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Resumen

En esta Tesis se presenta una (lescripci(')ndetallada de las propiedades de
equilibrio y de los estados excitados (le láminas de 3He adsorbidas sobre dis­
tintos sustratos cristalinos planos. El marco teórico dado por las funcionales
de la densidad permite considerar de manera unificada tanto los efectos de
confinamiento e inhmogeneidad impuestos por la superficie adsorbente como
los electos propios de la interacck’m entre los átomos de helio.

El analisis general de las propiedades estructurales de la laminas da lugar
a. la l'ornmlackin de un modelo que capta las características esenciales que
determinan su comportamiento termodinámico. En particular, permite in­
terpretar a las laminas de bajo cubrimiento como sistemas efectivos bidimen­
sionales cuyos parámetros pueden deducirse de manera univoca. Se presenta
el ejemplo (le una submonocapa (le 3lle adsorbida sobre grafito.

Con la interacción 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 Aproximación 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 interacción efectiva. La evolución de este comportamiento al aumen­
tar el culnimiento 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 3lle adsorbidas en sustratos, teniendo en cuenta
explicitamente que constituyen sistemas tridimensionales inliornogéneoscomo
consecuencia del confinamiento en una dimensión espacial impuesto por el
sustrato.

PALABRAS CLAVES: Materia condensada, líquidos cuánticos, laminas de
helio, fisica.de superficies, sistemas de baja dimensión, helio 3 y 4.



v0.00...00‘0W‘lOOOM1M‘MOOOO.



Liquid 3He films upon substrates:
structural and dynamical properties

Abstract

ln this Thesis we present a detailed description of equilibrium properties
and excitations of films ofliquid 3lle adsorbed upon different crystalline plane
substrates. The theoretical frame provided by density functionaltheory 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 of the structural properties of the films makes room
to the formulathm of a. model that captures the essential characteristics of
the structural properties and thermodynamic behavior. ln particular, it is
possible to regard low coverage films as effective twodimensional systems,
whose parameters can be derived nnambiguously. As an illustration, we
investigate the case of a.submonolaycr of 3lle adsorbed on graphite.

With the effective residual interaction and the properties of the quasipar­
ticle spectrum derived from the chosen density functional, we compute the
excitations in the frame of the Random Phase Approximation. Analyzing
the special situation of a monolayer on adsorbers of very different 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 fllIIl upon the effective quasiparticle interaction responsible of these
oscillations. The evolution of this behavior as the areal coverage is increased
is investigated starting from a submonolayer adsorbed on Cs.

ln this way, we have theoretically predicted, for the first time, the exci­
tation spectrum of films of liquid 3Ile, adsorbed on substrates, stressing the
fact that due to the spatial confinement along the direction transverse to
the substrate plane, these films constitute truly 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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Capítulo 1

Introducción

1.1 El helio: un líquido cuántico muy particular

El átomo de helio es esféricamente simétrico y posee sólo dos electrones que completan la

capa electrónica ls, característica que lo hace muy inerte. Existen dos isótopos estables del

helio: el 3He y el 4He. La existencia del isótopo más pesado, el 4He, ya había sido establecida

indirectamente en 1871 por su línea característica en el espectro solar (lo que le dio el nombre

de helio) y en 1895 Ramsay logró obtener una muestra de gas de 4He. Más tarde se encontró

que el 4He también formaba parte de la atmósfera terrestre y en 1908 fue Kamerlingh Onnes

quien logró licuarlo por primera vez.

El descubrimiento y la identificación del 3He fueron realizados mucho más tarde (1933) y

recién en 1939 se demostró su estabilidad como isótopo del helio. En la atmósfera constituye

sólo una parte en un millón del contenido total de helio. La condensación del gas de 3He

y el primer trabajo experimental con el nuevo líquido ocurrió en 1949, y recién a finales de

la década del 50 se pudo disponer de cantidades más grandes de 3He. Desde entonces, se

investigó intensamente muestras macroscópicas de 3He a temperaturas cada vez más bajas. En

el momento en que la física experimental del 3He apenas comenzaba, las investigaciones teóricas

y experimentales de] 4He ya estaban tan avanzadas y habían generado tantos resultados nuevos

que ”helio” era usado como sinónimo de 4He. Sin embargo, el descubrimiento y el estudio de las

fases de baja temperaturatura del 3He (normal, superfluida y sólida) dieron lugar a la aparición

de una multitud de conceptos fundamentalmente nuevos, ampliando y enriqueciendo de manera

inesperada el conocimiento de los posibles estados de la materia condensada.

¡0.0.0.0.00000000000000000.0COOOOOOOOOOOOOOOOOOOOO
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'1.1. EI helio: un líquido cuántico muy particular 5

Los átomos de helio interactúan mediante un potencial de dos cuerpos bien conocido, estu­

(liado a partir de experimentos de colisiones atómicas. Sólo las capas electrónicas participan en

el proceso de interacción de modo que el potencial es el mismo para ambos isótopos. 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 líquido a temperaturas de 3.2 K y 4.2 K

para el 3He y el 4He respectivamente, a presión normal. Cuando se disminuye la temperatura

aún mas, el helio líquido, a diferencia de todos los líquidos conocidos, no se solidifica a menos

que soporte una presión de unos 30 bar. Esta característica es el signo mas representativo de los

efectos cuánticos a escala iriacroscópica que presentan estos sistemas y surge como combinación

de dos efectos:

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

incertidumbre originado en el pequeño valor de su masa atómica,

(ii) la debilidad de la interacción atractiva entre los átomos debido a su alta simetría.

A temperaturas aún mas bajas, el comportamiento de cada uno de los isótopos comienza a

diferenciarse siguiendo las leyes de la estadística cuántica. El átomo de 4He, compuesto por un

número par de electrones y nucleones, tiene spin cero y es un bosón. En cambio, el núcleo del

átomo de 3He contiene tres nucleones haciendo que el spin total del átomo resulte 1/2 y por lo

tanto se comporta como un fermión. Las diferentes estadísticas cuánticas obedecidas por cada

uno de los isótopos da lugar a una serie de efectos cuánticos macroscópicos particulares de cada

isótopo.

Las propiedades estructurales y dinámicas del 3He formando un sistema homogéneo e

isótropo que se extiende en las tres direcciones espaciales han sido extensamente estudiadas

tanto desde el punto de vista teórico como experimental. Sin embargo, en los últimos años ha

ido creciendo el interes por investigar las propiedades del 3He cuando se lo confina de distin­

tas formas dando origen a una gran diversidad de sistemas inhoinogónws como las gotas y las

láminas. En particular, las laminas han recibido especial atención no sólo porque pueden ser la

realización de un sistema bidimensional sino también porque presentan una serie de fenómenos

particulares como resultado de la combinación de la naturaleza fermiónica e inter-actuante del

helio líquido con los efectos del confinamiento impuestos por la geometría.

La creación 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 sólo generar algún

grado de confinamiento para los átomos de helio. Esto se ha logrado depositando el helio so­

bre sustratos (:ristaliuos de distinto poder adsorbente o también considerando soluciones de 3He
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4 - . , _ . , - l .

en He con la concentracxon necesaria para que los atomos de ¿He se ubiquen sobre la superfiCIe.

1.2 Las láminas de 3He

1.2.1 Adsorción del 3He sobre sustratos cristalinos

Cuando la superficie de algún sustrato cristalino es expuesta al vapor de una sustancia que

se mantiene en ciertas condiciones de presión y temperatura, se forma una lámina adsorbida

sobre la superficie caracterizada por Una densidad area] o cubrimiento pg = N/A, donde N es

el número de átomos adsorbidos y A el área del sustrato. Cuando la presión externa es baja, el

número (le átomos por unidad de área en la superficie es pequeño y los átomos tienden a estar

confinados en una delgada capa cerca de la superficie como consecuencia de la atracción ejercida

por el sustrato. El helio así depositado a una dada temperatura se presenta en distintas fases

dependiendo del cubrimiento y de los potenciales de interacción en juego, de modo que tanto

durante la adsorción sobre las superficies como durante el posterior crecimiento de la lámina

pueden ocurrir distinto tipo de transiciones de fase:

o Transiciones de mojado y pre-mojado sobre cl sustrato

o Formación de capas

o Transiciones gas-líquido-sólido en cada capa

o Transiciones de capilaridad en medios porosos

Las predicciones acerca del comportamiento del helio sobre las distintas superficies requieren

del conocimiento de los potenciales de interacción de los átomos de helio con los distintos

sustratos. En general, un átomo de lielio ubicado a una distancia z (le la superficie adsorbente

está sometido a a la acción de un potencial que varía rápidamente como función de la distancia,

especialmente en las cercanías del sustrato: tiene un mínimo de valor negativo a una distancia

20 y aumenta en forma continua a grandes distancias acercándose asintóticamente a cero. La

estructura cristalina periódica del soporte genera una dependencia adicional del potencial a lo

largo de la superficie. Este efecto de corrugación se describe en general por sus componentes
de Fourier.

¡0.0.0.0.00000000000000000000000000000000000000000
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1.2. Las láminas de 3He 7

Se ha utilizado distintas aproximaciones y modelos para describir estos potenciales [C097].

Uno de los métodos más usados supone que los átomos de helio interactúan con los del sustrato

mediante un potencial de pares del tipo Lennard-Jones (3-12.Después de sumar sobre todos los

pares e integrar sobre la mitad del espacio ocupada por el sustrato, se obtiene una interacción
3-9

403 1 C
W")=wa ’ z (“l

donde D es el mínimo del pozo atractivo y C da una medida de’la intensidad de la atracción de

largo alcance (van der Waals) característicos de cada adsorbente. En la tabla 1.2.1 figuran los

parametros correspondientes a los potenciales de adsorción del helio sobre distintos sustratos.

De esta forma, las superficies adsorbentes pueden agruparse según el cociente entre D y el

mínimo e del potencial He-He. Aquellas para las cuales D/e >> 1 (grafito, oro) son muy

atractivas y favorecen la formación de fases sólidas, (laudo 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 láminas fluidas de mayor espesor que muchas veces crecen en forma

discontinua mediante transiciones de pre-mojado.

C (K A") D (K)

Gr 2088.0 192.0

Au 3178.4 112.5

Ni 2528.8 48.72

Mg 1849.4 35.0

Li 1421.9 17.9

Na 1196.9 12.5

Cs 994.3 0.97

Tabla 1.2.1 Parámetros que caracterizan los potenciales de adsorción del helio sobre distintos

sustratos (datos extraídos de [C097] y [C11i98]).

El proceso de crecimiento de una lamina sobre un sustrato a una dada temperatura se des­

cribe mediante una isoterma de adsorción que muestra la dependencia del número de átomos

adsorbidos como función (le la presión externa o del potencial químico relativos a sus correspon­

dientes valores de saturación Po o ¡10. Estas curvas pueden presentar aspectos muy distintos

dependiendo del sistema y la temperatura considerada. En la figura (1.1) se ilustra cuatro casos

típicos p2(P/Po) que pueden ocurrir a una temperatura determinada:
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(a) Sipz aumenta monótonamente con P, crece una lámina en forma continua. En particular,

cuando la presión alcanza el valor de saturación el espesor de la lámina es tan grande que sus

propiedades son esencialmentes las mismas que las del líquido 3D homogéneo y el vapor saturado

se encuentra en equilibrio con su propia l'ase líquida. En este caso, se dice que el líquido moja

completamente la superficie en cuestión.

(b) Si la adsorción es tan pobre que la lámina sólo puede crecer hasta un espesor finito

cuando P = P0, se considera que el fluido no moja el sustrato.

(c) En este caso, el líquido llega a mojar al sustrato pero el crecimiento de la lámina no se

realiza en forma continua: Para una presión particular Ppw < Po, la lámina cambia abrupta­

mente su espesor al producirse un salto finito en su cubrimiento. Esta situación se denomina

de pre-mojado y constituye el análogo 2D de la transición líquido-vapor en un sistema 3D.

(d) Cuando el potencial del sustrato es fuerte, los átomos pueden adsorberse siguiendo

una estructura de capas muy marcadas. Los cubrin‘iientosentre los cuales se produce la discon­

tinuidad corresponden a perfiles de densidad donde se distinguen uno o más picos bien definidos

separados por regiones de densidad prácticamente nula. En general, puede llegar a ocurrir la

solidificación de las capas más cercanas al sustrato antes de que la última capa fluida llegue

a la saturación. 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 función de la temperatura.

Como ejemplo, en la figura (1.2) se muestra las ¡sotermas medidas para la adsorción del 4He

sobre una superficie de Cs. [Rut92]: Aunque el potencial de adsorción sea tan débil que a bajas

temperaturas el líquido no alcance a mojar el sustrato (caso (c)), cuando la temperatura se

hace suficientemente alta el costo de la tensión superficial disminuye y aún una atracción débil

puede ser capaz de adsorber una lámina macroscópica cuando P = P0. La transición entre estos

dos regímenes ocurre a una temperatura crítica Tw. Además, puede existir un rango de tem­

peraturas (Tw< T < TW) en que la transición al estado mojante pase por la forma intermedia

del pre-mojado involucrando una transición de primer orden a una presión Ppw menor que la

de saturación. 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 energía entre estas interacÁ

ciones que se ha utilizado extensamente para predecir el cumportamiento de mojado tanto (le

fluidos clásicos como cuánticos [Clie91, Clie92, CCDS)3, CCS‘JB]. De acuerdo con este modelo,

el mojado ocurre cuando

¡0.000.000.00000000000000000ÓOOOOOO-0.0000000000000



1.2. Las Iáminas de 3He 9

(a) (c)
pre-moi adomojado

N/A

(b) (d)
crecimientono mojado

' por capas

13/13o

Fig. 1.1: Esquema de ¡sotermas de adsorción típicas para fluidos sobre sustratos planos.

00

031+ (fm+ 1L/ dz V(z) 5 0 (1.2)..
' 1-1"

En esta ecuación, ah, y n son la tensión superficial líquido-vapor y la densidad de saturación

del líquido 3D; 031 es el costo en energía libre del líquido necesario para crear la interface

sustrato-líquido, y zm es el mínimo del pozo de potencial del sustrato V(z). El término con

V(z) representa la atracción (z > 2mm) del sustrato sobre los átomos del fluido. Si el sustrato

no es demasiado adsorbente, puede aproximarse 051z a“). Ademas, caracterizando el potencial

V(z) por los parametros C y D (ecuación (1.1)), la condición de mojado resulta

. 1/3 ‘ 1‘ (fl
(CD¿) 2 ¿.33 (1.3)"(D

Cuando la temperatura T es la de transición de mojado Tw, esta relación se convierte en

una igualdad. El lado izquierdo contiene la información que caracteriza la interacción sustrato­

líquido mientras que el lado derecho involucra implícitamente la interacción entre los átomos

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

Resulta interesante comparar el comportamiento que se predice para los líquidos clásicos

con el correspondiente a los líquidos cuánticos [CCS93]. En la figura (1.3) se puede observar
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í a) T=3.35K

0-‘NQ&O|O)\J

l

Q-‘MQ‘OION

III

FrequencyShift(Hz)

- c) T=1.719K

D-‘MU‘UIQN

FIll

0.56 osa i

P/PO

p8 oï

Fig. 1.2: Isotermas de adsorción para 4He/Cs según las mediciones en [Rut92]. Los valores de la
ordenada son proporcionales al espesor de la lámina. En este caso, Tu, z 1.95K y TP“, z 2.5K.
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D ‘01

C5

Fig. 1.3: De arriba hacia abajo, la condición de mojado según [CC593] para láminas de líquidos
clásicos (línea llena), Ne y H2 a la temperatura del punto triple; y de 4He y 3He a temperatura cero.

las condiciones (le Iriojado para liquidos clásicos, Ne y H2 a la teml')eratura del punto triple, y

de los isótopos del helio a temperatura cero. Esto indica que las laminas cuánticas poseen una

mayor tendencia al mojado que las clasicas. Este celnperlauiieute puede explicarse como una

consecuencia del movimiento de punto cero, que ensancha la interface líquido-vapor y reduce la

tensión superficial al” [Sa75]. Este efecto se manifiesta en los pequeños valores de a para cada

uno los isótopos del helio. De hecho, el movimiento de punto cero reduce tanto el valor de a

como de n, pero su cociente resulta sistemáticamente menor para los fluidos cuánticos [00893].

1.2.2 Adsorción del 3He sobre sustratos muy atractivos: el grafito

Las propiedades del 3He sobre grafito se han estudiado desde hace más de treinta años ([Bre73,

G095a, G095b]. El grafito fue uno de los primeros sustratos elegidos para formar láminas por
dos razones fundamentales:

(i) Por un lado, porque permitía generar sistemas fluidos y sólidos prácticamente bidimen­

sionales,

(ii) por otro, porque desde el punto de vista experimental presentaba la ventaja de proveer

una superficie de exposición tan extensa que se pedía trabajar con un número de átomos

relativamente grande.
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Fig. 1.4: Diagrama de fases de una submonocapa de 3He adsorbida sobre grafito (ver [G095b]).

El potencial de adsorción del helio sobre el grafito es el más atractivo que se conoce. Un

átomo de 3He adsorbido sobre grafito experimenta un potencial atractivo del orden de -200 K,

con una corrugación de unos 40 K para un vector de onda de 0.4 A’l, debido a la periodicidad

de la red. La energía de ligadura de un átomo es de -136 K aproximadamente.

El diagrama de fases de este sistema presenta una variedad de fases fluidas y sólidas depen­

diendo del cubrimiento y la temperatura, construido a partir de mediciones del calor específico,

susceptibilidad magnética y difracción de neutrones [G095b, Gre94, Bre73, Gre90, Ow78] (ver

fig. 1.4 y 1.5). A bajos cubriuiientos, se desarrolla una fase fluida (F) y el ¡movimiento de

los átomos corresponde al esperado para un sustrato plano ideal. Los átomos están deslo­

calizados formando un bidimensional que puede describirse como un líquido de Fermi 2D

[Sau90, Mor95]. No existe evidencia experimental de condensación. Las propiedades de esta

fase fluida se han estudiado mediante mediciones de calor específico y susceptibilidad magnética

nuclear (RMN). En el rango de cubrimientos 0043-0064 A‘2 se observa la coexistencia de esta

fase fluida con una fase sólida conmensurada con el sustrato [Gre94]. Entre 0.064 y 0.078 A"2

la fase se caracteriza como sólida y por encima de este cubrimiento aparece una fase sólida in­

conmensurada. Por mediciones del calor específico, puede determinarse que la promoción de los

átomos a una segunda capa ocurre para una densidad cercana a 0.11A‘2. En la segunda capa,

también puede desarrollarse una capa fluida con un comportamiento similar al de la primera

capa fluida. La coexistencia fluido-sólido fue identificada para el rango 0169-0178 A’2. La

promoción a una tercera capa se observa a 0.182144. Para cubrímientos mayores, hay un pro­

gresivo aumento en la densidad de la segunda capa, una compresión de la primera capa, y un

aumento en la cantidad de líquido en la tercera y siguientes capas. Se observa experimental­

ÏOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOÓOOOOOOOOOOOOOO0......
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Fig. 1.5: Formación de capas en el crecimiento de una lámina de 3He sobre grafito [Go95b].

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

fluida a medida que se aumenta el número de átomos depositado.

1.2.3 Adsorción del 3He sobre sustratos débiles: los metales alcalinos

Los metales alcalinos (Cs, K, Rb, Li) presentan los potenciales de adsorción más débiles. En

este caso, el helio se mantiene fluido para todos los cubrimientos hasta el límite 3D y no se

observa la formación de capas bien marcadas típica de los sustratos más atractivos.

Se encuentra experimentalmente comprobado que el 3He a temperatura cero moja todos

los sustratos, pero cuando es adsorbido sobre estos materiales la transición de mojado puede

producirse con una situación intermedia de pre-mojado [C095, Ha195]. Éste es el caso observado

para el Cs. Las isotermas de adsorción 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 saturación

(fig. 1.6). Cálculos realizados dentro del marco de las funcionales de la densidad ya habían

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 termodinarnicas (calor específico, susceptibilidad

magnética) pueden atribuirse a la forma en que se ocupan los estados disponibles, de acuerdo
con la estadística de Fermi.



14 Introducción

1.r7,¡,...l
3 T=1.516 K

Fig. 1.6: lsotermas de adsorción para 3He/Cs [R0597]. En este caso, TW z 0.6K.

1.3 Organización del trabajo

El objetivo general de esta Tesis es presentar una descripción detallada de la propiedades de

equilibrio a temperatura cero y de los estados excitados de láminas de 3He adsorbidas sobre dis­

tintos sustratos cristalinos. Toda esta descripción se realiza dentro del marco de las funcionales

de la densidad, prestando especial atención tanto a los efectos de confinamiento impuestos por

el sustrato como a los efectos de la interacción entre los átomos de helio.

- En el capítulo 2 se introduce el marco teórico bajo el cual se desarrolla la Tesis: Se analizan

las características de las funcionales de la densidad para el 3He presentes en la literatura para

describir distintos sistemas. Además, se presenta la teoría de la Función Respuesta y de la

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

- En el capítulo 3 se aplica el formalismo de la funcional de la densidad para examinar

las propiedades estructurales de láminas formadas sobre sustratos de diferentes capacidades

adsorbentes. Como primer paso, se elige la funcional adecuada para tratar el problema'de

las láminas consideradas como sistemas inhomogéneos. La formulación del modelo de láminas

elementales permite realizar una descripción termodinámica completa para las láminas de bajo

cubrimiento, aplicándose al caso particular de una submonocapa adsorbida sobre grafito. Por

último, se estudia las propiedades de adsorción del 3He ubicado entre dos placas sólidas paralelas

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

de un sistema estrictamente bidimensional, en el modelo monopolar.

- En los capítulos 5 y 6 se analiza las excitaciones a partir (le un modelo realista para

las laminas. El capítulo 5 presenta el calculo de la respuesta libre del gas de cuasipartículas

obtenido a partir de la funcional de la densidad. Se destacan especialmente las características

geométricas de la interacción entre la prueba externa y el sistema que determinan la forma del

espectro continuo (le cxcitaciomrs. En ol capitulo (i, se estudia los estados colectivos dentro (le

la Aproximación 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 capítulo 7 se presenta las conclusiones y perspectivas futuras del trabajo.



Capítulo 2

La descripción teórica
del 3He inhomogéneo

2.1 La Teoría de la Funcional de la Densidad

La teoría de la funcional de la densidad constituye un marco de investigación que permite

estudiar tanto las propiedades de equilibrio como el comportamiento dinamico de un sistema

de particulas interactuantes. Esta teoría se basa en la posibilidad de expresar la energía total

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

La noción de que las propiedades del estado fundamental de un Sistema cuántico de muchas

partículas puedan ser caracterizadas solamente en términos de la densidad de partículas no

es obvia. Los primeros modelos de este tipo, propuestos por Thomas y Fermi en la década

del 30, eran básicamente intentos heurísticos para cortar la cadena de correlaciones de muchos

cuerpos, pero la obtención de resultados razonables que permitían formarse una idea de los

fenómenos investigados reduciendo al minimo los grados de libertad considerados, no dejaba

de atraer la atención hacia este esquema de cálculo. De todas formas, fue recién en 1964

que Hohenberg y Kolin establecieron el fundamento de esta teoria formulando un teorema de

existencia para estas funcionales [Hoh64]. Básicamente, el teorema demuestra que es posible

una representación exacta de la propiedades del estado fundamental de un sistema de muchas

partículas, estacionario y no relativista, en términos de una funcional de energía E[p(r)] única,

cuya minimización permite obtener la densidad de partículas correcta p(r).

l
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Aunque este teorema garantiza la existencia de tal funcional, no se hace ninguna mención

respecto del método para obtenerla. En la practica, la forma de la funcional se propone sobre

la base de argumentos y principios físicos lo mas generales posibles, adecuados para describir

al sistema en cuestión. En general, involucra la determinación del valor de parametros libres a

partir de ciertas propiedades fundamentales medidas experimentalmente.

2.1.1 Las funcionales para el 3He líquido

La primera forma para la funcional de sistemas de 3He surgió a partir de la analogía del 3He

líquido con la materia nuclear. En ese contexto, se había utilizado, dentro de la teoría de

Hartree-Fock dependiente del tiempo, una interacción efectiva fenomenológica dependiente de

la densidad capaz de describir con éxito tanto el estado fundamental como las excitaciones

de este sistema fermiónico. Los parametros de esta fuerza efectiva eran ajustados de modo

de reproducir valores experimentales de magnitudes relevantes (energía de ligadura, radio del

núcleo, etc). Siguiendo el mismo esquema, se construyó una interacción efectiva similar a partir

de la cual, dentro de la teoría de Hartree-Fock, era posible generar una funcional de la densidad

para el 3He [Str84, Str85].

El liamiltoniano efectivo tenía la siguiente forma:

71,2].12 l i

[Jeff-(IU)= 27,: + 5 z(t()+/1í)p7)(3(rij)
1

1

+ ¿(ti +t’1p)[k’2¿(rm + ¿(ria k2]

+ (t2 + t’2p)k’ - (S(r¿j)k (2.1)

donde k representa el operador (V1-——Vfl/Zi actuando hacia la derecha, k' es el operador

—(V¿- Vj)/2i actuando hacia la izquierda, Mr“) es la función delta ¿(ri —rj) y p es la

densidad de un cuerpo en el punto (ri + rj)/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 to representa una interacción local de rango cero mientras que el término en tf) es

una interacción dependiente de la densidad caracterizada por el parametro 'y. La dependencia

en densidad de la fuerza efectiva es una forma fenomenológica de considerar cómo se modifica

la interacción entre dos partículas debido a la presencia de las otras.



La descripción teórica
18 del 3He inhomogéneo

En la teoría de Hartree-Fock, el estado fundamental se describe como un determinante de

Slater (|DS)) de funciones de onda de partícula independiente (en adelante sp, del inglés ”single

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

n?

(DSIHEHIDS)= E(/))=/erT(r)

+ dMi) (toMama)

+ /dr[d1(Vp(r)>2+d2p(r)<vp(r>)2] (2.2)

donde d1= 312m —t?) y dz = ¿(st/1 —3t’2).

La densidad p(r) y la densidad de energía cinética 7'(r) en esta ecuación se han definido
como

p(r) = 2 X I</>i(r)l'¿ (2.3)

'r(r) = 22|V(/)¿(r)|2. (2.4)

donde (fair) son los estados de sp ocupados.

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

nz n2 t1+3t2 t’1+3t5 2_____ _ .__ 2.’
2m* 2m + 8 ¡“L 8 p ( °)

En la ref. [Str84] se introdujo la parametrización

2 2 2

_ñ = ñ_ (1- Pm) (2.6)2m* 2m pc

donde el coeficiente pC= 0.041 A‘3 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 3He líquido [Gre83]

fueran reproducidos hasta la presión de solidificación. Esta parametrización pone en evidencia

la tendencia de la masa efectiva a crecer con la densidad, asociada al fenómeno de localización

de los átomos que determina la solidificación del 3He a alta presión [V0184]. De todos modos;

cabe notar que la solidificación ocurre antes de que se alcance el valor crítico pc (p = 0.024A‘3

a la presión de solidificación). Los valores de los parámetros to = —1170.010‘4eVA3, tf) =
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236A3(1+'7)y 'y = 2.1 se fijaron para poder reproducir la energía de ligadura [KeGQ],la densidad

y la incompresibilidad en el punto de saturación [Whe75] (P=O). Si no se retiene los términos

en gradientes (sistema homogéneo), no quedan parametros por fijar y esta funcional resulta

capaz de predecir la ecuación del 3He líquido a temperatura cero con un acuerdo excelente con

los datos experimentales hasta la solidificación [Str84].

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

aplicación a los sistemas inliomogéneos: la superficie libre del líquido, las gotas y las laminas.

Resultaba claro que los términos en gradientes afectarían las propiedades de superficie del

sistema. Para describir gotas de 3He, esto condujo al mismo Stringari a fijar el valor de d1

para reproducir el valor experimental de la tensión superficial, manteniendo dz = O [Str85].

Con esta funcional logró predecir el número mínimo de partículas necesario para formar gotas

ligadas, En un trabajo posterior, Stringari y Treiner estudiaron explícitamente las propiedades

de la superficie libre de 3l-leutilizando la misma funcional,y lograron el perfil de densidad y el

espesor de la superficie con un acuerdo razonable con otros calculos microscópicos [Str87]. En

particular, destacaron la importancia de considerar el movimiento de punto-cero de la superficie

dado por el término en d1. Demostraron que si se hacía dl = 0, el valor de la tensión superficial

y el espesor de la superficie se reducían por un factor /l mientras que la energia de curvatura lo

hacia por un factor cercano a ll).

Por otro lado, el lieclio de que se ignorara completamente el tamaño del núcleo repulsivo

del potencial interatómico hacía dudosa su aplicación en las situaciones en que se pertubara

al líquido en escala microscópica (por ejemplo, cuando se intentara estudiar las propiedades

dinámicas de respuesta). Ademas, tampoco se consideraba el comportamiento asintótico r’g

del potencial. De hecho, al investigar las excitaciones en el 3He homogéneo, García Recio et al

concluyeron que el rango cero de la interacción efectiva impedía obtener un buen acuerdo con

la relación de dispersión del sonido cero en el líquido [Gar92]. Para solucionar esta situación,

decidieron incluir efectos de rango finito en la funcional modificando los términos en to y tf),

siguiendo el mismo esquema que se liabía utilizado para extender la funcional de rango cero del

4He [Dup90]. El término en to se reemplazó por un potencial de Lennard-Jones, apantallado

para distancias cortas

12 G

VLJ = 46 (g) —(g—) , r2h1'r 7"
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= VU“) , 7'<1),1 (2.7)

El parámetro ¡1,1se ajustó de modo que la integral espacial de VLJ(r) fuera igual a to/z,

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

valor de to. La generalización del término en tf) consiste en reemplazar su dependencia en p por

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

sobre una esfera de radio hg:

/)(r) = /dr’w(r —r') p(r’) (2.8)

con

3

w(r) = m, 7"< h2
= 0 ’I'> ha

Esta modificación es una forma l'enomenológica de considerar las correlaciones de corto

alcance con un rango del orden de 11,2.Los parámetros en esta nueva funcional son ajustados

para reproducir las mismas propiedades de volumen anteriores. ,‘omo estas propiedades (le

saturación son independientes de 11,2,su valor se eligió para obtener el mejor acuerdo con la

relación de dispersión del sonido cero. De este modo, la funcional utilizada para describir el

sistema homogéneo resulta

2 .

E(p) = /d %T(r) +á/dr/dr’VLJ(r—r')p(r)p(r’)r 2m* r

t/

+ g / dr p(r)ñ”’“(r) (2.10)

con la masa efectiva dada por (2.6).

En 1993, Barranco et al presentaron una nueva parametrización para la funcional de rango

finito [Bar93]. En este caso, mantuvieron la forma original (2.5) para la masa efectiva, fijando

la combinaciones tl + 3t2 y t’1+ 3t’2a partir de su dependencia experimental con la densidad.

Los valores de to, tf, y 7 se ajustaron utilizando los valores experimentales de la energía por

partícula, la compresibilidad y la densidad en el punto de saturación. De la misma forma que
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en [Gar92], se incluye un potencial de Lennard-Jones en el término con to y la densidad fi(r)

en el término tí). Para obtener un mejor ajuste con la relación de dispersión del sonido cero,

se introduce fi también en los términos con t’1y Por otro lado, al estudiar la formación de

gotas, comprueban que el rango finito de la interacción alcanza para desarrollar una superficie

libre en el sistema, sin necesidad de incluir en la funcional ningún término extra en gradientes.

En particular, pueden predecir el valor de la tensión superficial en un valor muy cercano al

experimental (0.115 K A’2). Este hecho los conduce a elegir las combinaciones t1 —tg y

5t’1 —3t’2 iguales a cero.

Un año más tarde, Pricaupenko y Treiner investigaron la transiciones de pre-mojado en

laminas de 3He sobre sustratos alcalinos [Tre94], expresando la energía del sistema como

__ ÏL2 712 71'? [Vp(r)]2

EM) úu /dr [2m*(r)TU)+ —277M”) Mi“) i

+ dr dr’Vz(r*-r') P(rl [dr/l + g/dr/JÜ‘) WMV“ (2'11)

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

h? ¡”2 (1- ¿(fl)? (2.12)2m* = ER pc

con ,0C= 0.0406A’3. El segundo término contiene los términos en (Vp)2 y fi(Vp)2. Esto

equivale a tomar t1 = t’l = O en la funcional general (2.2), con tg y t’2obtenidos a partir de la

relación para la masa efectiva (2.12). Conservar estos términos en gradientes permite reproducir

la repuesta estatica en el límite de pequeñas longitudes de onda dentro de la aproximación de

fases al azar. Vles el potencial de Lennard-Jones usual, recortado a cero para distancias menores

que ht. La densidad p"se obtiene promediando sobre una esfera de radio hc. Las diferencias

fundamentales con la parametrización en [Bar93] son por un lado, la forma de la masa efectiva

(que sólo depende de ñ) 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 excitación del sistema por

algún elemento de prueba externa, y la posterior medición de la respuesta del sistema a esta
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perturbación. Si la interacción entre la prueba y el sistema es suficientemente débil, la respuesta

resulta ser lineal y está determinada solamente por las propiedades que posee el sistema en

ausencia de la prueba. En consecuencia, este tipo de experimentos resulta un método ideal

para el estudio (le los sistemas de muchos cuerpos, y el l'ormalismo teórico asociado permite una

eficaz investigación (le los posibles estados excitados del sistema [Pir194, Bay91, Fet71].

La respuesta lineal de un sistema puede calcularse a partir de la teoría de perturbaciones

dependiente del tiempo. En particular, la función respuesta densidad-densidad que se estudia en

este trabajo describe las fluctuaciones de densidad del líquido inducidas por alguna perturbación

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

En general, se considera un potencial escalar (¡>(r,t) que actúa sobre la densidad del sistema

a través de un harniltoniano de interacción,

'dw _­
Him = z / fi pL<í>(q,w)e W (2.13)

q

donde d(q,w) es la transformada de Fourier en el espacio y el tiempo de d>(r,t), y pá es el ope­

rador fiuctuación de densidad del sistema. Si el potencial gbes muy débil, se puede considerar

sólo la respuesta lineal a la interacción y que cada componente de Fourier actúa independien­

temente. Una dada cb(q,w) induce su propia fiuctuación de densidad con vector de onda q y

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

H?” = pl,mw) e‘lw‘e“ (2.14)'L

iEl factor ent impone condiciones de contorno adiabaticas para la aplicación de la interacción

que garantizan la causalidad de la respuesta a la perturbación (n > 0). El cálculo se realiza

manteniendo finito el valor de 77y se toma el limite 17—>O recién al finalizarlo.

La fiuctuación de densidad media al tiempo t inducida en e] sistema por la perturbación
(2.14) esta dada por

(p(q,t)> = <w(r,t)quIW(r,t)> (2.15)

donde |r/)(r, es la función de onda exacta del sistema en presencia de la perturbación. Como

la perturbación es periódica en e] tiempo, se puede escribir

(pm, t)> = (p(q,w)> e’i‘“ e”t (2.16)

donde la transformada de Fourier (p(q, w) es
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(pm, w)> = (1/1(r,t)I/)q«WII/¡(n u) W" (2.17)

Esta cantidad caracteriza la respuesta del sistema y puede expresarse como

(p(q, w)> = X(q, w) ¿((1, w) (2.18)

donde x(q, w) se define como la función respuesta densidad-densidad del sistema.

A partir de la teoría de perturbaciones a primer orden, proyectando el estado |w(r,t))

sobre los autoestados del hamiltoniano del sistema, se puede calcular (p(q,w)) que resulta

proporcional a <¡5(q,w),siendo x(q,w) la constante de proporcionalidad,

X(q,w)=ZI(PÏ¡)noI2{ 1 1 } (2.19)w ——wno + in w + wm) + ¿7;

Este resultado expresa la función respuesta lineal a temperatura cero, en términos de los au­

toestados reales del sistema. Por otro lado, el factor de estructura dinámico S(q, w), definido a
T = O como

s(q,w) = z ¡mw ¿(w—una) (2.20)
7L

provee una medida directa del espectro de excitaciones, siendo proporcional al cuadrado del

elemento de matriz para cada energía de excitación permitida. Justamente, la parte imaginaria

de X está directamente vinculada con esta cantidad mediante la relación

¡7rI/x(q,w) = -7F{S(q,w) - S(q, -w)} (2-21)

El espectro de estados excitados In) acoplados por la prueba al estado fundamental IO)está

compuesto por:

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

partícula-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 interacción

entre ellas.

A temperatura finita, el sistema en equilibrio a una temperatura T puede encontrarse en

cualquiera de sus autoestados Im) con probabilidad W(m) = e‘fiEm/Z, donde Z es 1a suma
sobre estados

Z = z e-fiEm (2.22)
7TL
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de modo que las expresiones para S(q,w) y x(q,w) toman la forma

S(qiw) = Z—1Z: e_fiEm¡(4;)an ¿(w _ wnm) (2'23)
171/",

1 1 } (2.24)LU_‘ (¿17an+ LL)+ wn"), +x(q,w>= 2-1 Z ¡(pyme {
TIL’IL

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) Z ,//dr dr’e‘iQ' (r —ri) G(r,r’,w) ' (2-25)

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

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

El cálculo explícito de la función respuesta requiere del conocimiento del espectro de corn­

pleto del sistema. En el caso no interactuante (o aún en una aproximación de campo medio)

puede obtenerse sin mayor dificultad y el espectro de excitaciones del sistema sólo puede pre­

sentar el continuo ph. Si se tiene en cuenta la interacción residual entre las qp, pueden buscarse

los modos colectivos dentro (le la denominada Aproximación (le Fases al Azar (RPA). En ese

caso, el propagador GBP/1h, r’,w) satisface la ecuación integral

G(r,r’,w) = G0(r,r’,w) + / /dr1dr2 Go(r,r1,w) Vph(r1,r2)G(r2,r’,w) (2.26)

donde G0(r, r’,w) es el propagador ph en la aproximación de Hartree-Fock y Vph(r1,r2)

es la interacción ph residual [Fet71]. Ésta es la interacción que se ocupa de vincular entre si la

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

El formalismo de la Funcional de la Densidad ofrece un marco eficaz para este cálculo ya

que permite, por un lado obtener el espectro (le HF para construir el propagador G0, y por otro

determinar la interacción por medio de la segunda derivada funcional de la energía total con

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

, _ (VE
Vph(r>r)_ (óPÜ')óp(r/)>HF



Capítulo 3

Propiedades de equilibrio
de las láminas de 3He

Cuando se utiliza el lormalismo de las funcionales de la densidad para describir sistemas como

las laminas de helio se deben hacer algunas consideraciones debido a la geometría particular

que presenta el sistema: Por un lado, la funcional misma debe estar diseñada 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

geometría considerada. La forma del espectro de sp obtenido al minimizar la funcional, sugiere

la formulación de un modelo que resulta muy útil para analizar la estructura de las láminas. En

particular, estos resultados se aplican al estudio de una submonocapa adsorbida sobre grafito

[Cal98] y al fenómeno de adsorción del helio en el interior de dos placas paralelas [Ca1991)].

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.

CUMSÍdCI'ClllOSla forma general de una funcional de la densidad no local, para el "¿Helíquido

a temperatura cero:
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. 12 . '

En»)= firmiwdr)++i/dr/dr’vrr-rmnmr’)

+ á / dr {cprrmHm +41[VM + dmr) {war} (3.1)

donde

pu) = 2: me)? (3.2)

ur) =2: ¡went (3.3)

De acuerdo con la discusión 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

712 71,2 ¿1 + 3t2_¿._/ fi+3á
2m* _ fi 8 )(r) + '8PWM (W

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

y además parametriza la masa efectiva de la forma

7-2 7-2 - r 2

2m” 2m

Dos problemas fundamentales aparecen cuando se intentan describir láminas con un alto

grado de inhomogeneidad con la funcional (i):

o 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 láminas muy comprimidas cuasi-2D,

formadas sobre sustratos muy atractivos (típicamente, "He sobre grafito)

o Por otro, aún cuando se reemplazara la parametrización (3.4) por la (3.5), la energía 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

dl y dg de los términos en gradientes se anulan. Aunque esto permite una descripción

¡OOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOOO0.00000000000000000
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adecuada de las superficies suaves como la superficie libre del 3He semiinfinito, se puede

verificar que cuando el sistema presenta superficies muy marcadas (ie, grandes gradientes

de la densidad) estos términos (que representan la energía de punto cero de las superficies)

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

Como consecuencia, la funcional más adecuada para estudiar la estructura de las láminas

de 3He sobre cualquier tipo de sustrato resulta

_ 7* TF n? [wo]?
EW) _ /dr [27n*(r)Tu) + _ 2m*(r)> 4fi(r) ]

+ dr dr'vu -—r’)p<r>pm + g/ «¿rpm[er“

+ /'drvs(r)p(r) (3-6)

con la masa efectiva dada por la ecuación (3.5) y siendo Vs(r) el potencial de interacción del

sustrato con los átomos de 3He.

3.2 La ecuación de Hartree-Fock

Si se supone que el sistema presenta simetría de traslación sobre el plano paralelo al sustrato

(no se considera efectos de corrugación), resulta adecuado proponer funciones de onda de sp de
la forma

(pku(r2,z)= clik ' r2 fku(z) (3.7)

donde k es el momento 2D conjugado de la coordenada en el plano r2 y A el área del sustrato

considerada.

En este caso, las densidades de partícula y de energía cinética resultan

/)(r2,z)=2Z/ (¿17:2(me)? (3.8)

T(r2az)= [k2(¡IN/(2))2+ (fín/(2))2]
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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 ecuación de Hartree-Fock (HF):

2 2

71% + ¿TM k2+ VW] fiel/(Z)= Ekufin/(Z) (3-10)

con el potencial de sp (campo medio)

V(p(z)) = 52€)

2 - Z/ 2

= jïá/dz’wü —z’)7'(z’)(pír) —1) —%fi/dz’w(z —z’)(p’(z’))2
2 - 2

_. (2—pá?)p”(z)+ fi’(z)p'(z)

+ f dz' v<z —z') pe) + g-03(2))“7 +3<1+ 7) f dz'p<z')(¿(zwwe —2')

+ Vs(z) (3.11)

donde

V(z —2’) = i/drg (ir/2l/¿(r —r’) (3.12)

w(z —z’) = á/er (lr/2w(r -—r’) (3.13)

Para cada valor del momento 2D, k, se resuelve esta ecuación como si fuera nn problema

unidimensional para la coordenada z. De esta forma, cada indice 1/ (que indica el número (le

nodos de la función f¡¿,,(z)) rotnla todo un continuo (le estados, cada uno de los cuales a su

vez especificado por el valor del momento lc. Nos referiremos a cada uno de estos continuos 2D

con el nombre de rama del espectro de sp. Cada rama posee un estado de mínima energía que

corresponde al valor de momento k = 0 (soy). La energía del resto de los estados de la rama

crece monótonamente con el valor de k. Por otro lado, el valor de cada una de las energías 60,,
aumenta con el valor de 1/.

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

de menor energía, llenando cada rama 1/hasta un momento máximo Mm”.
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La ocupación de los estados de sp depende entonces por un lado, del poder adsorbente del

sustrato que determina la distancia 503,,“ —50,,entre las ramas, y por el otro, del cubrimiento

de la lamina que fija el valor de los kUL‘L‘".La ecuación de HF (3.10) debe resolverse en forma

autoconsistente, para cada valor del cubrimiento ,02.

3.3 El modelo de las láminas elementales

Si todas las funciones de onda de los estados que componen un dado continuo 1/resultan muy

parecidas, independientemente del valor de k,

f/.=u(z)z ¿(2), (3-14)

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

6;“, = 5,, + ay k2 (3.15)

de modo que cada continuo contiene estados de energía cinética 2D con un parámetro inercia]

au y se forma sobre diferentes cabezas de banda (su.

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

de Fermi bidimensional kFV tal que

20617”)? = 27rp2E 27r2p2y (3.16)
1/t/

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

distintos discos de Fermi (especificados por el valor del corresl'mndiente km) (ver fig. 3.1).

Las densidades de partículas y de energía cinética pueden escribirse como

p(r2, z) = Z ¡»zu/Mz) (3-17)

¿Wa/Mz) +n<z> (3.18)T(r2,2')= Xp»

donde

pu=wz>12 y me) = wz)? (3.19)
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(v=2)

Fig. 3.1: Esquema del espectro de Sp de una lámina con tres discos ocupados en el modelo de las
láminas elementales.

y el cubrimiento pz es una densidad homogénea 2D:

N
pg = /dz p(r) = — (3.20)A

La densidad promediada se expresa como

¿(rm = Z P2125142) (3.21)
l/

con

p'u(z) = /dz’w(z ——z’)p,,(z) (3.22)

De esta forma, la energía tota] por unidad de área resulta

E 1 nz 2 ' nz

:4" - ¿:sz [EmkFu+/dZWTu(z) +/dZVs(z)Pu(Z)]
l

+5 gram”, {/ dz / (MI/(z—2')Pu(z)ílu'(z')
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+á/dz C/1(z:7flulz)¡Oil/(Z)+ á dz [d1+ dgp(z)] ¿(dpi/(2)} (3.23)

donde cada masa efectiva queda naturalmente definida como

nz

2m; —few-¿"L- ( ) 324_. b2m"(z) p" Z ( ' )

La expresión obtenida para la densidad de energía describe al sistema como un conjunto de

láminas elementales (le). En el espacio de momentos 2D cada Le. está asociada a un disco 1/,

mientras que en el espacio de coordenadas 3D estas laminas

(i) son homogéneas en el plano paralelo al sustrato, con una densidad area] p2p, y

(ii) se extienden a lo largo de la dirección perpendicular de acuerdo con la densidad local

p,,(z).

La energía total del sistema incluye la energía cinética y potencial del sustrato (ambas 3D) de

cada l.e. por separado, junto con su interacción mutua a través del potencial de Lennard-Jones

y del término repulsivo dependiente de la densidad. i

El perfil de densidad p(r2, z) del sistema real surge como una suma de las contribuciones de

cada una de estas le. como lo expresa la ecuación (3.17). Cada l.e. 1/está caracterizada por

una densidad local 3D:

Pili/(Z)Z P211/)I/(Z)

de modo que la densidad homogénea 2D correspondiente pg” es

pzu= / ¿iz/mz) (3-26)

A partir de la presión local 3D en cada le.

. Ü E . U Ep ——_= 2.4-)31/(z) p3l/(Z)8pm, pl/(z) p21/8/):le N (
se puede definir una presión 2D correspondiente

. o E

132,,= / dz R3,,(z)= pá, a— (Ñ) (3.28),021/



Propiedades de equilibrio
32 de Ias láminas de 3He

El potencial químico local 3D es

__ E P3,,(z) _ E 192,,Mau—— + —-- -­
N pin/(2) N p2u

que resulta independiente de z y puede ser identificado directamente como el potencial quimico
2D

(3.29)

¡ugy E pgu E ¡uu I (3.30)

Si se considera la compresibilidad inversa 3D local 193,,2

ÜPZV
= z 2 í , 3.31

K3” Pu( )P vam” ( )

la correspondiente expresión 2D es, después de realizar una integración sobre z,

1 üPr
= , 1” (3.32)

Ñ2up2u 0,021;

Además, puede verificarse la relación

(9P 3
21/ _ ¡uu (3.33)- P2

ap2u y ap2u

de forma que la compresibilidad inversa 2D puede calcularse a partir de la relación termodinámica
usual

1 (9,11.,_._____ = 3.34
H2up2u mu 8,02;, ( )

Siempre que sea posible describir la dependencia según z de todos los estados de sp perte­

necientes a un dado 1/contla misma función f,,(z), este modelo permite interpretar a la lámina
completa en términos de un conjunto de láminas elementales (de espesor finito) que interactúan

entre si. En particular, cuando el cubrimiento es lo suficientemente bajo como para que sólo

se forme un disco de Fermi, la lámina real coincide con la única l.e. correspondiente. En este

caso, pueden definirse variables termodinámicas 2D describiendo al sistema como un sistema

bidimensional efectivo pero que retiene en sus propiedades los efectos del carácter 3D de la

interacción entre las partículas y del potencial del sustrato.
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Fig. 3.2: Perfil de densidad y campo medio para monocapas con pz = 0.02, 0.04, y 0.07 A‘z.

3.4 La submonocapa de 3He sobre grafito

El modelo de las láminas elementales resulta particularmente útil para el caso de una submono­

capa de helio formada sobre grafito, ejemplificando la posibilidad de describir una lámina 3D

inliomogénea como un sistema bidimensional efectivo.

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

_ 03 C4
V962)= A6 az-- Zi-- zz-

con A = 226.7104 K, a = 3.175 A-l, 03 = 1830.9 KA3, C4 = 10305.9 KA“. Aunque este

potencial no es el más exacto que se conoce [C097], fue elegido con e] propósito de comparar

los resultados con los obtenidos a partir de un cálculo variacional Monte Carlo donde ha sido

utilizado [Bra94].

Se resolvió la ecuación 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 sólo una capa espacial (i.e. un

pico en la densidad p(r2, 2)) y, de hecho, esta comprobado experimentalmente que la formación

de la segunda capa fluida sobre grafito comienza a ,02= 0.108A’2.

Es importante destacar que para cubrimientos superiores a pg z 0.04 A’2, el valor máximo

que alcanza el perfil de densidad es compatible con las densidades del lielio sólido homogéneo.
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Fig. 3.3: Energía de las cabezas de banda 5,, como función del cubrimiento. Las cruces representan
los valores del potencial químico a temperatura cero.

Sin embargo, hay que tener en cuenta que la identificación de este tipo de fases con estructura

interna no está contemplada dentro de la descripción utilizada que sólo se aplica a fases fluidas.

En la figura (3.3), se representa las cabezas de banda 6,, para 1/ = 0,1,2 y el potencial

químico ¡i a temperatura cero (en este caso, la energía de Fermi 50(kF)) como funciones de ,02.

Debe hacerse notar que, en la escala utilizada, el potencial químico apenas puede distinguirse de

la banda más baja aunque el valor numérico de la —sol se mantiene del orden de 1K, similar a

los valores encontrados para sustratos más débiles. En general, la estructura de capas espaciales

en el perfil de densidad de la lamina surge como un efecto conjunto de la superposición de las

contribuciones de los discos ocupados (laminas elementales) de acuerdo con la ecuación (3.16).

En el caso investigado puede observarse que la ocupación del segundo disco comienza para

cubrimientos mayores que 0.07 A‘z, dando lugar a la formación incipiente de una segunda

capa espacial. El mismo comportamiento ocurre para el crecimiento de la segunda capa de “He

adsorbido sobre sustratos más débiles, aunque en este caso, puede comprobarse que el número

de capas espaciales en el perfil de densidad permanece constante a medida que se aumenta el

cubrimiento de la lámina con el consiguiente aumento del número de discos ocupados.

En la figura (3.4), se representa la masa efectiva dada por la ecuación (3.24) como función

del cubrimiento junto con otras cantidades que podrían asociarse con una masa efectiva para
la u-ésima l.e.:
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