
rapido y reproducible de la muestra respecto de la punta. Este sistema permite estudiar una
muestra y modificarla ex—situ para su posterior reposicionamiento en el sistema SFM sin la
necesidad de microscopio 6ptico o marcas de posicion.
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