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Resumen

En esta Tesis se presenta una descripcion detallada de las propiedades de
equilibrio y de los estados excitados de laminas de *He adsorbidas sobre dis-
tintos sustratos cristalinos planos. El marco tedrico dado por las funcionales
de la densidad permite considerar de manera unilicada tanto los efectos de
confinamiento e inhmogeneidad impuestos por la superficie adsorbente como
los electos propios de la interaccion entre los atomos de helio.

El andlisis general de las propiedades estructurales de la laminas da lugar
a la formulacion de un modelo que capta las caracteristicas esenciales que
determinan su comportamiento termodinamico. En particular, permite in-
terpretar a las laminas de bajo cubrimiento como sistemas electivos bidimen-
sionales cuyos parametros pueden deducirse de manera univoca. Se presenta
el ejemplo de una submonocapa de *Ile adsorbida sobre grafito.

Con lainteraccion efectiva residual y las propiedades del espectro de cuasi-
particula deducidas a partir de la funcional, se lleva a cabo el estudio de las
excitaciones en la Aproximacion de Fases al Azar. Analizando los casos de
una monocapa formada sobre sustratos de poder adsorbente muy diferente
(Cesio y Grafito) puede interpretarse la naturaleza de las excitaciones colecti-
vas encontradas y determinarse la influencia de las caracteristicas geométricas
sobre la interaccion efectiva. La evolucion de este comportamiento al aumen-
tar el cubrimiento se investiga a partir del caso de una multicapa formada
sobre cesio.

De esta manera, se ha predicho, por primera vez, el espectro de ex-
citaciones de laminas de *He adsorbidas en sustratos, teniendo en cuenta
explicitamente que constituyen sistemas tridimensionales inhomogéneos como
consecuencia del confinamiento en una dimension espacial impuesto por el
sustrato.

PALABRAS CLAVES: Materia condensada, liquidos cuanticos, laminas de
helio, fisica de superficies, sistemas de baja dimensién, helio 3 y 4.
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Liquid *He films upon substrates:
structural and dynamical properties

Abstract

In this Thesis we present a detailed description of equilibrium properties
and excitations of films of liquid *He adsorbed upon different crystalline plane
substrates. The theoretical frame provided by density functional theory al-
lows the unified consideration of the effects of confinement and inhomogeneity
imposed by the adsorbing surface together with the intrinsic effects of the
interaction among helium atoms.

The general analysis ol the structural properties of the films makes room
to the formulation of a model that captures the essential characteristics of
the structural properties and thermodynamic behavior. In particular, it is
possible to regard low coverage [ilms as effective twodimensional systems,
whose parameters can be derived unambiguously. As an illustration, we
investigate the case ol a submonolayer of *ITe adsorbed on graphite.

With the effective residual interaction and the properties of the quasipar-
ficle spectrum derived from the chosen density [unctional, we compute the
excitations in the frame of the Random Phase Approximation. Analyzing
the special situation ol a monolayer on adsorbers of very diflerent adsorb-
ing power (cesium and graphite) we can interpret the nature of the existing
collective excitations and determine the influence of the geometrical features
of the film upon the elfective quasiparticle interaction responsible of these
oscillations. The evolution of this behavior as the areal coverage is increased
is investigated starting [rom a submonolayer adsorbed on Cs.

In this way, we have theoretically predicted, for the first time, the exci-
tation spectrum of films of liquid *e, adsorbed on substrates, stressing the
fact that due to the spatial confinement along the direction transverse to
the substrate plane, these films constitute (ruly threedimensional, inhomo-

geneous quantum liquids.

KEY WORDS: condensed matter, quantum liquids, helium films, surface
physics, low-dimensional systems, helium 3 and 4.
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Capitulo 1

Introduccion

1.1 El helio: un liquido cuantico muy particular

El dtomo de helio es esféricamente simétrico y posee sélo dos electrones que completan la
capa electrénica ls, caracteristica que lo hace muy inerte. Existen dos isétopos estables del
helio: el *He y el “He. La existencia del isétopo mds pesado, el *He, ya habia sido establecida
indirectamente en 1871 por su linea caracteristica en el espectro solar (lo que le dio el nombre
de helio) y en 1895 Ramsay logré obtener una muestra de gas de ‘He. Mds tarde se encontré
que el *He también formaba parte de la atmdsfera terrestre y en 1908 fue Kamerlingh Onnes

quien logré licuarlo por primera vez.

El descubrimiento y la identificacién del 3He fueron realizados mucho mds tarde (1933) y
recién en 1939 se demostrd su estabilidad como isétopo del helio. En la atmdsfera constituye
sélo una parte en un millén del contenido total de helio. La condensacién del gas de *He
y el primer trabajo experimental con el nuevo liquido ocurrié en 1949, y recién a finales de
la década del 50 se pudo disponer de cantidades mds grandes de ®*He. Desde entonces, se
investigd intensamente muestras macroscépicas de *He a temperaturas cada vez mds bajas. En
el momento en que la fisica experimental del *He apenas comenzaba, las investigaciones tedricas
y experimentales del 4He ya estaban tan avanzadas y habian generado tantos resultados nuevos
que "helio” era usado como sinénimo de He. Sin embargo, el descubrimiento y el estudio de las
fases de baja temperaturatura del *He (normal, superfluida y sélida) dieron lugar a la aparicién
de una multitud de conceptos fundamentalmente nuevos, ampliando y enriqueciendo de manera

inesperada el conocimiento de los posibles estados de la materia condensada.
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1.1. EI helio: un liquido cudntico muy particular 5

Los atomos de helio interactian mediante un potencial de dos cuerpos bien conocido, estu-
diado a partir de experimentos de colisiones atomicas. Sdlo las capas electronicas participan en
el proceso de interaccién de modo que el potencial es el mismo para ambos isétopos. La parte
atractiva del potencial, originada en las débiles fuerzas multipolares del tipo van der Waals,
determina que el gas de helio se condense en un estado liquido a temperaturas de 3.2 K y 4.2 K
para el *He y el *He respectivamente, a presién normal. Cuando se disminuye la temperatura
atin mads, el helio liquido, a diferencia de todos los liquidos conocidos, no se solidifica a menos
que soporte una presion de unos 30 bar. Esta caracteristica es el signo mas representativo de los
efectos cudnticos a escala macroscopica que presentan estos sistemas y surge como combinacion

de dos efectos:

(i) la considerable amplitud del movimiento de punto cero impuesto por el principio de

incertidumbre originado en el pequeno valor de su masa atémica,
(ii) la debilidad de la interaccién atractiva entre los atomos debido a su alta simetria.

A temperaturas aun mds bajas, el comportamiento de cada uno de los isétopos comienza a
diferenciarse siguiendo las leyes de la estadistica cudntica. El dtomo de * He, compuesto por un
ntmero par de electrones y nucleones, tiene spin cero y es un boson. En cambio, el nacleo del
dtomo de 3He contiene tres nucleones haciendo que el spin total del dtomo resulte 1/2 y por lo
tanto se comporta como un fermion. Las diferentes estadisticas cudnticas obedecidas por cada
uno de los isdtopos da lugar a una serie de efectos cuanticos macroscépicos particulares de cada

isétopo.

Las propiedades estructurales y dindmicas del *He formando un sistema homogéneo e
isotropo que se extiende en las tres direcciones espaciales han sido extensamente estudiadas
tanto desde el punto de vista teérico como experimental. Sin embargo, en los tltimos anos ha
ido creciendo el interés por investigar las propiedades del *He cuando se lo confina de distin-
tas formas dando origen a una gran diversidad de sistemas inhomogéneos como las gotas y las
liminas. En particular, las laminas han recibido especial atencién no sélo porque pueden ser la
realizacion de un sistema bidimensional sino también porque presentan una serie de fenémenos
particulares como resultado de la combinacién de la naturaleza fermidnica e interactuante del

helio liquido con los efectos del confinamiento impuestos por la geometria.

La creacién de estas laminas en el laboratorio requiere de la presencia de un soporte so-
bre el cual la lamina pueda formarse y crecer y cuyo efecto principal sea sélo generar algin
grado de confinamiento para los dtomos de helio. Esto se ha logrado depositando el helio so-

bre sustratos cristalinos de distinto poder adsorbente o también considerando soluciones de *He
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4 o ranNantraptk . ; ' : =
en “He con la concentracién necesaria para que los 4tomos de *He se ubiquen sobre la superficie.

1.2 Las ldminas de *He

1.2.1 Adsorcién del *He sobre sustratos cristalinos

Cuando la superficie de algiin sustrato cristalino es expuesta al vapor de una sustancia que
se mantiene en ciertas condiciones de presion y temperatura, se forma una lamina adsorbida
sobre la superficie caracterizada por tuna densidad areal o cubrimiento p» = N/A, donde N es
el nimero de dtomos adsorbidos y A el drea del sustrato. Cuando la presién externa es baja, el
nimero de dtomos por unidad de drea en la superficie es pequeno y los dtomos tienden a estar
confinados en una delgada capa cerca de la superficie como consecuencia de la atraccion ejercida
por el sustrato. El helio asi depositado a una dada temperatura se presenta en distintas fases
dependiendo del cubrimiento y de los potenciales de interaccién en juego, de modo que tanto
durante la adsorcion sobre las superficies como durante el posterior crecimiento de la lamina

pueden ocurrir distinto tipo de transiciones de fase:

e Transiciones de mojado y pre-mojado sobre el sustrato

e Formacion de capas

Transiciones gas-liquido-sélido en cada capa

Transiciones de capilaridad en medios porosos

Las predicciones acerca del comportamiento del helio sobre las distintas superficies requieren
del conocimiento de los potenciales de interaccion de los atomos de helio con los distintos
sustratos. En general, un dtomo de helio ubicado a una distancia z de la superficie adsorbente
estd sometido a a la accion de un potencial que varia rapidamente como funcién de la distancia,
especialmente en las cercanias del sustrato: tiene un minimo de valor negativo a una distancia
29 y aumenta en forma continua a grandes distancias acercindose asintéticamente a cero. La
estructura cristalina periddica del soporte genera una dependencia adicional del potencial a lo
largo de la superficie. Este efecto de corrugacion se describe en general por sus componentes

de Fourier.

r.QO...QQOOO...00..0‘0.....‘000...‘0'OC.QQ..QQO..Q




1.2. Las liminas de 3He 7

Se ha utilizado distintas aproximaciones y modelos para describir estos potenciales [Co97].
Uno de los métodos mas usados supone que los atomos de helio interactian con los del sustrato
mediante un potencial de pares del tipo Lennard-Jones G-12. Después de sumar sobre todos los
pares e integrar sobre la mitad del espacio ocupada por el sustrato, se obtiene una interaccién

3-9

431 C
AR 1

donde D es el minimo del pozo atractivo y C' da una medida dé la intensidad de la atraccion de

V(2)

largo alcance (van der Waals) caracteristicos de cada adsorbente. En la tabla 1.2.1 figuran los
pardmetros correspondientes a los potenciales de adsorcion del helio sobre distintos sustratos.
De esta forma, las superficies adsorbentes pueden agruparse segtin el cociente entre D y el
minimo e del potencial He-He. Aquéllas para las cuales D/e >> 1 (grafito, oro) son muy
atractivas y favorecen la formacion de [ases sélidas, dando a la lamina una marcada estructura
de capas. En cambio, los sustratos para los cuales D/e < 1 (metales alcalinos) son débilmente
ligantes y tienden a generar laminas fluidas de mayor espesor que muchas veces crecen en forma

discontinua mediante transiciones de pre-mojado.

C (K A% | D (K)
Gr | 2088.0 192.6
Au 3178.4 112.5
Ni 2528.8 48.72
Mg | 18494 35.0
Li 1421.9 17.9
Na 1196.9 12.5
Cs 994.3 6.97

Tabla 1.2.1 Parametros que caracterizan los potenciales de adsorcion del helio sobre distintos

sustratos (datos extraidos de [Co97] y [Chi98]).

El proceso de crecimiento de una ldmina sobre un sustrato a una dada temperatura se des-
cribe mediante una isoterma de adsorcion que muestra la dependencia del nimero de dtomos
adsorbidos como [uncién de la presion externa o del potencial quimico relativos a sus correspon-
dientes valores de saturacion Py o pp. Estas curvas pueden presentar aspectos muy distintos
dependiendo del sistema y la temperatura considerada. En la figura (1.1) se ilustra cuatro casos

tipicos po(P/Py) que pueden ocurrir a una temperatura determinada:




8 Introduccion

(a) Si pp aumenta monétonamente con P, crece una ldmina en forma continua. En particular,
cuando la presién alcanza el valor de saturacién el espesor de la ldmina es tan grande que sus
propiedades son esencialmentes las mismas que las del liquido 3D homogéneo y el vapor saturado
se encuentra en equilibrio con su propia fase liquida. En este caso, se dice que el liquido moja

completamente la superficie en cuestion.

(b) Si la adsorcién es tan pobre que la limina sélo puede crecer hasta un espesor finito

cuando P = Py, se considera que el fluido no moja el sustrato.

(c) En este caso, el liquido llega a mojar al sustrato pero el crecimiento de la ldmina no se
realiza en forma continua: Para una presién particular Py, < Py, la ldmina cambia abrupta-
mente su espesor al producirse un salto finito en su cubrimiento. Esta situacién se denomina

de pre-mojado y constituye el andlogo 2D de la transicién liquido-vapor en un sistema 3D.

(d) Cuando el potencial del sustrato es fuerte, los dtomos pueden adsorberse siguiendo
una estructura de capas muy marcadas. Los cubrimientos entre los cuales se produce la discon-
tinuidad corresponden a perfiles de densidad donde se distinguen uno o mds picos bien definidos
separados por regiones de densidad practicamente nula. En general, puede llegar a ocurrir la
solidificacidn de las 'capas mads cercanas al sustrato antes de que la tdltima capa fluida llegue
a la saturacién. Es importante destacar que en este caso el salto en el cubrimiento siempre
es de una capa mientras que en el caso del pre-mojado puede tomar cualquier valor. Cada
una de estas situaciones de mojado puede cambiar a su vez como funcién de la temperatura.
Como ejemplo, en la figura (1.2) se muestra las isotermas medidas para la adsorciéon del “He
sobre una superficie de Cs [Rut92]: Aunque el potencial de adsorcién sea tan débil que a bajas
temperaturas el liquido no alcance a mojar el sustrato (caso (c)), cuando la temperatura se
hace suficientemente alta el costo de la tensién superficial disminuye y atin una atraccién débil
puede ser capaz de adsorber una lamina macroscépica cuando P = Py. La transicion entre estos
dos regimenes ocurre a una temperatura critica T;,. Ademds, puede existir un rango de tem-
peraturas (T, < T < Tjy) en que la transicién al estado mojante pase por la forma intermedia
del pre-mojado involucrando una transicién de primer orden a una presiéon Py, menor que la
de saturacién. Uno de los factores fundamentales que determinan las propiedades de mojado
de un fluido sobre una superficie es la competencia entre las interacciones fluido-sustrato y
fluido-fluido. Existe un modelo muy simple basado en el balance de energia entre estas interac-
ciones que se ha utilizado extensamente para predecir ¢l comportamiento de mojado tanto de
fluidos cldsicos como cudnticos [Che9l, Chey2, CCDY3, CCSY3]. De acuerdo con este modelo,

el mojado ocurre cuando
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(a) ()

mojado pre-mojado

N/A

(b) (d)

crecimiento

no mojado
! por capas

P/P,

Fig. 1.1: Esquema de isotermas de adsorcidn tipicas para fluidos sobre sustratos planos.

o0
a,,.,+o,,,+n/ dz2V(z) <0 (1.2)

”
“1n

En esta ecuacion, oy, y n son la tension superficial liquido-vapor y la densidad de saturacién
del liquido 3D; oy es el costo en energia libre del liquido necesario para crear la interface
sustrato-liquido, y z,, es el minimo del pozo de potencial del sustrato V' (z). El término con
V(z) representa la atraccion (2 > 2z, ) del sustrato sobre los atomos del fluido. Si el sustrato
no es demasiado adsorbente, puede aproximarse oy ~ o0y,. Ademads, caracterizando el potencial

V(z) por los pardmetros C'y D (ecuacién (1.1)), la condicién de mojado resulta

o\ 1/3 o (T

(CD‘) > 3.33 ZelD) (1.3)
n(T)

Cuando la temperatura T" es la de transicion de mojado Ty, esta relacion se convierte en

una igualdad. El lado izquierdo contiene la informacion que caracteriza la interaccion sustrato-

liquido mientras que el lado derecho involucra implicitamente la interaccion entre los atomos

del liquido. La competencia entre las dos interacciones determina la transicion de mojado.

Resulta interesante comparar el comportamiento que se predice para los liquidos clasicos

con el correspondiente a los liquidos cudnticos [CCS93]. En la figura (1.3) se puede observar
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Fig. 1.2: Isotermas de adsorcién para 1He/Cs segin las mediciones en [Rut92]. Los valores de la
ordenada son proporcionales al espesor de la ldmina. En este caso, Ty =~ LYSK y T}, = 2.5K:
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Fig. 1.3: De arriba hacia abajo, la condicién de mojado segin [CCS93] para ldminas de liquidos
clasicos (linea llena), Ne y Ho a la temperatura del punto triple; y de *He y 3He a temperatura cero.

las condiciones de mojado para liquidos clisicos, Ne y Hy a la temperatura del punto triple, y
de los isétopos del helio a temperatura cero. Esto indica que las laminas cudnticas poseen una
mayor tendencia al mojado que las clisicas. Este comportamiento puede explicarse como una
consecuencia del movimiento de punto cero, que ensancha la interface liquido-vapor y reduce la
tension superficial oy, [Sa75]. Este efecto se manifiesta en los pequerios valores de o para cada
uno los isétopos del helio. De hecho, el movimiento de punto cero reduce tanto el valor de o

como de n, pero su cociente resulta sistematicamente menor para los fluidos cuanticos [CCS93].

1.2.2 Adsorcién del *He sobre sustratos muy atractivos: el grafito

Las propiedades del *He sobre grafito se han estudiado desde hace mds de treinta afios ([Bre73,
GoY5a, Go95b]. El grafito fue uno de los primeros sustratos elegidos para formar ldminas por
dos razones fundamentales:

(i) Por un lado, porque permitia generar sistemas fluidos y sélidos practicamente bidimen-
sionales,

(ii) por otro, porque desde el punto de vista experimental presentaba la ventaja de proveer
una superficie de exposicion tan extensa que se podia trabajar con un ntmero de atomos

relativamente grande.
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Fig. 1.4: Diagrama de fases de una submonocapa de *He adsorbida sobre grafito (ver [Go95b]).

El potencial de adsorcion del helio sobre el grafito es el mds atractivo que se conoce. Un
atomo de ®He adsorbido sobre grafito experimenta un potencial atractivo del orden de -200 K,
con una corrugacién de unos 40 K para un vector de onda de 0.4 A~", debido a la periodicidad

de la red. La energia de ligadura de un dtomo es de -136 K aproximadamente.

El diagrama de fases de este sistema presenta una variedad de fases fluidas y sélidas depen-
diendo del cubrimiento y la temperatura, construido a partir de mediciones del calor especifico,
susceptibilidad magnética y difraccién de neutrones [Go95b, Gre94, Bre73, Gre90, Ow78] (ver
fig. 1.4 y 1.5). A bajos cubrimientos, se¢ desarrolla una fase fluida (F) y el movimiento de
los atomos corresponde al esperado para un sustrato plano ideal. Los dtomos estdn deslo-
calizados formando un gas bidimensional que puede describirse como un liquido de Fermi 2D
[Sau90, Mor95]. No existe evidencia experimental de condensacién. Las propiedades de esta
fase fluida se han estudiado mediante mediciones de calor especifico y susceptibilidad magnética
nuclear (RMN). En el rango de cubrimientos 0.043-0.064 A~2 se observa la coexistencia de esta
fase fluida con una fase sélida conmensurada con el sustrato [Gre94]. Entre 0.064 y 0.078 A~2
la fase se caracteriza como sélida y por encima de este cubrimiento aparece una fase sélida in-
conmensurada. Por mediciones del calor especifico, puede determinarse que la promocién de los
atomos a una segunda capa ocurre para una densidad cercana a 0.11472. En la segunda capa,
también puede desarrollarse una capa fluida con un comportamiento similar al de la primera
capa fluida. La coexistencia fluido-sélido fue identificada para el rango 0.169-0.178 A~2%. La
promocién a una tercera capa se observa a 0.182472. Para cubrimientos mayores, hay un pro-
gresivo aumento en la densidad de la segunda capa, una compresion de la primera capa, y un

aumento en la cantidad de liquido en la tercera y siguientes capas. Se observa experimental-
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Fig. 1.5: Formacién de capas en el crecimiento de una ldmina de *He sobre grafito [Go95b)].

mente que solo solidifican las dos primeras capas, mientras que el resto permanece en una fase

fluida a medida que se aumenta el nimero de dtomos depositado.

1.2.3 Adsorcién del *He sobre sustratos débiles: los metales alcalinos

Los metales alcalinos (Cs, K, RD, Li) presentan los potenciales de adsorcion mds débiles. En
este caso, el helio se mantiene fluido para todos los cubrimientos hasta el limite 3D y no se

observa la formacion de capas bien marcadas tipica de los sustratos mds atractivos.

Se encuentra experimentalmente comprobado que el *He a temperatura cero moja todos
los sustratos, pero cuando es adsorbido sobre estos materiales la transicion de mojado puede
producirse con una situacion intermedia de pre-mojado [Co95, Hal95]. Este es el caso observado
para el Cs. Las isotermas de adsorcién medidas por Ross et al. [Ros97] presentan un salto finito
en el cubrimiento cuando el potencial quimico se encuentra 0.6 K por debajo de la saturacion
(fig. 1.6). Calculos realizados dentro del marco de las funcionales de la densidad ya habian
descripto este comportamiento aunque la discontinuidad del cubrimiento fue predicha para
Ap = 0.2K [Tre94]. En el caso del 3He, tanto las transiciones de pre-mojado como la estructura
de escalones que aparece en sus propiedades termodindmicas (calor especifico, susceptibilidad
magnética) pueden atribuirse a la forma en que se ocupan los estados disponibles, de acuerdo

con la estadistica de Fermi.
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1.3 Organizacion del trabajo

El objetivo general de esta Tesis es presentar una descripcion detallada de la propiedades de
equilibrio a temperatura cero y de los estados excitados de laminas de *He adsorbidas sobre dis-
tintos sustratos cristalinos. Toda esta descripcion se realiza dentro del marco de las funcionales
de la densidad, prestando especial atencién tanto a los efectos de confinamiento impuestos por

el sustrato como a los efectos de la interaccién entre los dtomos de helio.

- En el capitulo 2 se introduce el marco tedrico bajo el cual se desarrolla la Tesis: Se analizan
las caracteristicas de las funcionales de la densidad para el *He presentes en la literatura para
describir distintos sistemas. Ademads, se presenta la teoria de la Funcion Respuesta y de la

Aproximacién de Fases al Azar que se emplean en el estudio de las excitaciones.

- En el capitulo 3 se aplica el formalismo de la funcional de la densidad para examinar
las propiedades estructurales de ldminas formadas sobre sustratos de diferentes capacidades
adsorbentes. Como primer paso, se elige la funcional adecuada para tratar el problema de
las laminas consideradas como sistemas inhomogéneos. La formulacién del modelo de laminas
elementales permite realizar una descripcion termodindmica completa para las laminas de bajo
cubrimiento, aplicindose al caso particular de una submonocapa adsorbida sobre grafito. Por
tltimo, se estudia las propiedades de adsorcién del *He ubicado entre dos placas sélidas paralelas

y las transiciones de capilaridad relacionadas.
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- En el capitulo 4 comienza el estudio de las excitaciones, calculando la funcion respuesta

de un sistema estrictamente bidimensional, en el modelo monopolar.

- BEn los capitulos § y 0 se analiza las excitaciones a partir de un modelo realista para
las laminas. El capitulo 5 presenta el cdlculo de la respuesta libre del gas de cuasiparticulas
obtenido a partir de la funcional de la densidad. Se destacan especialmente las caracteristicas
geométricas de la interaccion entre la prueba externa y el sistema que determinan la forma del
espectro continuo de excitaciones. En ¢l capitulo 6, se estudia los estados colectivos dentro de
la Aproximacion de Fases al Azar. En particular, se analiza las excitaciones en una monocapa

sobre Cs y otra sobre Gr, y en una multicapa sobre Cs.

- Finalmente, en el capitulo 7 se presenta las conclusiones y perspectivas futuras del trabajo.




Capitulo 2

La descripcion tedrica

del *He inhomogéneo

2.1 La Teoria de la Funcional de la Densidad

La teoria de la funcional de la densidad constituye un marco de investigacion que permite
estudiar tanto las propiedades de equilibrio como el comportamiento dindmico de un sistema
de particulas interactuantes. Esta teoria se basa en la posibilidad de expresar la energia total

del sistema como una funcional de la densidad de un cuerpo [Dre90, Par89).

La nocién de que las propiedades del estado fundamental de un sistema cudntico de muchas
particulas puedan ser caracterizadas solamente en términos de la densidad de particulas no
es obvia. Los primeros modelos de este tipo, propuestos por Thomas y Fermi en la década
del 30, eran basicamente intentos heuristicos para cortar la cadena de correlaciones de muchos
cuerpos, pero la obtencién de resultados razonables que permitian formarse una idea de los
fenémenos investigados reduciendo al minimo los grados de libertad considerados, no dejaba
de atraer la atencién hacia este esquema de cdlculo. De todas formas, fue recién en 1964
que Hohenberg y Kohn establecieron el fundamento de esta teoria formulando un teorema de
existencia para estas funcionales [Hoh64]. Bdsicamente, el teorema demuestra que es posible
una representacion exacta de la propiedades del estado fundamental de un sistema de muchas
particulas, estacionario y no relativista, en términos de una funcional de energia E[p(r)] tinica,

cuya minimizaciéon permite obtener la densidad de particulas correcta p(r).

16
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Aunque este teorema garantiza la existencia de tal funcional, no se hace ninguna mencién
respecto del método para obtenerla. En la préctica, la forma de la funcional se propone sobre
la base de argumentos y principios fisicos lo mds generales posibles, adecuados para describir
al sistema en cuestion. En general, involucra la determinacion del valor de pardmetros libres a

partir de ciertas propiedades fundamentales medidas experimentalmente.

2.1.1 Las funcionales para el *He liquido

La primera forma para la funcional de sistemas de He surgié a partir de la analogia del 3He
liquido con la materia nuclear. En ese contexto, se habia utilizado, dentro de la teoria de
Hartree-Fock dependiente del tiempo, una interaccion efectiva fenomenoldgica dependiente de
la densidad capaz de describir con éxito tanto el estado fundamental como las excitaciones
de este sistema fermionico. Los pardmetros de esta fuerza efectiva eran ajustados de modo
de reproducir valores experimentales de magnitudes relevantes (energia de ligadura, radio del
nicleo, etc). Siguiendo el mismo esquema, se construyd una interaccion efectiva similar a partir
de la cual, dentro de la teoria de Hartree-Fock, era posible generar una funcional de la densidad

para el *He [Str84, Str85].

El hamiltoniano efectivo tenia la siguiente forma:

22 -
} : : + = E (/.() + Lop )‘S(rij)
— 2 2 =
i 1#]

H‘ff(/))

1
+ S+ tp) [k 8(ri;) + 0(ri;) k2]

-+ (tg -+ t/Q/))k' ’ J(r,-j)k (21)

donde k representa el operador (V; — V;)/2: actuando hacia la derecha, k' es el operador
—(V;i — V;)/2i actuando hacia la izquierda, d(ry;) es la funcién delta d(r; —rj) y p es la
densidad de un cuerpo en el punto (r; +r;)/2. Los términos dependientes de k y k' representan
los electos no locales de la fuerza y reproducen la dependencia en densidad de la masa efectiva.
El término en & representa una interaccion local de rango cero mientras que el término en tj es
una interaccion dependiente de la densidad caracterizada por el pardmetro . La dependencia
en densidad de la fuerza efectiva es una forma fenomenolégica de considerar cémo se modifica

la interaccién entre dos particulas debido a la presencia de las otras.
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En la teoria de Hartree-Fock, el estado fundamental se describe como un determinante de
Slater (| DS)) de funciones de onda de particula independiente (en adelante sp, del inglés ”single

particle”), de modo que la energia total del sistema resulta

n2
2m*(r) i)

(DS|H,;f|DS) = E(p)= / dr
+ i—/drp?(r) (to + th p7(r))
+ [ dr [ (96(6)? + daplw) (Vp(a)’] (22)

donde d, = %(tl —t3) ydy = %(St’l — 3th).

La densidad p(r) y la densidad de energia cinética 7(r) en esta ecuacién se han definido

como

pr) =23 |¢i(r)[* (2.3)
7(r) = 22 |V (x)[2. (2.4)

donde ¢;(r) son los estados de sp ocupados.

La funcional (2.2) da lugar a una masa efectiva dependiente de la densidad m* dada por

R R ti+3ty B +3t ,
= —+ + 2.
om* 2m 8 8§ / (2.9)
En la ref. [Str84] se introdujo la parametrizacion
2 2 2
LA (1 ul ”—(rl> (2.6)
2m*  2m Pe

donde el coeficiente p, = 0.041 A~ determina el valor de la densidad para la cual la masa efectiva
diverge y fue elegido de forma que los valores experimentales para m*(p) en el *He liquido [Gre83]
fueran reproducidos hasta la presion de solidificacion. Esta parametrizacién pone en evidencia
la tendencia de la masa efectiva a crecer con la densidad, asociada al fendémeno de localizacion
de los dtomos que determina la solidificacion del *He a alta presion [Vol84]. De todos modos;
cabe notar que la solidificacién ocurre antes de que se alcance el valor critico p, (p = 0.024A473

a la presion de solidificacion). Los valores de los pardmetros top = —1170.010"*eV A%, ¢} =
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236A30+7) y 4 = 2.1 se fijaron para poder reproducir la energia de ligadura [Ke69], la densidad
y la incompresibilidad en el punto de saturacion [Whe75] (P=0). Si no se retiene los términos
en gradientes (sistema homogéneo), no quedan parametros por fijar y esta funcional resulta
capaz de predecir la ecuacién del *He liquido a temperatura cero con un acuerdo excelente con

los datos experimentales hasta la solidificacién [Str84].

A partir de esta primer funcional, fueron desarrolladas distintas versiones para extender su

aplicacion a los sistemas inhomogéneos: la superficie libre del liquido, las gotas y las laminas.

Resultaba claro que los términos en gradientes afectarian las propiedades de superficie del
sistema. Para describir gotas de *He, esto condujo al mismo Stringari a fijar el valor de d,
para reproducir el valor experimental de la tension superficial, manteniendo dy = 0 [Str85].
Con esta funcional logré predecir el nimero minimo de particulas necesario para formar gotas
ligadas. En un trabajo posterior, Stringari y Treiner estudiaron explicitamente las propiedades
de la superficie libre de *He utilizando la misma funcional,y lograron el perfil de densidad y el
espesor de la superficie con un acuerdo razonable con otros célculos microscépicos [Str87]. En
particular, destacaron la importancia de considerar el movimiento de punto-cero de la superficie
dado por el término en d;. Demostraron que si se hacia d; = 0, el valor de la tensién superficial
y el espesor de la superficie se reducian por un factor 4 mientras que la energia de curvatura lo

hacia por un factor cercano a 10.

Por otro lado, el hecho de que se ignorara completamente el tamano del nicleo repulsivo
del potencial interatomico hacia dudosa su aplicacion en las situaciones en que se pertubara
al liquido en escala microscopica (por ejemplo, cuando se intentara estudiar las propiedades
dindmicas de respuesta). Ademads, tampoco se consideraba el comportamiento asintético r—6
del potencial. De hecho, al investigar las excitaciones en el 3He homogéneo, Garcia Recio et al
concluyeron que el rango cero de la interaccion efectiva impedia obtener un buen acuerdo con
la relacién de dispersion del sonido cero en el liquido [Gar92]. Para solucionar esta situacion,
decidieron incluir efectos de rango finito en la funcional modificando los términos en g y tg,
siguiendo el mismo esquema que se habia utilizado para extender la funcional de rango cero del

“He [Dup90]. El término en ty se reemplazé por un potencial de Lennard-Jones, apantallado

para distancias cortas




La descripcion tedrica
20 del 3He inhomogéneo

.\ 4

= vwn(%), R B 2.7)
L1

El pardmetro h; se ajusté de modo que la integral espacial de Vi (r) fuera igual a /2,

para garantizar que las propiedades de volumen siguieran bien reproducidas al utilizar el mismo

valor de tp. La generalizacién del término en t{, consiste en reemplazar su dependencia en p por

una dependencia en una densidad media §(r), definida como un promedio de la densidad p(r)

sobre una esfera de radio hy:

p(r) = /dr’w(r —r') p(r) (2.8)
con
- h
w(x) 4rh3’ RS
= () 7 > hy (29)

Esta modificacion es una forma fenomenoldgica de considerar las correlaciones de corto
alcance con un rango del orden de hy. Los pardametros en esta nueva funcional son ajustados
para reproducir las mismas propiedades de volumen anteriores. Como estas propiedades de
saturacion son independientes de hg, su valor se eligié para obtener el mejor acuerdo con la
relacion de dispersion del sonido cero. De este modo, la funcional utilizada para describir el

sistema homogéneo resulta

.2
E(p) = /drynr*—(—rj'r(r) +%/dr/dr' Vis(r —=1') p(r) p(r')

,’I
+ f/MMﬂﬁ“m (2.10)
con la masa efectiva dada por (2.6).

En 1993, Barranco et al presentaron una nueva parametrizacién para la funcional de rango
finito [Bar93]. En este caso, mantuvieron la forma original (2.5) para la masa efectiva, fijando
la combinaciones t; + 3ty y t] + 3, a partir de su dependencia experimental con la densidad.
Los valores de tg, t{ y 7 se ajustaron utilizando los valores experimentales de la energia por

particula, la compresibilidad y la densidad en el punto de saturaciéon. De la misma forma que
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en [Gar92], se incluye un potencial de Lennard-Jones en el término con ¢y y la densidad p(r)
en el (érmino 4. Para oblener un mejor ajuste con la relacion de dispersion del sonido cero,
se introduce p también en los términos con ¢ y t,. Por otro lado, al estudiar la formacién de
gotas, comprueban que el rango finito de la interaccion alcanza para desarrollar una superficie
libre en el sistema, sin necesidad de incluir en la funcional ningin término extra en gradientes.
En particular, pueden predecir el valor de la tension superficial en un valor muy cercano al
experimental (0.115 K A~=2). Este hecho los conduce a elegir las combinaciones t; — ¢y y

5t} — 3ty iguales a cero.

Un ano mds tarde, Pricaupenko y Treiner investigaron la transiciones de pre-mojado en

liminas de 3He sobre sustratos alcalinos [Tre94], expresando la energia del sistema como

_ n BB\ Ve
Blp) = /dr [2m"(r) wie) + <Z_m_ a ‘Zm’(r)) 45(r)
- %/ dr dr' Vi(r —x') p(r) p(x') + %/drp(r) [p(x)]" ! (2.11)

En este caso, la masa efectiva fue parametrizada de la forma

2 2 = 2
Ll (1 - @) (2.12)

2m*  2m Pe
con p, = 0.0406A~3. El segundo término contiene los términos en (Vp)? y 5(Vp)2. Esto
equivale a tomar ¢; = #{ = 0 en la funcional general (2.2), con 3 y t; obtenidos a partir de la
relacion para la masa efectiva (2.12). Conservar estos términos en gradientes permite reproducir
la repuesta estatica en el limite de pequenas longitudes de onda dentro de la aproximacion de
fases al azar. V] es el potencial de Lennard-Jones usual, recortado a cero para distancias menores
que h;. La densidad p se obtiene promediando sobre una esfera de radio h.. Las diferencias
fundamentales con la parametrizacion en [Bar93] son por un lado, la forma de la masa efectiva
(que sélo depende de j) y por otro considerar los términos en gradientes que pueden alcanzar

valores significativos en sistemas inhomogéneos con energia de curvatura muy alta.

2.2 El formalismo de la Respuesta Lineal

Cualquier experimento realizado sobre un sistema fisico involucra la excitacion del sistema por

algin elemento de prueba externa, y la posterior medicion de la respuesta del sistema a esta
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perturbaciéon. Sila interaccidn entre la prueba y el sistema es suficientemente débil, la respuesta
resulta ser lineal y estd determinada solamente por las propiedades que posee el sistema en
ausencia de la prueba. En consecuencia, este tipo de experimentos resulta un mmétodo ideal
para el estudio de los sistemas de muchos cuerpos, y el formalismo tedrico asociado permite una

eficaz investigacion de los posibles estados excitados del sistema [Pin94, Bay91, Fet71].

La respuesta lineal de un sistema puede calcularse a partir de la teoria de perturbaciones
dependiente del tiempo. En particular, la funcién respuesta densidad-densidad que se estudia en
este trabajo describe las fluctuaciones de densidad del liquido inducidas por alguna perturbacién

en densidad (como por ejemplo, un haz de neutrones incidiendo sobre el liquido).

En general, se considera un potencial escalar ¢(r,t) que actiia sobre la densidad del sistema

a través de un hamiltoniano de interaccion,

dw 4
o= [ 5= ol la,0) e (213)
q

donde ¢(q,w) es la transformada de Fourier en el espacio y el tiempo de ¢(r, ), y pI, es el ope-

rador fluctuacién de densidad del sistema. Si el potencial ¢ es muy débil, se puede considerar
s6lo la respuesta lineal a la interaccién y que cada componente de Fourier actia independien-
temente. Una dada ¢(q,w) induce su propia fluctuacién de densidad con vector de onda q y

frecuencia w. Para cada componente, la perturbacion es de la forma

H

wnt

= pl p(q,w) e e (2.14)

El factor e impone condiciones de contorno adiabaticas para la aplicacién de la interaccién
que garantizan la causalidad de la respuesta a la perturbacién (n > 0). El calculo se realiza
manteniendo finito el valor de 7 y se toma el limite n — 0 recién al finalizarlo.
La fluctuacién de densidad media al tiempo ¢ inducida en el sistema por la perturbacién
(2.14) estd dada por
(p(q,1)) = ($(x,)|pql¢(r, 1)) (2.15)

donde [1(r,t)) es la funcién de onda exacta del sistema en presencia de la perturbacién. Como

la perturbacién es periddica en el tiempo, se puede escribir

(p(a,1)) = (p(q,w)) e™* ™ (2.16)

donde la transformada de Fourier (p(q,w) es
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(p(q,w)) = (@(r,O)lpq € p(r, 1)) ™™ (2.17)

Esta cantidad caracteriza la respuesta del sistema y puede expresarse como

(p(q,w)) = x(q,w) $(q,w) (2.18)

donde x(q,w) se define como la funcién respuesta densidad-densidad del sistema.
A partir de la teoria de perturbaciones a primer orden, proyectando el estado [(r,t))
sobre los autoestados |n) del hamiltoniano del sistema, se puede calcular (p(q,w)) que resulta

proporcional a ¢(q,w), siendo x(q,w) la constante de proporcionalidad,

x(q,w) = > [(p})nol? { l - 1 } (2.19)

w—wnp +1 W+ wyy+ 1

Este resultado expresa la funcién respuesta lineal a temperatura cero, en términos de los au-
toestados reales del sistema. Por otro lado, el factor de estructura dindmico S(q,w), definido a

T =0 como
S(q,w) = Z |(/)Il)n0|2 §(w — wno) (2.20)
n

provee una medida directa del espectro de excitaciones, siendo proporcional al cuadrado del
elemento de matriz para cada energia de excitacion permitida. Justamente, la parte imaginaria

de x estd directamente vinculada con esta cantidad mediante la relacion

Im x(q,w) = -m{S(q,w) - S(q, —w)} (2.21)

El espectro de estados excitados |n) acoplados por la prueba al estado fundamental |0) esta

compuesto por:

a) un continuo, que se obtiene excitando cuasi-particulas (qp) individuales, o continuo

particula-hueco (ph), donde cada qp responde en forma independiente a la prueba externa;

b) estados discretos, que corresponden a modos colectivas del sistema y que involucran el
movimiento de todas la qp en forma coherente, como consecuencia de la presencia de interaccion

entre ellas.

A temperatura finita, el sistema en equilibrio a una temperatura 7' puede encontrarse en
cualquiera de sus autoestados |m) con probabilidad W(m) = ¢ #%n/Z, donde Z es la suma

sobre estados

Z=Y (2.22)

m




La descripcion tedrica
24 del ® He inhomogéneo

de modo que las expresiones para S(q,w) y x(q,w) toman la forma

S(q,w) =271 )" e |(ph ) uml? 6(w — wnm) (2.23)
mn
x(@w) =271 3 [(h)uml? { SN - } (2.24)
9 W — Wy + 17 W+ Wy + 17

mn

En el espacio de coordenadas, el formalismo de la respuesta lineal se expresa a través de su

transformada de Fourier G(r,r’,w)

x(q,w) = //dr dr' ¢t (r =) G(r,r',w) (2.25)

que es el propagador retardado o funciéon de Green densidad-densidad exacta del sistema. Sus

polos, que coinciden con los de ¥, determinan el espectro de excitaciones [Fet71].

El cilculo explicito de la funcién respuesta requiere del conocimiento del espectro de com-
pleto del sistema. En el caso no interactuante (o ain en una aproximacién de campo medio)
puede obtenerse sin mayor dificultad y el espectro de excitaciones del sistema sélo puede pre-
sentar el continuo ph. Si se tiene en cuenta la interaccion residual entre las qp, pueden buscarse
los modos colectivos dentro de la denominada Aproximacion de Fases al Azar (RPA). En ese

caso, el propagador GHPA(r, v, w) satisface la ecuacién integral

G(r,r',w) = Go(r,r',w) +//dr1dr2 Go(r,r1,w) Von(ri, rz) G(rz, ', w) (2.26)

donde Gy(r,r’,w) es el propagador ph en la aproximacién de Hartree-Fock (HF) y V(ry,r2)
es la interaccién ph residual [Fet71]. Esta es la interaccién que se ocupa de vincular entre si la

respuesta de cada par ph para dar lugar a la excitaciéon coherente colectiva.

El formalismo de la Funcional de la Densidad ofrece un marco eficaz para este cdlculo ya
que permite, por un lado obtener el espectro de HEF para construir el propagador Gy, y por otro
determinar la interacciéon por medio de la segunda derivada funcional de la energia total con

respecto a las densidades, evaluada en la solucién de equilibrio de HF:

"o E
Vph(r,r ) = <m) . (227)
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Capitulo 3

Propiedades de equilibrio

de las laminas de “He

Cuando se utiliza el formalismo de las funcionales de la densidad para describir sistemas como
las laminas de helio se deben hacer algunas consideraciones debido a la geometria particular
que presenta el sistema: Por un lado, la funcional misma debe estar disenada como para tratar
el alto grado de inhomogeneidad que puede aparecer cuando los sustratos son muy atractivos
y por el otro, la forma de las funciones de onda de sp que se propone debe adecuarse a la
geometria considerada. La forma del espectro de sp obtenido al minimizar la funcional, sugiere
la formulacion de un modelo que resulta muy atil para analizar la estructura de las laminas. En
particular, estos resultados se aplican al estudio de una submonocapa adsorbida sobre grafito

[Cal9y] y al fendmeno de adsorcion del helio en el interior de dos placas paralelas [Cal99b).

3.1 La forma de la funcional

Cuando se intenta utilizar las funcionales de la densidad existentes para describir sistemas
altamente inhomogéneos como laminas formadas sobre sustratos muy adsorbentes, se debe
elegir la funcional mejor formulada para este problema.

Consideremos la forma general de una funcional de la densidad no local, para el *He liquido

a temperatura cero:
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E(p) = /dr W 7(r) ++% /‘dr/dr’ V(r—=r1')p(r) p(r')

2m*(r)
1 ) 1 2 2 >
+ 5 [ dr {epn) 77 @)+ du (Vo) + da plr) [Vo(0)]) (3.1
donde
pr) =23 [¢i(r)[? (3:2)
m(r) =23 [Vi(x) [ (3:3)

De acuerdo con la discusion de las funcionales existentes realizada en el capitulo 2, existen

dos funcionales de rango finito para estudiar sistemas inhomogéneos:

(i) La presentada por Barranco et al [Bar93], no contiene términos en gradientes y la masa
efectiva queda parametrizada como
h2 R 4+ 3ty

2m* - % ¥ 8 plr) +

t + 3ty
8

p(r)p(r) (3.4)

(ii) La propuesta por Pricaupenko et al [Tre94], que conserva los dos términos en gradientes

y ademas parametriza la masa efectiva de la forma

n? _ n* (1 ;J(r))2 (3.5)
2m*  2m Pe '
Dos problemas fundamentales aparecen cuando se intentan describir ldminas con un alto

grado de inhomogeneidad con la funcional (i):

e Por un lado, la masa efectiva (3.4) puede tomar valores negativos cuando se alcanza valores
muy altos de la densidad, como ocurre en los casos de liminas muy comprimidas cuasi-2D,

formadas sobre sustratos muy atractivos (tipicamente, *He sobre grafito)

e Por otro, ain cuando se reemplazara la parametrizacion (3.4) por la (3.5), la energia de
ligadura resulta extremadamente grande para el helio en el régimen de submonocapa.
Esto se debe a que esta funcional ha sido parametrizada en forma tal que los coeficientes

dy y dp de los términos en gradientes se anulan. Aunque esto permite una descripciéon
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adecuada de las superficies suaves como la superficie libre del *He semiinfinito, se puede
verificar que cuando el sistema presenta superficies muy marcadas (i.e, grandes gradientes
de la densidad) estos términos (que representan la energia de punto cero de las superficies)

realizan un aporte muy importante a la energia total del sistema.

Como consecuencia, la funcional mas adecuada para estudiar la estructura de las ldminas

de 3He sobre cualquier tipo de sustrato resulta

=
=,
|

h? h? h? \ [Vp(r))?
/dr [Qm'(r) Rkl + (2_m- a 27n*(r)> 4p(r)
- 2/dr/drVr—r p(r) p( 2/dr/) ) [A(x)]"H!

% / e Vlie) ) (3.6)

con la masa efectiva dada por la ecuacién (3.5) y siendo Vi(r) el potencial de interaccién del

sustrato con los atomos de 3He.

3.2 La ecuacién de Hartree-Fock

Si se supone que el sistema presenta simetria de traslaciéon sobre el plano paralelo al sustrato
(no se considera efectos de corrugacion), resulta adecuado proponer funciones de onda de sp de

la forma

Pkv(r2,2) = \/_1_2 K T2 f(2) (3.7)

donde k es el momento 2D conjugado de la coordenada en el plano ry y A el drea del sustrato

considerada.

Eu este caso, las densidades de particula y de energia cinética resultan

o(r2, 2 22/2 (fiw(2))? (3.8)

dk

2 (i) + (Jh(2)?] (3.9)

rla
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Cuando se minimiza la funcional con respecto a p(r), manteniendo la ortonormalidad de las

funciones de onda, se obtiene una ecuacién de Hartree-Fock (HF):

d h? dfku 7'2 B
Tz [Zm‘(z) dz ] g [277 T F Ve )J Siu(2) = €y fiu(2) (3.10)

con el potencial de sp (campo medio)

Vp()) = ;5—;’%
= 2 Lzl) = zZ 'U) A Z z
N 2mp( /dz wiz oz ) ( Pe ) 2m4p /d A% ( ))1
h? 1 p(2) 1 R 1 /

- i (2-7)p(z)+2m2p2p< 2)4(2)

+ [d V=)0 + 5 GE) + £ (147) [ d o) (G w(e - 2)

+ Vilz) (3.11)

donde

1 —l—/drg dt, Vi(e - ¥) (3.12)
w(z — 2') /drz dry w(r —r') (3.13)

Para cada valor del momento 2D, k, se resuelve esta ecuacion como si fuera un problema
unidimensional para la coordenada z. De esta forima, cada indice v (que indica el ntmero de
nodos de la funcién f;,(2z)) rotula todo un continuo de estados, cada uno de los cuales a su
vez especificado por el valor del momento k. Nos referiremos a cada uno de estos continuos 2D
con el nombre de rama del espectro de sp. Cada rama posee un estado de minima energia que
corresponde al valor de momento k = 0 (gq,). La energia del resto de los estados de la rama
crece mondotonamente con el valor de k. Por otro lado, el valor de cada una de las energias ¢,

aumenta con el valor de v.

Como el sistema considerado no esta polarizado, las cuasi-particulas ocupan los N/2 estados

de menor energia, llenando cada rama » hasta un momento maximo A,
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La ocupacion de los estados de sp depende entonces por un lado, del poder adsorbente del
sustrato que determina la distancia € ,4+1 — €, entre las ramas, y por el otro, del cubrimiento
de la limina que fija el valor de los k})***. La ecuacién de HF (3.10) debe resolverse en forma

autoconsistente, para cada valor del cubrimiento py.

3.3 EIl modelo de las laminas elementales

Si todas las funciones de onda de los estados que componen un dado continuo v resultan muy

parecidas, independientemente del valor de k,

fl.'u(z) zfu(z)v (3'14)

la energia de qp depende en forma cuadratica del momento 2D,

2
Eky = Ey + ay k (315)
de modo que cada continuo contiene estados de energia cinética 2D con un pardmetro inercial
a, y se forma sobre diferentes cabezas de banda g,.

Para un dado cubrimiento p, = N/A, cada rama se va ocupando hasta alcanzar un momento

de Fermi bidimensional k), tal que

> (kr)? =2mpe =27 poy (3.16)
v

1%

En el espacio de momentos 2D, cada una de estas ramas ocupadas da lugar a la formacion de

distintos discos de Fermi (especificados por el valor del correspondiente kry) (ver fig. 3.1).

Las densidades de particulas y de energia cinética pueden escribirse como

p(ra, z) = Z Pav Pul(2) (3.17)
1.5
7(rs,z) = Zpg,, 3 k%, pu(z) + 1u(2) (3.18)

donde

po =@ v () = [[L(2)° (3.19)
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ky
\'kdisco de Fermi
(v=2)

Fig. 3.1: Esquema del espectro de sp de una ldmina con tres discos ocupados en el modelo de las
ldminas elementales.

y el cubrimiento p; es una densidad homogénea 2D:

N
- / deplr) = (3.20)
La densidad promediada se expresa como
plra,2) =3 pov bu(2) (3.21)
v
con
Pulz) = /dz’w(z - 2') pu(2) (3.22)

De esta forma, la energia total por unidad de drea resulta

E 1 A® .a n*
A Z/)?V [E%I"F‘u"'/dz om*(2) Tv(2) +/dZVS(Z)/’U(Z)]

v

1
+5 D P2 b {/dz /dz’V(z —2) pu(2) pur (2')
v

!QO.Q...OQ.CCOOC...OOOOOOQQCQQCQ............C.OO..
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+;i—/dz cp(2)7 pu(2) pu (2) + -i- /dz [di + d2 p(2)] p,(2) pL;(z)} (3.23)

donde cada masa efectiva queda naturalmente definida como

n"z . L'Z
=/ Bt ) (3.24)

— dz—
2my}, 2m

La expresion obtenida para la densidad de energia describe al sistema como un conjunto de
laminas elementales (l.e.). En el espacio de momentos 2D cada l.e. estd asociada a un disco v,
mientras que en el espacio de coordenadas 3D estas ldminas

(i) son homogéneas en el plano paralelo al sustrato, con una densidad areal pgy, y

(ii) se extienden a lo largo de la direccién perpendicular de acuerdo con la densidad local
pu(2).

La energia total del sistema incluye la energia cinética y potencial del sustrato (ambas 3D) de
cada l.e. por separado, junto con su interaccion mutua a través del potencial de Lennard-Jones

y del término repulsivo dependierte de la densidad.

El perfil de densidad p(rs, z) del sistema real surge como una suma de las contribuciones de
cada una de estas l.e. como lo expresa la ecuacion (3.17). Cada le. v esta caracterizada por

una densidad local 3D:

/)31/(2) = [ /’u(z) (325)

de modo que la densidad homogénea 2D correspondiente py, es
P = /dz p3v(2) (3.26)

A partir de la presion local 3D en cada lLe.
, J E 5 @ E

2 2 y

e = py 2 = 3:27
PBU(Z) p3ll(z) (’)/)3,/ (N) Pu (Z) P2 d/)2” (N> ( )

se puede definir una presion 2D correspondiente

, O (E
qu = /(12 133,,(2) = p’ju 5/)—2— (]—V') (328)
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El potencial quimico local 3D es

p3u(z
que resulta independiente de z y puede ser identificado directamente como el potencial quimico

2D

~—

H3v =

E
= — - 2t
=+ (3.29)

=2

Hov = H3v = Py (3.30)

Si se considera la compresibilidad inversa 3D local k3,:

1 Py,

= pul\Z v ’ 3.31
K3y pu(2) pav Bp2 ( )
la correspondiente expresion 2D es, después de realizar una integracion sobre z,
1 P,
=2 (3.32)
K2y P2v dpay
Ademas, puede verificarse la relacion
0Py, a,U'u
= P 3.33
Ipay : Vdp2u ( )

de forma que la compresibilidad inversa 2D puede calcularse a partir de la relacion termodinamica

usual

1 Ay

= 3.34
KowPow ¥y dpaw (3:34)

Siempre que sea posible describir la dependencia segin z de todos los estados de sp perte-
necientes a un dado v con la misma funcién fu(z), este modelo permite interpretar a la ldmina
completa en términos de un conjunto de ldminas elementales (de espesor finito) que interactian
entre si. En particular, cuando el cubrimiento es lo suficientemente bajo como para que sélo
se forme un disco de Fermi, la ldmina real coincide con la tnica l.e. correspondiente. En este
caso, pueden definirse variables termodinamicas 2D describiendo al sistema como un sistema
bidimensional efectivo pero que retiene en sus propiedades los efectos del cardcter 3D de la

interaccion entre las particulas y del potencial del sustrato.
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Fig. 3.2: Perfil de densidad y campo medio para monocapas con py = 0.02,0.04, y 0.07 A~2.
3.4 La submonocapa de 3He sobre grafito

El modelo de las laminas elementales resulta particularmente ttil para el caso de una submono-
capa de helio formada sobre grafito, ejemplificando la posibilidad de describir una lamina 3D

inhomogénea como un sistema bidimensional efectivo.

En este caso, se utiliza la funcional (3.6) [Tre94] con el potencial del sustrato dado por

G _Cy

23 2

Vi(z) = Ae™* — (3.35)

con A = 226.710" K, a = 3.175 A™!, C3 = 1830.9 KA?, Cy = 10305.9 KA*. Aunque este
potencial no es el mds exacto que se conoce [Co97], fue elegido con el propdsito de comparar
los resultados con los obtenidos a partir de un cédlculo variacional Monte Carlo donde ha sido

utilizado [Bra94].

Se resolvid la ecuacién de HF para cubrimientos entre 0.002 y 0.07 A=2. En la figura (3.2) se
muestra los perfiles de densidad p(z) y la correspondiente dependencia en z del campo medio,
para distintos cubrimientos. Puede observarse la existencia de sélo una capa espacial (i.e. un
pico en la densidad p(rs, 2)) y, de hecho, esta comprobado experimentalmente que la formacién

de la segunda capa fluida sobre grafito comienza a py = 0.108A72.

Es importante destacar que para cubrimientos superiores a p; ~ 0.04 A2, el valor méximo

que alcanza el perfil de densidad es compatible con las densidades del helio s6lido homogéneo.
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