
ADSORÇI\o DE H~LIO EM "GRAFOIL" PR~VIAMENTE COBERTO 
COM UMA CAMADA DE CRIPITDNIO, 

Olegério F~rr~ir~ 

i I I 

Tese apresentada ao Instituto be / 
Fisica "GLEB WATAGLIN" da Univer 
sidade Estadual de Campinas. co~ 

ma parte dos requisitos a obten­
ção do grau de doutor em ciências. 

ORIENTADOR: Prof, Dr. Daltro Garcia Pinatti 

llaiVEftSIDAut. fSl AUUAL ut GAMI"tiiU 
ElllUTO DE fiSICA . 

-.Jm:a 



llleáiltlos o calot' especifico de filmes de 3ae e 4He adso!_ 

vidos - qrafite esfoliado ( "Grafoil") prêviamente coberto com uma 

camada de cripitônio (Kr), para densidades atómicas superficiais 

variando de 0,01 a 0,11 ~- 2 (de 0,1 a 1,2 de uma camada completa), 

no intervalo de temperatura entre O ,1 e 5K. Observamos que a ba!. 

xas densidades a temperatura de condensação do 4He/Kr-Gr se deslo­

ca de aproximadamente lK para a região de altas temperaturas, em 

relação ao 4He/Gr. o 3He/Kr-Gr a baixas densidades apresenta um 

pico no calor específico a lK análogo ao observado por Crary e 

Vilches em 3He/Ar-Gr. Acima da temperatura de condensação ambos 

os isótopos podem ser descritos como um gás quántico imperfeito 

bidimensional utilizando a expansão virial até o coeficiente de 

segunda ordem. A baixas temperaturas, abaixo das temperaturas 

de;: condlC=r,;;açãv, há possibilidade de qua os ~i!mc:; de ~'":'.bcs o:: ~::.§. 

: 
topos possam coexistir em duas fases em equil!brio. A densid~-

des intermediárias, próximas de 0,0588 g-2 , ambos os isótopos ap~ 

sentam, aparentemente,uma fase epitaxia~ em que a metade dos luga-
' 

res para adsorção está ocupada 

tica nessa fase é de 4,3K para 

por átomos 

o 4He e SK 

de He. 

para o 

A temperatura br! 
'I -3ae. os filmes 

de He em consideração foram adsorvidos numa camada de Kr de densid.!! 

de 6-2 o2 0,0753 A • A urna densidade superficial de Kr igual a 0,0686A-

(9% menos) a temperatura de condensação do 4He se desloca para a 

região de altas temperaturas e a temperatura critica da 

xial se desloca para a região de·baixas temperaturas. 

fase epi):.!! 
i 

As isote;r-

mas de pressão de vapor indicam que uma monocamada de 4He se co~'-
• 

pleta a uma densidade próxima de 0,075 g-2 • Acima dessa densidade 

os filmes de 4He se comportam, até~ densidade 0,0800 g-z, como'~ 
sólido bidimênsional a baixas1i!mperaturas. As temperaturas de f.!! 

i I 
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sao e de Debye e a densidade na fase sólida são consistentes com 

os dados de calor específico de 4He em G~afoil. A densidades ac! 

ma de 0,0800 R-2 o calor específico apresenta picos a 1,2K devi­

dos a condensação da segunda camada de 4He sobre a primeira sóli­

da. A energia de ligação de um átomo de 3He no limite de densi­

dade tendendo a zero é de 74K admitindo os filmes como um gás bi­

dimensional perfeito e 78K admitindo os átomos localizados nos 1~ 

gares de adsorção. 

I 
/I 
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ABSTRACT 

We measured the specific heat of lHe and 4He films ab­

sorbed on Kr-preplated Grafoil for densities ranged from 0.01 to 

0.11 R-2 ( from 0.1 ~o 1.2 of a completed layer) and the tempera­

tura range extended from O .1 to 5K. We observed about lK-shift of 

the condensation temperatura of 4He films as compared with 4He 

absorbed on Grafoil. The lHe filma at lcw densities show a spe-

cific heat peak at lK similar to that observed by Crary and Vil­

ches in 3He films absorbed on Ar-preplated Grafoil. Above the 

condensation temperatura the films of both isotopes could be des-

cribed as an imperfect two-dimensional quantum gas through the 

virial expansion taking into account only the second virial coeff! 

cient. There is 1ndicat1on of a two-fase coexistence, at low 
I temperatura, beloW the condensation temperatura, for both isotopes. 

At intermediate densities, around 0,0588 g-2 , both isotopes show, 

apparently, an epi.tax.ial fase wich half tl1e uumb-=:1: of si te~ cc.Ct:pied 

by He atoms. The critical temperatura in this fase is 4,3K f
1

or 
4He and 5K for 3He. The films in consideration were absorbed on 

a Kr-layer of density 0,075l g-2 • Ata Kr-layer of density 0,06,86R-2 

! 

(9% less), the condensation temperatura shifts to higher temperaturas 

and the critical temperatura of the epitaxial fase shifts to .lewer 

temperaturas for 4He films. From the vapor pressure, isotherms we 

estimated a density of 0,075 g-2 for the first 4He layer completionj 

Above this density the first layer behaves like a two-dimensional · 
I 

solid at low temperaturas. The density, melting and Debye tempera-, 

tures 

above 

are essentially the sams of 4He on Grafoil. 
o-2 O, 0800 A the specific heat ctisplays a peak 

' At densit1es1i 

at l,2K due the 

second layer condensation on top of the first layer. The binding 

energy of lHe is between 74 and 78K. r I 
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o traba:tbo <1\ie àpreeentaremoe caneta de dados· de calor 

especÍfico de fUmes de hélio adsorvido numa superfÍcie de graf! 

te esfoliado(l), Grafoilt, previamente coberto com uma camada de 

cri pi tônio ( Kr) • 

Antes da apresentação citaremos alguns trabalhos de ad­

sorção que serão úteis no entendimento desse trabalho e que sus -

cintamente darão uma idéia da evolução e de estágio atual da ad­

sorção física de gases nobres (3He, 4He, Ne, Ar, Kr e xe) em gra­

fite esfoliado. 

Trabalhos anteriores de adsorção de 4He em outros subs­

tratos como o de Frederikse 12l em esponja metálica ("jeweller's 

rouge"), de Brewer e outrosl 3l em vidro poroso ("vyeor"), de Bre­

wer(4) em •vyeor" preeoberto com uma camada de N2 e de Dash e óu­

tros (S) em cobre sinterizadc preeoberto com uma camada de Ar rev.!, 

laram propriedades interessant:es. o calor específico elos !il1116s, 
I 

de 4He é proporcional a temperatura ao quadrado com temperatura 
' 

earaeter!stiea (pseudo temperatura de Debye) da ordem de 25K. Ia~ 

to levou a pensar que as propriedades estavam associadas aquela[' 

de um sólido bidimensional perfeito e que a superfície, plana e.'' 
'I 

uniforme, não significaria nada mais que um vinculo para o siste-

ma bidimensional. Essas interpretações mostraram-se inadequadas 

após o trabalho de adsorção de 4He e 3He em cobre preeoberto
1 

com 

uma camada de Ar por Stwart e Dash 16>· Seus trabalhos mostram que 

mesmo a baixas densidades de He, em torno de 0,1 de uma monoe10m4-
,1 

da, e altas temperaturas, próximas de 4,2K, o calor especifico ·i~ 

da possui as características de um ~Ólido bidimensional. De acor-

tNome comercial do grafite esfoliado produzido por Carbon Produtos 
:! 

Division, union carbide_Corp._._. EUA,. patente nQ 3404061. 

1 



do 00111 oáloulos ~ ~ f~a ·IS!t. U.. a. essas 4enaidades I! 1:8!! 

peraturas ~·ClQIIII!Xtaz:.,-,se COIIIO um gás clássico bidimensio -

nal se a &QPerf!cie de adaorçio fosse perfeita. A partir da! co­

meçaram a surgir dúvidas quanto a uniformidade das superfícies. 

Medidas de calor especifico de filmes de 4He a densidades ainda 

menores e temperaturas mais altas por Princehouse ( J) e Daunt e O.!! 

trcs(Sl indicaram que heterogeneidades das superfícies sao impor­

tantes na adsorção física. uma explicação possível para a contr!_ 

buição das inomogeneidades das superfícies nas propriedades dos 

filmes foi apresentada por Roy e Halsey< 9l. Segundo eles, as su­

perflcies de adsorção, em geral não são uniformes. Propuseram um 

modelo em que a superfície é composta de regiÕes de diferentes ~ 

tenciais de adsorção e que a variação do mesmo ao longo da super­

flcie é de longo alcance. Isto faz com que os átomos de He adso!: 

vidos prefiram, inicialmente, os lugares de menor potencial, e d! 

vido as forças de longo alcance, os átomos podem sa aglomerar fc,;: 

mando, nessas· regiÕes, filmes de altas densidades. Este argumen­

to pode explicar porque os filmes se comportam como um sólido ma!_ 

mo a baixas densidades e altas temperaturas mas não explica, nece!_ 

sariamente, porque o calor especÍfico é proporcional a T 2 • Medi-

das de isotermas de pressão de vapor e de calor de adsorção'indi-

cam que as energias de ligações são heterogéneas 

ções são realmente de longo alcance<lO), 

Em 1953, Polley, Schaeffer e Smith(ll) 

! I 
e que as varia ~ 

I I I 

I t , 
descobriram que 

no carvão, após tratamento térmico a altas ·t~mperaturas, asjisote!_ 

mas de pressão de vapor de Ar apresentavam degraus bastante acen-
• i 

tuados, A apresentação dos degraus foi relacionada com a fbrmação . 
de camadas distintas aproximando da forma ideal prevista pof Fow­

ler e Guggenheim< 12 l, Hill(lJ) e Halsey<14l, o aumento da homo9! 

rie:l.dãde&superfléf"e=rorveri ficâdO~quandO â amostrã o-for tratada 

2 



t'ermicamente a temterat-,ru 8íindÃ .W, alltaa. Isto foi verifica­

do não só atraft. .. -it.or I!Íttic!ell: 4bs 'degraus como tainbém por 

J:aio-x{lS) • la.lc~a aletrôniea (l&l • A homogeneidade cresce!! 

te foi caracterizada pela cristalização dos átomos de carbono nos 

planos basais do grafite dispostos à adsorção. O carvão assim tra 

tado é conhecido como carvão grafitizado. 

Uma série de estudos de Ar e Kr adsorvidos em carbono 

grafitizado< 171 realizados por Singleton e Halsey(lS), a tempera­

tura do N2 líquido, indicam que os degraus das isotermas são mais 

nÍtidOs para o Kr. Isto indica que em relação ao potencial de ad 

sorção, o Kr encontra-se a uma temperatura efetiva mais baixa a­

carretando menor pressão de vapor a 77K e consequentemente maior 

nitidez nos degraus das isotermas. 

Um material relacionado com o ·grafite, denominado g~:af!. 

te esfoliado(191 , foi utilizado por Thomy e Duval( 20l na adsorção 

de t~a,. Ar, Kr e Xe. Seus trabalhos indicam que o grafite esfblia 
! -

do é mais uniforme do que o carvão g~:afitizado._ As isotermas:,com 
; -

postas de degraus e subdeg~:aus, mostram que a foJ:mação dos filmes 

ocouem por uma sucessão de eventos distintos, isto é, a formaçã~', 

de camadas sucessivas cada uma passando por diferentes estados. Á' 

Fig.l-a compara uma isoterma de Kr por eles obtida, em grafite ésfo 

liado, a 77K, com uma isoterma obtida numa superf!cie heterogê,nea. 

A Fig.l-b mostra diversas isotermas de Kr em grafite esfoliado. O 

diagrama de fase proposto revela uma grande_semelhança com os dià­

qramas de fase de sistemas tridimensionais, apresentando as fasep 
. ~ 

sólida, liquida e gasosa dependendo da_densidade e da temperatura 

e uma epitaxialt induzida pela natuseza da periodicidade do subs-

! .I 

tNa, literatura de adso;-çãCLe.!!Lg;:a_Ut.l' a fase epitaxial ê aquela' 

em que l/3 dos lugares para adsorção (hexágonos dos planos basais) 

está ocupado por átomos adsorvidos. 
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trato e pela natureza das interações entre os átomos de Kr. o pon 

to "A1" na Fig.3 indica a transição da fase epitaxial para a fa­

se sólida comprimida não epitaxial. A existência de diversas ·fa­

ses é uma indicação da grande uniformidade da auperf!cie do graf! 

te esfoliado. o trabalho de Bretz e outros< 2ll - um resumo de d! 

versos trabalhos realizados na •university of washington•< 22- 27>­
de medidas de calor específico de filmes de He adsorvido em Grafoil 

revelam propriedades dràsticamente diferentes daquelas até então 

observadas em outros substratos. Seu trabalho revela a existência 

de sistemas bidimensionais quase perfeitos. Essencialmente, est!! 

deram filmes de 3ue e de 4ue com densidades variando de 5 a 115t 

de uma camada completa no intervalo de temperatura entre 0,04 e 

lOK. Os resultados mostram diversas fases, algumas em analogiá 

com os sistemas tridimensionais e outras detetadas pela primeira 

vez. A medida que a temperatura decresce o calor específico dos 

filmes de 4ue a baixas densidades permanece pràticamente constan-
i 

( . • I te C/Nk8 = ll desde 4,2K ate 3K. Em seguida começa aumentar f a 

medida que a temperatura continua decrescendo, apresentando um m! 
ximo em torno de 1,2K em seguida decrescendo ·com a 

té se anular aT = OK. o calor específico do 3ue, 

I, 
temperatura a!" 

I 
também a baixas 

densidades, decresce continuamente eom a temperatura desde 4,2K ! 

té 0,2K onde começa a aumentar formando um pequeno pico a O,lK,em 

seguida decrescendo linearmente com a temperatura até zero graus. 

A densidades intermediárias, em torno de 0,064g-2 , tanto o 3ue ~ 

mo o 4ue apresentam a fase epitaxial a uma temperatura cr!tica 4e 
Ii 

3K. A densidades maiores a fase epitaxial desaparece dando origem 

às fases fluidas e sólidas. 

Para entender o comportamento desses filmes diversos mo­
' I 

delos teóricos tem sido~apresentados .__ A fase de baixas densidades 
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e altas temperaturas, denominada gasosa, foi explicada com grande 

sucesso por Siddon e Schick 1281 • Admitindo a superfície uniforme 

e que os átomos de He interajam através do potencial de Lennard­

Jones 6-12, obtiveram o coeficiente virial de segunda ordem de um 

gás quánticc imperfeito bidimensional e consequentemente a ccntr! 

buição no calor específico devida a essa interação. Seu modelo, 

em boa ccncc;rdância cem a experiência, não só mestra a importância 

das interações entre os átomos de He como das diferentes estatíst! 

cas no caso dos dois isótopos. A transição ordem-desordem da fase 

epitaxial pode ser entendida pelo modelo de campbell e Schick( 29 l. 

Consideraram interação finita para dois átomos de He no mesmo lu­

gar para adsorção, repulsiva entre os vizinhos mais próximos, atr! 

tiva entre os de segunda ordem e zero entre os de terceira ordem 
1 

I 

em diante. O sistema foi tratado em correspondência cem o modelo; 

de Ising do magnetismo bidimensional na presença de um campo exte! 

no. A fase sólida pode ser entendida usando o modelo de Debye em 

duas dimensões. J 

Em 1972, Rollefson(lOl, usando técnicas de ressonância 

magnética nuclear em filmes de 3He adsorvido em carvão grafitizado, 

verificou a consistência do diagrama de fase proposto por Bretz I~ 

outros( 2ll. 
,'I 

Esses são alguns dos trabalhos fundamentais na área de 

adsorção fÍsica em grafite esfoliado empregando as técnicas de ~ 

didas de grandezas termodinâmicas, pressão de vapor, calor espec! 

fico e suscetibilidade magnética. Essencialmente, 

caracterizam o grafite esfoliadÔ como um substrato 

esses trabalhos 
,I 

relativament" 

uniforme onde os filmes na região d~ uma monocamada apresentam as 

fases sólida, líquida e g~osa, que podem ser colocadaS em corre! 
I 

pondéncia com um sistema tridimensional e outras fases induzida. 

pela natureza da periodicidade do substrato e pelas interações en 



tre os átomos adsorvidos. 

Além dos métodos termodinámicos, há diversas técnicas 

microscópicas valiosas na determinação das estruturas de fase, p~ 

rãmetro de rede, interações elásticas e inelásticas entre os áto­

mos adsorvidos. Um dos trabalhos pioneiros utilizando neutrons 

lentos é o de Kjems e outros(Jll no estudo de N2 adsorvido em Gr~ 

foil. As linhas observadas indicam a existéncia de pelo menos 

tres fases distintas. A baixas temperaturas uma fase ordenada, 

(epitaxial), uma fase comprimida não epitaxial de natureza sólida 

e uma ou mais fases desordenadas a altas temperaturas. 

Taub e outros< 32 l estudaram, também através de neutrons 

lentos, Ar em Grafoil e os resultados mostram que a baixas temp~­

raturas o Ar forma uma camada comprimida sÓlida para densidades 

acima de 0 1 064g-2 , nao apresentando a fase epitaxial. 

Fain e Chinn33 usando difração de elétrons de baixas e-! 

nerqias e espectroscopia Auger em Kr adsorvido no plano basal de 

um monocristal de grafite, observaram que o Kr apresenta a fase 

epitaxial. Aumentando a densidade o filme é comprimido formando 

um sólido bidimensional não epitaxial e em seguida ocorre a con­

densação da segunda camada sobre a primeida. A constante de rede 

do Kr na fase-epitaxial é de 4,26 R e na camada sólida, aj77K, 
I 

(4,02 ;t 0,02) R, a mesma do Kr sólido tridimensional a essa 'temPfl! 

ratura 134). I ~­
Marti e outros(JS) usando difração de neutrons lentos 

observaram que a primeira camada de Kr sobre Grafoil permanece 
I 

epitaxial com o aumento da densidade, mesmo até a condensação da 

segunda camada. O parámetro de rede na fase epitaxial é t~ém 

de 4,26 R. 
Além da ppocura de uma superfície mais uniforme, os in-

' 

., 



ca e uniforme e com parâmetros de rede e profundidades dos poços 

de potenciais variáveis. Um dos trabalhos viáveis é o de grafite 

esfoliado coberto com uma camada sólida de gás nobre a baixas te~ 

peraturas. O estudo de fi~oes de He adsorvido nesses substratos 

começou a despertar interesses após o trabalho de Lerner·e Daunt< 36 l 

de adsorção de 4He em Grafoil previamente coberto com uma camada 

de Ar. Através de isotermas de pressão de vapor deduziram o calor 

de adsorção e verificaram que ele é constante a medida que a dens~ 

dade de 4He varia desde zero até quase o fim da primeira camada. 

O estudo da segunda camada de He teve início com os tr,! ' 

balhos de Bretz e Polanco< 37l e de Sciver< 38l do comportamento da 

segunda camada de He sobre a primeira camada sólida em Grafoil. 
' 

Os resultados mostram que a temperatura de condensação, compara~a 

com os dados de calor específico de Bretz e outros< 2ll de He .~m 

Grafoil, desloca~se para a região de baixa~ temperaturas para o 

4He, e prãticamente nenhuma variação ocorre para o 3He, sendo au­

sente a fase epitaxial para ambos os isótopos. A transição da f,! 

se sÓlida para a fase líquida ocorre a densidades e temperaturas 

comparadas com as da primeira camada de He em Grafoil. 

(39) t b liC crary e Vilches- estudaram He/Ar-Gr e o servar~, 

- 4 -de aumento na temperatura de condensaçao de He e condensaçao ou; 

efeitos de bandas em 3He. Os dados de calo·r específico de KoutsQ_/ 

geo:i:gis e oaunt ( 40 l, também de He/Ar-Gr, revelam os mesmos resul-
1 

tados que os de Crary e Vilches_. 

tConvencionaremos a seguinte notação para o He adsorVido em Grafoil 

previamente coberto com uma camada "de gás nobre, digamos Kr: 

He/Kr-Gr. Para o He adsorvido em Grafoil a convenção será He/Gr. 

A segunda camada de He na primeira sÓlida, He/He-Gr. 
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Cr.~ 41,~< 41 ) -diram, recentemente, o calor eape­

c!fico de fi~a de!. He/Ne-Gr. A temperatura de condensação do 
4He é comparada a temperatura de condensação da segunda camada de 
4He em Grafoil. O aumento da temperatura de condensação de 4He/ 

/Ar-Gr pode ser devido aos grandes poços de potenciais de adsorção, 

O~ ltomos de 4 ~e ficam. mais localizados em relação ao 4He/Gr com­

portando-se mais clàssicamente e consequentemente elevando a tem­

peratura de condensação. No caso do 4HefNe-Gr um resultado aná12 

go era esperado. A aparente contradição pode ser explicada pela 

alta dessorção mesmo a baixas temperaturas. Isto se traduz pelo 

grande movimento dos átomos de He na direção perpendicular ao subs 

trato, diminuindo a magnitude das interações entre os átomos de 
I 

He. Este argumento foi empregado por Bretz <37), Novaco <421 e Sán:-

der e outros ( 43l, no caso de 4He/4He-Gr. Isto pode explicar a d.!_ 
minuição da temperatura de condensação de 4HefNe-Gr. Dados de C!!. 

lor especifico de 3uejNe-Gr a baixas densidades são análogos aos 

dados de calor específico de 3ue/Gr. Nenhuma transição do tipo 

epitaxial foi observada nos sistemas He/Ar-Gr e He/Ne-Gr. 

Filmes de 4 He/~-Gr foram estudados, através de medidas 
. (44) 

de calor específico, por Huff e ele afirma que os dados são 

idênticos aos dados de calor específico de 4He/Gr, incluindo a 
I 

transição ordem-desordem da fase epitaxial. 

A literatura ·nessa área de adsorção é bastante extensa~ 

e os métodos empregados no estudo de filmes estão em contínuo de­

senvolvimento, principalmente os métodos de microscopia. Citamos 

apenas alguns trabalhos que de alguftt modo serão úteis na compre­

ensão dos dados a serem apresentados. Refe~ências adicionais~ 

derão ser encontradas nos trabalhos citados ou em textos especi!!. 

lizados <4Sl. 
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II 

o objetivo desse experimento é o estudo de filmes de 

He adsorvido em uma monocamada sólida de Kr sobre Grafoil através 

de medidas de calor especifico para densidades atómicas superfic! 

ais menores do que uma monocamada e temperaturas abaixo de 5K. E! 

se trabalho é uma continuação dos trabalhos realizados na "Unive~ 

sity of Washington" de filmes de He adsorvido em uma superf!cie 

sólida, especialmente o Grafoil e o Grafoil previamente coberto 

com uma camada de gás nobre (He, Ne, Ar, Kr e XC). os trabalhos 

em adsorção de He em Grafoil revelaram que o Grafoil se comporta, 

frente aos filmes, como uma superf!cie quase uniforme. Diversas 

fases bidimensionais foram detetadas e um diagrama de fase foi p~ 

posto(2ll. 

Lerner e Daunt 136 ) obtiveram isotermas de pressão de V_! 

por de 4He adsorvido em Grafoil previamente coberto com uma cam_! 

da de Ar e delas deduziram o calor de adsorção em função da dens! 

dade atómica superficial. Comparado com o calor de adsorção de 

4He em Grafoil o sistema Ar-Gr é mais uniforme. o calor de adso~ 

ção permanece constante até quase o fim da condensação da primei­

ra camada. 
I 

Mbtivados pela possibilidade de obter uma superf!cie ur 

niforme de gás nobre sobre Grafoil e pelos trabalhos de Bretz e Po 
(37) (38) I I ,_ 

lanco e de Sciver do comportamento da segunda camada de He 

sobre a primeira camada sólida, em Grafoil, Crary e Vilches, se in­
' 

teressaram pelo estudo de filmes de He adsorvido numa camada só-

lida de gás nobre sobre Grafoil, através de medidas de calot espe-
i 

c!fico na região de uma monocamada,'tendo como objetivo verificar 

as influências de uma estrutura periódica bidimensional uniforme 

nas propriedades termodinâmica-s de filmes de He, de ma.."~_r,.' llill_te-
- ---~-··-----------: """""'---=-~""'---=-=--~----=~~,-~-...::=...:.. ----'-- -__ --

mática, utilizando Ne, Ar, Kr, xe e mesmo He, já que a primeira 
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camada sólida tem ponto de fusão acima das temperaturas de·intere~ 
se da adsorção de He. 

Estudos parciais de He adsorvido em Ar sobre Grafoil fo­

ram realizados por Crary e Vilches< 39l. Para o 4He a baixas den-

sidades, observaram um deslocamento da ten~eratura de condensação 

para altas temperaturas em comparação com a temperatura de conden 

sação de 4He/Gr. A fusão da monocamada de 4He sólida parece oco~ 

rer a densidades e temperaturas comparadas com aq~elas do 4He/Gr." 

Nenhuma transição do tipo epitaxial foi observada. 

Recentemente Crary e outros( 4ll estudaram filmes de He 

adsorvido em Ne sobre Grafoil, também na re9ião de uma monocamada 
I • ,, 

e temperaturas abaixo de 4,2K. A temperatura de condensaç_ão a ba!_ I 

xas densidades é inferior à temperatura de condensação de 4He/Gr .. 

Aparentemente nenhuma fase epitaxial existe nesse sistema. I 
Interesses do ponto de vista prático e teórico em usa~ 

I 

uma camada de gás nobre !Cõobre gra.fite- eS-foliado '::'Orno 9ubstrato na 

adsorção de He se justificam devido ao fato de que, 

(i) o gás nobre adsorvido no grafite esfoliado é sólido 

a temperaturas de interesse na adsorção f!sica de Bel 

(ii) o potencial de adsorção e as variações do mesmo ao 

lon90 da superfície são diferentes para cada gás no­

bre e 

(iii) a simetria da rede de adsorção é também diferente, 

da rede de adsorção do 9rafite esfoliado. 

Nesses substratos há possibilidades de 9 He formar 

super-redes quando a densidade de átomos.de He for igual a 1/2 dos 

lugares de adsorção. Segundo Domany e outros( 46_!,.-essa é a estrut:!! 

ramais provável para ~a super-rede. Há possibilidade de forma-

ção de uma super-rede com estrutura hexagonal ocupando 1/3 dos lu­

gares de adsorção. 
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Hagan, JUlfórcJ'e Novaeo<l'» áaiciii~am a ener9'ia po­

tencial de um átomo de He como função da distância perpendicular 

a superfície do Grafoil e os resultados estão na Fig.3-a. A distãn 

cia normal a superfície é expressa em unidades da distância entre 

dois hexágonos vizinhos do Grafoil (a = 2,45 i) . . Na Fig .3'-b es-

tão os resultados dos cálculos de Novaco e Milford< 47 l para a 

energia potencial de um átomo de He adsorvido ~m Grafoil previamea 

te coberto com uma camada de argônio. Seus cálculos mostram que 

de He sobre um lugar de ad-a energia potencial mínima de um átomo 

sorção é reduzida de -254K <4He/Gr), 

lle/Ar-Gr. 
i 

A variação máxima da energia potencial ao longo do subs-. 

para - 112 K, em 

trato aumenta de 2lK (He/Gr) para 47K (He/Ar-Gr). A diferença entre 

os m!nimos da energia potencial e 

de um átomo de He é uma medida da 

Os cálculos mostram que no Grafoil 

mobilidade ao longo da superfície. 

a energia do estado fundamenta1 

energia cinética de ponto zeroj 
- . . i Wll atoxoo de He deve ter alta · 1 

I 

No argônio, embora a varia-· 

ção do potencial ao longo de uma cela unitária seja maior, ainda 

pode haver grande mobilidade de um átomo de He pois a energia de. 

ponto zero é relativamente grande. Isto faz com que poss~s es~~ .. 

perar certas transições de fases induzidas, a baix{ls densidades, 

pelas interações entre os átomos de He. As influências do subsT 

trato podem ser colocadas na massa efetiva de 

densidades intermediárias de He, certamente os 

um átomo de He. A l 

efeitos da ~eriodi-1 
cidade do substrato poderão induzir transições de fases, do tipo 

ordem-desordem, associadas a formação de super-redes de He. 
I 

Para o He adsorvido em Grafoil .previamente coberto com 

uma camada de Kr não existe cálculos .semelhantes. 

Propomos um estudo de filmes de He/Kr-Gr na região de 

uma monocamada e temperaturas abaixo de SK, explorando a região de 

baixas densidades onde se especula a existência de duas fases em 
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FIG.3-a Energia potenc~al de um 

átomo isolado de He(Gr em 

função da distãncia peE 

pendicularmente a sua S!! 

perflcie, para tres po~ 

tos da cela unitária. E~ 

tão também indicados os 

estados fundamentais de 

energia dos dois isótopos 

de hélio. (Ref .47) 

! • 

FIG.3-b Idem para o He adsorv!' 

do em Grafoil previamen~ 

te coberto com uma cama-

da de argôniq. (Ref.4.7) 



equilÍbrio a baixas temperaturas. Na região de densidades inter­

mediárias investigando a existê~cia de super-redes com uma das 

possíveis simetrias. Enfim, variar a densidade na região de uma 

monocamada e propor um diagrama de fase 

14 
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III APARELHACEM E TJ!CNICAS DE MEDIDAS 

III.l A Cela para Adsorção 

A cela para adsorção utilizada nesse experimento é a me~ 

ma descrita por Bretz e outros( 2l). Consta de 10,9 g de Grafoil 

cortadas em discos de 18,8 mm de diâmetro, 0,254 mm de espessura e 

densidade 1,1 g/cm3, encerrados num recipiente cilíndrico de cobre 

de 17,5 g. Análise química mostra um grau de impurezas de 40 ppm 

de Al, 30 ppm de Mn, 20 ppm de Fe e 80 ppm de Si. A difração de 

neutrons indica uma orientação parcial dos planos basais, em rel~ 

ção ao plano das folhas de Grafoil, com um ângulo de 30°( 3l). As 

dimensões dos planos basais são da ordem de 100 R. A distância 

entre dois planos cristalinos é de 4,57 R e entre dois átomos de 

carbono nos planos basais é de 1,42 R. A área para adsorção, med! 
da através de isotermas de pressão de vapor e através da transição 

ordem-desordem da fase epitaxial, em que 1/3 dos hexágonos dos pl~ 

nos basais dispontos à adsorção está ocupado por átomo& de He, é 

de aproximadamente 24 m2/g de Grafoil. A área total da cela é de 

265m2 • A área de um hexágono dos planos basais é de 5,2361 R2 • 

Portanto, o número de hexágonos em 10,9 g de Grafoil é de 5,Sxlo 23 

e a área total, se todos os planos fossem dispontos à adsorção, s~ 

ria de 28800 m2 • Logo, somente lt dos hexágonos são dispontos à I . 
adsorção. r I 

I / I 
O Grafoil não é um bom condutor térmico a baixas fe~e~ 

raturas. Para melhorar esta propriedade, as folhas de Grafoil, ~ 

tes de cortadas em discos, foram cobertas com uma fina camapa de 

cobre por evaporação. Após cortados, os discos foram ligeiramente 

comprimidos num cilindro de cobre e entre os mesmos e a superfície . 
interna do cilindro foi colocado pó de cobre. o conjunto foi lev~ 

do a um forno e o cobre sinterizado. Detalhes adicionais da cons­

truÇão-da cela-e -precauÇões para-evftaí:~-FuEúias "confi.minaÇÕes·"es- --



tão descritas no trabalho de Bretz e outros( 2ll. 

Os motivos principais da escolha do Grafoil como substr~ 

to na adsorção física se deve a diversas propriedades importantes 

tanto no estudo de filmes através de propriedades termodinâmicas 

como através de métodos de microscopia. 

Uma medida quantitativa da uniformidade da superfície do 

Grafoil foi feita indiretamente por Elgin e Goldstein< 48l através 

de isotermas de pressão de vapor de 4He. Obtiveram uma expressão 

empírica da energia de ligação de um átomo de 4He colocado na su­

perfície do Grafoil a 4,2K. Essa distribuição mede, bàsicamente, 

a fração da superfície dS onde um átomo de 4He possui energia de 

ligação entre ! e E + dE, ou, 

dS = S.f(E)dE, 

onde S é a área total da cela e 

f(E) = 0,045.{-(E + 134)}-4/3 

De acurdo com essa di~tribuição, um ãtcmo de 4He na RUpArf{cie de 

Grafoil a 4,2K terá 95% de chance de ter uma energia de ligação e~ 

tre 143 e 149 k8 e 90\ de chance de ter uma energia de 143 k8 den­

tro de 1%. 

No estudo de filmes através de medidas de grand~zas te~­

modinâmicas, como calor específico, pressão de vapor e suscetibil~ 

dade magnética, o Grafoil é superior aos demais substratos, pois, 
5 -1 ' a relação área de adsorção sobre volume é de 2,5xl0 m ou a rel~/ 

ção entre a área de adsorção e a massa do Grafoil é de 24 m2 /g de / 

Grafoil. Isto permite que os sinais associados aos filmes nas té~ 

nicas de medidas possam ser fàcilmente.separados daqueles da cela 

vazia .. 

Além dessas propriedades há outras de importância princ! 

palmente no uso de técnicas de difração e espalhamento de neutrons 

lentos no estudo de filmes. O Grafoil é relativamente transparen-
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FIG. 4 Diagrama da cela para adsorção in­
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te aos neutrons e possui alta densidade atômica nos planos basais 

de adsorção. Por essa razão os picos de difração devidos sõmente 

ao Grafoil são, em geral, bem separados dos picos produzidos pelos 

filmes ( 31l . 

A Fig.4 é um diagrama da cela para adsorção. Nela mostr! 

mos os diversos elementos empreqados na termometria bem como o aqtl,! 

ceder da câmara de misturas do refrigerador de diluição e o suporte 

de nailon para resfriamento da cela. 

III.2 o Refrigerador de Diluição de ~e- 4 ue 

para o resfriamento da amostra foi utilizado um refrig~ 

rador de diluição de 3ue-4He capaz de atingir 40 mK em operação 

contínua. Seu esquema está no Fig. 5. A amostra é resfriada atr! 

vês do suporte de nailon e a temperatura m!nima é de·O,l2 K, sem 

conexão supercondutora. Para minimizar as perdas térmicas há uma 

blindagem a ·1 K feita através do cilindro de cobre em contato tér ! 

mico com o evaporador de 4ue a 1 K e outra à temperatura da câ~­

ra de misturas. Para tomada de dados acima de 1 K o refrigerador 

não entra em operação como refrigerador de 

evaporador de 4ue simplesmente abrindo uma 

diluição. Enche-se o 

válvula agulha. 

é transferido do banho para o evaporador durante ·30 minutos. 

chada a válvula agulha o 4ue,bombeado por uma bomba mecânica, 

baixa a temperatura do evaporador de 4,2 K para 1 K. Introduz-se 
I 

uma pequena quantidade de mistura de 3ue-4He no refrigerador de ~ 

luição. Após cerca de 3 horas a amostra é resfriada, por condução 

térmica, a liS K. Em seguida a mistura é bombeada e a temperatura 
I 

da câmara de misturas vai a 0,8 K em cerca de 15 minutos e a ~ 

tra é resfriada a 1 K cerca de 1 hora depois. Não é fácil utili~ 

zar o refrigerador de diluição acima de 1 K. As instabilidades 

do 4He superfluido provocadas por gradientes de temperatura em iJ! 
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guns pontos do refrigerador torna-o não operacional acima de lK. 

para o resfriamento da amostra abaixo de lK introduz-se toda mi~ 

tura no refrigerador de diluição e após 3 horas a mistura é cir~u 

lada e a temperatura da câmara de misturas atinge 40 mK e a amo~ 

tra O, 12K. A temperatura da amostra pode ser controlada a qual­

quer valor aplicando uma potência conveniente na câmara de mist~ 

ras e esperando um certo intervalo de tempo até que sua temperat~ 

ra seja igual à da càmara de misturas. 

III.3 Medida de Temperatura 

Para medida de temperatura foram utilizados, como sen~ 

sares, dois termómetros de resistência, um Allen-Bradley de 560 

utiliz.i>dO acima de lK, e um Speer de 1000 para medida de tempera­

tura abaixo de lK. O termómetro Allen-Bradley foi calibrado con-
i 

tra um resistor padrão da Cryocal entre lK e 6K, o resistor Spee~ 

foi calibrado, abaixo de 1,2K, utilizando um termómetro magnético 

de nitrato de cério e magnésio (NCM) , O NCM foi calibrado contra 

o termómetro Allen-Bradley entre 1 e 4,2K. e extrapolado a o,~K 

usando a lei de curie do paramagnetismo. As resistências foram lU! 

didas utilizando uma ponte A. c. de l'lheatstone, 

Fig.6. Na alimentação e deteção da condição de 

esquematizada n~ i 
I equilíbrio foi uti ,, -
I 

lizado um gerador-amplificador de chaveamento modelo 120 da PAR 

a uma fr~uência de 33 Hz. Para compensar a parte capacitiva foi 

incorporado um capacito r variável num dos braços da ponte, Para 

medida de temperatura usando o NCM foi utilizado um "SQUID". o ci! 

cuito do SQUID está esquematizado na Fig.7. Duas bobinas estáti-
,, 

cas de 10 espiras cada são enroÍadas em oposição de tal modo q~ o 

NCM fique no meio da superior. Um ~ampo de 2 a 4 Gauss é retido 

no cilindro de nióbio em torno das bobinas. Uma variação de temp~ 

tatura acarreta uma variação no momento magnético e consequent~rhe.!! 

te da suscetibilidade magnética. A variação do fluxo numa das bebi 
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nas não é compensada pela variação na outra acarretando uma varia­

ção de fluxo no corpo do SQUID e portando da voltagem de sa!da 

que é medida utilizando tanto um volt!metro digital como um regis­

trador. A voltagem de sa!da é uma função linear da suscetibilida­

de magnética ou linear em T-l, isto é, 

onde .Ys é a voltagem de sa!da, .Yc, e ~ sao constantes •X a susceti­

bilidade magnética, ou, 

onde ~ é uma constante. 

Utilizando o resistor Allen-Bradley, a voltagem de sa!­

da é midida para diversas temperaturas entre 1 e 4 ,2K.' Ajustando 

os pontos a uma reta os coeficientes ~ e ~são obtidos. 

III.4 Medida de Calor Específico 

o calor eQpsc!fico per átomo dividido pela constante de 

Boltzmann é definido comot, 

C(n,T)/Nka = (l/Nk5 ).(d0/dT), 

onde n é a densidade do filme (R-2>. 
Na prática a quantidade de calor introduzida ~ e a diferença de 

temperatura, dT, antes e apÓs a aplicação do pulso de calor, não 

são arbitràriamente pequenas e estão limitadas, em 

sibilidade do termõmetro e pela precisão na medida 

geral, pela sen i 

da tempe~atura] 
I 

A quantidade de calor foi introduzida na cela passando 

uma corrente elétrica !. num resistor de Evanon de 104 O. A fon­

te de tensão empregada foi uma bateria de 9V, A corrente foi ob-

t Admitiremos a área de adsorção constante e o calor espec!fico 
medido será, portanto, à área constante. 
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tida medindo a tensão num resistor padrão de 1000 o em séri.e 

com a resistência de 1040. A tensão foi medida por um voltÍM! 

tro digital DANA e o tempo de duração de cada pulso, automàti­

camente, por um cronómetro digital MlNSANTO. Portando, 

A técnica para obter a temperatura inicial, antes da 

aplicação do pulso de calor, e a temperatura final, após a apli­

cação do pulso, é tradicional. O sinal do amplificador de cha­

veamento da ponte de Wheatstone é registrado e a temperatura da 

câmara de misturas é controlada a uma temperatura TCM' usando 

um aquecedor de 1000, Fiq.B. Após um certo intervalo de tempo a 

temperatura da cela será igual à temperatura da câmara de mistu­

ras ou alguns miliqraus abaixo. Quando o deslocamento da pena cip 
I 

registrador indicar que a temperatura da cela não varia muito c»m 
I 

o tempó, o que pode ser visto quando o deslocamento for linear ~ 

com pouca inclinação na escala mais sensível, registra-se a resi~ 

tência inicial na década da ponte de resistência, Rd,i' em segui­

da aplica-se um pulso de calor medindo, ao mesmo tempo, a tensão 

v1000 no resistor de 10000 e o tempo ~· Durante o aquecimento V!! 

-· ria-se a resistência na década de Rd,i para um valor préviamente 

escolhido, Rd,f' e o deslocamento da pena é observado até queise­

ja linear. As extrapolações das retas no registrador, antfS e d! 

pois do pulso de calor, interseptam a reta que divide o intervalo 

de tempo ao meio e os pontos de interseção Xi e Xf são anotados, 

Fig.B. conhecendo a sensibilid~de da ponte em O/Divi$ões, as re­

sistências inicial e final são fàcilmente determinadas, 
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FIG. 8 

X~ • 

~-
Fia. . , 

Processo de extrapolação para obter os deslo-· 
mentos inicial, xi, e final Xf, corresponden­
tes às resistências inicial, Ri' e final, ~f··. 

' 
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Para isso precisaria uma curva de sensibilidade dR/dX em função 

de R. Em vez de obtermos a curva de sensibilidade procedemos de 

uma maneira um pouco diferente mas equivalente. O termõmetro foi 

substituido por uma década auxiliar. Com a década da ponte no v~ 

lor Rd,i a década auxiliar é ajustada até que o deslocamento da 

pena no registrador seja igual a 11.. A resisténcia indicada na 

década auxiliar é igual à resisténcia inicial -do termõmetro, Ri. 

Da mesma maneira é determinada a resistência final Rf. 

A resistência do termômetro é função da temperatura e 

a conversão é feita através de uma expressão polinomial da forma, 

7 k 
(l/TI - t ~. (log10Rl 

k•l 

A temperatura em cada ponto de calor específico é definida como, 

e o intervalo de temperatura, 

A capacidade térmica total é dada por, 

2 Ctot(T) = l04.(Vlooo/l000) .t 
AT 

A capacidade térmica da cela com o 
li 

filme de cripitõnio foi ajust~ 

da a um polinômio de sétima ordem em T, 

7 
C (T) • E bj.Tj 

o j~l 

A capacidade do filme de He é a diferença entre a capacidade total 

menos a capacidade da cela com p filme de cripitõnio, 

C(T) = Ctot (T) - C
0 

(T) 

o Calor específico dividido por N~ é dado por, 

C/NkB = (1/Nkal-.{lM.(Vl000/1000) 2 .t 

AT 

'I I I 



tador dé mesa lfDG. 

III.S Preparação da Quantidade de Gás Introduzida na Cela 

O He após passar por um filtro de carvão ativado à temP,! 

na ratura do N2 liquido é introduzido no sistema esquematizado 

Fig.9. o gás é inicialmente armazenado no volume de 422 cm3 a uma 

pressão de lat. Em sequida a quantidade de gás que se deseja i~ 

traduzir na cela é colocada no volume calibrado de 114,1 6m3 • A 

pressão é medida utilizando um manómetro BARATRON com cabeça para 

medida de pressão até 1000 mmHg e a temperatura é medida com um 

termômetro de mercúrio. 

O número de átomos colocados ele cada vez é. medido atra- ! 

vês da lei dos gases ideais, 

NkB = pVj'r 

A densidade atômica superficial é definida como, 

onde ~ é a área disposta à adsorção. 

Usando as grandezas conhecidas, a relação ent~e ~ e-n é dada por~ 1 

n = 2,742xl0-3XNkB 
1./ I 

• o-2 A unidade de ~ e A e a de ~ mJ/K. 
fi 

Uma vez medida a pressão e a temperatura, fecha~se a 

válvula do volume calibrado para o BARATRON e abre-se a válvula 

para a cela. A medida que o qás é adsorvido a cela v;ai aquecendo 

devido ao calor de adsorção. Após a adsorção do gás :a cela é aq~ 

cida a lOK e mantida nesse valor cerca de 2 horas e em seguida;é 

resfriada lentamente a 4,2K. 

que todo o gás foi adsorvido, 

librado. 

Quando a 

fecha-se 
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Diagrama do sistema da preparação das amostras de gás. 
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III.6 ~ 

uma descrição detalhada e completa dOs erros associa -

dos a esse experimento de medida de calor esepc!fico foi feita 

por McLean< 27l. Citaremos apenas os erros associados a cada va­

riável, 

Calibração de temperatura 

Medida de pressão 

Quantidade de calor 

Volume calibrado 

Erros de extrapolações 

Temperatura ambiente 

:!:;0 ,4% acima de 

:!:;1% entre 0,1 e 

±_0,2% 

+1% 

:!:;0,5% 

:!:;1'!1 acima de lK 

:!:;0,5% abail<o de 

:!:;O,lt 

Essas fontes de erros quando combinadas produzem 

certeza no calor espec!fico de 3%. 

29 

1,5K 

1,5K 

lK 

uma ~n 
; -

' ' ') 
I I 



III PREPARAÇÃO DA MJNOCMiU>A DE CRIPIT0NIO SOBRE GRAFOIL · 

Para a obtenção de uma monocamada de Kr é necessário s~ 

ber a área da cela disposta à adsorção e a estrutura da monocamada 

sólida, isto é, o parâmetro de rede do Kr. 

A área para adsorção foi determinada através da transi­

ção ordem-desordem da fase epitaxial em que l/3 dos hexágonos dis­

postos à adsorção está ocupado por átomos de He e seu valor é de 

265 m2 com 1% de precisão( 2ll. 

Para estimar a quantidade de Kr introduzida na ·cela ti-

vemos os seguintes dados. 

(1) A distância entre dois átomos de Kr no estado 

sional é de 3,99R, a zero graus Kelvin( 341 • 

sÓlido tridime!! 
1 
I 

(2) De acordo com Novaco e Milford( 471 a estrutura de uma cama' 

perfeita é trian~-de Ar e de Xe sobre uma superfície plana 

• - í. lar com a distancia entre dois atemos vizinhos igual ao para-

metro do mínimo do potencial de Lennard-Jones 6-12. Segundo 

Pollack( 341 esse parâmetro é de 4,038R para o Kr. 

(3) Reginier, Thomy e ouval( 20l deduziram, a partir de isotermas 

de pressão de vapor, que a distância entre dois átomos de Kr 

na primeira camada é de (3,97 + 0,05) R a 90K. 

(4) Fain e chinn( 33l, utilizando técnicas de difração de elé~rOns 

de baixas energias em filmes de Kr adsorvido nos planos 
' de monocristaies de grafite, observaram que a distância 

basaiS 
I 

m!ni"'!' 
' 

entre dois átomos de Kr numa monocamada sólida é de (4,02±0,02!R 

a 47K. Extrapolando a zero graus Kelvin utilizando o coefici­

ente de expansão térmica do.Kr sólido tridimensional encontra­

ram 3,99R que é a mesma distãnc~a entre os átomos de Kr no es 

tado sólido tridimensional a zero graus Kelvin. 

Admitimos a distância entre dois átomos de Kr na primei 

ra camada sólida de 3,99R. Portanto a área de uma cela unitária 



é de 13,79 R. Dividindo a área da cela (265 m21 pela ãrea·de uma 

cela unitária encontramos o valor de 19,22.1021 átomos de Kr,que 

corresponde a, 

VKr,CNTP = 71,54 cm3 

1111c_ - 26,53 mJ/K ···"B,Kr -

o-2 nKr = O ,0727 A 

' Adicionamos 3,5% a mais a esse valor. Portanto, a qua~ 

tidade de Kr introduzida na cela corresponde a, 

VKr,CNTP = 74,04 <;1113 

Nks,Kr = 27,46.mJlK 

nKr = 0,0753 ll-2 

Esses cálculos levam em considerações as situações iii.! 

ais, isto é, estamos admitindo que o Kr forma uma monocamada per­

feita com parâmetro de rede 3,99 &. Na realidade a situação pode 

ser mais complicada. 

De acordo com Reginier, Thomy e Duval( 201 , o Kr inicia! 

mente forma, sobre o Grafoil, uma monocamada splida epitaxial q~ 

do a densidade.atômica for igual a 1/3 dos hexágonos dispos~s à 

adsorção. o parâmetro de rede nessa fase por eles medido é de ·4,26ll. 
I 

Aumentando a densidade, a monocamada é comprimida dando lugaf a ~a 

fase sólida não epitaxial. O parâmetro de rede mínimo deduzido/é. 

de (3,97 ± 0,05) ll a 90K. 

Fain e Chinn ( JJ) verifica mm que ' na fase epitaxial a di~ 

tância entre dois átomos de Kr é.de 4,26 R . Aumentando a densida-

de foi observada também a compressão~da monocamada até o inicio da 

condensação da segunda camada. o parâmetro de rede mínimo a: 4 7 ·K 

é de (4,02 ± 0,02) ~-
----- --· ---- ---~~==o-= ~~==-===--T3sr~--=-=:'"-- - -

Por outro lado Marti, Thorel e coulomb , usando téc-



nicas de difração de neutrons ·lentos, observaram que após a forma­

ção da fase epitaxial a monocamada não é comprimida mesmo até a 

formação da segunda camada. o parâmetro de rede na fase epitaxial 

é de 4,26 R. Para explicar a persistência da fase epitaxial mesmo 

atê a formação d~ segunda camada eles admitiram que imperfeições do 

substrato podem reter o Kr na estrutura epitaxial sem que seja co~ 

primida após a adição de Kr. Para esclarecer a questão eles prop~ 

seram um estudo detalhado de difração de neutrons em diferentes a­

mostras de grafite esfoliado e a evolução dos resultados à medida 

que cada amostra fosse tratada termicamente. Segundo eles, não há 

necessidade de que a fase epitaxial seja comprimida em todas as a­

mostras de grafite esfoliado testadas até o presente. 

A Fig.lO mostra isotermas de pressão de vapor de Kr ad­

sorvido em Grafoil e ~o grafite M!I.T')" obtidas pelos Profs. Vilches 

e Dash da "University of Washington". As isotermas indicam que o 

qrafite M!I.T é mais uniforme do que o Grafoil. 

A Fig.ll-a é um diagrama de uma superfície de Grafoil 

com uma camada sÓlida de Kr na fase epitaxial e a Fig.ll-b na fase 

sÓlida comprimida. 

A quantidade de Kr colocada na cela em relação à quant~ 

dade de Grafoil é de, 

~,JmGr = 10 mg de Kr/1 g de Gr 

ou, 
VKr,CNTP/mGr = 6,5 cm

3 
de Kr/1 g de Gr. 

I 

I 
A cela para adsorção foi bombeada durante 3 dias .antes 

de introduzido o Kr. O Kr foi preparado utilizando o siste~a de 

distribuição de gás esquematizado na Fig.9. Após a aberturf da 

t o grafite MII.T é um produto da Union carbide Corp., EUA, não mais 

fabricado. 
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FIG. 11 Representação esquemática do ~r ad­
sorvido em ~afoil (a) na fase epi­
taxial e (b) na fase sólida compr1-

lllida. 

a 

b 

I' 
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válvula para a cela o sistema começou a ser resfriado com nitrogê­

nio lÍquido. A linha que liga o sistema de distribuição de gás e 

a cela não estava provido de um aquecedor. Para evitar condensa­

ção e eventual solidificação do Kr na linha de 0,4 mm de diâmetro 

o sistema foi resfriado lentamente de modo que a pressão de vapor 

do Kr fosse sempre menor do que a pressão de vapor do Kr sólido. 

Para isso a região de vácuo de isolamento do Dewar foi bombeada 

por uma bomba difusora durarte todo o tempo e a região do banho de 

4He foi bombeada com uma bomba mecânica. Assim a troca de calor 

foi reduzida e o tempo de resfriamento da cela, até a temperatura 

do nitrogênio líquido, foi de cerca de 70 horas e a pressão final 

do Kr foi de 0,41 mmHg a 77K. 

Em seguida a válvula para a cela 

ma resfriado à temperatura do 4He líquido. 

35 

foi fechada e o siste-
1 

I 

! I 



V APRESENTAÇÃO DOS RESULTADOS EXPERIMENTAIS 

V.l Capacidade Térmica da Cela com Kr e do Filme de Kr 

A Fig.l2 mostra a capacidade térmica da cela com o fil­

me de Kr em função da temperatura. As circunferências são pontos 

experimentais e a curva cheia é um ajuste dos pontos a um polinõ­

mio de sétimo grau em T, 
7 
l: bj .Tj 
j=l 

A Fig.l3 mostra a capacidade térmica do filme de Kr em função de 

T2., isto é,. o valor obtido subtraindo da capacidade total a capa­

cidade térmica da cela vazia. As circunferências são pontos exp~ 

rimentais e a curva cheia é um ajuste utilizando o método dos m!-

nimos quadrados. o gráfico mostra que a capacidade térmica do 

me de Kr é proporcional a T2 • o calor especifico de um sólido 

dimensional isotrópico de Debye é dado por< 45l, 

ff! 
bl-
1 
I 
I 

onde e20 é a temperatura de Debye associada a um sólido bidimensi2 

nal. Dessa expressão e do coeficiente angular da reta ajustada aos 

pontos experimentais da Fig.l3 obtivemos a temperatura de Debye as-

sociada ao filme de Kr, · !.,'I 

! : 
92o,Kr (53 :!:3 )K I 

I 
A Fig.l4 mostra o sinal devido a cela com o filme de K~, 

curva (1) , comparado com os sinais devidos somente aos filmes de He. 

A curva (2) é a capacidade térmica de um filme de 3He
1 

de densidade 

superficial 0,0093 R-2 e a curva (3) de um filme de 4He de mesma 
I 

densidade. A medida que a densidade" dos filmes de He aumentam, a · 

razão entre a capacidade térmica dos filmes e da capacidade térmi­

ca total também aumenta. 
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FIG.l2 Capacidade térmica da cela com o filme de Kr, em 

funç~ da temperatura. (Densidade de Kr, nKr• 0,075.3!!.~ 2 ) 
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FIG. 13 
I 

Capacidade térmica do filme de Kr em 
função da temperatura ao quadrado. 
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FIC.l4 As curvas acima comparam a capacidade térmica 
da cela com o fUme de ltr (1) e da capacid! 
de térmica dos filmes de baixas densidades de 

hélio, (2) 3ue e (3) 4ue, ambos filmes à dea­
sidade superficial n • 0,0093 i-2 • 
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Na F1g.l5 mostramos o calor especÍfico de filmes de 4He 

em função da temperatura para dez densidades superficiais. Como 

referência, a densidade de 

proximadamente 0,075 R-2 • 

4He em uma monocarnada completa é de a-

o calor 

de menores densidades, de 0,0093 a 

específico das quatro curvas 

0,0251 R-2 , aumenta monotonia~ 

mente com a temperatura até wn valor máximo (C/Nk 8 ~ 3) à tempera­

ratura de condensação+ de l,SK para a curva de menor densidade. 

Com o aumento da densidade, a temperatura de condensação se desl2 

ca para a região de altas temperaturas. Acima da temperatura de 

condensação, o calor específico decresce continuamente até um va­

lor próximo de l (C/Nka ~ l) a 4,2K. A curva de densidade 0,0093R-2 

não tende a l. Apresenta um mínimo em torno de 3,6K em seguida I 
cresce até wn valor próximo de 1,3 a 4 ,2K. As curvas de maiores, 

, . I 
o-2 I densidades, entre 0,0301 e 0,0519 A , apresentam um comportamen; 

to mais complexo. Além doa picos diminuirem em altura, à medidA 

que a densidade aumenta, a temperatura de condensação se desloca 

para a região de altas temperatuFaS·mais rápido em relação as cur-

vas de baixas densidades. Acompanhando a redução da altura há um 

achatamento progressivo - r - ' .o-2 dos picos, ja viz vel a densidade 0,030.LA • 

o-2 As curvas de densidades 0,0376 e 0,0426 A apresentam uma ligeira 

'curvatura em torno de 1,8K e em seguida uma região linear 

de 

~ntes do/ 

densida-; máximo no calor específico. Nas duas Últimas curvas, 

des 0,0471 e 0,0519 R- 2 , o calor específico cresce com a temperat)! 

ra até 2K a! apresentando uma curvatura mais acentuad;t. A curva de 

t Denominaremos temperatura de conde~sação a temperatura em que o­

corre o máximo nas curvas de calor específico a baixas densida­

des, 
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FIGas· Calor específico de filmes de 4He adsorvidos em 

Grafoil previamente coberto com uma camada ~e Kr. 

(De~sidade Euperfic~l de Kr, nKr • 0,0753 R-21. 
(n e a densidade do filmes de He) • i 

-
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densidade 0,0471 R- 2 apresenta um máximo em torno de 3,3K e não 

tende a 1 a 4,2K. A Última curva mostra que o calor específico 

está tendendo, a altas temperaturas, a apresentar um novo pico não 

relacionado com os picos de baixas densidades. 

Na Fig.l6 mostramos o calor específico a densidades ain­

da maiores. A curva de densidade 0,0519 g-2 é a última apresenta~ 

da na Fig •15 • A densidade o, 0565 R-2 o calor específico apresenta 

também um ligeira curvatura a 2,2K e em seguida crescendo até 4,3K 

onde apresenta um pico arredondado de altura 1,8, da! decrescendo .. 
até 5,2K. A densidade 0,0610 R-2 , o calor específico não apresen-

ta qualquer curvatura a baixas temperaturas, e!" torno de 2,2K, como 

as duas curvas anteriores. Cresce continuamente desde O ,lK até ·a 

temperatura cr!ticat 4,1K onde.apresenta um pico arredondado de al 

tura 1,55. · 

Na Fig.l7 mostramos diversas curvas de calor especifico' 
' 

a densidades prÓximas da densidaãe cr!tica 0,0588 i-2 onãe ocorreu 

o mãximo relativo no calor específico a 4,3K. Na Fig.l8 mostramos 

os mesmos dados da Fig.l7 com mais detalhes. A diferença de den­

sidade entre duas curvas vizinhas é. de 3%. os picos aumentam com 

a densidade e se deslocam para a região de altas temperaturas até 

a densidade critica o,0588 R-2 • A medida que a densidade aumenta 

além da densidade crítica, o processo é inverso, os picos diminuem 

e se deslocam para a região de baixas temperaturas. ~- / _1 

Na Fig. 19 mostramos diversas curvas de calor especifico 

a densidades acima da densidade critica, entre 0,0650 e 0,0900 R-2 • 

Na Fig.20 mostramos os mesmos dados da Fig.20 porém em funç,o de T2 ; 

t o termo temperatura critica será empregado para designar a tempe­

ratura em que ocorre o máximó nas curvas de calor específico a 
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FIG. 16 calor específico de filmes de 4ue adsorvido, em Gr11foil 
previamente coberto com uma camada de Kr, em função da: 
temperatura, para diversas densidades superfici~s dEj. 
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PIG.17 Calor especÍfico de filmes de 4ue ad­
sorvido em G,rafoil previamente cobe!: 
to com uma çamada de Kr. (Os mesmos 
dados estão na Pivura seguinte em es­
calas diferentes) • O máximo no calor 
específico ocorre a uma densidade 
superficial de 4ue igual a o,oseai-2 • 
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Calor específico 4e filmes de ~He adsorvid6 

em Grafoil previamente coberto com uma cama­

da de Kr de densidade 0,0753 g-:z. As curvas 

exploram o comportamento do calor específico, 
4 · · I a densidade de He, n, próxima da densidade 

1
1 

crítica nc ~ 0,0588 g-:z. ' 
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FIG. 19 calor específico de filmes de 4He adsorvido: 
em Grafoil previamente coberto com uma cama-

• 2 da de Kr de densidade 0,0753 g- . A densidade 

de uma monocamada de 4He é de 0,075 g-2 • i 1 

'' 
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FIG. 20 Calor específico de 

n ( Â -2 ) 
o 0.0650 
1::.. 0.0700 
D 0.0753 
v 0.0800 
e 0.0840 
Q 0.0900 

3 4 

( K2) 

-· 

filmes de 4He adsorvidot , 

em Grafoil previamente coberto com uma cama-
o-2 -da de Kr de densidade O ,0753 A , em f~çao 

da temperatura ao quadrado. os dados são os 

mesmos da Figura anterior, porém abaixo de 

2,0SK. 
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para T menor do que 2K. A curva de densidade 0,0650 R-2 nao apr~ 

senta qualquer peculiaridade. O calor específico cresce cont!nu!! 

mente desde 0,1 até 4,2K. A densidade o ,0700 _R-2 , apresenta um p~ 

que no pico a 1,2K. A densidade 0,0800 R-2 -, e linear em T2 abaixo 

de 1,5K. Na maior densidade medida, 0,0900 R-2, ocorreu um pico a­

centuado· a 1,15K. 

V.3 Calor EspecÍfico de 3He/Kr-Gr - ( nKr = 0,0753 R-2) 

Na preparação do substrato Kr-Gr o procedimento foi o s~ 

quinte. o sistema 4He/Kr-Gr foi aquecido a 30K e mantido a essa 

temperatura durante 25 horas enquanto o 4He foi bombeado. Em se­

guida o sistema Kr-Gr foi resfriado à temperatura do He líquido._ 

o calor específico da cela com o filme de Kr foi medido. Nenhuma 

variação da capacidade térmica foi verificada quando comparada com 

aquela obtida antes da introdução do 4He. Isto indica que a temp~ 

ratura de 30K foi suficiente para bombear todo o 4He deixando o Kr 

adsorvido. Para obtenção da capacidade térmica dos filmes de 3He 

fizemos um novo ajuste da capacidade térmica da cela com o filme de 

Kr a um polinómio de sétimo grau em T. 

Na Fig.21 apresentamos tres curvas de calor específico de 

3He. As densidades 0,0093; 0,0140 e 0,0187 R-2 são as mes~as das 

tres primeiras curvas apresentadas na Fig .15. O calor específico! 
' i i 

cresce com a temperatura desde a temperatura mínima alcança~a, 'de 
I I . 

O,l2K, até lK, onde apresenta um pico arredondado de altura '2,2, 

decrescendo até 3K e em seguida crescendo até 4,2K. 

Na Fig.22 mostramos um~ curva de calor específico 

a uma densidade 0,0580·R-2 , próxima da densidade crítica em 

correu o máximo no calor específico de 4He a 4,3K. A curva apre­

senta uma pequena curvatura a 2K em seguida crescendo contlnuamen­

.. _te_ até..51C .. -apresentan® wn.-p.l.c:<h®~ltu>'a--2 r2 
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3He /Kr-Gr nCA-2 ) 

o 0.0093 
A 0.0140 
o 0.0187 

2 
T(K) 

FIG. 21 Calor espec!fico de filmes de 3ue adsorvtdo 1 

em Grafoil previamente coberto com uma i cama"1 

da de Kr de densidade 0,0753 g-2 , e111 f~ça'o' 
da temperatura. (n é a densidade superficial 
de 3uel • 
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o 

FIG. 22 

3 
He/Kr-Gr 

n (Â- 2) = o. o 5 so 

TlKI i Í 
·calor especifico de 3He adsorvido em Grafoil previamente 

o+2 
coberto com uma camada de Kr de densidade 0,0753 A'1 e a 
densidade de 3He é 0,0~80 g-2 
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Na Fig.23 mostramos tres curvas de calor específico de 
3He a densidades próximas da densidade 0,0588 _R-2 • 

V.4 Calor Específico de 4HejKr-Gr- (nKr = 0,0686 R-2) 

o sistema 3He/Kr-Gr foi aquecido a temperatura ambiente 

e toda a mistura de gás foi bombeada. Em seguida uma nova. quant! 

dade de Kr foi preparada e introduzida na cela. A quantidade p~ 
21 parada foi de 9% a menos em relação a primeira vez,NKr=l,81.10 , 

VKr,CNTP = 67,32 cm
3 

Nk = 25,02 lf'J/K ----u ,Kr 

o-2 nKr = O ,0686 A 

Algumas curvas de calor específico de 4He foram obtidas 

nesse novo substrato. Na Fig. 24 mostramos duas curvas de calor 

específico de 4He à mesma densidade superficial, 0,0376 R-2 , porém 

com diferentes densidades de Kr~ As duas curvas não tem exatamen-

te a mesma forma. Aquela obtida utilizando maior densidade de Kr 

apresenta uma pequena curvatura em torno de 1,8K e um máximo de 

1,5 a 1,5K ao passo que a curva obtida no substrato de menor den­

sidade de Kr cresce continuamente com a temperatura sem apresentar 

qualquer curvatura antes·do pico de altura 1,6 a 1,7K. 

Na Fig.25 apresentamos _seis curvas de calor especifico 

de 4He a densidades próximas da densidade crítica O ,0588 R-~ onf"' 

ocorreu o máximo no calor específico de 3He e 4He adsorvidoS no . 

Kr de densidade 0,0753 R- 3• A diferença de densidade entre duas 
I 

curvas vizinhas é de 3%. A curva de densidade 0,0565 R- 2 apresen-
1 

ta um pico a 1,8K em seguida crescendo até 3,65K onde apresenta um 
' 

máximo arredondado, de altura 1,4, e em seguida decrescendo .até 

um valor de 1,15 a 5K. Variando a densidade, a posição dos ,Picos 

não--vartam-muito-.---:ltodensidador4,-{)5-9-!~~ 2 4F-ea:tor=especl'fi~---apre~·-



3 He/Kr-Gr · 

n (Â-2) 
o 0.0580 
ll 0.0592 

2 [J 0.0603 

0~~----------~--------------~~~ 
3 4 5 

FIG. 23 

T(K) 

Calor especifico de 3ue adsorvido em Grafoil 
préviamente . coberto com uma camada de Kr d'e 

o-2 - 3 densidade 0,0753 .~ • (n e a densidade de He) 

Em relação aos gráficos anteriores a escala 

de temperatura está ampliada de um fator 2. 
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CD 
.lO: 
z 

n(A- 2 ) -2 
1.5 "Kr(A ) 

4 He/Kr-Gr 

o 0.0376 0.0686 
11 0.0376 0.0753 

1.0 

0.5 

o 3 
T (K) 

I 
I 

FIG, 24 Calor especifico de 4ne adsorvido em Grafoil previameh 

te cobertó com uma camada de Kr de densidade 0,0686 g=2 
2 . 

(quadrados) e de densidade 0,0753 g- (quadrados cru-

zados) • Ambos os filme~ com a mesma densidade de 4He. 
I 
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IC 
z 

1.0 

o. 

n (À-2) 

I:. 0,0565 
o 0,0588 
v 0,0591 
o 0,0600 
o 0.0623 
(b 0.0646 

o-2 
nK = 0,0686 A 

r 

4 He/Kr-Gr 

T (K) 

FIG. 25 Calor especÍfico de 4ae adsorvido em Gra:foil previa-,'! 

mente coberto com uma camada de cripitõnio de densi~ 

. dede nKr = O ,06 86 R-2; AS densidades de 4He variam 
em torno da densidade crítica 0,0591 R-~ 
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senta um máximo a 3,65K. 

V.5 Pressão de vapor 

A pressão de vapor foi medida utilizando um manômetro da 

LEYBOLD, Jobd. TM 201, calibrado contra um manômetro de capacitân­

cia BARATRON. A linha que permite a entrada do gás na cela é um 

cano de cu-Ni de 0,4 mm de diâmetro interno. Portanto, a pressão 

medida à temperatura ambiente difere da pressão na cela devido ao 

efeito termomolecular. As correções foram feitas utilizando os 

trabalhos de Roberts e Sydoriak< 491 e de McConville< 501. 

Na Fig.26 mostramos diversas curvas de pressão de vapor 

de 4He em função da temperatura, isto é, !np versus T-1 • 

foram 

Na Fig.27 mostramos as curvas de pressão de vapor de 3He. 

Tanto as curvas de pressão de vapor de 4ue como as de 3u!' 
I 2 

obtidas quando a densidade do Kr na monocamada era de 0,0753R- • 

Os pontos experimentais foram ajustados a uma expressão 

da forma, 

onde qst é o calor de adsorção à densidade constante, 

qst ~ 0st/kB = a !np (T) 
·a (l)'rl 
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Cl 
:I: 
E 
E 
c. 

I. O o 0.0753 34.2 

v 0.0800 27.0 

• 0.0840 24.1 

Q 0.0900 23.5 

0.1 

4 I 
FIG.26 Pressão de vapor de filmes de He adsor-

vido · em Grafoil previamente coberto com 

uma camada de Kr.As curvas são ajustes a 

uma expressã? da forma P(T) • exp(-q
8
tlr>;: 
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o. 

3He/Kr-Gr 
n (Â-2) 

o 0.0187 
A 0.0580 

FIG ,27' Pressão de vapor de filmes de 3He 
adsorvidos em Grafoil previamente 
coberto com uma camada de Kr. As 
curvas foram ajustadas a uma ex - , 

pressão da forma p(T) • exp(ooq8 t/r)l. 

I 
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VI DISCUSSÕES E INTERPRETAÇÕES DOS RESULTADOS EXPERIMENTAIS 

VI.l Introdução 

Apresentaremos, como referência, alguns dados experi-

mentais de calor específico de He adsorvido em Grafoil e em Gra­

foil préviamente coberto com uma camada de gás nobre, para den-

sidades menores do que uma camada. 

As Figs.28 e 29 mostram dados de calor especifico de 

4He/Gr, de Bretz e outros< 2l). A Fig.28 se refere a baixas den­

sidades e a Fig.29 a densidades intermeriárias, As Figs,30 e 31 

mostram dados de calor especifico, também de 4 H~/Gr, de Hering 

e outros(Sl). A Fig.30 se refere a densidades em torno de 0,075~- 2 

e a Fig.31 a a·ltas densidades, porém menores do que uma camada 

completa. 

A Fig.32 mostra o diagrama de fase proposto por Bretz 

c Olltros <211 de 4!!e adsorvido em GrafoU. Os pontos (n,T) re-
I 

presentam as coordenadas dos máximos nas curvas de calor espe?If! 

1.5 

1.0 

C/N~ 

0.5 

• 

.... 
• 

• 
• 

• • 
• • • 

•• 
• • 

• 
• 

• 

n 
6 .028 
• . 042 

•• •• 0 o~~--~~----~z~-.--~J~------4~ 

T (K) 

FIG .28 Calor específico de filmes de 

-~He-adsorvidos em Grafoil, a 

baixas densidades (Ref.2l). 
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.Mi 
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5 

4 

3 

2 

o 

• • 
4He/Gr 

o 

FIG. 29 

, 
2 
T(K) 

, 
t • .. 
• • • • 
•• , . 
• • 
• • 

• • • • • • : • 

3 

'· 

4 

Calor espec!ficd de 4He adsorvido em 
Grafoil com a densidade cr!tica da 

o-2 fase epitaxial "1/3"( nc= 0,064 A ) • 

(Re~.lll-. ~·-·~ 
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1.5r-----.--l---.--l---.--l---~.------, 

g 

~ 
I.Or 

..,!" )(~ ·::. ...... l:.l \1 l' . ! X' """* )( -
++JS. . ..... o ó+ ll ll z ..... 

u 

0.51-

. ..:: o ~ .f"' liHe I GRAFO IL 
f l[ 'O n -(A-2) V)(.;<; .. 01!.. O't' : 8:8n~ -

+ 0.0740 
ll 0.0751 
o 0.0762 

I I I 't' 9.0772 
2 3 4 5 

T(K) 

FIG.Jo Calor específico de filmes de 4He adsorv1dos 

em Grafoil. O pico representa uma transição 

a uma densidade próxima de 0,075 g-~(Ref .• Sl. 
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0.3 

_..ai 

z ..... 
u 

GRAFO IL 

n (A-2) 
)( 0.078 

+ 0.082 

• 0.084 
o 0.093 

T(K) 

FXG.Jl Calo~ específico de 4He adso~vido em ~afoil 
a densidades p~óximas de uma monocamada, em 

função de T2 , (Ref.21). 
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o 2 '3 4 5.6 7.8 

T(K) 
FIG.32 Diagrama de fase de filmes de 4ue 

adsorvidos em Grafoil proposto por 
Bretz e outros (Ref.21). Os pon -
tos representam ~s coordenadas 

(T,n) em que ocorrem os máximos no 
calor específico. 
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co. A interpretação do diagrama_ é 

mo inferior do diagrama o 4ue está 

a seguinte. A direita.do ra-

numa fase gasosa bidimensional. 

A curva representa uma fronteira onde a fase gasosa é instável e 

o sistema sofre um fenômeno análogo a uma condensação. A esquer­

da dessa curva o sistema coexiste em duas fases em equilíbrio, uma 

gasosa e outra condensada. A região do diagrama onde ocorre es­

se fenômeno de condensação é denominada região de baixas densida­

des. A densidades intermediárias, em torno de 0,064 R- 2 , o 4 ~e 

forma uma fase epitaxial ocupando 1/3 dos hexágonos dos planos h!_ 

sais dispostos a adsorção. O sistema a essas densidades foi iden 

tificado como um gás de rede isomorfo a um sistema de Ising biqi-

mensional. A densidades em torno de 0,075 R-2 o sistema apresen ' 

uma transição a lK cuja natureza não foi ainda identificada. A 

densidades mais altas o 4He forma um sÓlido bidimensional.não e~! 

taxial. A curva superior do diagrama representa a fronteira em1 

que c sólido é fw,dida transform~ndo n~~ face fluida. 

A Fig.33 mostra diversas curvas de calor especifico de 

4 He em Grafoil e em Grafoil previamente coberto com uma camada sª 

lida de gás nobre. Para simplicidade, extraimos uma só curva ex-
. . 

perimental de cada trabalho. A curva (1) foi obtida pqr Bretz e 

outros< 2ll com 4He/Gr a uma densidade superficial de 0,0273 R~ 2 1 

a curva (2) por Bretz e Polanco< 37l de 4He/4He-Gr a uma densidade. 

0,024 R-2; a curva (3) po~ Çrary e outros< 4ll de 4He/Ne-Gr a uma 

densidade 0,0233 R- 2; a curva (4) por Crary e Vilches 1391 de 
4He/Ar-Gr a uma densidade 0,0280 R-2 ; a curva (5) extraida da 

F1g.l5 desse experimento, a uma· densidade 0,0251 R-2 'e a curva (6) 

de 4He/Ar-Cu e uma densidade 0,025 R-2 obtida teoricamente por Mi! 

ford e Novaco 1521 , 

A Fig.34 compara o diagrama de fase de 4He em diversos 

substratos, incluindo dados do presente exp~rimento de 4HejKr-Gr. 
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o 
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III l -------1111) 

2 
T(K) 

3 4 

FIG.33 Calor especifico de 4He adsorvido em diversos 
' 4 ' 

substratos. tll He adsorvido em Grafoil, den 
sidade n • 0,0273 ~- 2 (Ref.2llr (2) 4He nas; I 
qunda camada em Grafoil, n = 0,024 R-2 (Ref.J7)~ 
(31 4He adsorvido em Grafoil previamente cober-1 / 
to com uma camada de Ne, n • 0,0233 ~- 2 (Ref.4llr 

~ ! (4) He adsorvido em Grafoil previamente cober-
1 to com Ar, n = 0,0280 R-2 (Ref.39)r (5) 4He ad­

sorvido em Grafoil precoberto com Kr, n=0,0251Ri2 
4 I 

(do presente experimento) 1 (6) He adsorvido em: 
Cu precoberto com urna c~da de Ar, n=0,025 R-2, 
trabalho teórico de Milford e Novado (Ref.52). i 
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FIG.34 Diagrama de fase de 4He adsorvido em diversos 

substratos, como explicado na Figura. Por exe! 
plo, 4He/Ne-Gr, significa 4He adsorvido em Gr!, 
foil precoberto com uma camada· de neõnio. 
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A curva interrompida é de 4He/Gr. Os triângulos cheios represen­

tam o diagrama de fase de 4 He/ 4 He~Gr, isto é, da segunda camada de 
4He adsorvida na primeira sÓlida em Grafoil. Os triângulos cheios, 

o diagrama de fase de 4He/Ne-Gr, Os quadrados de 4He/Ar-Gr e as 

circunferências o diagrama de fase de 4He/Kr-Gr. As temperaturas 

- 4 .4 4/N -de condensaçao de Het-He-Gr e de He e-Gr, sao menores do que as 

em 4He/Gr. Nesses substratos o 4He não apresenta a fase epitaxial, 

mas apresenta as fases sólidas a temperaturas e densidades compará­

veis com as do 4He/Gr. Para o 4He/Ar-Gr os mãximos se deslocam p~ 

ra a região de altas temperaturas e baixas densidades, não aprese~ 

tando a fase epitaxial, mas apresentando as fases sólidas a densid~ 1 • 

des e temperaturas comparãveis com as do 4He/Gr. o diagrama de f~ 

se do 4He/Kr-Gr, desse experimento, a baixas densidades, _estã entre 

o do 4He/Gr e o do 4He/Ar-Gr, A m:dida que a densidade aumenta ar 
transições se deslocam para a regiao de altas temperaturas, apresen ,-
tando, aparentemente, uma fase epitaxial a mna densidade crítica/ 

0,0588 R-2 e temperatura crítica 4,3K. As fases sólidas ocorrem a 

densidades e temperaturas comparadas com as do 4He/Gr. A Fig,35 

mostra diversas curvas de calor especÍfico de 4He/Ar-Gr< 39 l. 

o 1 2 

T(K) 

66 

Fig 35 Calor específico de 
4He/Ar-Gr medido por 

Crary e Vilches ( 3!Íl'. 



A Fig.36 mostra duas curvas de calor específico de 

3He/Gr de Bretz e outros( 2ll a baixas densidades. As curvas da 

Fig.37 são de calor específico de 3He/Gr a densidades intermediá­

rias, em torno de 0,064 R- 2 1 a Fig.38 a densidades em torno de 

0,075 R-2 e a Fig.39 a altas densidades. Esses dados são de He­

ring e outros(Sl). 

A Fig.40 é o diagrama de fase de 3ae/Gr proposto por 

Bretz e outros( 2ll. A baixas densidades, abaixo de 0,064 R-2 , o 

3ae se comporta como um gás de Fermi interagente bidimensional 

apresent_ando um pequeno pico a O ,lK, cuja origem não foi ainda 

identificada. Portanto, a baixas densidades, a transição gás-"11-

quido" não foi observada. A densidades acima de O ,064 R-2 o dia­

grama é análogo ao diagrama de fase do 4He. ' 

0.5 

Fig.J6 

A Fig.41 mostra diversas curvas de calor específico de 

He
3 

o-2 
n • 0,0284 " 

He3 

o-2. 
R • o,o\337 A . 

Calor específico de 3He adsorvido e~ Grafoil 

sidades, medido por Bretz e outros (Ref.21). 

a baixas 
I 
' 
' 
I 
i 

den-
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3 He I GRAFO IL 
n (A-2 ) 

o 0.0654 
o 0.0702 
• 0.0722 

T(K) 

FIG. 37 Calor espec!fi.co de filmes de 
3He 

adsorvidos em Grafoil, a densida­
des próximas da aepsidade crítica 

da fase epitaxial "1/3". Os da­
dos são de Hering e Outros (Ref.51) 
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5 

FIG. 38 calor específico de 3He adsorvido em Grafoil 
a densidades próximas da densidade cr!tic~, 
nc = 0 1 075 x- 2 ~ Os dados são .de Herinq e 
Outros (Ref.Sl). 
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X 0.078 
v 0.079 
• 0.080 
+ 0.082 
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@. 0.092 

--'-0.077 5 

FIG.39 Calor específico de 3He adsorvido em Grafo11. 
os dados foram obtidos por Her1ng e Outros51. 
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FIG. 40 Diagrama de fase proposto por Bretz 
e outros(Ref.21), de 3He adsorvido 

' . - --.-.- -=-~~- -~= = ~~~ -~-~º~~'-9-'1__1'_011!;9"- iJ:tci_i~ll!ll ~l'c~~=- -
ordenadas (T,n) em que ocorrem os 

máximos no calor específico. 
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I aHe/6r •= 0,0154 fll"2 
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Ref 21, Exp. 
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Ref 47, Te6rlco 
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PIG. 41 Calor especifico de 3ue adsorvido em diver!IOII 

substratos, 
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3He em diversos substratos, quais sejam: a curva (1) de 3He/Gr de 

Bretz e outros (211 e uma densidade O ,0154 R-2; a curva (2) de 

3He/Ar-Gr de Crary e Vilches< 391 a uma densidade 0,0233 R-2 ; a cuE 

va (3) de 3He/Kr-Gr, já apresentada na Fig.21 desse experimento, a 

uma densidade 0,0140 R-2 e a curva (4} de 3He/Ar-Gr a uma densida­

de 0,025 R-2 obtida teoricamente per Novaco e Milford< 48l. o 
3He/Gr a baixas densidades se comporta, essencialmente, como um 

gás de Fermi bidimensional, apresentando uma pequena anomalia a 

O,lK. Novaco e Milford( 471 previram um pico no calor espeé!fico 

de 3He/Ar-Gr e de 3He/Xe-Gr a uma densidade 0,025 R- 2 e tempera­

tura de O, 75K. Crary e Vilches (391 obse.rvaram um pico a densidade 

e temperatura próximas, porém a forma do pico é bem diferente, 

Fig. 42. No 3aejKr-Gr observamos um pico relativamente alto a lr 

e 0,0187 R-2 nas densidades de 0,0093; 0,0140 (Fig.21). 

,p 
z 
' .u 

3He/Ar-Gr 

T(Kl 

n !Ã-21 
+ 0.0233 
o 0.0374 

4 

F~G. 42 Calor específico de 3He adsorvi­

vido em Grafoil precoberto com 

uma camadb de argônio, na região 
de baixas densidades, (Ref.39). 
A curva interrompida foi obtida 
teoricamente por Novaco e Milford 
(Ref.47). ' 
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VI • 2 M:>nocarnada de 4He 

Antes de prosseguirmos, é conveniente ter uma idéia de 

qual é a densidade de 4He numa monocarnada completa sobre o Kr em 

Grafoil. Das curvas de pressão de vapor da Fig.26 construimos as 

isotermas mostradas na Fig.43. Uma monocamada de 4He se completa 

a uma densidade em torno de 0,075 R-2 • Essa é uma boa indicação, 

pois as previsões teóricas são de que uma monocamada de 3ae ou 4ae, 

adsorvida numa superfície sólida previamente coberta com uma cama­

da de gás nobre (Ar, Kr, XB), se completa quando o número de áto­

mos adsorvidos for igual ao número de celas unitárias, ou equiva­

lentemente, igual a metade dos lugares para adsorção. Isto pode 

de Kr possui realmente a densidade indicar também que a monocamada 

esperada, de 0,0753 g-2 • 

Para densidades menores do que 0,0700 g-2 , a pressão de 

vapor é muito pequena, mesmo a 5K, sendo da ordem de lOO~mHg • Já/ 

r,a densidadE: O, O i 53 g-2 ela é bem maior, àa ordem ãe lmmHg a SK.! 

A inclinação da curva de pressão de vapor de densidade 0,0753 g-2 , 

da Fig.26, é bem maior do que as inclinações das Últimas curvas, 

que permanecem pràticamente constantes. Isto pode indicar que a den' . -
sidade 0,0753 g-2 seja o limite entre o fim da formação da primei­

ra camada e o início da segunda. A densidade em que se complet,a a 

monocamada não pode ser determinada com precisão porque o número 

de pontos é pequeno. 
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VI.3 Calor Especifico de 4He/Kr-Gr a Baixas pensidades 
o-2 (nKr = 0,0753 A ) 

Os dados de calor especifico de He/Gr a baixas densid! 

des e altas temperaturas, acima das temperaturas de condensações, 

foram analizados teõricamente por Siddon e Schick< 281 que aplica­

ram aos sistemas os métodos de expansão das grandezas termodinãmi 

cas em função dos coeficientes viriais. A expansão virial é apr~ 

sentada em detalhes em livros textos< 53l e aqui apresentaremos a! 

guns resultados a-ssociados a um sistema 'bidimensional, como obtidos 

por Siddon e Schick. 

uma condição de aplicabilidade da expansão virial · em 

potências de ~· é que n~ 2 <1, se~do A o comprimento de onda tér­

mico de de Broglie, dado por: 

(VI .1) 

Para o 3He e o 4He os comprimentos de ondas térmicos, em f;unç~o da 

temperatura, são dados por, 

À3(~b 10,05/T1/ 2 

A4 Ô!.J 8,72/Tl/2 

A uma temperatura de 4K, 

À3 5,03 g 

À4 = 4,36 g 

A expansão virial da pressão bidimensional ~ em 

cias de ~· é definida como, 

(VI. 2) 

I' 

(VI. 3) 

'I ,, 

(VI,4) 

onde s1(Bl é o coeficiente virial de t-ésima ordem e é função s~ 

· -da· temperatura·. 
76 



A partir das funções de partição de uma'partícula (Z1), duas par­

tículas (Z 2), tres partículas (z 3), etc., podem ser obtidos os coe­

ficientes viriais de primeira ordem (B1), de segunda ordem (B2), 

de terceira ordem (B3), etc., As relações entre os coeficientes 

viriais e as funções de partição podem ser obtidas através da me­

cânica estatística (Sll 

Bl (B) = 1 (VI.S). 

B2 (B) = -S(Z 2 /Z~ - 1/21 (VI .6) 

B
3 

(8) 
2 3 2 - 4Z2 - 1/3~ (VI. 7) -S (2Zl/Zl + 2Z2/Z1 2 

onde s é a área total do sistema. 

As funções termodinâmicas são expressas em função dos coeficien­

tes viriais da seguinte forma, 

Energia livre, 

F/N 

Energia interna, 

Entropia, 

Calor especÍfico, 

C/NkB = - 8 
2d2 . {!n(nS/Zl) + 

dB 2 

Potencial químico, 

~ = B~l !n(nS/Z
1

J + B-l ~ ~-l(!+l)B!+l(B)n 1 

1=1 

Pressão bidimensional,._-------~---·~ 

I 
I 

(VI.9).! 

(VI .ll.) 
•' 

(VI .12) 

; I 
I' 



(VI .13) 

Coeficiente de compressibilidade isotérmica, 

(VI.l4) 

As expressões das funções termodinâmicas acima mostram 

a complexidade de sua aplicação porque no cálculo dos coeficientes 

viriais aparecem as funções de partições de muitos corpos. são 

raros os casos em que se consegue cálcular a função de partição 

de tres corpos • o que se faz, na prática , é truncar as séries a 

partir do coeficiente virial de terceira ordem. Mesmo a função de 

partição de uma partícula pode apresentar dificuldades porque as 

superfícies reais não são. planos perfeitos de adsorção. As inte­

rações entre uma partícula e a superfície podem ser difíceis de 

ser identificadas, 

Siddon e Schick( 2Bl aplicaram os métodos da expansão 

virial ao He adscrvido em Grafoil. Devido a grande uniformidade 

da superfície do Grafoil, consideraram-na perfeita, isto é, com 

um potencial de adsorção constante. Os níveis de energias são os 

de uma partícula livre bidimensional e a função de partição z1é 
I 

i dada por, 

I .. 
k, s 

onde s é o "spin" associado à partícula. 

(VI

1 

.. 15/ : 

I . 
Por exemplo, substituindo z1 na expressão do calor es­

pecífico e truncando a série a partir do coeficiente virial ~e 

terceira ordem, 

CfNka = 1 - (VI.l6) 

ou rearranjando os termos, 
-·---··-·-.-. -~-·--·~=o-=·=~= 
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( C/Nl<B - 1) /n 
2 2 -a ~ B (B) 
d~~ 2 

(VI,l7l 

Vemos que a expressão da direita depende só da temperatura. Co­

locando num mesmo gráfico os pontos experimentais correspondentes 

a expressão da esquerda, em função da temperatura, eles deverão 

cair sobre uma mesma curva, universal, independente da densidade, 

se a expansão virial até segunda ordem descrever oorretamente o 

sistema. 

No cálculo do coeficiente virial de segunda ordem, 

Siddon e Schick< 28l admitiram as interações entre os átomos de He 

descritas pelo potencial de Lennard-Jones 6-12, 

V<rl = 4d (a/rJ 12 - (a/rl6} (VI,l8') 

onde a = 2,556 R e ejkB = 10,22K. 

A diferença nos cálculos dos coeficientes viriais de segunda ordem 
í 

3 4 • • . .r ; para o He e o He esta unicamente na diferença ~ntre as estat_s~ 

ticas. 

Siddon e Schick compararam seus cálculos com os dados 

de calor específico de Bretz e outros( 2ll e os resultados·estão n~ 

figura abaixo (Fig.44) • 

Fig.44 compara os cálculos de 

Siddon e Schick(Ref.28) 

com os dados experimen 

tais de Bretz e outros 

(Ref.21), de 4He adsoE 

vido em Grafoil. B é o 

coeficiente virial de 

segunda ordem. 



~ razoável a concordância sem nenhum parâmetro ajustâvel. 

Eles observaram que num grande intervalo de temperaturas, 

o coeficiente virial de segunda ordem poderia ser expresso numa 

forma simples, 

B2 (a) c b - aa. (VI.l9) 

onde a e b são constantes. Substituin:lo-se B2 na expressão virial de 

a!J. temos, 

a~= n + (b- aa>n2 + ••• (VI. 20) 

Esta expressão é idêntica à obtida da equação de van der Waals 

em duas dimensões, definida como, 

2 -1 (!J +an )(n -.1) • ~T (VI. 21) 

A temperatura e densidade críticas estão relacionadas 

com as constantes a e b da seguinte forma, 

nc l/3b 

Para o 4He Siddon e Schick obtiveram teõricamente, 

.. o-2 a/k8 = 63,9 "" 

b = 9,8 i-2 

TC 1 1 93 K 

0,0437 i-2 

I 
Kilpatric e outros< 54> usandó o mesmo procedimento calcularam TC 

I 
e nc para o 4He tridimensional e encontraram, 

7,2K 

0,0215 cm3/mol 

Experimentalmente, 
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5,2K 

nc,3D O ,0169 cm3 /mel 

Admitindo que a temperatura e densidade críticas teóricas e exper! 

mentais diferem de uma mesma constante, tanto nos sistemas tri ~ 

mo bidimensionais, a temperatura e densidade críticas esperadas 

por Siddon e Schick, são, 

nc,2D 

1,4K 

o-2 0, 034 A 

Esses valores estão muito prQximos dos experimentais, 

T c,2D,exp 

nc,2D,exp 

1,3K 

o-2 0,034 A 

Com esses resultados Siddon e Schick propuseram que, a ali 

tas temperaturas e baixas densidades, os filmes possam ser descrt­

tos como um gás quântico imperfel.to bidimensional. A baixas tem,• 

peraturas, em torno de lK, o sistema gasoso encontra uma frontei-

ra onde sofre uma transição de fase análoga à liquefação em sist! 

mas tridimensionais, 

Para melhor vizualização do comportamento do caldr especi­

fico, isolamos da Fig.lS, cinco curvas de baixas densidades (Fig.45). 

Observamos que a altas temperaturas, o calor específico se aproxi-' 

ma de 1, valor esperado para um gás clássico bidimensional~ A me­

dida que a temperatura decresce o calor especifico aumenta até um 

máximo em torno de 2K. Até 2,5 a condição n.À 2 < l. está satis­

feita para todas as densidades. · Isto sugere a expansão do calor 

específico em termos do coeficiente virial de segunda. ordem, uti­

lizando a expressão (VI.ll), 

(C/Nk8 - 1)/N = -62d2 B (6) - 2 
d 2 
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FIG. 45 Calor específico de filmes de 4He de baixas 

densidades sdsorviftos em Grafoil previamen­
te coberto com uma camada de eripitônio. 
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Colocamos num gráfico os pontos experimentais correspondentes a 

expressão da esquerda da equação acima, para diversas densidades, 

(Fig.46). Exceto para a curva de densidade mais baixa, as demais 

caem em torno de uma mesma cruva. Isto pode indicar que uma expa~ 

são virial até seçunda ordem Possa descrever corretamente as pro-

priedades termodinâmicas do sistema a altas temperaturas. 

Milford e Novaco(S2) calcularam a estrutura de bandas e a 

densidade de estados de 4He/Ar-Gr e 4He/xe-Gr, considerando sõme~ 

te interações entre os átomos de 4He e o substrato. O potencial 

empregado foi o de Lennard-Jones 6-12. Seus cálculos previram 

que o calor específico deve apresentar um pico a 0,7SK e a altas 

temperaturas deve ser independente da densidade. Crary e Vilches< 39l 

mediram o calor especifico de 4He/Ar-Gr e observaram um pico a 2,3K 

e também que o calor específico depende da densidade a altas tem- ' 
I 

peraturas (Fig.47). 

Na Fig.48 mostramos o calor especÍfico a baixas temper~ 

turas, abaixo das temperaturas de condensações. - I A dependencia 

do calor especifico em T é a mesma para todas as densidades e. da 

forma, 

C/NkB = a(n).T(3,3 ± 0,2) 

I 

I' 
'' (VI. 2~) 

onde a(n) depende só da densidade. Para o 4He/Gr a ~ependência é 

da forma, 

C/Nk
8 

= a(n).T2• 2 

A dependência em T3 •3 indica que o 4He/Kr-Gr não -é exatamente b~ 

bimensional. 'I 

Indaguemos a possibilidade de coexistência de duas fa-

ses a temperaturas abaixo das temperaturas de condensações. 

i I 
Dash (4Sl obt.eYe__uma_.expressão para a capacidade térmica 
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FI C:. 46 Desvio do calor especifico em relaçao a l di-'/ 

vidido pela densidade para filmes de 4He ad-

sorvidos em Grafiol precoberto com Kr, a bai -, 
I 

xas densidades e altas temperaturas-
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de um filme na coexistência de duas fases, 

C(n,T) = nF(T) + G(T) (VI.23) 

onde F(Tl e G(T) são funções só da temperatura. A uma temperatura 

constante, a capacidade térmica deve ser .uma função linear da den­

sidade, na coexistência de duas fases. Na Fig.49 mostramos diver­

sas isotermas de capacidade térmica em função da densidade. A cur 

va indicada pode delimitar uma região onde haja coexistência de 

duas fases. Nessa região as isotermas são pràticamente constantes 

com a densidade. Se a curva indicada realmente delimita uma re -

gião de coexistência de fases, então as coordenadas do ponto cr!-

Das interseções das isotermas 

com a curva que delimita a região de coexistência, podemos obter 

as coordenadas reduzidas (T/Tc' n/nc) e construir o diagrama de 

coexistência de fases (Fig.SO). Existem inúmeros sistemas tridi-

mensionais que apresentam um diagrama semelhante a esse. Por exem 

t oo,.------.----~-r-r-~~T~-,--,- - ....... ~ 

N ... 

o 00~~~) + j .. , 
"0.0 140 
o 0.0197 + 
+ 0.0233 v 

~ g:g~~~ v + ~ o 0.0374 v 
o 0.0515 

v 
-·-0.0271 X 

X X ' + 
X '0---o 
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Fig.47 Dados de calo~ es­
espec!fico de crary e 

Vilches(Ref.49) de 4He 

adsorvido em Grafoil 
I 

prêviamente coberto:com 

uma camada de argSnio, 
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FIG. 48 Calor especifico de filmes de 4He 
' ' 

adsorvidos em · Grafoil preco)?erto / 

com uma camada de Kr, na req18o 
de baixas temperaturas e baixas 

densidades, em escalas loqarlti-

micas. 
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plo, água e vapor em equilÍbrio: uma gota líquida de excitons em 

equilíbrio com um gás de excitons. 

Existem diversas substâncias que podem ser descritas por 

um potencial de mesma expressão matemática, variando, apenas o~ pa 

rãmetros caracteristic0 s de cada espécie, como aquelas descritas 

pelo potencial de Lennard-Jones 6-12. 

A lei dos estados correspondentes, obtida· através da m~ 

cânica estatistica clássica diz que, 

(1) se o potencial de interação entre as moléculas de uma subst~ 

cia depender sõmente da distância relativa entre os centros 

das moléculas com u(rij) o:f(rij/a), onde e·. e a são os pa-

rãmetros caracteristicos do potencial e 

(2) se, para outra substância, o potencial de interação entre duas 

moléculas for da forma u
0

(rij) = e
0

f(rij/a'), então a equação 

de estado, na forma reduzida, é a mesma para as duas substâncias, 

e, 

* * * p p(V T ) 

onde, 

* T =·kaT/e 

p* pa3;e 

Essa equação pode ser obtida utilizando os métodos da 

tat!stica clássica, se a forma do potencial u(rij) for 

Seja ~ a energia do sistema definida como, I 

E = 2 I Pi/2m + 

i 
I 

nvacânfca ~i 
1 

conhecida. I 

+* 
Fazendo r a ~/a, a função de partição 

ede A*(SS) 

clássica pode ser ob~ida 

* * e é função de T , V 
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onde 1\ * é um parâmetro adimensional definido como, 

1\ * = h/(mel 112a 

* Então p é dada por, 

* * * * p =(T ft!l LtnQ(V ,T ) 

* 3V 

A lei dos estados correspondentes tem diversas implicações. uma 

delas é que o diagrama de fase, na coexistência de duas fases, d~ 

ve ser uma curva universal para todas as substâncias que possuem 

a mesma equação de estado na forma reduzida. A Fig.Sl mostra os 

dados experimentais de diversos gases(SG), em tres dimensões. A 

semelhança entre os diagramas de fase pode indicar que, embora o 

4 j í - -He se a adsorvido numa superf cie periodica, as interaçoes entre 

os átomos ainda possam ser descritas através de um potencial efe-

Livo, com parâmetros efetivos, e* e * . o, ou simple~rnente conserVan 
! -

do os parâmetros e atribuindo aos átomos de 4He urna massa efetiva 

m*. ~ importante observar que a massa de uma molécula não en 
4 
tra na equação de estado clássica. 

A equação de estado obtida da mecânica estatística 
• :i 

quântica passa a depender da massa através do parâmetro quantico 

A*. Esse parâmetro foi introduzido pela primeira vez por Uhlen­

beck e Beth(S 7l. Segundo De Boer e outros(SS) 1\ ~ h/(me)l/2 re-

presenta o comprimento de onda de de Broglie associado ao movime~ 

to relativo de duas moléculas com energia~, e A* =h/(mel 112a
1 o comprimento de onda reduzido. . Esse parâmetro ao quadrado, 1J 

A *2 
= h 2 jrnea2 

é uma medida da importância dos efeitos de movimento de ponto ze-
. (59) 

rO nas propriedades da substância • 

De Boer e 0 ~~~;~-(57) obtiveram a equação de estado uti-
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lizando a mecânica estatística quântica, Em linhas gerais, seja 

E a energia do sistema dada por, 

E=- ~/2m~ V
2 

i i 
+ 

Seja En um autovalor de energia,·então, 

E 'I' 
n n · 

Introduzindo, 

obtem-se, 

onde 

'I' = 
n 

• *· 3 Os autovalores En dependem de V (= V/Na ) ,representando o contorno 

da superfície, e do - * p arãmetro quantico A , 

Então, 

* * * * * p (T /N) ._3_!nQ(V ,T ,A ) 

;y* 

* Para pequenos valores de h , a equação de estado se 

ção de estado clássica. Newton Bernardes 159 l obteve 

I! 
I 

reduz a equa-
i 

a dependêno~a 
* • 

das grandezas termodinâmicas em A , a partir de primeiros princí-

pios e mostrou que elas são, a zero graus, expressas como sérieS 

em potências de A * • 
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De Boer e outros(S 8) f~zeram uma investigação da equa­

ção de estado quântica empregando o potencial de Lennard-Jones. 

Calcularam a variação de 

zida de Debye) em função 

* * * * * V , p , E0 , T e de e0 (temperatura red~ 

do parâmetro quântico. Verificaram que 

o desvio, em relação ao valor clássico, cresce ràpidamente para 

* * átomos leves. Por exemplo, os pontos (per' A ) , para diversas 

substâncias estão numa curva bem definida. Por extrapolações, a 

temperatura e pressão críticas do ~e foram previstas com grande 

precisão. A ~·ig.S2 mostra as temperaturas críticas de siste­

mas tridimensionais( 58l bem como para sistemas bidimensionais,is­

to é, gases adsorvidos em Grafoil, em função do parâmetro quânt! 

oo. O 3ae, em Grafoil, aparentemente não se condensa. 

Admitimos que o único efeito do substrato é a modifi­

cação da massa de um átomo de He, podendo associar, tanto ao 3He 

como ao 4He, massas efetivas ~; 

A temperatura crítica 

TC = 2K 

* e m4 , respectivamente. 

do 4He/Kr-Gr já foi estimada, 

Então T*= Tc.le ~ 2/10,22 (K/K) = 0,19 

* O valor correspondente de A na Fig.52 é de aproximadamente, 

* A = '2,28 

A massa efetiva correspondente 

* -24 m4 = 5,92.10 g 

ou, 

* 
m4/m4 = 1,48 

Isto é, a massa efetiva do 4He 

é, 

aumenta de 48%. 
'i 

As hipÓteses de 

considerar os parâmetros do patenciai de Lennard-Jones os mesmos 

e.a variação sõmente da massa de um átomo, pode ser uma simplif~ 

cação ·mui to· grande. -· -~ --.---
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FIG.52 Temperaturas criticas reduzidas T*(• T0r/<), em'função. 
- - * do parametro quantioo A • lal para sistemas tridime~ 

sionais (Ref.58) e (b) para sistemas bidimensionais 
(Ref.43). Os pontos referentes a 4He/Kr-Gr e 3He/Kr-Çr 

estão também indicados. 
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~ dificil decidir sõmente por calorimetria se a fase 

condensada é de natureza lÍquida-com alta mobilidade ao longo da 

superfície ou se os átomos de He estão localizados nos lugares de 

menor potencial de adsorção. 

VI.4 Calor Específico a Densidades entre 0,0376 e 0,0471 R-2 

As curvas de densi4ade entre 0,0376 e 0,0471 R-2 apre­

sentam um comportamento curioso (F1g.53). Sua dependência a bai­

xas temperaturas ainda é T3' 3 , e em torno de 1,8K apresentam uma 

curvatura e em seguida um trecho linear nas duas primeiras curvas 

e uma curvatura mais acentuada a uma densidade 0,0471 R-2 com um 

máximo a 3,7K. A curva chefa representa duas extrapolações. Na 

região antes do pico, extrapolamos a lei a (n) • T3 ' 3 para a curva · 

de densidade mais baixa e acima do pico usamos a curva que melhor 

se ajusta aos pontos experimentais da F.lg. 46, excluindo os pontos 

da curva de menor densidade. As curvas (1) e (2) se referem ao 

4He,Gr obtidas por aretz e outr~s (2l) ,. ambas à mesma densidade, 

0,0475 R-2 • A curva (2) foi obtida um ano depois. Não se sabe 

qual é a oriqem desses pico~ e da diferença entre as duas curvas. 

Una das hipóteses é que impurezas tenham ocorrido na cela nesse 

período de tempo. 

Na F.lg.54 reapresentamos as isotermas de calor eJpeci-
1 . 

fico. As ramificações das curvas cheias por curvas interrompidas i 
. I / ; 

representam extrapolações do calor específico a baixas tempera~u-
3 3 I .. 

ras, antes dos máximos, utilizando a lei a(n).T' , como fizemos 

na F.lg.53. Isto pode indicar que as curvas da Fig.53 dever~am 

apresentar um pico mais acentuado como a curva cheia e, como con 
i -

sequência, a região de coexistência de duas fases se extend~ria a . 
uma região maior. Não sabemos se isto está relacionado com im-

perfeiç0es do substrato ou se o comportamento é uma evolução noE 
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FIG. 53 A Figura indica tres curvas de calor espec!ftco 

de filmes de 4ae·adsorvidos em Grafoil preco~e! 
to com uma camada de Kr. As curvas (1) e (~) 

são de filmes de 4ae 'em Grafoil (Ref.21), a -•ma 
densidade de 4ae porém tomadas com intervalo 1 d; 
um ano. A curva. cheia é a extrapolação ind! 

------.. ----cada--~-~~"-~~~=-==·=--=~~-=~-~"-----~-----"-
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FIG.54 Isotermaa da capacidade de filmes de 4He adso~idos em 
Grafoil precoberto com uma camada de Kr, em funçao da 
densidade. os ramos formados por segmentos correspon­
dem à extrapolação das curvas de calor específico a ba! 

. • I 

xas temperaturas, utilizando a lei T3 ' 3 • 
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mal do sistema afim de apresentar picos de outra natureza a altas· 

temperaturas e densidades próxi~s de 0,0588 R-2 • 

VI.S Calor Especifico a Densidade 0,0093 R-2 

Os dados de calor especifico de Bretz e outros( 2ll mos­

tram que para densidades abaixo de 0,01 R-2 o comportamento do c~ 

lor especifico dos filmes de 4He é de um sólido bidimensional de 

Einstein. Isto indica que heterogeneidades da superfície do Gra-

foil são responsáveis pelo comportamento dos filmes de He a baixas 

densidades. O calor especifico a uma densidade 0,006 R-2 de 4He, 

a 4K, é da ordem de 2 (C/»kg = 2), igual ao éalor especifico de um 

oscilador clássico bidimensional. 

Na Fig.55 a curva interrompida foi calculada utilizando 

a curva que melhor se ajusta aos dados da Fig.46. O excesso no 

calor especifico pode estar relacionado com uma fração de átomos 

localizados em imperfeiçÕes do substrato de Kr. Admitindo que 

o calor especifico dos átomos dominados por imperfeições, a 4K;, 

seja da ordem de 2 (= C/»ikB) sendo N1 o número de átomos loc~li­

zados nesses defeitos, o excesso da capacidade térmica do filme de 

densidade 0,.0093 g-2 de 4He/Kr-Gr é de (Fig.55), 

Então, 

ou, 

0,3N 

Nessas hipóteses, os efeitos de impel"feições do 

o-2. portantes a densidades menores que 0,003 A 
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FIG. 55 Calor espec!f1oõ de 4ue adsorv1do ~ Grafoil 
precoberto com uma camada de Kr a baixa denei 
dade de 4ue. o ramo•inferior do lado direito­

foi obtido da curva que melhor se ajusta aos 
pontos experimentais da Fiq; 46. 
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VI.6 Calor Específico a Densidades Intermediárias, Próximas 

de 0,0588 R-2 , 

. . ! 3 4 Os picos no calor espec fico de He e He,Gr, a uma de!!. 

sidade O ,064 R-2 e temperatura cr"!tica Tc = 3K, foram interpreta- · 

dos como uma transição ordem-desordem de uma fase epitaxial em que 

1/3 dos hexágonos dos planos basais do Grafoil está ocupado por 

átomos de He. Campbell e Schick ( 29 ) fizeram um modelo em que co.!!. 

sideraram interações infinitas entre dois ãtomÓs.no mesmo lugar p~ 

ra adsorção, repulsiva entre vizinhos de primeira ordem, atrativa 

entre vizinhos de segunda ordem e zero entre os vizinhos de tercei 

ra ordem em diante. o sistema foi colocado em correspondência com 

um modelo de Ising em duas dimensões, na presença de um campo ex·­

terno. A correspondência entre um gás de. rede e um sistema magné-

tico de Ising foi feita por Lee e Yang(60). Em linhas gerais, a 

correspondência matemática entre_ os dois sistemas é feita da se - · 

guinte maneira. No sistema magnético, a cada átomo ou mo.lécula na 

rede está associada uma das duas coordenadas de "spin" (~1/2; +1/2) 

e a magnetização média M. No gás de rede, a cada lugar para ad-

sorção são associados dois números (O; 1). Zero se está vazio e 1 

se está ocupado por um átomo. A 

à magnetização. Lee e Yang(60) 

densidade atõmica n corresponde 
- I 

escreveram o hamiltoniano ~uma 

forma equivalente de tal modo que as soluções "de um sistema ~e i 
1 

Ising possam ser aplicadas, desde que identificadas as var1áye1J,. 

ao gás de rede. A primeira solução exata par.a um sistema de Ising 

foi apresentads em 1944 por Onsager( 6 ll para uma rede quadr~da, 

Sua solução prevê uma transição de segunda ordem com uma stngul~ 

ridade logar!timica no calor específico, na temperatura critica, 

C/NskB = -A!nt + B 

· ·onde~-!! são· ·constantes posit~~·-t!."=~Í{~l-"~TI'l'c,>te "";. 
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é o número de lugares para adsorção. A expressão acima mostra que 

o calor especifico deve ser simétrico em torno da temperatura cri 

tica Tc. A constante A deve estar entre 0,47 e 0,50. 

Em 1945, Wannier( 62 l apresentou a solução exata para u­

ma rede hexagonal e o resultado é, 

C,.NskB 

com A = 0,4781. 

-Atnt + B, 

Em 1977, Domany e outros( 4 Gl previram que os filmes de 

He adsorvido emGrafoil previamente coberto com uma camada de Kr 

deveriam apresentar as propriedades .de um sistema de Ising, de 

acordo com a solução exata de ltannier, isto é, o calor especifico 

deveria apresentar uma singularidade logaritimica quando a densidade 

fosse igual a metade dos lugares de adsorção. O hamiltoniano 

to ~·da forma, 

propos 
l-

... 
onde P (r) ,assume o valor Q. ou ;I;_ e é o número de ocupação do lugar 

' 
de adsorção na Posição ri. o estado desordenado é caracterizado 

por, 

onde n é a densidade, 
(63) 

Usando a teoria de Landau e Lifshitz ' eles concluiram que a 

transição deve ser de Ising, portanto, de segunda ordem com uma 

singularidade no calor especifico na temperatura critica com den~ 

I 

sidade n igual a metade dos lugares para adsorção N , (lxl) {1/2}. ' 
s •I 

Na Figura 56 esquematizamos uma rede hexagonal &ria 

da quando se coloca uma camada sÓlida. de. gás nobre sobre G rafoil. 

As circunferencias são lugares de adsorção (minimo 

ocupados, e os· círculos, átomos de He localizados 
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FIG.56 Diaqrama da rede de adsorção de He no Grafoil previ! 
~~~ente coberto com uma camada de Kr. As circunferên­
cias representam os luqares de potencial m!nimo e oa 
círculos átomos de He nesses luqares com densidade 
iqual à metade doa luqarea de adsorçao. 
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igual à metade dos lugares de adsorção, ou, igual ao número de ce 

las unitárias da rede de Kr. 

Os dados experimentais de 4He/Kr-Gr mostram (F1gs.l7 e 

18), que a transição não é do tipo prevista. Não existe a sing~ 

laridade logarítimica em torno da temperatura critica e a densida 

de critica nc é 20% m~nor do que aquela prevista. h densidade de 

Kr é 0,0753 R-2 e a densidade de lugares para adsorção 0,1506R-2 • 

A densidade critica observada é de 0,0588 R- 2 • 

Na F1g.57 mostramos C;Nk
8 

versus - !nt, para valores 

de! menores do que Tc (=4,3K). Não muito próximo da temperatura 

critica a curva é linear com inclinação A = 0,3. Próximo da tem­

peratura critica a comparação não faz sentido pois não existe a 

singularidade no calor especÍfico. A dependência da temperatu-

ra crítica e do máximo. no calor específico na densidade tem ar 

característica dequela apresentada em filmes de 4He;Gr( 2ll. Na 
I 

F1g.58-a mostramos a. dependência da temperatura crítica na dens~-

dade e na F1g 58-b do máximo no calor especifico Cm/ Nk8 também em 

função da densidade. 

A F1g. 59 mostra que, na densidade 0,0610 R-2, pouco 

acima da densidade critica, o calor especifico, a baixas tempera­

turas, dependé de ! exponencialmente, 

C;N~ = aexp(6T). 

onde ~ e ~ são constantes positivas. 

Não podemos afirmar que existe .uma discordância entre, 

a teoria e a experiência. Pode s~r que os fenômenos:~ abserv~dos 

sejam outros não relacionados com uma transição orde~-desordem 

com uma singularidade logarítimica no calor específi~o·a uma den­

sidade crítica igual à metade dos lugares disponíveis. 

Admi.tamos que a transição deveria' ser aquela prevista 
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teõricamente. Então quais são as possíveis causas 

(a) da não apresentação da singularidade no calor especÍfico? e 

(b) da diferença entre a densidade critica observada e aquela pre-

vista? 

Acreditamos que uma resposta definitiva só poderá ser 

dada através de um experimento de difração de neutrons, 

Diversos fatores poderiam contribuir para que a trans! 

ção nao fosse aquela esperada, com uma singularidade no calor es­

pecifico. Pode ser que a monocamada de Kr não seja uniforme, mas 

composta de regiÕes de diversos parâmetros de rede variando entre 

3,99 e 4,26 lL O pr:l-meiro valor corresponde a distância entre os 

átomos de Kr no estado sÓlido tridimensional a zero graus, que co 

incide com a distância mínima entre dois átomos de Kr na monocam~ 

da comprimida em um monocristal de grafite(JJ), O segundo valo, 

corresponde a distância entre dois átomos de Kr na fase epitaxia;l 
I 

em Grafoil. Em cada região a temperatura crítica de transição! 

seria diferente acarretando não só o alargamento dos picos como a 

redução na altura. se a rede possui imperfeições limitando o ta­

manho das regiões cristalinas, a transição não apre3enta :a singu-· 

!aridade logarítimica de acordo com cálculos de Ferdinandi e F.L-· 

sher< 64 l. Eles consideraram uma rede quadrada de dimensões (m,n), 

Desprezando os efeitos de bordas, impondo condições de contorno 
' 

periódicas, eles obtiveram a contribuição devida sõmente a<;> tarnanh,b 

finito dos rnonociristais na altura dos picos. A F.Lg ,60 mostra os / 

resultados de seus cálcUlos para diversos valores de ~m,n) • Para 

urna dimensão de (64,64) a altura. dos picos é da ordem; de 2,2,.
1 da 

I 
mesma ordem que o máximo observado nesse experimento ( Figs .17 e 18) • 

Se os cristais tiverem essas dimens~s, da ordem de 250 R, isto po­

deria afetar dràsticamente a altura dos pico~. 

Além do tamanho finito das regiões monocristalinas, nu-

/ 
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641164 F:C • 6 O cálculos de Ferdinandi 

e Fi Sher da dependên­

cia do máximo no calot 

especifico em função do 

tamanho dos monocristais. 

ma superfície real os efeitos de bordas, impurezas, defeitos 

pontuais aleatórios, dislocações, deformações, etc., podem i~ 

fluenciar nos resultados das grandezas termodinãmicas assoei~ 

das a esse sistema, e, em especial, no calór específico. Es­

sas influências foram estudadas separadamente 

artigos por Fisher e outros(GS). 

numa série' 
1 

de 

Bretz(GG) obteve dados de calor específico de He / 
I I 

adsorvido em UCAR+. O UCAR apresenta monocristais de dimen-

sões dez vezes maiores do que as do Grafoil e a orientaçãO 

dos planos basais é também de uma ordem de grandeza super~or. 

t O UCAR é uma marca comercial ~ grafite esfoliado produzi­

do por Union Carbide Corp. 
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os dados indicam que o OCAR é mais uniforme do que o GrafoiJ,. A 

altura máxima do pico no calor específico, na densidade crítica é 

o dobro em relação ao Het;r. 

Para a diferença de densidade admitamos que (1) a mon2 

camada de Kr, após a fase epitaxial é comprimida linearmente com 

a pressão até o início da condensação da segunda camada e (2) se 

há Kr na segunda camada, formando aglomerados, a adsorção de He 

se dá preferencialmente na primeira camada. 

Das isotermas de pressão de vapor de Kr adsorvido em 

Grafite esfoliado de Thomy e Duval( 20) podemos estimar a pressão 

no inicio da compressão, apóS a fase epitaxial, e a pressão no 

início da formação da segunda camada pode ser obtida da i"soter­

ma de Kr em G rafoil da Fig .10 • 

A pressão de Kr introduzido na cela a 

adsorção foi de 0,41 mmHg ou menor porque não foi 

77K no final d~ 
feita correção / 

termomolecular.. CO!!! a hipótese (1) e da~ isoter.mas de Thomy. 

Duval (20) e da isoterma de Kr em Grafoil ( Fig.lO), a distáncia 

I 
e: 

timada entre dois átomos de Kr na primeira camada sólida é de 

4,17 &. A área de uma cela unitária correspondente é de 15,06&-2 ; 

Como a área da cela é de 265 m2 , a quantidade .de Kr na pr'imeira 

camada, correspondente ao parâmetro de rede 4,17 &, é de, ;: 

NKr,la. 1, 75x10 21 átomos 

nKr,la. 0,0664 S~_- 2 

A quantidade de Kr introduzida na cela corresponde a, 

nKr 0,0753 &-2 

NkB 27,46 mJ/K 

NKr 1,99xlo 21 átomos 
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A diferença, que por hipótese, estaria na segunda camada, corres-

ponde a, 

(NkB)Kr,2a. = 3• 25 mJjK 

NKr,2a. = 0,24xlo21 átomos 

A quantidade de Kr na primeira camada, disponível à adsorção, se-

ria, 

(NkB)' la.= 20,97 mJjK 

NKr 1 = 1,52xlo21 átomos 
' a. 

A área da primeira camada livre para adsorção de He seria de 230m2 , 

ou 86,6% da área total, e a área coberta pela segunda camada de Kr 

seria de 35m2 , ou 13,4%. A densidade de 4He em que ocorreu o mà­

ximo no calor especÍfico está em torno de 0,0575 R-2 (F.ig.SS-b), o 

que corresponde a, 

NkB = 20,97 mJ/K 

1,52xlo 21 átomos N 

n 0,0663 R-2 , na área de 230m2 • 

Nessas hipóteses a densidade crítica do 4ae renormalizada é igua~· 
I 

a densidade do Kr, considerando o parâmetro ~e rede 4,17 R. 
Por outro lado, se a monocamada de Kr tiver realmen~Ej'i 

a densidade esperada, 0,0753 ~- 2 , uma outra possibilidade é que 

o modelo de Ising não é adequado, ou é muito simpl'ificado para de! 

crever corretarnente o sistema. 

Como veremos, há a possibilidade de que a rede de ad­

sorção nao seja hexagonal, mas efetivamente triangular. Então J 
I 

número efetivo de lugares para adsorção pode ser igual ao número . 
de celas unitárias da rede de Kr. Isto implicaria num sistema 

dràsticamente diferente, e as considerações sobre uma transição' ao 

tipo ísing poderá não- ter.mãi'S"sentiãó, como originalmente proposta. 
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Na Fig.61-! esquematizamos uma possível simetria para 

o sistema. Admitamos que dois lugares de mínimo potencial (dois 

lugares para adsorção) se comportam efetivamente como um lugar. 

A rede seria, então, triangular com uma base de lugares para a~­

sorção. A distãncia entre deis lugares para adsorção na base é 

de 2,3 R, menor do que o diâmetro clássico de um átomo de·He, 

2,87 R. Portanto, a probabilidade de os deis lugares serem ocu­

pados simultaneamente por átomos de He ê pequena. Se o tunelame~ 

to entre os dois lugares for grande, a simetria pode ser possí-

vel. 

Existe uma outra configuração possível com densidade 
1/3 dos lugares ocupados (Fig,61-~J. Nessa configuração a densid! 

o-2. , • _o--2 
de deve ser 0,0502 A A densidade cr~tica observada e 0,058oa , 

ou 17% mâior. 

VI.7 Calor Específico de 4HejKr-Gr a Altas Densida~ 

(nKr = 0,0753 g-2) 

Vimos, anteriormente, através de isotermas de pressã~ 

de vap0 r, que uma monocamada de 4He está em torno de 0,075 R- 2 • 

As curvas de calor especifico de densidades 0,0753 e 

0,0800 R-2 estão bem separadas a 2K (Figs. 20 e 21). Isto·pode e~ 

tar relacionado com as diferentes 'inclinações das isoterrnas de· pres 
l I-

são de vapor (Fig.26J. o calor de adsorção, a altas temper~turas, 
' I , 

é menor para a curva de densidade 0,0800 R-2 o que corres~nde ·a 

urna maior dessorção em relação à densidade 0,0753 R- 2 • 

Observamos também que o. calor específico a baixas tem-

peraturas e à densidade 0,0800 R-2 é linear em T2 • Admitindb es­
' 

sa camada corno um sólido bidimensional isotrópico de Debye, 'o ca­

lor especifico pode ser obtido em analogia com sistemas tridimen-
(45) . ' 

.. siona1s .... _,.(eq •. (V,J.ll. ~-"-=-~=~-===·~o-~ --~~-=--· =··=-·---• 
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Q 

b 

FIG .61 Possíveis configuraçõe.s dos átomds de hélio na fas~ 
ordenada. (a) uma rede triangular com uma base de ~~ 
gares para adsorção. A densidade de He seria igual à 

. , 
densidade de celas unitarias da rede de Kr. (b} uma 
configuração em que os átomos de He ocupam 1/3 dos 
lugares disponíveis formando uma. rede hexagonal. : 

1

, 

•.. --·-----~-
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Do coeficiente angular da reta ajustada aos pontos experimentais 

(F1g.21) e da expressão acima obtivemos a temperatura de Debye, 

A temperatura de fusão está em torno de 1,6K. Comparando com os 

dados de Bretz e outros< 2ll vemos que há uma consistência nos v~ 

lares da densidade, temperatura de fusão e temperatura de Debye." 

No diagrama de fase da F1g.34 está indicado o ponto de densidade 

0,0800 R- 2 • Isto pode indicar que no sólido o substrato não al~. 

ra significativamente as propriedades termodinárnicas do filrne,sea 

do as interações He-He dominantes. 

Na densidade O, 0700 R·-2 , o calor específico apresenta 

um pequeno pico a 1,2K. Não ternos qualquer interpretação para e~ 

se pico. Hering e outros< 5ll ~bservararn tanto em 3He ·como em 4He 

adsorvidos cm Grafc!l:, picos ~ densidades e.."'i". torno de 0,075 g-~ 
I 

a lK (Figa. 30 e 38). A origem desses picos não foi explicada :atê ' 
I 

o presente. Pode ser que o pico observado esteja relacionado 

com o mesmo fenômeno. 1 ! 

I 

Na densidade de 0,0753 &-2 nao obtivemos dados a baix~ 
" ,, 

temperaturas, mas pelo comportamento da curva, comparada com a :den-

sidade 0,0800 &-2, abaixo de 1,6K, há indicação de que ocorre a f~ 

se sÓlida a baixas temperaturas, fundindo a l,lK. 

A diferença do 

&-2 e 0,0753 &-2 , 

calor especifico das curvas de densidade's 

0,0800 acima das temperaturas de 

comparada com os valores absolutos (F1gs.20 e 21). 

sidade 0,0753 &-2 possivelmente funde transformando . 

fusão é grandj 

o filme de d~n 

numa fase fl~ 

da ainda na primeira camada, a baixas temperaturas. No de densid~ 

de.0,0800 &-2 , a medida que funde, átomos podem ser promovidos pq­
-ra à--segunda Caritada e a:ai.tas---"temperã.tUras para a fase de vapor. 
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Se os dois filmes são sólidos a baixas temperaturas há uma compre~ 

são além da densidade 0,0753 R- 2 da ordem de 6\, 

Nas densidades 0,0840 e 0,0900 R-2 o calor específico é 

~elativamente grande em relação as demais. Isto indica que mesmo 

a baixas temperaturas uma fração de átomos de 411e está na segunda 

camada. Admitindo que acima de 0;0800 R-2 não há mais compressão 

da monocamada sólida e que o excesso está na segunda camada, pod! 
mos subtrair as capacidades térmicas dos filmes de densidades 

0,0840 e 0,0900 R-2 da capacidade térmica d~ filme de densidade 

0,0800 R- 2 e dividir pelas respectivas diferenças de Nk8 . Para a 

curva de densidade 0,0840 R- 2 o excesso é· de, 

~a. 

1,46 mJ/K 

0,004 g-2 

o-2 e para a curva de densidade 0,0900 A , 

3,65 mJ/K 

O,Ol R-2 

As duas curvas assim obtidas estão na Fig. 62. Para efeito de co~. 

paração, na mesma figura, está uma curva de calor especí~ico de 

4He;4He-Gr de Bretz e Polanco( 37l. A uma densidade 0,024 R-2 a 

redução da temperatura de condensação da segunda 

relação a condensação da primeira em G rafoil ( 21 ) 

(1,12 K- 0,75 K)/1,12 K = 0,33 

4 ·~ :1 

camada de He em 

é de 33%, isto é,/ 

A redução da temperatura de condensação da segunda camada de 4He 

a uma densidade 0,01 R-2 em relaÇão a condensação da ' primeira so-

bre Kr-Gr, é de 36%. isto é, 

(1,82 K- 1,16 K)/1,82 K o ,36 

A variação relativa é essencialmente a mesma. nos dois sistemas. 
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VI.B Calor EspecÍfico de 3 He~r-Gr a Baixas Densidades 
o-2 (nKr = 0,0753 A l 

Os dados de calor específico de 3He,.Gr de Bretz e ou-

tros< 211 mostram que o calor específico cresce linearmente com a 

temperatura até O,lK, a! formando um pequeno pico arredondado, e, 

em seguida decrescendo até 0,2K. Acima de 0,2K os filmes são seme­

lhantes a um gás quântico imperfeito bidimensional de R!rmi, (.Fig. 36) 

Até O,SK os filmes foram descritos pelo modelo-de Siddon e Schick( 2Bl 

como um gás imperfeito bidimensional levando em conta o coeficien 

te virial de segunda ordem (F.ig.63). 

Milford e Novaco< 491 e Novaco e Milford(S2l fizeram um 

estudo teórico de filmes de 3He e 4He numa superfície de Ar e Xe 

sobre Gràfoil. Considerando sõmente interações entre os átomos de 

He e o substrato, admi~ndo-as representadas pelo potencial de 

Lennard-Jones 6-12, calcularam a estrutura de bandas, a densidade 

de estados e ·o calor específico. Seus cálculos mostram que tanto 

o 3He como o 4He deve apresentar um pico arredondado no calor esp~ 

cífico a 0,7SK e a altas temperaturas deve independer da densidade. 

Crary e Vilches(Jg) mediram o calor especÍficO de He~r-Gr. Para 

o 3He à densidade de 0,0233 R-2 o calor específico apresenta um p~ 

co na temperatura prevista 0,75K. Na outra densidade, 0,0~74R-~, 

o calor específico se aproxima daquele medido em 3He,.Gr. Jo 4ée 
os picos ocorrem acima de 2K. Para ambos os isótopos o calor

1
es­

pecífico, a altas temperaturas é dependente da densidade. Crary e 
I 

v.Llches não concluiram qual é a_origem do pico. Se é realmente 

efeito de estrutura de bandas ou um fenômeno de condensaçãolanál2 

go ao que ocorre em 4He,.Gr. . I 



FIG~ H •~tliib a. calor 
.,~çffic:o de fi.!' 

mes de 3He adsor­
vidos em Grafoil 
de Bretz e outros 
(Ref.21) sao com­
parados com os cá! 
culos do coeficie~. 
te virial de segua 
da ordem. (Ref.28) 
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Na F.ig.64 comparamos o calor especifico dos dois isó­

topos de He adsorvido numa camada de cripitônio de densidade 

0,0753 R-2 em Grafoil. A densidade dos filmes é a mesma, 0,0140~- 2 • 

Embora a altura dos picos e as temperaturas de condensações se.jam 

diferentes, há uma certa semelhança entre as duas curvas. A 4,2K 

ambas tendem a um valor próximo de 1. 

Se o fenômeno é essencialmente o mesmo nos filmes dos 

dois isótopos a diferença nas temperaturas de condensações é uma 

consequência da diferença entre as massas efetivas e dos parâme­

tros efetivos do potencial de Lennard-Jones 6-12, 

Aplicando a lei dos estados correspondentes De Boer e 

outros(SS) previram a pressão e temperatura críticas do 3He não 1~ 

vando em conta a estatística. Segundo Bretz e Polanco(J?) a lei 

dos estados correspondentes, em duas. dimensões só é aplicada a el~ 

mentos regidos pela mesma estatística. 

Admitamos que a diferença em estatística não seja lev!' 

da em consideração. 

pela extrapolação da 

3He/Kr-Gr é de lK. 

O parâmetro quãnoico efetivo pode ser obtido 

curva da, F.ig.52 A temperatura critica do 

Considerando a constante de acoplamento do 

potencial de Lennard-Jones 6-12 a mesma (€= l0,22K), temos, 

l 

A* 2 '72 

- I - ' parametro, quan" 

I I 
o que corresponde, por extrapolação (F1g.52 ) a um 

tico, 

I 
A massa efetiva correspondente é de, 

4 • 
Comparada com a massa efetiva do He, estimada no !tem (VI.3) 

I 
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Na Fig.65 mostramos os pontos experimentais calculados 

utilizando a expressão do lado esquerdo da eq. (VI.lll, isto é, 

(C,Mk
8 

- l) /n = '-6 2 d 2 s
2 

(6) 

d62 

. 4 
As curvas sao semelhantes àquelas dos filmes de He/Kr-Gr. A pr!. 

meira curva, como as de 4He, pode ter uma contribuição significa­

tiva das imperfeiçÕes do substrato. 

Na Fig.66 mostramos o calor específico a temperaturas 

abaixo das temperaturas de condensações, em função da temperatura, 

em escalas logarítimicas. Nessa região a dependéncia do calor 

específico em T é da forma, 

onde a (n) é função da densidade. Na mesma figura está indicada uma1 

4 o-2. 1 
curva referente a um filme de He,Gr a uma densidade 0,0271 A 

Co~c já vimos, a dependência do calor especifico do 
4He/Kr-Gr, a baixas temperaturas, é proporcional a T3 •3 • 

I 
I 

Isto 

mostra que o 3He se aproxima mais 
I 

de um sistema bidimensional, i~ 

- . - 3 to e, o efeito da periodicidade do substrato e menor no He, acaE 

retando maior mobilidade, e con~equentemente menor energia de lir 

gação. A pressão de vapor do 3ue é bem maior do que a do 4He 

(Figs.26 e 27). 

Se o fenõ~no de condensação é essencialmente o meSmn 

nos dois sistemas não podemos afirmar. Porém, a possibilidade de 

o 3He poder ser, a altas temperaturas, desCrito como 

perfeito bidimensional através de Uma expansão virial 

um gás im-
.1 

análoga a ljdo 
4He e de a lei dos estados correspondentes de De Boer fornecer um 

valor razoável para a massa efetiva ~o 3He, são indicações de que 

os filmes de 3ue possam coexistir em duas fases em equilíbrio a ! 
baixas temperaturas. 
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VI.g Calor Específico de 3He/Kr-Gr a Densidades Intermediárias 

Os picos no calor específico em torno da densidade de 

0,0588 R- 2 mostrados nas F.Lgs.22 e 23 certamente estão relacionados 

com o mesmo fenôMeno observado com 4ae. A densidade crítica é e! 

sencialmente a mesma para os dois isótopos, 0,0588 g-2 • A tempe!a 

tura critica se desloca para a região de altas temperaturas. Para 

SK e para o 4He TC= 4,3K. 

Na F.Lg.67 mostramos o calor específico da curva de de~ 

sidade 0,05_80 g-2 em função de t ( = l1 - T/'l'c I l, para T<Tc• 

Ajustando os pontos intermediários à expressão, 

_c,mka = - Atnt + B 

observamos que a constante A é aproximadamente a mesma obtida em 
4 He, 

A= 0,3 

Se a transição-é de Isj:ng a coeficient<> angular deveria estar entre 

0,47 e 0,5. un ajuste dos pontos experimentais a qualquer curva é 

difÍcil porque a baixas temperaturas há uma pequena c1lrvatura no 

calor especÍfico e a altas temperaturas o termo de dessorção já é. 

significativo. 

Schick_e Siddan< 67 l calcularam os efeitos de estatísti-

ca, tunelamento quântico e interações entre os átomos de He numa 

rede quadrada, na temperatura crítica de transição da fase epit! 

xial, e aplicaram os resultados a uma rede triangular corno a do 

Grafoil. A distância entre os mínimos nos lugares para adsorção 

em Grafail é de 2, 46 R e o parâmetro característico d
1

o potencial 

de Lennard-Jones 6-12 é de 2,556 R. Portanto as int~raçóes entre 

dois átomos de He em lugares vizinhos é repulsiva e em vizinhos 

de segunda ordem atrativa. No Grafoil a fase epitaxial ordenada 

ocorre quando l/3 dos hexágonos estiver ocupado por átomos de He. 
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Devido ao movimento de ponto zero_ as interações entre dois átomos 

em lugares vizinhos aumentam implicando numa maior localização do 

isótopo mais leve e consequentemente elevando a temperatura crít! 

ca Te. 

Os cálculos de Schick e Siddon indicam um potencial r~ 

pulsivo efetivo entre os átomos de He em lugares vizinhos de 

70,9 K (para o 3Hd 

65,3K (para o 4He) 

De acordo com seus cálculos a diferença de temperatura crítica 

dos dois isótopos é dada por·, 

(Tc,3 - Tc,4l Ire 

Experimentalrnente( 2ll, 

o ,082 

(Tc, 3 - Tc, 4ltrc a 0,027 

Os cálculos estão qualitativamente corretos. Eles mostraram ai~ 

da que a temperatura crítica Te depende, na ordem decrescente de 

importância, das interações entre os átomos de He, do tunelamento 

quântico e da estatística. 

A diferença entre 
4· do He/Kr-Gr é de, 

as temperaturas críticas de transição· 

(Tc,.3 - Tc, 4l /r c = o ,15 

A distãncia entre os lugares vizinhos na rede 

formada pelos lugares de adsorção é de 2,30 R, um valor menor em 
' 

relação ao Grafoil. Isto acarreta maior repulsão dos átomo~ de 

He/Kr-Gr nos lugares vizinhos, em relação ao Grafoil. Port~to, o 

isótopo mais leve sofrerá maior repulsão e consequentemente i maior 

localização. i 
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VI.lO Calor Específico de 4HefKr-Gr - Densidade de Kr 

"Kr = 0,686 g-2 

4 . 
Os dados de calor específico de He/Kr-Gr com menor den 

sidade de Kr no substrato foram obtidos tendo em vista a esclare -

cer as seguintes questões, 

(1) a transição ordem-desordem, com uma singularidade logarítimica 

no calor específico, como prevista por Domany e outros( 46 l e 

com densidade crítica igual a densidade de Kr,isto é, igual a 

metade dos lugares de adsorção, não foi observada; 

(2) com menos Kr, o parãmetro de rede é maior e a temperatura de 

condensação deve se deslocar para a região de altas temperatu­

ras e a temperatura crítica da transição ordem-desor~em deve­

se deslocar para a região de baixas temperaturas. 

Colocamos nova camada de Kr, dessa vez, com 9i a menos. 

Comparamos duas curvas de filmes de 4He de mesma densi-: 

dade, porém adsorviãos em substxatos de· Kr de diierent~s densida-

des (Fig.24). Observamos que a temperatura em que ocorre a conde~ 

sação a baixas densidades e baixas temperaturas é realmente des12 

cada para a região de altas temperaturas. A temperatura crítica 

em torno da densidade 0,0588 g-2 se desloca para a região de bai-

xas temperaturas, porém a altura dos picos é reduzida significati-

vamente (Fig.25). 
1 I 

I .. 
Na Fig.68 comparamos as curvas de calor específic? df I 

densidades próximas da densidade crítica, cada curva se refere a 

um dos experimentos. As curvas (1) e (2) sa~ de 4He adsorvido em 

Kr-Gr com diferentes densidades de Kr, 0,0686 e 0,0753 g-2 , respec 
I -

tivamente. A curva (3) de calor esp~cífico de 3He a uma densidade 

de Kr de 0,0753 5!.-2• Notamos que em todas curvas aparece uma; pequ!!. 

na curvatura no calor específico em torno de 2K. A natureza da 
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FIG. 68 Calor espec!!ico de He adsorvido em Grafoil previa­
mente coberto·com uma camada de cr1p1tõnio, para 
densidades de He próximas da densidade crítica. 
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apresentamos as curvas em função da temperatura reduzida T/T • Es­
c 

sencialmente as curvas apresentam as mesmas característ~cas. O 

substrato de maior densidade de Kr certamente é mais uniforme. Nu­

ma região intermediária de T/Tc' _entre 0;7 e 0,9, os pontos caem 

sobre uma mesma curva. Isto fica mais claro na F.lg.70. A incli­

nação das curvas, nessa reqião, é a mesma (A= 0,3). Isto leva a 

pensar que se o sistema evoluisse apresentado a singularidade lo­

gar!timica no calor especifico, a constante ~· da expressão abai~ 

xo permaneceria a mesma, 

CJNks= -Atnt + B. 

VI.ll Considerações Sobre Entropia 

A entropia do sistema foi calculada pela expressão abaixo, 

T 
S /Nk = I (C;Nk8T) dT 

B O 
I 

onde C/Nk8 é o calor especifico a área constante. As extrapol~Ões 

das curvas de calor especifico até zero graus foram feitas 

lei T3
'

3 para o 4He e T2•6 para o 3He, , . 

' ' usando a 

I 

C/NkB a(n) .T3 • 3 (para o 4He) 

a·(n) .T2 •6 (para 3He). I 

C;Nk8 
o '' ' 

4He ;l<r-~r , .'I Na F.lg. 71 mostramos diversas curvas de entropia de em 

função da temperatura. Observamos que a entropia por partícula d! 

minue com a densidade implicando num maior ordenamento do sistema 

a altas densidades. 

A variação da entropia é calculada pela expressão, 

Na ~g. ·72 mostramos a variação da entropia por 

ção da temperatura, para diversas densidades de 

partícula em fun-

4 'I He. A densidade· 

do substrato de Kr é de---;;~~-7s3g=-:z-:---utilizando a eq. (VI.lO), o~ 



ID 
11: z .... 
'/) 

2 

o 
o 

4He/Kr-Gr 

2 4 

0,0140. 

0,0187 

0,0251 

0,0301 

0,0339 

0,0376 

0,0426· 

0,0471 

5' 

T(K) l 
FIG.71 Entropia de 4He/Kr-Gr, em função d~ temperatura,.para 

diversas densidades de He. 

131 



.... I 
w I N 

4H/Kr-Gr 
n(Ã~ 2 l 

o 0,0093 
6 0,0140 
v 0,0187 
[] 0,0251 
o 0,0301 
o 0,0339 

i!.p~ III/A· 
[] 0,0376 
• 0,0426 
• 0,0471 
• 0,0513 

(I) li • 0,0610 -
-ol~ 

0,5 

o 2 3 4 5 

T(K) 

FIG. 72 Variação .da entropia de filmes de 4He adsorvidos em Grafoil pr! 
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tivemos a variação da entropia em função da temperatura incluindo 

termos até o coeficiente virial de segunda ordem, 

Como o calor específico tende a 1 a altas temperaturas e baixas de~ 

sidades é de se esperar que a correção devida.ao.coeficiente virial 

de segunda Ordem seja pequena, isto é, a expressão acima possa ser 

aproximada por, 

-1 
~ T 

Este é exatamente o comportamento, a altas temperaturas e baixas 

densidades, como indica a F.Lg.72. A 4,1K, temos, 

DaF.Lg.71 encontramos um valor em torno de 0,25 K-1 • 

Na F.Lg.73 apresentamos a entropia por partícula em função da den-

sidade e a temperatura constante. A altas temperaturas a entropia 

é linear na densidade. A curva superior é de um gás ideal bidime~. 

sional de bosons, 

:.,': 

' Na Fig. 74 apresentamos a entropia total dos filmes dividida por 

NKr~, onde NKr é o número de átomos de Kr no substrato, q'te é 

igual ao número de celas unitárias da rede de Kr. A curva supe-
• • . (4 rior e de um gas ideal bidimensional de bosons He) • A curva i~' 

terrompida inferior é a entropia. de conUguração de ~!átomos em 

NKr lugares, 

- {Xtnx + (1- X)tn(l 

onde 
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A expressão acima independe s~ considerarmos o número de lugares 

de adsorção igual a NKr ou igual a 2NKr(aNs), porque na expressão 

da direita a variável ~ permanece a mesma. Já no cálculo da entr2 

pia a partir dos dados experimentais a operação equivale a div.i-

dir por dois. A curva cheia a 4,1K, na Fig.74, foi obtida da 

Fig.73 ajustando os pontos a uma reta, e multiplicando por N/NKr' 

Mas, 

SjNkB an + b 

Portanto, 

A entropia é parabÓlica em X (=N/NKr) e·simétrica em relação a 

X = 0,47. Portanto, a entropia a 4,1K se aproxima da entropia de 

configuração de N ãtomos distribuídos em NKr lugares. Isto pode • 

dar indicações de que o número efetivo de lugares para adsorção 

seja igual ao número de celas unitárias e a rede de adsorção po­

de possuir a simetria da rede da monocamada de Kr (Fig.61-!l· 

Na. Fig. 75 comparamos a entropia do 3He e do 4He/Kr-Gr 

o-2. a mesma densidade superficial 0,0140 A A entropia de um gás 

* ideal de a.rmi de massa efetiva m e "spin" 1/2 é dada pOJ;:, 

*2 s3 )Nk8 = 2- !n{nA3 /(2s +1)} 

e para um gás de bosons, 

* onde À é o comprimento de onda_térmico efetivo. 

das duas expressões acima é dada por, 
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0,12 

ou, 

No item (VI.8) obtivemos, através da lei dos estados corresponden­

tes, a relação entre as massas efetivas, 

No cálculo da relação entre as massas efetivas dos dois isótopos 

a partir das curvas de entropia admitimos que a densidade dos fil-

mes seja a mesma. Como discutimos do !tem (VI.S), a densidades 

inferiores a 0,003 R-2 os efeitos de imperfeições da rede são do­

minantes e os átomos de hélio podem estar localizados nesses de -

feitos como osciladores bidimensionai~ •. As densidades efetivas 

n; e n: podem ser diferentes de 0,0140 R-2 • 

! 

I 
VI.l2 Calor de Adsorção e Energia de Ligação 

A Fig. 76 mostra tres pontos de calor de adsorção, 

qst' de 3He/Kr-Gr. Para estimar a energia de ligação no l:i.mite 
1

: 

quando a densidade tende a zero, unimos os tres pontos por uma r~­

ta e estrapolamos até n o. Nessa extrapolação obtivemos, 

qst, 3He 82K 

A energia de ligação E
0 

pode ser estimada nos casos limites. 

os átomos de 3He se comportam como mn gás i_deal bidimensional, 

'1 

relação entre o calor de adsorção e a energia de ligação é dada ~ 1 por', 

,, 
qst = Eo + (3/2)T I 

Portanto, a energia de ligação, tomando T 4K, é igual a, 

E o, 3He, 2D = 74K 
-------.-. ---· 
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No caso oposto em que os átomos estão localizados nos lugares de 

adsroção, a relação entre o calor.de adsorção e a energia de lig! 

çao, a uma temperatura T, é dada por, 

(modelo de Langmuir) 

A energia de ligação, nesse caso, tomando T = 4K, é igual a, 

Eo, 3He, ML = 78K 

Na Fig. 75 estão indicados, também quatro pontos obtidos com 4He: 

Os dois primeiros estão na região de transição da primeira para a 

segunda camada e os dois Últimos estão na segunda camada. No lim! 

te de densidade igual a zero, na segunda camada, o calor de adsor­

ção é de aproximadamente· 

qst, 4He, 2a. = 25K 

Considerando os átomos móveis ao longo da superfície, 

E o, 4ne, 2a .. , 2D 20K I 
l-1ostramos, para comparação, o calor de adsorção de 3He na segunda 

camada em Grafoil(JS) e de 4He/Ar-Gr(JG). 

}r 

/ 
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VII. DIAGRAMA DE FASE PROPOSTO 

Na Fig.77 mostramos o diagrama de fase de He/Kr-Gr, isto 

é, as coordenadas dos pontos (T,n) onde ocorrem os máximos no calor 

especifico. Indicamos também o diagrama de fase de 4He/Gr(2l). 

A interpretação do diagrama é a seguinte. A altas tempe­

raturas e baixas densidades os filmes de ambos os isótopos de He 

se comportam como um gás quântico irnperfei to bidimensional, pod_endo 

serem descritos através de urna expansão virial até o coeficiente de 

segunda ordem. Na região de baixas temperaturas (ainda a baixas 

densidades) os filmes podem coexistir em duas fases em. equilÍbrio. 

Urna gasosa e outra condensada. Pelos dados de calor específico é 

difícil decidir se a fase condensada é líquida ou epitaxial. Os pi­

cos no calor específico nessa região _de densidades representam r 
transformação da fase condensada para· a fase gasosa. Evaporaçã~ se 

a fase for líquida ou sublimação se a fase for sólida. A formal 
I 

dos picos nao é semelhante a dos sistemas tridimensionais. O arre-

dondarnento dos picos pode: estar relacionado com flutuações quân-

ticas que sao mais acentuadas em duas dimensões. 

Na região intermediária, densidades prÓximas de O,OS88R-2 , 

os filmes apresentam uma fase ordenada, possivelmente epitaxial,for­

rnando uma super-rede com densidade de He igual a metade dos lugares 

de adsorção. A transição é do tipo ordem-desordem em que o sistema 
I I 

se transforma de uma fase ordenada para uma fase desordenada, posl' 

slvelrnente gasosa. 

A altas densidades, pró~imas de 0,0800 g-2 ; os fiimes 

de 4He apresentam um comportamento de um sólido bidim~nsional. A 

densidades acima de 0,0800 R-2 começa a formação da segunda camada 

sobre a primeira sólida. 
' I 

Observamos que a temperatura de C\'>ndensação do 3ne 
I 

a 

baixas temperaturas e baixas densidades, se .desloca para a região 
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de baixas temperatura em relação ao 4ae e a temperatura critica 

de transformação da fase ordenada para a fase desordenada, se de!. 

loca para a região de altas temperaturas. 

Para o 4He medimos o calor específico utilizando subs­

tratos de Kr de densidades 0,0686 e 0,0753 R-2 • Na substrato de 

menor densidade de Kr, a temperatura de condensação dos filmes de 
4He se desloca para a região de altas temperaturas e a temperatura 

critica da fase epitaxial se desloca para a região de baixas tempe-

raturas. 

143 



VIII COllCLUSÕES 

Os filmes de He/Ne-Gr e He/Ar-Gr( 39 •411 não apresentam 

transições do tipo ordem-desordem associados a formação de super­

-redes corno no He/Gr( 211 e na HeiKr-Gr. o fato de os filmes de 

He/Kr-Gr apresentarem uma transição ordem-desordem cuja densidade 

critica não corresponde a nenhuma das super-redes poss!veis, pode 

levantar dúvidas de como definir uma monocamada de gás nobre sobr.e 

o grafite, especialmente o Kr que apresenta urna fase epitaxial, 

quando a densidade for tal que l/3 dos hexágonos dos planos basais 

estiverem ocupados. 

Devida a essa incertaza na estrutura da monocarnada de Kr, 

nao pudemos dar interpretações rigorosas e definitivas dos dados apr~ 

sentados, principalmente na região de_densidades intermediárias,prró­

xirnas de 0,0588 R-2 , onde a transição ordem-desordem não ficou c. a~ 

terizada. Tentativas de interpretações foram apresentadas. / 
I 

A baixas densidades há evidências de que os filmes de He 

se comportam como um gás imperfeito bidimensional, podendo serem 

descritos empregando os métodos de expansão virial até o coeficiente· 

de segunda ordem. Isto são indicações de que acima de 4K,tanto as 

interações entre os átomos de He como entre os átomos cie :H~ e o suh,! 

trato não são importantes. A baixas temperaturas, certamente ambas 

as interações são importantes. Se urna expansão virial é adequada, 1 

I ' 
as interações totais podem ser vistas como uma interação efetiva e~. 

tre os átomos de He. Para empregar a lei· do_s estados corresponden-:­

tes de De Boer, admitimos que os efeitos de interações: dos átomos 

de He com o substrato podem ser colocados sõmente na massa efeti­

va dos átomos de He. Por interpolações obtivemos valores vazoáveis 

para as massas 

• trarnos m4/rn4 = 

efetivas dos dois isótopos. Para o 4He encon-

3 * I 1,48 e para o He m3;m3 = 1,26, ll bom ressaltar que 
I 

a lei dos estados correspondentes de De Boer;previu a temperatura 



e pressao críticas do 3He tridimensional com grande precisão le­

vando em consideração somente a diferença de massa em relação ao 
4 He (a diferença de estatística não foi sequer ressaltada) • Já em 

duas dimensões pode ser que haja .dois ramos, um correspondente a 

bosons e outro correspondente a férrnions! 67l. 

A baixas temperaturas e baixas densidades, há indica­

ções de que os filmes de ambos os isótopos coexistam em duas fa-

ses. Por calorimetria não pudemos afirmar se a fase condensada 

é liquida ou sólida (epitaxial). Se o fenómeno de.condensação do 
3He é análogo ao do 4He, a lei dos estados correspondentes de De 

Boer diz que o fenômeno de condensação depende mais da massa efe­

tiva do que da estatística. Atomos muito leves não condensarão ~ 

menos que sob pressão, tanto para bosons como para férmions. Por 

exemplo Ht e Dt(67l. Urna indicação de que isso pode ser.verdade 

é que o 3He adsorvido em Grafoil aparentemente não se condensa, 

ou se o faz a temperatura de condensaç~ é inferior a O,lK. 

A densidades intermediárias, próximas de O,OSBB ~- 2 , 

a transição não ficou caracterizada. Há duas possíveis configura­

ções dos átomos de He na fase ordenada. Uma mais provável é que 

os átomos de He formam uma super-rede de mesma simetria da rede do 

Kr ocupando l/2 dos lugares de adsorção. Se essa configuração .for 

a que corresponde a realidade, então o problema de como defiqir 1 

urna rnonocarnada de gás nobre sobre grafit~, especialmente o Gfafojll, 

pode ser mais complexo do que aparentemente o é. Uma outra confi­

guração possível é aquela em que os átomos de/ He formam uma ~uper-; 
I • 

-rede de estrutura hexagonal ocupan<lo l/3 dos lugares de adsorção. 

Na primeira possibilidade a densidade critica observada é 20~ me-
l 

nor em relação ao valor esperado e na segunda de 17% maior. 1 

A densidade de Kr foi calculada simplesmente divi~indo 

·o núrnero-de-ãtomos-introduzidos---N--pela~ea-'-total=àa G<rl;<FSo=~c-~ 

14~ 



Bretz e outros( 2l) estimaram que para o 4He/Gr a densidades infe­

riores a 0,005 ~- 2 os efeitos de inomogeneidades do Grafoil sao d~ 

minantes. A calibração da área, tanto por isotermas de pressão de 

vapor como pela transição ordem-desordem pede estar afetada pelas 

influências desses defeitos. Bretz e outros(2l) verificaram tam­

bém que as influências das imperfeiçÕes do Grafoil ainda persistem 

na segunda camada de 4He. 

Essa questão ficará em aberto. A estrutura da supe-r:.. 

-rede poderá, certamente, ser identificada por microscopia, espe-

cialmente por espalhamento de neutrons. 

Observamos que os· filmes de He adsorvidos numa camada 

de Kr de menor densidade (0,0686 i-2 ) são mais heterogêneos, pois 

os picos no calor especifico a densidades próximas de 0,0588 ~- 2 

foram significativamente reduzidos. .Isto pode indicar que, se for 

poss!vel obter um filme de Kr"de duas ou mais camadas, a transi­

ção ordem-desordem poderá, talvel, ser identificada mais fàcilmen­

te. 
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APilNDICE A 

Tabela do calor específico de 4He/Kr-Gr em fupção da tem-

perat·ura para diversas densidades superficiais. 

Substrato de Kr é de 0,0753 R~ 2 • 

,~ 

A densidade do 

I 
I 
! 



n = 0,0093 

...!.!.!L ~ ...!.!.!L ~ ...!.!.!L ~B 

0,6050 0,1072 1,3970 2,0519 2,8040 1,4 714 

o' 6143 0,1483 1,4466 2,1913 2,8512 1,4540 

0,6290 0,1713 1,4950 2,3280 2,9051 1,4147 

0,6497 0,1888 .1,5465 2,4115 2,9542 1, 3648 

0,6621 0,2037 1,5961 2,6244 3,0005 1,3766 

0,6768 0,2170 1,6453 2,6211 3,0507 1,3654 

0,6946 0,2411 1,6958 2,6333 3,1007 1,2975 

0,7064 0,2540 1,7474 2,6470 3,1550 1,3914 I 
. 

0,7276 0,2621 1,7978 2,6622 3,1999 1,2865 

0,7405 0,3132 1,8504 2,6158 3,2503 1,2955. 

0,7574 0,3218 1,9009 2,5499 3,3048 1,2813 

o, 7789 0,3465 1,9492 2,4640 3,3521 1,2982 

0,8044 0,3991 1,9984 2,4091 3,4008 1, 2403 

0,8274 ,4853 2,0522 2,3195 3,4521 1,2620 

0,8583 0,5127 2,1025 2,2425 3,4988 1,2414 

0,8696 0,5079 2,1483 2,1321 3,5485 1,2~95 

0,8854 0,5471 2,1986 2,0753 3,5999 1.2~77 

0,9015 0., 5797 2,2481 2,0192 3,6505 1,2199 
., ' 

0,9198 0,5916 2,3029 1,9399 3,6983 1,2102 i i 

0,9339 o' 6216 2,3640 1,8806 3,7489 1,2296 
I 

o ,9557 0,6678 2,4037 1,8152 3,8014 1,1699 

1,0014 0,7824 2,4480 1,7627 3, 8498 1,2021 

1,0500 0,9097 2,4994 1,7057 3,9008 
11,2005 I 

' 
I 

1' 0983 1, 0412 2,5526 1,6573 3,9492 1,2256 

1,1482 1,1927 2,6015 1,61Sii 4,0013 1,2539 

1,1956 1,3624 2,6524 1,5653 410525 1,2690 

1,2476 1,5227 2,7024 1,519 3 4,-1037 1,2763 

1,3153 1,7587 2,7536 1,5046 1,2028 1,3223 
' 



n = 0,0140 x-2 

....!!!L ~B ....!!!L -~ !TK) ciN~ 

0,5093 o ,0646 1,1488 0,8697 2,6507 1,4386 

o' 5238 o ,0702 1,1960 o ,9897 2,7062 1,4431 

o' 5614 0,0818 1,2460 1,1361 2,7559 1,4302 

0,5743 0,0876 1,2981 1,2809 2,9030 1, 3071 

0,5839 o' 0899 1,3500 1,4592 2,9513 1, 2791 

0,6024 o' 1015 1,3975 1,6145 3,0072 1,2492 

0,6157 0,1035 1,4443 1' 7796 3,0565 1,2312 

o ,6291 0,1110 1,4999 1,9943 3,1047 1,2128 

0,6458 0,1224 1,5505 2,1874 3,1564 1' 2271 I 
. 

0,6624 0,1276 1,5986 2,3683. 3,2045 o ,9132 

0,6771 o, 144 7 1,6469 2,5573 3,2542 1,1?39 

0,7052 0,1597 1,6953 2, 7274 3,3118 1,1449 

o' 7227 o ,1772 1,7457 2,8604 3, 3514 1,1203 

0,7388 o ,1957 1, 7975 2,9796 3,4017 1,0876 

0,7572 o' 2105 1,8479 3,0149 3,4603 1,1108 

0,7756 0,2229 1, 8985 2,9780 3,5066 1,1038 

0,8053 0,2685 1,9496 2,8719 3,5573 1,0800 

0,8275 o' 2907 1,9998 2,7566 .3,6547 1,0777 

o' 8624 0,3182 2,0498 2,5873 3, 7511 1,0672 

0,8861 0,3627 2,1004 2,4385 3, 8028 1,0304! 

0,9051 0,3656 2,1536 2,3436 3,8525 1,0737 
I 

0,9277 o ,4197 2,2012 2,1818 3,9040. 1,0350 

0,9505 o ,4219 2,2470 2, 0939 3,9537 1,0369 

0,9965 ·o,5328 2, 2971 1, 9972 4' 0034 1,0252 

1,0045 0,5610 2,3477 1,9188 4,0544 1,0665 

1,0201 0,5601 2' 3979 1,8091 4' 1015 1,0360 

1,0511 0,6557 2,4497 1, 7258 4,1534 1,0494 

1,0387 0,5820 2,4981 1,6622 
I 

.4,2064 1,1053 

1,0983 0,7531 2,5506 1,5939 I 
I 

1,0638 0,6251 2,5993 1,5538 



n = 0,0187 R-2 

...!..J..!5.L ~B ...!..J..!5.L ~ ...!..J..!5.L C/NkB 

o ,6 754 0,1069 1,3973 1,2314 2. 8519 1,3235 

0,6988 o ,1186 1,4498 1,3852 2,9059 1, 2983 

o. 7199 0,1270 1,4963 ·1,5364 2,9533 1, 2586 

0,7438 o ,1440 1,5455 1,7088 3,0029 1,2201 

0,7621 0,1629 1, 5939 1, 8908 3,0537 1,2154 

0,7789 0,1704 1,6481 2,1160 3,1034 1,1880 

0,7961 0,1778 1,6973 2,2897 3,1511 1,1675 

o. 8096 0,1917 1,7469 2,4720 3,2014 1,1326 

o. 8274 o. 206 2 1,7955 2,64 72 3,2508 1,1521 

0,8541 o. 2336 1,8532 2,8540 3, 3035 1,1165 

0,8761 0,2523 1,8957 2,9176 3,3550 1,0801 

0,9000 0,2873 1,9492 2,9801 3,4008 1,0778 

0,9218 0,2895 1,9972 2,96.29' 3,4515 1,0482 

o ,9 393 0,3032 2,0499 2,9167 3,4963 1,0644 

0,9599 0,3449 2, 0996 2,78õ3 3,5533 1,0391 

0,9611 0,3532 2,1526 2,6321 3,6050 1,0185 

1,0196 0,4229 2,2044 2,4840 3,6531 1,0224 

1,0450 0,4509 2,2444 2,3081 3. 7028 1,0021 

1,0513 0,4806 2,2999 2,1573 3. 750 3 1,0332 

1, 0695 0,4823 2,3476 2,06 38 3,8022 1, 0094. 
'' I! 

1,1006 o. 5559 2,4008 1,9311 3,8528 o ,9990 

1,1485 0,6404 2,4504 1,8251 3,9022 1,0107 

1,1982 0,7385 2,5019 1,7304 3,9528 1,0081 

1,2484 O, 849 3 2,5519 1,6619 4,0022 1,0056 

1,3005 0,9775 2,6010 . 1,6039 4,0509 1,0283 

1,3466 1,0925 2,6527 1,5245 . 4,1033 1,0331 

o. 9799 o. 3710 2,7013 1,4822 4,1514 1.0335 

0,9999 0,4173 2. 7522 1,4231 4,2039 1,0229 

1, 0040 0,4096 2. 8004 1, 3652 



n = O ,0251 R-2 

T(K) ~ T(K) ~ ....!1!Q_ ~ 

0,4998 o ,0356 1,3986 0,9217 2,8512 1' 3919 

o' 5100 0,0378 1,4467 1,0259 2,90 36 1,3433 

o' 5389 0,0424 1,4987 1,1535 2,9520 1,2962 

0,5734 0,0485 1,5453 1,2787 3,0066 1,2634 

0,6040 0,0580 1,5971 1,4231 3,0555 1,2083 

0,6241 0,0611 1,6461 1, 5765 3,1026 1,1993 

0,6440 0,0655 1,6958 1,7348 3,1513 1,1720 

o' 6683 o ,0729 1,7473 1,9008 3,2012 1,1439 

0,7425 0,1059 1, 796.0 2,0513 3,2510 1,1210 

o' 8272 0,1513 1,8493 2,2188. 3,3028 1,1155 

0,8608 o ,1673 1,9475 2,4207 3,3544 1;0845 

o ,8861 o ,189 3 1,9987 2,47.86 3,4039 1,0761 

o ,9103 0,2061 2,0494 2' 5025 3,4521 1,0442 

o ,9345 0,2224 2,1014 2,4803 3,5028 1,0525 

0,9473 0,2253 2,1496 2,4442 3,5552 1,0423 

0,9652 0,2436 2, 2007 2,3669 3,6043 1,0155 

0,9877 0,2693 2,2471 2, 3268 3,6522 1,0132 

1,0093 0,2852 2,2999 2,2318 3; 7024 0,9980 

1,0531 0,3323 2,3477 2,1300 3,8025 0,9!!52 

1,0618 0,3532 2,3995 2,0337 3,8513 0,9879 Í I 

1,0814 0,3548 2,4488 1,9249 3,9000 o ,9821 
I 

1,1025 0,4015 2,4992 1,8373 3,9 527 o ,9914 

1,1087 o ,3967 2,5492 1,7456 4,0013 1,0044 

1,1495 0,4671 2,6001 1,6834 4,0524 ' o ,988 

1,1981 0,5394 2,6509 1,6050 4,1001 0,9938 

1,2462 0,6128 2, 7007 1, 5~87 4,1489 1,0935 

1, 2978 o. 7071 2' 7517 1,4937 4,2070 1,0390 

1, 3493 o ,8172 2' 8012 1,4489 3", 7502 1,0123 
I 
I 

! 
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n = 0,0301 i-2 

T(K) ~ ...!..!.!S.L ~ ...:!.!.!L ~ 

0,4441 0,0252 1,0520 o ,5064 2, 344 7 1,9521 

o, 4570 0,0279 1,0863 0,3082 2, 3999 1,9143 

0,4806 0,0288 1,0974 0,3204 2, 44 79 1,8528 

o ,5084 o ,0324 1,1128 o, 3262 2,5002 1,8174 

0,5384 0,0365 1,1501 0,3796 2,5477 1,7577 

0,5671 0,0392 1,1974 0,4290 2,5979 1,6996 

0,5859 0,0440 1,2460 o ,4987 2,6484 1,6496 

0,6064 o, 0475 1,29 88 o ,5847 2,6996 1,5801 

0,6272 0,0499 1,3472 0,6677 2,7485 1,5150 

0,6473 0,0560 1,3964 0,7573 2, 7995 i ,4880 

o ,6 722 0,0621 1,4444 0,844~ 2,8504 1,4299 

0,6955 0,0686 1,4978 0,9529 2,9000 1, 3845 

o, 7233 0,0757 1,5504 1,0695 2,9518 1,3425 

o, 7514 o ,0877 1, 5976 1,1796 2,9994 1,3041 

o, 7824 o, 1005 1,6474 1,2869 3,0484 1, 2600 

o ,8025 o' 1059 1,6959 1,4087 3,0980 1,2487 

o, 8320 o ,1214 1,7460 1,5287 j' 1487 1;2264 

o, 8550 0,1298 1,8010 1,6862 3,200 3 1,1'770 

0,9046 o, 1616 1,8484 1,7680 3,2512 1,1629 i i 

0,9301 o, 1764 1,9001 1, 8921 3,3024 1,1139 

o ,9471 0,1818 1,9495 1,9658 3,3497 1,1208 

o, 9709 0,2058 1,9969 2,0518 3,4021 1,1093 

0,9714 o ,2083 2,0474 2,0190 3,4517 1,0923/ 

0,9904 0,2233 2,0978 2,0404 3,5018 1,0598 

1,0123 0,2330 2,1480 2 ,04~4 3,5579 1,0401 

1,0172 o ,2486 2,1985 2,0122 3,6070 1,0408 

1,0336 o' 2512 2,2465 2,0141 '3 ,6504 1,0586 
I 

1,0505 o' 2742 2, 2977 1,9984 I 3,6979 1,0337 



n = O ,0301 g-2 

_!.!.ll_ ~ T(K) ~ T(K) ~ 

3,7482 1,0327 3,8994 1,0201 4,0514 1,0 306 

3,7991 1,0623 3,9495 .1,0240 4,099 8 1,0210 

3, 849 3 1 ,O 374 4,0033 1,0133 4,1510 1 ,o o 85 

4,2031 1,0486 

n • 0,0339 g-2 

o' 5104 0,0285 1,0026 o' 1922 1,8473 1,4714 

0,5312 0,0307 1,0216 o ,2030 1, 8976 1,5382 

0,5523 o ,0330 1,0428 0,2206 1,9479 1, 5957 

0,5743 0,0417 1,0576 0,2464 1,9985 1,6434 

o, 5975 0,0396 1,0643 0,2360 2,0479 1,6.617 

o' 6206 o' 0435 1,0915 o' 2549 2,0997 1, 7205 

0,6477 0,0469 1,1018 0,2791 2,1464 1, 7000 

0,6757 0,0546 1,1516 o' 3302 2,1973 1,(111 

o' 7024 0,0600 1,1984 0,3833 2,2442 1 '7218 

o, 7305 0,0695 1,2475 0,4443 2,2944 1, 7245 

0,7574 0,0765 1, 2973 0,5164 2 ,.34 79 1,7425 

o' 7841 o' 0834 1,3462 0,5681 2, 3978 1,736.2, 
I 

o ,8042 0,0905 1,3954 0,6649 2,4515 1, 7259 1
1 

I 

0,8236 0,0955 1,446 o' 7456 2,5022 1, 708~ I 

0,8477 o ,1089 1,4977 o' 8380 2,5500 1,681 / 
o ,870 2 0,1226 1,5473 0,9251 2,6052 1,6674: 

o' 8970 0,1322. 1,5978 1,0116 2,6525 1,616~ 

0,9228 o' 1490 1,6474 1,0904 2,7012 1, 576~ 
' o ,9420 0,1554 1,6976 1, 1g64 2,7510 1,5311 

o' 9616 0,1729 1, 7468 1,2908 2,8007 1,4899; 

0,9821 0,1825 1, 7974 1,3795 2,8513 1' 4535' 
---~-~-------·--· ==--=--~--=-~-=~~--==-=--=--=:::.=--..o=.~=-=-~~-::: .. :,-:;;: 
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n = 0,0339 g-2 

T(K) ~B ....!.!.!L ~ ....!.!.!L ~B 

2,9011 1,4057 3,4019 1,1050 3,9017 1,0244 

2,9529 1,3746 3,4502 1,1166 3, 9517 1,0307 

3,0036 1,3381 3, soo 8 1,0961 4,0021 1,0397 

3,0536 1,3217 3,5474 1,0637 4,0535 1,0427 

3,1009 1,2624 3,6020 1,0750 4,1018 1,0164 .. 

3,1513 1,2363 3,6501 1,0587 4,1510 1,0308 

3,1999 1,2041 3,6990 1,0423 4,2032 1,0514 

3,2509 1,1953 3,7494 1,0382 

3, 30 34 1,1710 3,8011 1,0447 

3,3493 1,1443 3, 8505 1,0463 

n = 0,0376 R-2 

0,5874 0,0325 0,9701 0,1444 1,3468 0,5183 

o' 6070 0,034.0 o, 9924 o' 1565 1,3946 .o' 5818 

0,6384 o' 0389 1,0184 0,1771 1,4445 0,6497 

0,6710 o ,0462 1,0426 O, 1839 1,4944 0,7157 

o' 7004 0,0505 1,0631 0,2061 .1,5477 o' 793~ 

0,7303 0,0568 .1,0560 o' 2080 1,5982 o ,.8691 
I 

0,7567 0,0653 1,1018 o' 2448 1,6497 o ,9~65 

o' 7889 0,0730 1,1496 0,2883 1,6951 o,9r31 1 
0,8204 o ,0820 1,1981 o' 3393 1,7481 1,o~os/ 

o' 8503 0,0956 1,0,796 0,2183 1, 7976 1,1267 

o' 8651 0,0996 1,1026 0,2329 1,8469 1,1~53 
I 

0,9163 0,1227 1,1346 o' 3250 1, 8974 1,2i317 
I 

o, 8914 o' 1086 1,1648 Or2817 1,9467 1' 2,716 

0,9122 0,1167 1,1981 o ,339 3 1,9962 1,3'o33 

0,9281 0,1193 1,2482 0,3973 . 2,0477 1, 3293 
------~------·----- - o..=--=-= --=- =-=--:=...-=-.c==-·-=.=---:-~--'=-==--~--;-_o--=.-=.--

=~-·=c..-~"<:--o~· -1. 

0,9506 o' 1372 1,2972 0,4541 2,0966 1,3576 



n = 0,0376 R-2 

T(K) c/Nk8 ....!1.!Q_ ~ ....!1.!Q_ ~ 

2,1486 1,3918 2' 8494 1,4365 3,5498 1,1152 

2,1991 1, 4268 2,9026 1,4079 3,6006 1,1180 

2, 2460 1,4549 2,9488 1,3733 3,6504 1,0900 

2,3004 1,4751 3,0009 1,3541 3,6986 1,0859 

2,3488 1,4942 3,0493 1,3177 3,7537 1,0823. 

2,3989 1,5125 3,0991 1,2863 3' 8011 1,0555 

2,4509 1,5314 3,1506 1,2442 3,8518 1,0528 

2,4997 1,5305 3,1983 1,2466 3,9000 1,0580 

2,5487 1,5386 3,2515 1,2232 3,9523 1,0482 

2,5987 1,5368 3,3011 1,1993 4,0005 1,0578 

2,6498 1,5190 3,3507 1~1794 4,0524 1,0738 

2,6990 1,5098 3,4043 1,1586 4,1011 1,0581 

2,7492 1,4801 3,4529 1,1723 4,1523 1,0683 

2,8008 1,4584 3,5027 1,1320 4,2035 1,o8l6 

I 
n = 0,0426 _R-2 

0,4857 0,0210 0,8030 0,0640 . 1,0093 0,1478 

0,5115 0,0227 0,8306 o ,0727 1,0144 0,1472,;1 

0,5406 o ,0247 0,8494 o' 0775 1,0379 0,16~4 
I 

0,5748 0,0278 0,8704 0,0855 1,0519 o ,17,57 . 
0,6137 o, 0318 0,8981 0,0960 1,0592 0,1738 

O, 6489 0,0357 0,9153 0,1031 1,0853 0,1858 

0,6845 0,0428 0,9314 . 0,1088 1,1003 0,2095,1 

0,7168 0,0457 0,9498 0,1168 1,1127 o' 2118
1

1 

0,7445 0,0520 0,9706 cr, 129 o 1,1462 0,2384 

o, 7695 0,0575 0,9885 0,1364 1,1498 0,25061 
'I 

. 0,7859. 0,0591 _Qâ9.2..5... _____ 0_.1372 1,2004 0,2942 
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n = 0,0426 R-2 

~ ~B T(K) C/N!>.s T(K) C/~ 

1,2489 0,3419 2,4988 1, 2314 2,9008 1,3180 

1,2974 0,3886 2,4822 1,2255 2,9063 1, 3078 

1,3462 o ,4392 2,5062 1,2373 2,9331 1,3110 

1,3975 0,4902 2,5311 1,2553 2,9501 1,3121 

1,4475 0,5421 2,5481 1,2437 2,9563 1,3043 

1,4959 o ,5890 2,5566 1,2516 2,9823 1,2947 

1,5456 0,6345 2,5849 1,2695 3,0016 1,2985 

1,5978 0,6849 2,5971 1,2685 3,0067 1,2979 

1,6481 0,7236 2,6060 1,2724 3,0335 1,3028 

1,6986 0,7643 2,6493 1,3107 3,0506 1,2873 

1,7474 0,7989 2,6565 1,2724 3,0993 1,2798 

1,7986 0,8358 2,6841 1, 2898 3,1467 1,2670 

1,8475 o. 8639 2,6982 1,3100 3,1985 1,2566 

1,8979 0,8945. 2,7060 1,2849 3,2470 1,2376 

1,9487 0,9213 2. 7340 1,3079 3, 2982 1, 2167 

1,9981 0,9528 2,7479 1,3744 3,3474 1,2053 

2,0483 0,9825 2, 7565 1,3041 .3,3983 1,1946 

2,1488 1,04·28 ~.7827 1,3001 3,4512 1,1949 

2,1988 1,0700 2, 8012 1,3774 3,5015 1,~694 

2,2455 1,0953 2,8069 1,3085 3,5508 1,Ú36 I 
I I 

2,2985 1,1271 2,8317 1,3104 3,5982 1J376/ 

2,3478 1,1561 2,8503 1,3264 I 3,6489 1,1349 
I 

2,3994 1,1858 2,8552 1,3131 3,6986 1,1386 
I 

2,4482 1,2084 2,8833 1, 3102 3,7543 1,,253 

3,8023 1,1069 3,9500 1.,1103 4,1018 1,po3 

3,8494 1,1065 4,0007 1,1086 4,1527 1,io67 

3, 89 88 1,1138 4,0545 1,1132 4,2053 1,Í161 
- --. -----~,--,----=-==----=-==- -..,..._ ...::-..=- -==-=..:....-::.==.-.==-:.=....=·--=o..._--:_-=-:.=--·.==:c..--:::::-_::-...=-
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n = 0,0471 R- 2 

T(K) ~ ...!..!!L ~B ...!..!!L C/NkB 

o' 4 866 0,0183 1,1035 0,1284 2,0979 o' 7611 

0,5054 0,0191 1,0252 O, 1311 2,1493 0,7824 

0,5300 o ,0205 1,0469 o' 1397 2' 1996 o' 8035 

0,5541 0,0212 1,0515 0,1471 2,2476 o ,8221 

o' 5829 0,0240 1,0708 0,1523 2,2963 0,8370 

0,6018 o ,0253 1,0943 0,1656 2 ,.39 76 0,8688 

0,6197 o ,0262 1,0985 0,1734 2,4473 o. 8863 

o, 6366 0,0284 1,1211 0,1753 2,5980 0,9314 

0,6578 0,0310 1,1504 0,1960 2,4982 0,8999 

0,6745 0,0328 1,1988 0,2382 2,5491 0,9172 

0,6945 0,0355 1,2478 o' ~690 2,6497 0,9429 

0,7109 o ,0392 1,2954 o' 2987 2,6994 o ,9598 

o' 7281 0,0410 1,3466 o, 3306 2, 7493 0,9680 

o. 74 76 0,0444· 1,3968 0,3641 2,7982 o ,9897 

o. 7647 0,0463 1,4453 0,3930 2. 8479 1,0079 

0,7824 o ,0500 1,4965 0,4242 2,8992 1,0266 

0,8038 0,0561 1,5462 0,4543 ·2,9482 1,0493 

0,8227 0,0597 1,5964 0,4867 3,0001 1·;0687 
I 
' o' 8484 o ,0659 1,6455 0,5163 3,0519 1, 0894 

0,8690 0,0717 1,6965 0,5474 3,1005 1,~149' 

o' 8948 0,0813 1,7454 0,5783 3,1491 
I I 

1,1392 

0,9209 0,08784 1,7960 0,6038 3,1998 1,1635 
I 

0,9384 0,0923 1,8468 0,6342 3,2489 
I 

1,1773 
I 

0,9606 0,1042 1,8967 0,6606 3,3013 1,ll955 
I 
' 

0,9676 0,1105 1,9474 0~6879 3,3516 1,2130 
i 

0,9798 0,1088 1,9971 o, 7131 3,40 22 1,2134 

1, OQ3L~--f4l2~ -~=- ~2 ~9i 7~8 ~~,j>_ 1 }3_~8=~:_~/~il ~~-- _1,_~~84, 
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n = 0,0471 g-2 

...!.i!L ~ (TK) ~B ...!.!!L ~ 
3,5024 1,2404 3,8006 1,2121 4,0533 1,1991 

3,5554 1,2307 3, 8501 i,2244 4,1013 1,2174 

3,6030 1,2180 3,9020 1,2234 4,1537 1,2181 

3,6492 1,2096 3,9519 1,2303 3,7483 1,2131 

3, 6985 1,2181 4,0032 1,2322 

n = 0,0519 R-2 

0,4862 0,0130 0,9045 0,0567 1,4469 o ,2593 

0,5057 0,0150 o ,9339 0,0594 1,4972 0,2841 

0,5302 0,0154 o ,9487 0,0637 1,5472 o, 3o85 

o ,5507 0,-0167 0,9530 o' 064.9 1,5965 o, 3331 

0,5780 0,0174 0,0969 0,0682 1,6470 0,3577 

0,5993 0,0186 0,9867 0,0735 1,6974 o' 3826 

0,6229 0,0196 1,0067 o ,0796 1,7467 o ,4091 

0,6415 0,0222 1,0121 0,0825 1,7969 0,4288 

o ,6591 0,0227 1,0291 0,0859 1,8472 o ,4480 

0,6835 0,0257 1,0600 0,0968 1;8983 0,4685 

o' 7011 0,025Ó 1;0539 0,0945 1,9500 0,489'6, 
' 

o, 7146 0,0270 1,0802 o ,0970 1,999 3 0,50361 

0,7277 0,0300 1,0998 o' 1064 2' 0498 0,5183 I 
o' 7510 0,0308 1,1027 o' 1100 2,0996 0,5388 

o' 76'75 0,0325 1,1497 0,1277 2,1519 0,5530 

o' 7872 o ,034 7 1,2020 .o ,1477 2,2011 0,5659 

0,8179 0,0307 1,2500 o' 1679 2,2478 0,5764 

O, 8296 0,0408 1,2981 0,1B76 2' 3006 o ,5807 

o' 8498 o ,0454 1,3473 0,2093 2,3491 0,5925 

O' 81-89-·· Q-,{)S()-1c·:.c ·=-~·~ L, J-9;7 ~d).,2 :144...~-=--2--';19~7--=º-• 59.9~-~-••• 
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n = 0,0519 R-2 

T!K) ~ T(K) ~ T(K) ~B 

2, 4485 0,6069 3,0533 o. 7316 3,64 88 1,1687 

2,4989 0,6153 3,1007 0,7538 3,6992 1,2239 

2, 5491 0,6238 3,1514 o. 7789 3, 7486 1, 2984 

2,5966 0,6330 3,1998 o. 8054 3, 7972 1,339 8 

2. 64 76 0,6384 3,2491 o. 8198 3, 8481 1,3986 

2. 7008 0,6478 3,3000 0,8544 3., 8986 1,4307 

2, 7487 0,6674 3. 34 72 o. 8792 3,9488 1,4600 

2. 79 78 o ,6682 3,3990 0,9310 3,9997 1,4580 

2,8471 o ,6761 3,4476 0,9493 4,0556 1,4619 

2,8995 0,6934 3,5006 0,9981 4,1021 1,4662 

2,9501 o ,6105 3,5543 1,0397 4,1499 1,4723 

2,9999 o, 7227 3,6009 1,1032 4,1998 1,4555 

n = 0,0554 g-2 

3,3545 o. 7159 3,9596 1,3099 4,5781 1,5042 

3,4014 0,7387 4,0121 1,4153 4,6217 1,4370 

3,4478 o. 7566 4,0643 1,5181 4,6657 1,46051 

3,4980 o ,8110 4,1160 1,6088 4. 7564 
I 

1,40361 

o. 8383 4,1719 1,6727 4,8012 I /' 3,5483 1,38801 

3,5956 o. 8676 4. 2284 1,7146 4. 8461 1, 3471.: 
i 

3,6464 0,9123 4,2839 1,6925 4. 8915 1,3446 

3,6980 0,9621 4. 3339 -1,6510 4,9379 1,3122 

3,7500 1,0040 4. 3850 1,6154 4,9855 1,2180 

3. 8026 1,0678 4 ,4377 1,5579 5,0327 1, 3047 

3,8546 1,1327. 4,4912 1,5252 5,0835 1,3315, 

- -- J ,9ooo=-t• zzst-~~- - -~~-~ ~ ;S~~""'"!-;52'3ff=--="5-;"1301r ~r;0'2o-5~~-~c-
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n = o,o565 R- 2 

....!..lliL ~ T(K) ~ ....!..lliL ~B 

0,9728 0,0347 1,5980 0,1701 2,2489 o ,3036 

1, 0092 o ,0390 1,6477 0,1840 2,2989 0,3086 

1,0548 0,0446 1,6984 o ,1980 2' 3490 0,3141 

1,1038 0,0536 1,7490 0,2106 2,3978 0,3223 

1,1526 0,0622 1, 7983 0,2223 2,4481 o' 3260 

1, 20 33 o ,0765 1,8472 o ,2348 2,4986 0,3323 

1,2509 0,0829 1,8994 0,2453 2,5496 o' 3396 

1, 2992 o ,0929 1,9497 0,2559 2,5981 0,3501 

1,3492 0,1050 2,0027 0,2657 2,6514 o' 3562 

1, 39 80 0,1168 2,05M 0,27:;4 2,7010 o' 3667 

1,4482 o' 1300 2,0999 0,2840 2' 7502 0,3782 

1, 4976 0,1424 2,1514 o' 2920 2,8020 o' 3919 

1,5461 0,1560 2,2024 0,2983 2,8512 0,4007 

2,9019 o' 4177 3,9345 1,2066 4,5881 1,5851 

2,9559 0,4360 3,9842 1, 3030 4,6185 1,5935 
! i 

3,0012 0,4543 4,0353 1, 3989 4;6503 1,4952 I 
li 

3,0509 0,4668 4,0875 1,5357 4,6837 1,5093 

3,0981 o, 5415 4,1927 1,8219 4' 7155 1,4699 
I 

3,3048 0,6297 4,2549 1,8772 4,1486 1,4831' 

3,5013. 0,7542 4,2949 1,8678 4,7846 1,4579 

3, 7027 0,9232 4,3222 1,8741 4,8193 1,4401 

3,9077 1,1613 4,3486 "1,8660 4 '8549 1,4025 

3,9573 1,2490 4' 3722 1,8121 4' 8942 1, 4184 . 
4 ,0138 1, 3634 4 '3964 1, 8124 4,9300 1,3741 

4,0619 1,4562 4,4481 1,7352 4,9696 1,3787 . :! 
4,1163 1,6056 - ~4,415"9 ~1;7169 - 5,0091 1,3444 



n = 0,0565 R-2 

T(K) C/Nk8 __wg__ ~ __wg__ C/NkB 

4,1728 1, 7754 4,5038 1,6921 5,0513 1,3638 

4,2285 1,8348 4,5315 1,6431 5,0936 1,3398 

3, 8864 1,1478 4' 5593 1,6203 5,1362 1,3428 

n = o ,0576 R-2 

3. 3690 0,6324 3' 8027 1,0188 4,2830 2,0961 

3,4137 0,6545 3, 8567 1,1000 4' 3810 2,0284 

3, 4517 o ,6753 3,9104 1,1811 4,4215 1,9566 

3, 4967 o' 7208 3,9610 1' 26 87 4,4579 1,8551 

3' 5463 0,7513 4,0114 1, 3619 4,4965 1,8146 

3,5970 o' 8006 4,0681 1,4756 4,5376 1,7502 

3,6473 o, 8568 4,1185 1,6009 4,5776 1,7024 

3,7007 0,9038 4,1741 1,7878 4,6217 1,6123 

3,7499 0,9667 4,2330 1,9647 4,6661 1,6230 

4, 7135 1,5766 4,8901 1,4617 5,0315 1,3987 

4,7558 1,4876 4,9365 1, 4031'' 5,0818 1,3376 

4. 8030 1,5417 4;9835 1, 4086 5,1341 1, 3877 

4,8469 1, 4800 

n • O, 0585 R-2 
i 

I 
I 

3,3469 o. 5949 3,9581 1,3358 4,5786 1,7368 

3,3966 o ,6387 4,0134 -1,4323 4,6224 1,6027 i 
I 

3,4439 o ,6133 4,0665 1,5836 4,6657 1,6514 I . 
! 

3,4971 o. 7110 4,1182 1, 7299 4. 7118 1,5775 I 

3,5458 o. 76 81 4,1710 1,9095 4,7571 1,5126 ' 

-- 3;59"6o-o; 8160-~---~~ li ;2ZST"'"~-;0'8Ss=--=-~;il021- -~l:-,5'377'"~--~-" 
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n = 0,0585 R-2 

T(K) C/NkB ...:!'..lliL C/NkB ...:!'..lliL C/NkB 

3,6474 0,8706 4,2861 2,2002 4,8479 1,4747 

3,6986 0,9265 4,3356 2' 1411 4,8926 1,4723 

3,7505 1,0023 4,3850 2,0480 4,9834 1, 4255 

3,8022 1,0612 4,4365 1,9667 5,0344 1,4350 

3,8560 1,1504 4,4865 1,8760 5,0878 1,4065 

3' 9077 1,2346 4,5315 1,8034 5,1375 1,3900 

n = 0,0588 R-2 

3,3530 0,6299 4,5384 1,8012 4,5796 1, 7548 

3,4056 0,6680 4,0189 1,5278 4,8204 1,6919 

3,4540 0,7185 4,0686 1,6582 4,6657 1,6460 

3,5004 0,7602 ~.0988 1,7816 4 '7120 1,6216 

3,5518 0,8157 4,1233 1,8~63 4,7563 1,5661 

3,5979 0,8437 4,1727 2,0059 4,8017 1,5240 

3,6501 0,9260 4,2284 2,1704 4,8450 1,4980 

3,6996 0,9766 4,2788 2,2219 4,8906 1,5031 

3,7508 1,0480 4,3325 2,2084 4,9343 1,4681 

3,8037 1,1377 4,3766 2,1051 4 '9811 1,5101 

3,8532 1,2171 4,4146 2,0742 5,0331 1,4586, 

3,9078 1,3121 -4,4547 1,9542 5,0830 1,41(7 

' 3,9596 1,4100 4,4957 1,8546 5,1355 1,4398' 

n = 0,0599 R-2 
I I ' 3,3558 0,7199 3,7463 1,1733 4' 1165 1,92!51 

3,4515 0,8145 3,8005 1,2512 4,1731 1,9~27 

3,4975 0,8612 3,8544 1,3513 4,2280 1,96174 

3,5491 0,9293 3,9066 1,4516 4,2813 1,9~56 

3,5974 o' 9725 3,9592 1,!i492 
i 

4,3345 1,8616 

3,6477 1,0433 4,0134 1,6828 4,3775 1,8d53 

3 '69.78~-- 1._1D7.5.~, ~==~ ~.~6_6~=--lJll41_~--~c~•4t_6l_~ _!,_7~~~=~ 
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n = 0,0599 R-2 

.2lliL ~ ..!.1!9_ ~ ..!.1!9_ C/NkB 

4,4547 1,7387 4,6209 1,5521 4. 8549 1,4255 

4,4953 1,6639 4,6652 1,5170 4' 8004 1,4392 

4,5369 1,6395 4,7090 1,4842 4,9441 1,4260 

4,5788 1,5754 4,7566 1,4951 4,9921 1,4071 

5,0911 1, 3840 4,8065 1,4785 5,0398 1,4160 

5' l4 74 1,3752 

n = 0,0610 R-2 

0,1541 0,0002 0,2801 o ,0022 o. 7463 0,0078 

o' 1589 0,0003 0,2906 0,0023 0,7805 o ,0081 

0,1644 0,0004 0,3036 0,0024 o ,8187 0,0090 

o ,1693 0,0004 0,3157 0,0027 o' 8752 0,0102 

0,1735 0,0005 0,3302 o ,0029 o' 8907 o ,0105 

o' 1784 0,0006 0,3446 0,0030 0,9227 o ,0107 

0,1838 0,0007 o ,3618 0,0033 0,9463 0,0144 

0,1882 0,0012 0,3799 0,0036 1,0143 0,0118 

o' 1937 o ,0008 0,4007 0,0038 0,9736 0,0139 

o' 1991 o' 0009, 0,4238 0,0040 1,0143 O,fll18 
:i 

0,2051 0,0010 0,4454 0,0048 1,0539 0,0157 

0,2109 O, 0011 0,4701 0,0053 1,0522 0,0126 

0,2168 0,0012 0,4996 0,0054 1,1122 0,0140 

0,2245 0,0013 o ,5289 0,0054 1,1033 O ,Ol75 · 

0,2316 0,0014 o' 5594 0,0062 1,1122 0,0140 ) 
0,2420 0,0015 0,5949 0,0058 1,1553 0,0187 'I 
o' 2503 o ,0016 0,6271 0,006p 1,2505 0,0219 

o' 2586 0,0017 6 7' 44 0,0067 1,2994 0,0248 

o;2684 0,0020 o. 7121 0,0075 1,3503 0,0272 lj 
·----~------'...--
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n = 0,0650 g-2 

__!.i!L C/NkB T(K) ~ __!.i!L ~ 

o' 1265 0,0001 0,4177 0,0105 1,4469 o ,0745 

0,1328 0,0002 0,4433 o ,1184 1,4960 0,0790 

0,1378 0,0004 0,4651 0,0133 1,5457 o ,0850 

o' 1474 o ,0006 o' 4914 0,0145 1,5970 o ,0915 

o' 1529 0,0007 0,5187 o ,0162 1,6470 o ,0972 

o' 1574 0,0009 o ,5530 o ,0179 1,6965 o ,1051 

o' 1626 0,0010 o ,5820 0,0194 1, 7470 0,1119 

0,1680 o ,0012 0,6151 0,0217 1, 7956 o' 1190 

o' 1726 0,0013 0,6873 o ,0253 1,8478 0,1275 

o' 1770 0,0014 o' 7258 o ,0269 1,8969 0,1352 

0,1883 0,0017 o' 7625 o ,0289 1,9459 0,1495 

0,1932 o ,0018 0,8100 0,0295 2,0473 0,1627 

o' 1987 0,0020 0,8418 0,0329 2,0982 0,1738 

0,2037 0,0021 o ,8803 0,0346 2,1479 0,1831 

o' 2108 0,0023 o ,9477 o ,0376 2,1971 o' 1954 

0,2161 0,0025 0,9842 o ,039 2 2,2477 0,2044 

0,2375 0,0031 1,0000 0,0414 .2,2978 0,2207 

0,2454 o' 0034 1,0194 0,0426 2,3465 o ,2315 

o' 2635 0,0039 1,0469 0,0424 2' 3969 0,2497 

0,2740 0,0044 1,0528 0,0429 2' 446 8 0,2594 

0,2843 0,0047 1,0761 0,0464 2,4956 o ,2749 

0,2971 0,0052 1,100 0,0465 2,5455 0,2914 

o' 3095 0,0058 1,1074 o ,0477 2,5953 o' 3072 

o' 3237 O,OO!il 1,1492 0,0495 2,6466 0,3253 

o' 3388 0,0069. 1,1971 O ,OSlO 2,6967 0,3447 

o' 3558 0,0074 1,2964 0,0616 2,7469 o ,3620 
i I 

o' 3737 o ,0084 1, 3467 0,0657 .2,7971 0,3783 ; ! 

-- ---- -- -------

0,3952 0,0097 1,3965 o ,0703 2, 8488 0,4027 



n = O ,0650 R-2 

T(K) ~ _!QL ~ T(K) ~ 
2' 8993 0,4243 3,6993 0,7999 4' 3986 1,0453 

2,9488 0,4482 3,7492 o' 8101 4,4478 1,06 21 

3,0002 0,4664 3, 7986 0,8438 4,4903 1,0872 

3,1015 0,5140 3,8551 0,6498 4,5341 1,1123 

3,1517 0,5334 3,8991 o' 8899 4,5757 1,1054 

3,1999 0,5530 3,9507 o ,9029 4,6156 1,1028 

3,2496 0,5790 3,9997 o ,9284 4,6602 1,1203 

3' 3004 o ,6024 4,0556 0,9453 4,7094 1,5982 

1,1486 ' 
I 

3,3494 o, 6298 4' 1013 0,9797 4,7473 

3,4004 0,6498 4,1502 1,0020 4,7913 1,1419 

3, 4515 0,6802 4,2058 1,0024 4, 8360 1,1675 

3,5006 0,6918 4,2504 1,0Ú9 4,8802 1,2036 

3,6025 0,7434 4,3066 1,0297 4,9 259 1,2049 

3,6500 0,7713 4 '3508 1,0364 4,9743 1,22G8; 

5, 0250 1, 2374 5,0808 1,2489 

n = 0,0700 R-2 

o' 4829 0,0110 o' 7288 0,0285 o ,9526 '0,0593 

0,5045 0,0121 o' 7467 0,0294 o' 96 33 0,0598 
tI 

0,5478 o ,0144 o ,7643 o ,0326 0,9837 o ,0629 

o ,5725 0,0160 0,7845 o ,0356 0,9961 (),0684 

o, 5946 0,0166 o' 8049 o ,036 3 1,0056 o ,0677 

0,6233 o, 0195 0,8273 o ,0397 1,0~51 o ,0757 
i 

0,6391 o ,0204 0,8578 0,0228 1,0466 0,0783 

o ,6562 0,0218 0,8713 O,Q482 1,0511 0,0771 

o ,6 780 0,0234 o' 8983 0,0512 1,0772 o' 0819 

o ,6983 0,0256 o ,9268 0,0566 1,0974 o ,0875 

0,7113 0,0268 0,9442 0,0576 1,1321 o ,0854 



n = 0,0700 R- 2 

..!.lliL ~ ...!ill.._ ~B T(K) ~B 

1,1482 o ,09 32 2' 3974 0,2193 3,6468 0,5543 

1' 1979 0,0950 2 ,4472 0,2308 3,6987 o ,5785 

1,2484 0,0952 2, 4983 0,2387 3,7478 0,5921 

1,2995 0,0946 2,5470 0,2485 3' 7991 0,6170 

1, 3480 0,0973 2,5974 o ,2623 3,8496 0,6392· 

1,3976 0,0996 2,6461 o' 2736 3,90 20 0,6642 

1,4480 o' 1027 2,6972 o' 2815 3,9496 o ,6894 

l, 4964 o' 1067 2,7473 0,2942 4,0022 0,7134· 

1,54 74 o' 1110 2, 7989 o' 3066 4,0523 o' 7416 

1, 59 89 o ,1152 2 '8495 o' 3199 4,0994 o' 7619 

1,6460 0,1188 2,9008 o' 3~36 4,14 72 . 0,7921 

1, 6962 o' 1238 2,9511 0,3468 4,2012 o' 80 35 

1,7457 o' 1284 3,0015· o' 3610 4. 2506 o' 8435 

1, 7957 0,1344· 3,0526 o' 3701 4,3017. o' 8712 

1,8462 0,1418 3,1037 0,3878 4 '3533 0,8980 

1,8967 o' 1456 3,1526 o' 3951 4,4006 0,9182>· ,_. 

1,9471 0,1525 3' 2002 o ,4186 4' 44 73 0,9570 

1,9968 o' 15.50 3,2494 0,4300 4,4921 o ,,9 805 

2,0486 o' 1661 3,2996 o ,4430 4,5346 o ,!9680 
I 

2' 0962 o ,1716 3,3496 o ,4565 4,5757 1,1064/8 

2 '1470 o' 1797 3, 3990 o ,4807 4,6160 1.,0446 

2,1974 o' 1873 3,4482 0,4884 4,6591 1,:1061 
' 
' 2' 2525 o' 1945 3,4968 o ,5115 4,7047 1,'1164 

2' 296 8 o' 2038 3,5465 o ,5166 4,7482 1,l1575 

2' 3463 0,2135 3,5973 o' !i400 4 '7926 1;2139 

I 

' 
···--··--~·--·---·==== --~ . .J.l~==~~-=~-=-=~-- .. _:__~.~-=c 



n = 0,0753 R- 2 

_!i!L C/~ ...!.l.E.L c~ ...:!:.!&.. C/NkB 

0,9962 0,0824 2,3459 0,2030 3,6982 0,6820 

1,0438 0,0906 2,3965 0,2106 3,7468 o ,6954 

1,0960 o ,0976 2,4467 o. 219 3 3,8001 0,7460 

1,1490 o ,1023 2,4952 0,2275 3, 8494 0,7881 

1,1974 0,1072 2,5468 o. 2386 3. 8992 0,8343 

1, 2489 0,1103 2, 5967 0,2453 3,9487 0,8767 

1,2985 0,1129 2,6463 0,2553 4, 0491 o ,9529 

1, 3474 0,1154 2,6979 0,2666 4, 0989 1,0013 

1, 3970 0,1188 2, 7481 o, 2802 4,1507 1,1133 

1,4464 0,1216 2,7995 0,2903 4,0034 1,2591 

1,4955 0,1221 2, 8489 o, 3034 4,0476 o ,94 70 

1,5472 0,1256 2. 8969 0,3146 4,0979 0,9880 

1, 5959 0,1235 2,9475 0,3327 4,1505 1,0443 

1,6462 0,1311 2,9988 0,3463' 4,2009 1 ,0311! 

1,6982 0,1351 3,0497 o, 3636 4. 2548 1,09961 

1,7489 0,1393 3,0990 0,3820 4,3009 1,1316 

1,7966 o ,1430 3,1521 0,4029 4, 3519 1,1888 

1,8478 0,1473. 3,2002 0,4266 4,4001 1,0772 

1,8955 0,1512 3,2515 0,4409 4,4464 1,2800', 

1,9457 0,1551 3,3019 0,4518 4,48S6 1,334~ 

1,9971 0,1608 3. 3516 0,4983' 4,5318 1,3971 

2,0467 o ,1651 3,3991 0,5058 4,5751 1,4010 

2,0966 0,1700 3,4508 o. 5355 4,6166 1,4445 

2,1491 0,1759 3,5010 0,5615 4,7012 1,5244 

2,1983 0,1823 3,5480 0,5840 4,7497 1,5860 

2,2465 0,1881 3,6000 0,6101 4,7929 1,6137 
I' 

2;2960 o ,1960 3,6474 0,6525 4. 8416 1,6318 
I I 

~---~---- _, 
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n = 0,0753 R-2 

__!_!!L ~ T(K) ~ ...!J!L ~ 
4,8851 1,6985 4,9787 1,7977. 5,0805 1,8865 

4,9 313 1,7529 5,0288 1,8541 

n = 0,0800 R-2 

0,9492 o. 0784 2,0989 0,2817 2,1498 0,2913 

o ,9979 o ,0872 2,1999 o. 2962 3. 249 6 o ,6624 

1,0489 0,0953 2,2474 0,3078 3, 29 89 0,6971 

1,0984 0,1028 2. 2975 o. 3151 3,3487 o. 7265 

1,1463 0,1121 
2, 3482 o ,3271 3,3999 o. 7680 

1,1969 0,1219 2, 3976 0,3402 3,4484 o. 7920 

1,2473 0,1310 2,4491 0,3490 3,5003 0,8257 

1,3458 0,1524 2,4975 o ,3630' 3,5496 0,8511 

1,3966 o ,1620 2,5488 o. 3768 3,5990 0,8884 

1,4475 0,1732 2,5979 0,3893 3,6472 o,nq2 

1, 4943 0,1829 2,'6478 0,4025 3,6993 0,96?4 

1,5443 0,1942 2,6999 0,4213 3,7511 1,0011 

1,5952 0,2028 2. 7480 0,4347 3, 799 3 1,0353 

1,6445 o ,2117 2,7978 0,4571 3, 8489 1,0761 

1,6968 0,2206 2,8471 0,4723 3,9010 1,1120! 

1,7477 0,2280 2,8974 0,4962 3,9493 1,1556 
i 

1,7977 o. 2356 2,9489 0,5181 3,9985 1,2018 

1, 8469 0,2439 2,9989 0,5410 4,0524 1,2460 

1,8970 0,2499 3,0487 o ,5654 4,1002 1,2862i 

1,9477 0,2571 3,0995" 0,5894 4,149 3 I 
1,34421! 

1, 9976 o. 2657 3,1491 o ,6137 4,2028 1,3934 . 
2, 049 3 0,2707 3,2027 0,6406 4,2516 1,4420 

I i 
i! 

- -- --- - ---··---· 
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n = 0,0840 R-2 

...!..!.!!_ ~B ...!..!.&__ ~ ...!..!.&__ ~ 
o' 4968 o' 0614 1,0 30 8 o' 329 8 2,2478 0,4043 

0,5128 o' 0667 1,0455 0,3278 2,2964 0,4195 

0,5306 o' 0736 1,0695 o' 3393 2,3471 o ,4304 

0,5496 0,0790 1,0926 0,3523 2,3971 0,4542 

0,5745 o ,0910 1,1009 0,3588 2,4469 0,4802 

0,5995 o' 1030 1,1412 o' 3640 2,4967 0,5072 

0,6261 0,1127 1,1963 0,3649 2,5478= o ,5311 

0,6414 0,1207 1,2462 0,3604 2,5969 o' 5630 

0,6576 0,1260 1,2944 0,3503 2,6480 o ,5941 

0,6744 0,1338 1,3459 o' 3393 2,6967 o ,6259 

0,6966 0,1470 1,3985 o' 3368 2, 7480 0,6601 

0,7140 0,1541 1,4466 o' 3082 2, 79 75 o' 6998 

o' 7292 o ,1597 1,4954 o' 3135 2, 8483 0,7363 

o' 749 o o' 1711 1,546 3 0,3124 2,9016 o' 77~5 
I 

o. 7662 0,1766 1, 5961 o' 3111 2,9485 o ,83J9 

o' 784 7 o' 1905 1,6467 0,3148 2,9997 0,8710 

o' 804 7 0,2030 1,6969 0,3143 3,0482 0,9156 
I' I, 

1,7464 0,3180 
I 

0,8251 0,2335 3,0992 0,,9627 i 

o' 8749 o ,2382 1, 7962 0,3201 3,1490 1,0049 

o' 8988 0,2613 1,8463 o' 3260 3,2033 1 ,08~0 

0,9245 0,2676 1,8966 0,3301 3, 2532 1,1110 

0,9417 0,2747 1,9472 0,3370 3' 3011 1,1575 

0,9440 o' 2769 1,9962 0,3483 3,3491 1,2164 ,I 

0,9626 0,2957 2,046 3 o' 3477 3' 3975 'i 1,266~' 

0,9865 0,3050 2,0971 o, 3669 3,4463 1,3110 

0,9897 o, 3074 2,1479 0,3744 3,4964 1,3740 
i I 

1,0053 0,3062 2,1977 o' 3885 3,54 79 1,4199 ' 
- ---------·-
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n = 0,0840 R-2 

..!.l1S.L C/NkB ...!..!n_ ~ ...!..!n_ ~ 

3, 5983 1,4823 4,1502 1,9295 4,6609 2,0768 

3,64 73 1,5049 4. 2007 1,9636 4,7516 2,1093 

3,6975 1,5569 4. 2510 1,9607 4,7953 2,0954 

3, 74 72 1,6065 4,3016 1,9780 4,8399 2,1111 

3, 7983 1,64 74 4. 3498 2, 0034 4,8850 2,1410 

3,8486 1, 7110 4,4000 1,9932 -4,9337 2,1708 

3, 89 86 1,7423 4,44 72 2,0456 4,9833 2,1555 

3,9481 1,7787 4,4898 2,0154 5,0337 2,2589 

3,9995 1,8112 4,5325 2,0342 5,0832 2,1656 

4,0492 1, 86 30 4. 5801 2,0496 4. 7061 2,1160 

4,09 85 1, 8820 4,6191 2,0773 

n = 0,0900 R-2 

0,7426 0,1239 1, 0755 0,1835 1,4957 o. 2355 

o. 7726 0,1315 1,1031 0,2166 1,5462 0,2432 

0,7954 0,1393 1,1344 o. 2081 1,5964 0,2515 

0,8203 0,1453 1,1630 o. 2089 1,6464 o ,2577; 

o. 8487 o ,1494- 0,9926 0,1777 1,6961 0,2647 
I 

o. 8721 o ,1591 1, 0410 0,1842 1, 746 3 o ,27,13: 
I 

o. 8964 o ,1587 1,0950 0,1922 1,7963 0,2~70 fI 
0,9235 0,1682 1,1451 o ,1971 1,8466 0,2837/. 

' 

0,9428 0,1687 1,1960 0,2021 1,8966 0,2875 

0,9617 o ,1716 1, 2442 0,2065 1,9465 o. 29159 

' 0,9837 o ,1727 1, 296 3 o. 2121 1,9961 o ,30127 

1,0034 0,1827 1,3455 0,2U2 2,0477 0,3124. 

1,026 3 o ,1858 1,3971 0,2233 2,0968 o. 3~98 

1,0509 0,1838 1,4450' 0,2285 2,1462 0,3313 
----- --~------::-·: -~--==---=--....,_ .;:_-= :~-==:.....,... =--=-=---=-=~-=:.:__- ~;....--;-:- --==-"""""=-·::;-:;--;-..=-

176 



n = 0,0900 R- 2 

T(K) ~ ...!.!.!L ....fllliss ...!.!.!L ~ 
2,1462 0,3313 3, 3486 0,9172 4,5309 1, 7133 

2' 1970 0,3387 3, 39 83 0,9560 4,5721 1' 7533 

2, 2461 0,3496 3, 44 70 1,0001 4,6150 1' 7612 

2' 296 8 0,3630 3,4985 1,0344 4,6595 1' 7685 

2, 3462 0,3749 3, 54 76 1,0635 4' 7018 1, 8580 

2,3956 o' 390 7 3,5967 1,1091 4,7455 1, 8894 

2,4466 0,4082 3,646 7 1,1578 4' 7903 1,9212 

2,4966 0,4276 3, 74 79 1,2692 4,8350 1,9277 

2,5461 0,4428 3,6966 1,1969 4,8779 1,9898 

2,5965 0,4644 3, 7980 1,2761 4,9218 2,0104 

2,64 70 o' 4844 3,8488 1,311;4 4,9707 1,9762 

2,6968 o ,5090 3,8993 1,3489 5,0208 2' 0165 

2, 7467 o, 5346 3,9479 1,3984 5,0727 2,045~ 

2' 7967 0,5584 3,9·987 1,4419 

2, 8468 0,5887 4,0496 1,4826 

2,8968 0,6157 4 '09 83 1,5133 

2,9469 0,6411 4,1481 1,5585 

2,9975 0,6762 4,1993 1,6009 

3,0473 o' 7080 4,2509 1,5865 

3,0968 0,7405 4,3009 1,6161 

3' 4174 o' 7765 4 '3493 1,6553 

3,1976 o' 8086 4' 3976 1,6647 

3,2480 o' 8426 4,4446 _1,7024 

3,2988 0,8837 4,4873 1, 7133 

i I 
·----"-
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APJ;:NDICE B 

Tabela do calor especifico de 3He/Kr-Gr em função da temp~ 

ratura para diversas densidades superficiais. A densidade do sub~ 

trato de Kr é de 0,0753 R-2 • 

li 
' 
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n = 0,0093 R-2 

~ ___ffl!.~ T(K) C/NkB ~ ~ 

o' 1229 o ,o 307 o' 7l28 1,2069 1' 3461 1,4386 

o' 1365 o ,0324 0,7300 1,2812 1,3962 1,4057 

o ,1576 0,0372 0,7477 1,3324 1,4450 1,3740 

0,1830 o' 04 39 o' 7664 1,3686 1,4967 1,3390 

0,2033 0,0523 o' 7865 1,4597 1,5464 1,3095 

0,2205 0,0622 o' 8081 1,4727 1,5959 1,2978 

o' 2359 o' 0720 0,8302 1,5233 1,6457 1,2748 

o' 2616 0,0937 o, 8541 1,5351 1,6955 1,2615 

0,2782 o' 1045 o' 8765 1,5753 1, 746 3 1,2507 

0,2967 0,1260 o ,90 34 1,6030 1, 7958 1,2201 

0,3219 o' 1566 0,9368 1,6 349 1,8452 1,1859 

o' 3389 0,1799 0,9433 1,6135 1, 8956 1,1886 

0,3607 0,2111 0,9592 1,6792 1,9460 1,1759 

0,3945 o, 2723 0,9818 1,6518 1,9949 1,1790: 
I 

0,4130 o' 3046 0,9908 1,6327 2,0454 1,1624 

0,4325 o' 3500 1,0055 1,6875 2,0965 1,1528 

0,4548 o' 3939 1,0262 1,6655 2,1462 1,1540 

o' 4 746 0,4480 1,0392 1,6561 2,1957 1,,1425 

0,4964 0,5028 1,0512 1,6505 2,2451 1,1297. 

0,5354 o, 6168 1,0735 1,6358 2 '29'51 1,1157 
I 

o ,5591 o ,6 851 1,09 35 1,6645 2 '3953 1' 1025 

0,5847 o' 7631 1,1251 1,6354 2,4450 1,1045 

o ,6139 o' 8955 1,1440 1,6185 2, 4956 1, 0858 I 
li 

o ,6343 o ,9586 1,1444 1,5912 2,5458 1,1373 'i 
0,6578 1, 0400' 1,1949 1,5800 2,5952 1,1074 

o ,6735 1,0692 1,2453 1,5321 2,6451 1,0850 
I I 

o ,_6973 1,1517 1,2959 1,4794 2,6959 1,0873
1 

I 
~--~-- ----~~ --
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n = 0,0093 R-2 

...!..!.!.L ~ ...!..!.!.L C/Nk8 ...!..!.!.L ~ 

2, 7452 1,0936 3,2954 1,1169 3, 84 70 1,1416 

2,7957 1,0883 3, 3460 1,1230 3,8967 1, 2165 

2, 8452 1,0748 3, 3962 1,1053 3,9462 1,2386 

2,8957 1,0706 3,4449 1,1391 3,99 85 1,2107 

2,9461 1,0689 3,4951 1,1265 4,0497 1,2107 

2,9952 1,0937 3,5460 1,1476 4,0968 1,1857 

3,0459 1,0598 3,5962 1,1574 4,1477 .1,2674 

3,0955 1,0991 3,6465 1,1384 4,1990 1, 2689 

3,1468 1,0666 3,6975 1,1214 

3' 1982 1,0775 3,7467 1,1605 

3,2449 1,0923 3, 7978 1,1282 

n = 0,0140 R-2 

o ,2028 0,0399 0,4949 o' 3648 o' 8086 1' 3870f 

0,2236 o ,0486 0,5204 0,4319 o' 8294 1,4 784 

0,2404 o' 0580 0,5381 0,4643 o' 8524 1,5590 

0,2623 0,0710 0,5575 0,5253 0·,8761 1,6408 

0,2792 0,0814 0,5820 1, 5698 o' 8990 1,7358 

0,2963 0,0960 o ,6111 o ,6704 0,9147 1, 7615, 

' O, 3213 o' 1158 0,6316 0,7317 0,9332 1,8234 

o' 3393 0,1320 0,6544 o' 8151 0,9559 1,8523 

o' 3614 0,1567 o ,6 785 0,8830 o ,9776 1,8691 
l 

0,3838 o' 1889 0,6959 o ,9489 1,0003 1,9254 J' I 
o' 4085 o ,2196 o' 7121 1,0051 1,0030 1,9074 . 
0,4335 o' 2610 o' 7291 1,0736 1,020 3 1' 8903 

0,,4555 o ,2972 0,7475 1,1569 1,0403 1,8719 ii 
!Ji4751. 0,3292 ""0';7l!7~r; 3ll4'3 1,0425 1,8206 

1 An 



n = O,Ol4o .R-2 

..J.!!Q_ ~ T(K) ~ ...11&... ~ 

1,0712 1,8139 1,9972 1,0282 3,1499 0,9260 

1,0952 1,7507 2,0470 1,0130 3,1992 0,8749 

1,0936 1, 779 3 2,0954 0,9993 3,2495 o ,9 250 

1,0942 1, 7472 2,1479 0,9913 3,2993 0,9075 

1,1510 1,6 329 2,1971 0,9766 3,3494 0,9054 

1,1441 1,6408 2,2466 0,9732 3, 4035 0,9243 

1,1510 1,6329 2,2966 0,9704 3,4514 0,9550 

1,1946 1,5389 2,3468 0,9694 3,4992 0,9117 

1,2464 1,4835 2,3960 0,9360 3,5495 o ,9282 

1,2954 1, 4316 2,4470 0,9459 3,5980 o ,9516 

1,3462 1,3925 2,4945 0,953,0 3,6522 0,9338 

1,3972 1,3350 2,5454 o ,9293 3,6978 0,9574 

1,4477 1,2791 2,5964 o ,9112 3,7487 o ,9501 

1,4970 1,2448 2,6471 0,9464 3,7992 o,953d 
I 

1,5460 1,2162 2,6965 0,9250 3,8492 0,9253 

1,5970 1,1742 2,7466 o ,9106 3, 8981 o' 9595· 

1,6469 1,1506 2,7976 0,9194 3,9488 o ,9580 

1,7028 1,1172' 2 '8469 0,9123 4,0512 o ,9675 

1,7535 1,0988 2, 8970 0,9295 4,0977 1,0022 

' 1, 8024 1,0910 2,9486 0,8992 4,1501 1,003~ 

1,8473 1,0617 2,9985 0,9085 4,2010 1,0213 

1,8969 1,0639 3,0489 0,9151 

1, 946 5 1,0408 3,1005 o ,9048 
li 
; 
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n = 0,0187 g-2 

T(K) ~ ....!.!..!9_ ~ ....!.!..!9_ ~ 

o' 9729 1,6799 1,9472 o' 9596 2,9993 o' 7813 

1,0033 1, 7702 1,9969 0,9450 3,0503 o' 7696 

1,0389 1,8584 2,0474 o' 8385 3,0999 o' 7674 

1,0915 1, 8652 2,0983 0,9179 3,1504 o' 7603 

1' 1455 1, 8056 2,1482 0,9110 3,2003 o' 7648 

1,1948 1,6772 2,1979 0,9015 3,301= 0,7493 

1,2434 1,5495 2' 2967 o' 8760 3, 3518 o' 7745 

1,2975 1,4339 2,3462 o' 8590 3,4016 o' 7826 

1,4372 1,3368 2,3979 o' 8386 3' 451.8 o' 7584 

1' 3990 1,26 74 2' 4 4 79 o' 8357 3,4981 0,7796 

1,4468 1,2074 2,4966 o' 839'7 3,5488 o' 7879 

1,4976 1,1906 2,5473 0,8273 3,5997 o' 7801 

1,5478 1,1507 2,5962 0,8282· 3, 8012 0,7822 

1,5969 1,1086 2,6473 0,8145 3,8501 o' 7634 

1,6469 1,0930 2,6984 o' 7933 3' 9009 o' 7386 

1,6977 1,0578 2,7485 o' 8045 4' 00 24 a, 7580 

1,7458 1,0331 2 '7972 0,8144 4,0478 o' 8026 

1, 7975 1,0131 2,8490 0,7820 4,0995 O, 7391: 
,I i 

1, 8460 0,9944 2 '89 89 o' 7740 4' 14 78 0,7448 

1, 8965 o' 9812 2,9488 0,7775 4' 19 74 o' 8014 

n =0,0580 g-2 

1 '49 5~ 
. 

1,0115 0,0564 1,2456 0,0926 0,1186 

1,0500 0,0619 1, 2961 o ,0987 1,5471 O, 1208 . 
1,0977 0,0701 1,3462 o' 1060 1,5958 0,1232 

1,1458 0,0779 1' 3958 0,1105 1, 6461 o ,1239 

1,1961 o' 0852 1,4454 o ,1142 1,6967 0,1241 



n = 0,0580 R-2 

T(K) ~ ....!..lli.L ~ ...!i&_ ~ 

1,7471 o' 1257 2' 89 88 0,2163 4,1202 o' 7739 

1,7980 o' 1229 2,9479 0,2304 4,1745 o, 8186 

1,8975 0,1229 2,9983 0,2414 4,2329 o' 8696 

1,.9481 0,1245 3,0485 0,2506 4,2833 o ,9075 

1,9983 o ,1284 3,0986 o' 26 70 4,3359 0,9812. 

1, 8465 0,1275 3,1492 0,2807 4,3901 1,0384 

2,0490 o ,1255 3,2000 0,2987 4,4364 1,0885 

2' 0983 o ,1263 3,2499 o' 3164 4,4872 1,1437 

2,14 79 o' 1291 3,3008 o' 3336 4,5311 1,2291 

2' 1991 0,1312 3,3510 o' 3505 4' 5841 1' 3487 

2, 24 72 o ,1306 3,3999 o' 3740 4,6291 1,44501 

2, 29 74 0,1344 3,4530 o' 3930 4,6658 1,4892 

2' 34 73 0,1367 3,49 89 0,4071 4,7078 1' 60 791 

2' 3967 0,1425 3,5502 o' 4364 4,7544 1,7355 

2,4469 o ,14 7l 3,59 70 0,4628 4' 79 83 1,8935 

2,4968 0,1510 3,6978 o ,49 84 4,8802 2,0780 

2,5464 o' 1581 3,7496 o ,5306 4,9354 2,1079. 

2,5969 0,1656 3, 8036 0,5600 4,9821 2 '1655 

2,6475 0,1703 3, 8568 o ,5915 5,0297 2 .002.8 

2,6980 0,1783 3,9090 0,6125 5,0832 2,0351 

2, 7481 o ,1883 3,9623 o ,6491 5' 1357 
I 
1,9902 

2,7977 o ,1986 4,0158 0,6874 

2,8473 o' 2090 4,0664 o, 7255 I 

1 "~ 



n = 0,0592 R- 2 

_!'_!!L ~ _!'_!!L ~ _!'_!!L ~ 

3,6986 0,5170 4, 2 842 1,1052 4, 8001 2,0500 

3,7488 0,5390 4, 336 3 1 ,o 817 4,8454 2,1896 

3, 8030 o ,5855 4,3881 1,1529 4, 8889 2,2618 

3,8558 o ,619 7 4,4369 1,2163 4,~361 2,3138 

3, 9086 0,6620 4, 4875 1,3086 4,9818 2,2485 

3,9611 o, 7068 4, 5320 1,3761 5, 0305 2,2136 

4,0144 o, 7508 4,5767 1,4489 5,0838 2,1564 

4,0684 o, 8317 4,6 206 1,5433 5,136 3 2,1316 

4,1174 0,9789 4,6627 1,6416 5,1898 2,1068 

4,1741 0,9026 4, 7095 1, 7614 5,2454 2 ,1032" 

4, 2324 0,9621 4,7542 1,90~ 7 

nn ~ 0,0603 R-2 

0,9570 0,0005 1,6461 o ,0240 2,3467 o ,0713 

1,00 22 0,0010 1,6960 0,0255 2, 39 71 0,0825 

1,0492 o ,01100 1,7464 o ,0269 2,4453 o ,o 872 

1,0984 o, 1223 1, 7982 o ,0302 2,4960 ,0,0983 

1,14 78 0,0121" 1,8468 o ,0295 2,5468 o; 1077 

1,19 83 o ,0139 1,8974 0,0326 2,5969 o, 1152 i 

1,2480 0,0150 1,9478 o ,0366 2,64 71 o ,1267 
I 

1,2971 0,0160 1,9974 0,0402 2,6966 0,1375 

'1,3478 o ,0176 2,0476 0,0443 2, 74 70 0,1535 

1,3971 0,0175 2,0977 0,0467 2,7969 o, 1635 

1,4474 0,0181 2,1480 o ,0511 2,8472 0,1773 

1, 4945 o ,0182 2,1977 O ,O!r71 2, 89 74 o ,1912 

1,5462 0,0206 2, 2457 o ,0619 2,9474 o, 2080 

1,5963 0,0217 2, 2960 0,0655 

I 
2, 9983 0,2264 
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AP~NDICE C 

Tabela do calor especifico de 4He/Kr-Gr em função da tem~ 

ratura para-diversas-densidades superficiais. A densidades do sub~ 

trato de Kr é de_0,0686 g-2 • 

/ ;' 
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n = 0,0376 g-2 

1,1175 0,2553 1, 79 51 o' 8680 2,4951 1,5737 

1,1562 0,2782 1, 8439 0,9222 2,5450 1,5879 

1,1946 0,3018 1,8936 0,9331 2,5955 1,6060 

1, 2445 0,3169 1,9440 1,0410 2,6433 1,6261 

1, 2951 0,3778 1,0947 1,1367 2,6060 1,6226 

1,3444 o' 4124 2,0450 1,1549 2,7446 1,6152 

1, 3950 0,4558 2,0955 1,2175 2 '7952 1,6056 

1,4482 0,5467 2,1445 1,2682 2, 84 70 1, 5993 

1,5450 0,5927 2,1961 1,3174 2' 8957 1,5683-

1,5949 0,6443 2,2452 1,3738 2,9457 1, 5437 

1,6450 o ,69 84 2,2955 1,4254 2,9058 1' 5179 

1,6944 0,7554 2,3445 1,4629 3,0465 . 1, 4955 

1,7463 0,6553 2' 39 52 1,4966 

n = 0,0565 g-2 

1,2449 o' 1280 1, 8951 0,3933 2,4955 0,4313 

1,2942 0,1448 1,9451 0,3964 2' 5460 0,4487. 

1,3453 o' 1675 1,9962 0,3883 2,5961 0,4667 
I 

1,3946 0,1883 2,0454 0,3928 2,6462 0,48431 

1,4954 0,2339 2,0057 o' 3760 2,6966 
I / I 

0!,50~7 

1, 5452 0,2594 2,1458 0,3753 2, 746 8 o:, 5314 

1,5957 0,2858 2,1980 0,3735 2;7963 01,554 7 I 

1,6449 o' 3149 2,2466 0,3991 2,·8460 0,,5918: 
I 

1, 6943 0,3417 2, 2956 0,3861 2,8962 o1

,6223 . I 

1, 7448 0,3629 2,3458 0,3946 2,9457 o
1
,6591 

1,7954 o' 3843 2,3956 0,4065 2, 9954 o,, 7066 

1, 844'7~~- õ-;29'SO~c-~-=- c-zc,m~~"õ";'4'19'8--~ -~~c-=~3;"nii5J=·"''''j7599 



n = O ,0565 R-2 

T(K) ~ ~ ~ ~ C/NkB 

3,0955 o' 7078 3 ,8024 1,3030 4,5779 1,1276 

3,1473 0,8802 3' 8540 1,29~7 4,6216 1,1870 

3,1937 0,9190 3,9109 1,3147 4,6640 1,14 8l. 

3, 2419 0,9713 4,0105 1,2574 4,6002 1,5553 

3,2924 1,0286 4,0662 1,2572 4' 7562 1,1391 

3,3410 1,0775 4' 1182 1,2676 4 '8018 1,1154 

3,3997 1,1290 4,2287 1,2117 4' 8475 1,1206 

3,4425 1,1690 4,2809 1,1758 4,8923 1,1131 

3,4932 1, 2184 4,3352 1, 2176 4,9390 1,1377 

3,5455 1,2657 4' 3862 1,1954 4,9851 1,173~ 

3,6468 1,2900 4,4370 1,i667 5,0364 1,127 

3,6973 1,2952 4,4862 1,1463 5,0862 1' 167d 
' 

5,1353 ' 3, 7488 1,299i 4,5324 1,1235 l, 1736 

n = O ,0582 R-2 

1,2459 0,0876 1,8465 0,2246 3,3423 1,1953 

1,2940 0,1228 1,8957 0,2276 3,3940 1,2457! 

1, 345 7 o ,1398 1,9458 0,2357 3,4427 1,2722 

1, 3956 0,1559 1,9960 0,2373 3,4935 ' 1,3049 

2,0459 0,2442 3,5451 1, 3588 

2,0955 0,2487 3,595,9 1, 35~0 

2,1457 0,2554 3,6466 1,3624 

36 2,1957 o' 26,.36 3,69 70 1,3736 

1,6960 0,2121 2,2462 o ,2726 3,7491 1 '3659 

1,7454 . o ,2153 3,2443 1,0533 3,8019 1,3733 

1,7954 o ,2198 3,2936 1,1325 3,8534 1,3580 



. , R-2 
n = 0,0582 

~ ctM<a T (K) ~B ....!J!L ~B 

3,9060 1,3560 2,6465 o' 3845 3,1939 0,9830 

3, 9591 1,3150 2,6961 o' .1:078 4 '2813 1,2144 

4,0139 1,3016 2,7457 0,4369 4 '3339 1,214 7 

4,0662 1,2752 2. 7957 o ,4716 4,3852 1. 2042 

4,1722 1,2413 2,8458 0,5086 4,4365 1,179 7 

2,2965 o ,2714 2,8952 0,5432 4,5301 1,1569 

2,3454 o' 2805 2,9460 0,6056 4,5768 1,1390 

2,4454 0,3130 2,9956 0,6665 4,6634 1,1412 

2,4954 0,3270 3,0466 0,7476 4,7002 1,1371 

2,5452 o. 3452 3,0958 o' 8323 4,8000 1,1578 

2,5960 o' 3637 3,1447 0,9118 4,8452 1,15~1 

4,9360 1,1341 5,0314 1,1213 5,1336 1,19~4 
4,9816 1,1514 5,0826 1,1982 I 

I 

n = 0,0591 ~- 2 

....!J!L ~B ....!J!L ~ ...!J!.L . C/NkB 

3,2938 1,2423 3,9599 1,3230 4,5770 1,1618 

3,3441 1,2741 4,0151 1, 3000 4,6210 1,2116 
i 

3,3937 1,2870 4,0638 1,2953 4,6656 1,1253 

3,4444 1,3449 4,1198 1,2828 4' 7118 1,1552 

3,4934 1,3606 4,1757 1,2666 4,75So 1,1539 

3,5445 1,3865 4,2312 1,2537 4,8029 1,1312 

3, 64 71 1,4003 4,2825 1,~33 4' 8481 1,1215 

3,6976 l, 3956 4,3365 1,2406 4' 8933 1,1496 

3,7496 1,3846 4,3834 1,2300 4,9383 1,1459 

3,8017 1,2860 4,4370 1,1996 4,9842 1,1546 

3, 8541 1,3676 4,4850 1,1915 

3,9067 1,3569 4,532~- 1,1904 



n = 0,0591 ll.-2 

T(K) ~B 

1,2468 0,0834 

1,2957 0,0917 

1,3460 0,0995 

1,3940 0,1072 

1,4460 0,1155 

1,4953 0,1224 

1,5456 0,1305 

1,5954 0,1337 

1,6457 0,14573 

1,6054 0,1495 

1,7453 0,15884 

1,7954 0,1614 

1,8454 0,1686 

n = 0,0600 ll.-2 

3,0465 1,1247 

3,1396 1,1511 

3,1942 1,1147 

3,2439 1,2444 

3,2947 1,2712 

3,3451 1,2999 

3,3990 1,3190 

3,4467 1,3346 

3, 4948 1, 3488 

3,5459 1,3690 

3,5965 1,3855 

T(K) ~B 

1,8950 0,1757 

1,9454 0,1893 

1,9957 0,1852 

2,0458 0,1893 

2,0060 0,1853 

2,1458 0,2021 

2,1955 0,2111 

2,2448 0,2184 

2,2954 0,2289 

2,3454 0,2404 

2,3949 0,2496 

2,4446 0,2692 

2,4950 0,2884 

3,8503 1,0619 

3,9091 1,3377 

_3,9612 1,3113 

4,0135 1,2925 

4,0674 1,2704 

4,1193 1,2493 

4,1739 1,2385 

4,2284 1,2222 

4,2800 1,1981 

4,3357 1,1'644 

4,3862 1,1836 

T(K) ~B 

2,5955 0,3259 

2,6452 0;35"32 

2,6955 0,3769 

2,7453 0,4157 

2,7958 0,4475 

2,8450 o,49B9 

2,8961 0,5486 

2,9453 0,5980 

2,9958 0,6796 

3,0456 0,7732 

3,0939 0,8960 

3,1448 1,0350 

3,1940 1,1100 

4,6221 

4,6661 

4, 7138 

4, 7583 

4. 8024 

4. 8469 

4,8924 

4,9401 

4,9856 

5,0333 

5,0838 

1, 2659 

1,16 35 

1,1843 
I 

1,~691 

~J::; 
' 

1,~603 

1,l589 

1,~644 

I 

1,~628 
I 

1, Í966 



n = 0,0600 R-2 

T(K) ~ ...!QL ~ ...!QL ~ 

3,6480 1, 3849 4 '4369 1,1719 5,1345 1,2128 

3,6965 1,3788 4,4863 1,1705 5,1855 1, 2336 

3,7493 1, 3636 4,5312 1,1962 5,2315 1,2735 

3, 8023 1,3421 4,5775 1,1542 5,2315 1,2735 

3,0491 0,2422 3,8025 0,6569 4,5761 1,6068 

3,10 32 o, 2614 3,8561 0,682.8 4,6187 1,6907 

3,1498 0,2785 3,9091 o' 7416 4,66 31 1,7661 

' 3' 1992 o' 3022 3,9~10 o' 8067 4, 7083 1,8653 

3,2516 o' 3269 4,0151 0,8383 4,7543 1,930~ 
3, 300 3 0,3468 4,0697 o' 8038 4' 8000 1,9 721 

3' 3502 o' 3922 4' 1210 0,9447 4' 8477 

3,4017 0,4034· 4,1757 0,9925 4,8913 

3,4499 0,4301 4,2295 1,0586 4,9364 

3,4965 O, 4538 4 '2 821 1,1210 4,9835 1,971;4 

3,54 70 0,4781 4' 3358 1,1882 5,0332 1,9724 

3,5951 o ,5216 4' 3882 1,2639 5,0828 1,9695 

3,6465 0,5562 4,4369 1,3280 5,1338 1,9773 J 
li 

3, 69 80 o ,5 714 4,4869 1,4288 5,1870 2,0046, i 

3,7500 o ,6066 4,5305 1,51778 5,2438 1,9801 

li 
-·--- ·-·----
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...!..!.!L C/Nk8 ...!..!.!L , C/Nk8 ...!..!.!L C/Nk8 

n = 0,0623 g-2 

1,2007 0,0275 2,5443 0,4029 3,8535 1,1370 . 

1,2476 0,0294 2,5944 0,4303 3,9063 1,1333 

1,3468 0,0328 2,6445 0,4675 3,9588 1,1423 

1,3962 0,0365 2,6942 0,4996 4, 0118 1,1502 

1,4459 0,0400 2,7441 0,5403 4,1180 1,1500 

1,4955 0,0446 2,7935 o. 5714 4,1725 1,1342 

1,5448 0,0485 2,8442 0,6170 4,2282 1,1352 

1,5956 0,0558 2,8944 0,6587 4,2'815 1,1282 

1,6453 0,0631 2,9455 0,6090 4,3343 1,1373 

1,6954 0,0557 2,9952 0,7264 4,3854 1,1424 

1,7457 o;o789 3,0452 o, 7103 4,4365 1;1108 

1,7948 0,0887 3,0925 0,8324 4,4838 1,1212 

1,8455 0,1019 3,1427 0,8719 4,5305 1,1168 

1,8075 0,1382 3,1:932 0,9010 4,6627 1·,1235 

1,9454 0,1281 3,2443 0,9468 4,7005 1,1500 

1,9942 0,1400 3,2938 0,9809 4,7540 1,1325 

2,0447 0,1594 3,3432 1,0001 4,7085 1,1303 I 

0,1762 
,. : 

2,0945 3,3943 1,0278 4,8450 1,13~4 

2,1434 0,1965 3,4441 1,0525 4,8801 1,11,0 

' 2,1937 0,2121 3,4931 1,0854 4,9358 1,1711 /I 
I 

2,2451 0,2361 3,5433 1,0997 4,9818 1,17~6 

2,2951 0,2607 3,5945 1,1024 5,0292 1,22a1 
I 

2,3448 0,2853 3,6447 . 1,1184 5,0820 1,17~3 
2,3949 0,3124 3,6945 1,1104 5,1326 1,20 7 . 
2,4440 0,3383 3,7473 1,1082 

2,4940 0,3664 3,8009 1,1257 

--.. -·-.-.. - --..:-.:----=~-=- _,_-= ·- ·-·--=:...-::_-::.:-- .=:.......-=--:::::::.-.:;; 
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lt2 
n = 0,0646 ' 

...!.i!5.L ~ ...!.i!5.L ~ ....'!:J.!Q_ ~ 

1,1592 0,0469 2,6963 o ,4374 4,0683 o ,9757 

1,196 7 0,0488 2,7454 (},4604 4,1204 o ,9792 

1,2465 0,0523 2,7951 0,4806 4,1752 o ,9882 

1, 2963 0,0557 2,8469 0,5060 4,230 1,0000 

1,3465 0,0500 2,8963 o. 5392 4,2820 ·1· 0068 

1,3960 0,0645 2,9465 0,5595 4,3355 1, 0259 

1,4466 0,0695 2,9963 o ,5810 4, 4870 1,0175 

1,4972 0,0759 3, 04 77 o ,6089 4, 4379 1,0360 

1,5472 0,0801 3,0984 0,6394 4,4781 1,0302 

1,59556 o ,0892 3,1466 0,6652 4,5315 1,0400 

1,6454 0,0973 3,1974 o ,6911 4,5773 1,0440 

1,6950 0,1065 3, 2479 o. 7443 4 ,6214 1,0686 

1, 8951 0,1479 3. 2970 0,7384 4,663 1,0547 

1,9452 o ,1611 3~3492 o. 7694 4. 7548 1,0734 
I 

1,9944 0,1722 3, 3412 0,7594 4. 8008 1,05~3 

2,0'460 0,1887 3,3974 0,7989 4,8469 1,0254 

2,0945 o. 2015 3,4505 o. 8210 ~ 4. 8803 1,0907 

2,1451 0,2184 3,4985 o ,8341 4. 9361 1,1185' 

2,1961 0,2364 3,5514 o. 8551 4,9808 1,1073 

2,2446 0,2518' 3,6001 0,9822 5.,0264 1,1634 

2,2951 o. 2705 3,6501 0,8840 5,0825 1,1681 

2,3455 o. 2896 3, 7019 0,9016 5,1317 1,4311 

2,3950 0,3090 3, 7514 0,9089 5,1842 1,2312 ;) 

2,4451 0,3258 3,8004 0,9219 

2,4950 0,3460· 3,8559 0,9334 

2,5455 o. 3690 3,0985 0,9475 
i I · .. 

2,5964 0,3910 3,9602 0,9644 ! 

--------

2, 6471 0,4136 4,0145 0,:9514 


