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ESTUDO DO CAMPO HIPERFINO MAGNETICO NO *®T1a wu.' sttics
DE Nb E V NAS LIGAS DE HEUSLER Co YAl CY = nr. "

Willi Pendl Junior
RESUMO

Foram determinados os campos “iperfinos
magnéticos CCHM atuando sobre o ***
ljons de Heusler Co'NbM L J C0'VA1 pela técnica o> correlaglo
angular gama-gama perturbada diferencial (TDPACD, ut:lizindo a bem
conhecida cascata gama 133-482 Kev do *Ta. As redidas foram
realizadas em um espectrOometro automitico com.trés ‘zilectores de
NaICTl) associado A eletrénica convencional. As m»>ijdas foram
feitas a 77 K com @ sem aplicac¥o de um campo magnétic- externo (~

Ta nos sitios o " e V nas

4.8 KGauss) para determinar o sinal, bem como a m.ynitude dos

campos hiperfinos em ambas as ligas.

Para a liga Co‘NbAl foi observado um Uni-o campo de
-138C4) KOe e para a liga ConAl foram observados «dcuis sitios
magéticos distintos. (o] presente resul tado m stra que
aproxi madamente 24% dos 4atomos de 10¢
campo de -116(4) KOe, enquanto os outros 78% dos &tomos :sentiram um
campo de -83(3) KOe. Os dados obtidos associados a rcsultados
existentes em ligas similares CozTi.H!‘.Zr(AL.Ga.Sn) s3o riscutidos

Ta nesta liga esrtiram um

e comparados com as sistemiticas de CHM nas ligas de Heus!:y,


http://m-.~ii.das
http://2rCAL.Ga.Sn3

MAGNETIC HYPERFINE FIELDS ON "™71a AT THE Nb AND V
SITES IN HEUSLER ALLOYS Co YAl CY = Nb, VD

Willi Pendl Junior

ABSTRACT

Magnetic hyperfine fields (MHF) actling on *ra at

the Nb and V sites have been determined in the Heusler alloys
Conb‘;l and ConAl by the time differential perturbed angular
correlation CTDPAC) technique utilizing the well Known 133-482 Kev
gamma cascade in **'Ta. The measurement were carried out using an
automatic spectrometer consisting of three Nal(Tl) detectors and a
fast-slow coincidence system. The measurements were performed at 77
K with and without an externally applied magnetic field (~ 4.8
KGauss) (o determin the sign as well as the magnitude of the
hyperfine fields in both alloys.

For the alloy CoszAl a unique field of -138(4D KOe
was observed whereas in the case of ColVAl two distinct magnetic
sites were observed. The present result show that approximately 24%
of the “'Ta atoms in this alloy probe a field of -116(4) KOe while
the other ~ 76% of the atoms feel -83(3> KOe. Present data along
with the existing resultis on similar alloys CozTi.Hf.Zr(Al.Ga.Sn)
are discussed and compared with the magnetic hyperfine field
systematics in Heusler alloys.
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INTRODUCXO

Podemos imaginar um nicleoc atémico implantado em um
material ferromagnético. A interagio entre este nicleoc e elétrons
com spin polarizado do héspede levam © nicleo a sentir um campo
magnético efetivo que & chamado Campo Hiperfino Magnético CCHMD. O
campo hiperfino fornece informagcBes microscépicas sobre © estado
eletronico do masterial ferromagnético e tem sido investigado
extensi vanente para setais ferromagnéticos de transig¥o (série 3-dd
como Fe, Co @ Ni.

£ conhecido que os campos hiperfinos em um dado
ferromagneto 3-d, exibem uma notivel variac¥o ct.an ©o nUmeroc atdmico
Z da iwoza‘. Os campos hiperfinos s¥Xo negativos (na direglk¥o
oposta & magnetizacXo do hospede) para a série de transigio d e na
primeira metade da série s-p. Na metade da série s-p os campos
mudam de sinal, tornando-se intensos e positivos na segunda metade
da gsérie s-p. Embora essas sistemiticas sejam conhecidas hi mais de
vinte anos., n¥o se sabe a razio deste comportamento principalmente
para elemsntos da série s-p.

B claro que uma competicio entre diversos
componentes que produzem o campo hiperfino deve ser responsavel por
esta sistemitica, porém, efeitos locais tais como: distor¢g¥o da
banda de condug®o, tamanho da impureza, potencial-impureza,
distorglio da rede cristalina e outros efeitos sobre estes
componentes ¢ ainda controvertida. Além disso, as informagBes
experimentais diretas sobre as componentes que compSem o© campo
hiperfino s¥o dificeis de se obter.

Apesar destas dificuldades, & interessante
estabelecer a sistemitica dos campos hiperfinos magnéticos em
outros sistemas magnélicos além de ferromagnetos tradicionals (Fe,
Co, Ni, Gd, etc...). Desta forma justificam-se estudos de CHM nos
-diversos sitios atOmicos de ligas de Heusler, que sXo compostos
intermetilicos magnéticos de estrutura cristalina simples.



As ligax de Heusler tipo La‘ sSo compostos
intermetalicos ternarios com composi¢io estequiométrica x:rz.
Tipicamente o35 &tomos X sXo metais de transiclo ou metais nobres. Y
slo elementos de Ltransiglo com camada d incompleta e 2Z s¥o
elementos da série s-p do grupo entre 1I11-A e V-A. As propriedades
magnéticas das ligas de Heusler lipo X'lhz. onde somente os Atomos
de Mn tém momento local, s¥%o de interesse particular., pois s¥o
sistemas magnéticos relativamente diluidos. Este tipo de ligas tém
side estudadas intensivamente através de diversas técnicas
experimentais, como por sxemplo: difracio de raio-X e difraci¥o de
ndutrons. Ressonincia Magnética Nuclear (NMR), efeito Msssbaver e

correlac¥o angular gama-gama perturbada.

Um pouco menos estudadas s¥o as'ligas do tipo Co'YZ
onde apenas Stomos de cobalto possuems momento magnético localizado.
Estes sistemas, devido & distincia interatOmica entre Co-Co, que ¢
similar ao do préoprio cobalto metilico, sXo também de grande
interesse, pois nestas circunstancias ¢ possivel que a intera¢do de
troca (direta) entre os orbitais d-d tenham um papel fundamental.
De um modo geral acoplamento de longo alcance, onde os momentos
localizados s¥o transferidos via polarizagZo de elétrons de
conduclo, @ considerado uma interag3o de troca dominante nas ligas
de Heusler.

As medidas de campos hiperfinos magnéticos sobre
atomos magnéticos @ em especial sobre stomos nio magnéticos nestas
ligas devem fornecer informa¢Ses importantes sobre polarizagio dos
elétrons de condugZo (CEP) induzido pelos &tomos magnéticos nos
sitios vizinhos. Estas interacSes slc importantes para compreensio
dos mecanismos que resultam em ordenamentos magnéticos nas ligas de
Heusler.

Com o objetivo de obter informacBes que possam
contribuir para ampliar o conhecimento das propriedades magnéticas
das ligas de Heusler e verificar 'a existéncia de uma sistembtica de
CHM nestas ligas, medimos nesle trabalho o ChM sobre o© %12 no
sitio Y das ligas Co’!.u. CY = V ou NbD,



A técnica wutilizada foi a correlacio angular
game-gama perturbada diferencial (TDPAD, wutilizando-se como ponta
de prova o nUcleo de %72 com cascata 133-482 Kev proveniente do
decaimento # do ““Hf. As medidas foram realizadas a 470 K Cacima
da Ltemperature de Cuwie (Ted © & 77 K sem campo magnético externo o
a 143 K com campo magnético externoc.

Este trabalho ests dividido em seis capitulos. No
capitulo 1 descrevesos campos hiperfinos magnéticos e as jprincipais
caracteristicas das ligas de Heusler; a técnica de correlaclko
angular gama-gama perturbada diferencial & descrita no cespitulo II;
no capitulo 111 descrevemos os procedimentos experisentais e no
capitulo IV sSo apresentados oz resul tados cbtidos. A discuss¥o dos
resultados o conclusio estlo descritos nos' capitulos V e VI
sespectivamente. A nuseraclo das figuras, equacles e tabelas se
iniciam em cada capitulo ¢ a notagko das referéncias ¢ feita em
orden numérica.



CAPITULO 1

CAMPO HIPERFINO MAGNETICO E LIGAS DE HEVUSLER

a=) CAMPO HIPERFINO MAGNETICO

O fendmeno do magnetismo é conhecide pelo homem
desde a mais remota antiguidade, quando foram observados pela
primeira vez os efeitos da magnetita (F’o.o“). que ¢ um im¥ natural
permanente. A descoberta das propriedades de orientac¥o norte-sul
desse material teve uma profunda infl uencia na navegag¥o e
explora¢cXo primitiva. Exceto por estas aplicagBes, o magnetismo era
muito pouco conhecido até principios do século XIX, quando Oersted”
descobriu que uma corrente elétrica produzia um campo magnético.

Algumas substancias podem ser magnetizadas ao se
aplicar um campo magnético externo. Essas sXo denominadas
substancias magnéticas, as quais podem ser magnetizadas em maior ou
menor intensidade dependendo da estrutura magnética de cada
substancia. Devido aoc tipo de estrutura magnética em solidos
podemos ter varjios tipos de ordenamentos magnéticos, porém sua

origem ainda n¥Xo & bem conhecida.

A existéncia dessa magnetizac¥o pode, de uma maneira
geral, ter sua origem no movimento orbital e do spin atémico. Nos
ordenamentos magnéticos encontrados com maior freqUéncia, ha uma
variacko na energia eletrostatica associada A mudancs do
alinhamento do spin de paralelo para antiparalelo dos atomos
vizinhos. Se esta variag¥ o de energia favorecer o alinhamento
paralelo e for ao mesmo tempe de magnitude suficiente, a substéncia
constituida por esses Atomos sers ferromagnética; gerando entZo uma
magnetizacico esponténea. Se a ‘variagio de energia favorecer o
alinhamento antiparalelo, sers ainda possivel obter uma estrutura
de spin ordenada, porém com os spins se alternando de #Atomo a
stomo. Se esta estrutura tiver momento magnético nuleo é chamada
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antiferromagnética, @ se a estrutura for de spin ordenada, contendo
“spin para cima” e “"spin para baixo" com momento magnético
diferente de zero em um dos sentidos. seré denominada

ferrimagnética. A figura I-1 mostra os ordenamentos magnéticos.

TTTTTTTTTT HLTLTLTITLT

Ferromagnético Antiferromagnético

TLTLTLTLTLT

Ferrimagnética

Figura I-1 : Arranjos ordenados de spin dos elétrons

o Forrém.gnotismo teve sua primeira explicagiio em
1907 por P. Wo.lss.. propondo que a magnetizac¥o espontanea da
anmostra dava origem a um campo molecular, ou seja, aum campo
magnético interno. A +teoria proposta explicava a variaglo da
magnetizagcXo em fungio da temperatura, porém n¥o davi uma base
fisica para explicar a origem do campo magnético.

Vinte anos mais tarde, com o formalismo da meclnica
quiantica, W. Ho.lsonborg‘ mostrou que somente os momentos magnéticos
de spin contribuem para o campo molecular e que © campo ¢ produzido
basicamente por forcas eletrostiticas. Fundamentado na meclnica
quintica, Heisenberg demonstrou que ocorre uma variagio simultanea
na distribuicko de carga eletrénica nos &tomos (CinteracXo de
troca), quando spins dos 4&tomos vizinhos mudam de alinhamento
paralelo para antiparalelo. Considerando que a interagXc de troca
seja um fendédmeno quintico, Dirac’ mostrou que esta interaclo entre

&tomos 1,J possuindo spins S‘.S contém um termo extra CH.nh) que

§
é adicionado & energia do sistema dado por:

onch

H - -zz JS,.S 1-1
of y



onde J ¢ a integral de troca e esté relacionada com a distribuigi¥o
de cargas dos ftomos 1,§.

A distribuiglio de carga com um sistema de spins
depende da orientag¥Xo ser paralela ou antiparalela, pois quando
dois spins sko antiparalelos, as fun¢Bes de ondas dos ¢ is elétrons
devem ser simétricas, e se os spins forem paralelos, pelo principio
de Pauli, a parte orbital da fung3o de onda deve ser
anti-simétrica. Assim a fun¢Zo muda de sinal. E com isso, dois
elétrons de mesmo spin nZo podem ocupar © mesmo nivel de energia no
mesmo instante, poreém o principio de Pauli n3o exclui a
possibilidade da existéncia dos dois elétrons com spins opostos,
portanto a energia eletrostatica de um sistema dependersd da

orientac¥o relativa entre os spins.

Devido as interagBes de troca, o alinhamento dos
spins & perturbado pela agitacX¥o térmica. Em lemperaturas acima da
temperatura de Curie (TcD, devido A grande agitag¥o Lérmica, ocorre
uma quebra no alinhamento dos spins e a substincia passa da fase

ferromagnética para fase paramagnética.

O estudo das caracteristicas magnéticas de uma
substAncia pode ser feito através das interagBes hiperfinas
existentes entre o3 momentos magnéticos nucleares e campos

eletromagnéticos externos.

O acoplamento direto entre © nucleo e elétrons de
camadas s ¢ chamado interac%io de contato de Fermi. Devido a este
acoplamento surge uma densidade de spin resultante da diferenga da
densidade de spin para cima em relagkic a densidade de spin para
baixo. Diferencas nas densidades de carga com spin para cima e spin
para baixo aparecem nas camadas s preenchidas, mesmo sSe exislir uma
camada magnética parcialmente completa, como por exemplc a camada
3d. A interagXoc de troca entre spin polarizado para cima da camada
d @ 3pin para baixo da camada s ¢ atrativa, enquanto que a
interacko de troca entre '.pin para cima da camada d com spin para
baixo da camada s é repulsiva. Como conseqléncia, a parte radial
das funcSes de ondas dos dois elétrons s serh diferente; uma sendo



puxada para dentro do niclec e a outra empurrada para fora do
nicleo. Desta forma sSe tem uma densidade de spin resultante e um
campo magnético €& observado devido 4 interagcXo de contato de Fermi.

Um outro mecanismo, que fornece um aumento no campo
magnético no niacleo, surge do movimento orbital dos elétrons de
camadas atOmicas incompletas. Em @l ementos pertencentes aoc grupo de
transic3o do ferro essa contribuigio é da ordem 10 KOe, engquanto
que nos elementos Terras Raras essa contribuiglo ¢ da ordenm
10” KOe.

Uma outra contribuigXo surge da interag3o dipolar do
spin com o préprio Atomo. Essa contribuiclo ¢ da ordem de 10 KOe.
Em sistemas de simetria cubica essa contribui:;!o desaparece. Além
deste efeito. em sistemas metilicos a polarizagio dos ewlétrons de
conduc¥o também contribuem para a intera¢co de contato com o
nGcleo.

E finalmente, a contribuigio do campo local que
consiste do campo externo, desmagnetizacio e de Lorentz. Todos
estes campos S¥o mais ou menos uniformes em toda a amostra, sendo
suasb contribuiges da ordem de varios KGauss. O campo local pode
ser escrito como:

onde:

[ ) et ™ Campo externo aplicado;

Hm s - D.JM;

H e 2T,
Lvor

\ sendo D o fator de desmagnetizacKo que depende da forma geométrica
da amostra, M a magnetizagloc da amostra e M’ a magnetizaglio num



dominio.

Desta forma, o campo magnético efetivo (IHd.) que um
niclec sente aoc ser inserido num ambiente magnético ¢ a soma das

contribuicBes:
H =N + M I-3

Diante das exposic¢BSes feitas, verifica-se que a
contribui¢¥o mais importante feita ao CHM atuando sobre nicleos de
ttdnos n¥o magnéticos 1localizados em ambientes magnéticos com
simetria cubica ¢ devida a interagcico de contato de Fermi. A
determinagcic experimental do CHM atuando em tais nucleos
possibilita o estudo das intera¢es de troca, sendo seu papel
fundamental explicar os vérios ordenamentos magnéticos em sélidos.
Os resultados experimentais da determinagZoc dos CHM contribuem
também para verificar os varios modelos tedricos existentes.

b=) LIGAS DE HEUSLER

Em 1903, F. Heusler® mostrou que era possivel a
confeccSo de ligas metdlicas ferromagnéticas a partir de
componentes metalicos nEco fSferromagnéticos. As primeiras ligas
obtidas foram CuzMnAl e CU’MHSD. Posteriormente verificou-se que as
propriedades magnéticas destas ligas estavam relacionadas com a
estrutura quimica e a ordem magnética dos &tomos de manganés em uma
estrutura cubica’. As ligas de Heusler despertaram grande
interesse, uma vez que sendo um composto intermetslico ternério com
propriedades magnéticas, podem ser alteradas por uma mudanga na sua
estrutura quimica e pelo tratamento térmico empregado.

Bradley e Rodgors'. utilizando difraglo de raio-X,
conseguiram obter uma sistlemitica no ordenamento dos &tomos
constituintes das ligeas de Heusler. Estudande a ligea Cu'MnAl ’



observaram que a mesma apresentava uma estrutura tipo CsCl, isto &,
u-i estrutura cibica de corpo centrade onde a posicXo central de
cada célula ¢ cocupada alternadamente por A&tomos diferentes. Esta
estrutura ¢ melhor visualizada pela interpenetrag3o de quatro
sub-redes FCC com coordenadas ABCD dadas por:

A B C D
11 233
03} 123 243
1o}
tio 143

Os atomos de Cu ocupam as posicBes A e C, a posigio B ¢ ocupada
pelos &tomos de Mn e a posicio D pelos &tomos de Al.

As ligas de Heusler podem apresentar trés diferentes
arranjos (conforme mostra a figura 1-2) denominados pelos titulos
Strukturbericht: La. e B2, cuja férmula quimica é XzYZ e Clb.
com férmula quimica XYZ.

Ceralmente, a caracterizagio para os &tomos da liga
de Heusler ¢:

X ... metal nobre ou de transici¥o 3d, 4d ou Bd com camada d externa
quase cheia; por exemplo Co, Ni, Cu, etc...

Y ... metal de transi¢io com camada d externa mencs completa do que
para o &tomo X; por exemplo Ti, Zr, Hf, V, Nb, etc...

Z ... metal da série s-p; por exemplo Al, Ga, Si, Ce, Sn, etc...

Estas ligas despertaram interesse no estudo das
propriedacdes magnéticas por apresentarem algumas vantagens em
relagkco As ligas binérias. A presenga de Lrés elementos quimicos
diferentes em sua férmula quimica torna possivel fazer diversas
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combinagUes, BOSERO nio estequiométiricas. dos e) ementos
. constituintes das ligas com a finalldade de estudar o efrito local,
bem comd © de diferentes atomos vizinhos no valor do CHY.

Uma ocutra wvantagem consiste no fatlo celas serem
compostos com estequiometria @ estrutura cristalina definida. » que
possibilita determninar s>atamente a2 posicg¥o dos &tomos na sua rede
cristalina. mostrando uma uniformidade de estrutura com ausencia de
imperfeicUes que pode n¥o ocorrer em ligas binsrias.

Para o estudo destas ligas, diversas léc:icas podem
ser utilizadas, tais como: a difrag¥oc de rajo-X ou difra-3oc de
ndutlrons. A difraclo de raio-X investiga a estrutura cr.stslina,
assim como possibilita determinar o parimetro de rede; enyuanto que
a difrag¥o de néutrons, por espalbamento elastico, torna pcisivel
medir a magnitude, diregio e distribuicio de momentos nagnéticos
localizados, e por espalhamento inela&stlico pode-se consejguir a
rel acloc de dispersio de ondas de spins.

Outras técnicas que também s3do utilizadas na
investigaci¥o das propriedades das ligas de Heusler s¥o: a medida de
magnetometria onde se obtém valores de susceptibilidade magnética e
magnetizac¥o da amostra; a difraglo eletrénica que estuda a
estrutura cristalina; e a medida de resisiividade elétlrica da

amostra que pode avaliar a integral de troca s-d.

Quanto ao ordenamento magnético das ligas de
Heusler, & possi vel ter ligas ferrimagnéticas CNi zMnSn) .
antiferromagnéticas ( szihln) e paramagnéticas (Co"l'isb). porém a
grande maioria das ligas s¥o ferromagnéticas.

Existem dois tipos de ligas de Heusler que sio mais
estudadas: uxa baseada no mangands (X 'thD ® & oulra baseada no
cobalto (Co’YZ). O motivo que levou ao estudo sistemalico das ligas
de Heusler do tipo .x’nnz ¢ que eéstes compostos apresentam momento
magnético localizado somente no &tomo de Mn CX » Co, Ni, Fed, e da
distancia interatémica entre dois Atomos de Mn na liga X MnZ ser
1,62 vezes maior que no mangand#s puro ou com impureza diluida.
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Acredita-se ent¥c que o ferromagnetismo nestas ligas se deve A
interac¥o de spin de elétrons d das camadas incompletas com spin de
camadas s internas, via contato de Fermi, intera¢¥Xo que precisa ser
melhor compreendida.

Estudos sistemiticos feitos nas ligas baseadas no
Mn. revelam que © momento magnético localizado no Mn ("un) ¢ da
ordem de 4p.. onde Hy ¢ © magneton de Bohr, a temperatura de Curie
entre 600 e 1000 K @ pardmetro de rede ¢ préximo 6,0 A°. A aferig3o
do CHM no sitio do Mn tem revelado valores negativos (~ -300 KOe).
Quanto ao sitio na posicglo X, verifica-se valores de campos
negativos (~ -160 KOed, e na posicgio Z valores de campos positivos.
Ao se aferir o CHM, transfericd> a elementos como impurezas. nIo
magnéticos nos diversos sitios das ligas de feusler, ¢ possivel
obter informagBes sobre a polarizagXo de spins dos elétrons de
condug¥o.

Recentemente se tem estudado as ligas de Heusler
baseadas no cobalto, Ccz'lz. Nestas ligas onde Y # Mn, o momento
magnético € localizado nos atomos de Cn, posicdo X das ligas de
Heusler, enquanto que nas ligas baseadas no manganés o momento
magnético € localizado nos &tomos de Mn, posic3c Y na liga. A menor
distAncia entre os Atomos de Co nestas ligas & de apenas 1,17 vezes
majior que no cobaltio puro ou com impurezas diluidas sugerindo que
possa ocorrer uma superposi¢iio dos orbitais d-d. Diante do novo
ambiente magnético, o estudo sistemitico destas 1ligas tem
propiciado o aferimento do CHM nos diversos sitios, contribuindo
para um melhor entendimento do mecanismc de polarizagio dos
elétrons de condug¥o.

Verifica-se na literatura que o par&metro de rede
destas ligas depende do elemento Y. Nas ligas que contém Y entre
Ti o Fe (22 S Z2 £ 208), © parAmetro de rede ests em torno de 5,8 A°,
enquanto que para elementos como 2r, Nb e Hf, (2 = 40,41 e 72> o
pardmetro de rede ¢ = 0,0 A°. A5 se variar o elemento 2, n3o se
observa nenhum comportamento sistemitico do valor do parametro de
rede.



v

Os valores de temperatura de Curie para ligas CozYZ
‘est¥o entre 90 ¢ 1100 K e © momenio magnético localizado nos stomos
de cobalto (pc‘,) variam entre 0,3 e 1,0 b, Quanto ao CHM,
verifica-se que no sitio X pode ser positivo ou negativo, para o
sitio Y os resultados experimentais tém mostrado valores negativos
® para o sitio Z2 valores positivos. A tabela V-1 mostra as
propriedades magnéticas das ligas de Heusler baseadas no cobalto.
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CAPITULO IIX
CORRELACKO ANGULAR GAMA-GAMA
a=) INTRODUCZXO

Sabemos que alguns nucleos possuem a propriedade de
sofrer decaimentos radiocativos espontansamente. Esse processo de
decaimento pode ocorrer tanto em nucleos no estado fundamental como
em nicleos que estejam em estado excitado. Dos varios processos de
decaimento radiocativo destaquemos o decaimento por emissXo de raios
gama. Essa emissio gama, proveniente de um nucleo que esteja num
estado excitado, pode desexcits-1lo através de uma uUnica transigio

ou por decaimento em cascata alé o estado fundamental.

Em 1935, Bothe e Paeyer’ propuseram a detlecgdo
simultinea de duas radiagSes gama provenientes de um nicleo
atémico. Desde entio, experimentos dessa natureza foram realizados
por outros autores. Em 1940, Dunwor Lth'® propds uma discuss3o geral
sobre o método de coincidéncias e neste mesmc anc Hamilton'
publicou um trabalho teérico onde mostrou que deveria existir uma
correlac¥o angular entre a dire¢3o de propagaciio de raios gama
emitidos em duas transi¢Ses sucessivas. Essa correla¢fo angular €
descrita por uma fun¢io que fornece a probabilidade relativa do
segundo gama ser emitido num determinade &ngulo em relagio ao
primeiro gama. Posteriormente a esse trabalho de Hamilton,
Goertzel** ampliou a tecoria de Hamilton em um trabalho onde passou
a considerar perturbagtes extranucleares para o estudo de
correlagSoc angular. As primeiras evidéncias experimentais de
perturbacBes extranucleares surgiram nos trabalhos de Brady e
Deutsch **.

Os principios basicos da teoria de correlag?o
angular gama-gama est3o fundamentados na simetria que levam A
‘ conservaclko da paridade e do momento angular nos processos de
transictes eletromagnéticas. Existem vérios trabalhos teéricos bem



completos sobre correlagfo angular gama-gama dos quais podemos
destacar: H. Fravenfelder e R M Stotton“; H.J. Rose e DM
Brink'®; R.M. Steffen e K. Alder’®; e G111*7.

Os spins nucleares numa amostra radiocativa em geral
s¥o orientados aleatoriamente, apresentando ent¥o uma distribuic¢¥o
isotrépica. Entretanto a intensidade da radiacko gama emitida pelos
nicleos com dire¢cZ%o de spins alinhados em geral ¢ anisotrépica.
Para se conseguir o alinhamento dos spins de uma amostra deve-se
coloci-la sob baixa temperatura (perto de OKD e aplicar um forte
campo magnético ou gradiente de campo elétrico sobre a amostra. As
directes de spin nucleares nestas condiglies seroc alinhados na
direci¥o do campo aplicado e a distribuigi¥o angular da radlaqio gama
omitida sers em geral anisotrépica. )

b=) CORRELACXO ANGULAR GAMA-GAMA NXO PERTURBADA

Uma oulra maneira de conseguir o alinhamento do spin
nuclear & pela observagiio da enmissio sucessiva de duas radiagSes
gana r, e, provenientes de um nicleo a2iravés de um decaimento em
cascata Ii-oI-I‘ onde as duas emissSes r, ® 7, estX¥Xo nas direcSes l!‘
e K’ dentro de um Aangulo sdélido dn‘ e dn’. Este esquema de
decaimento ¢ representado pela figura 1I1-1, onde est¥o denotados

todos os parmetros.

ET I,n

E K | I,n

] . 11

Figura 11-1 : Esquema de decaimento de uma cascata simples
® seus respectivos parmetros.
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spin (inicial, intermedisrio,. finald;
wn — paridade;

E - snergia;

T - vida média do nivel intermediario;

L - multipolariadade da transic¥o.

A se ter escolhido a diregli¥o K‘ como a da emisslo de
y,» estaremos escolhendo um conjunto de ‘nicleos com mesma
orientac¥o de spin no nivel intermedifrio e a emissio da segunda
radiag¥o v, assim, seri pelo conjunto de nuicleos com spins
alinhados e portanto anisolrépica. A vida média deste nivel
intermedisrio deveraé ser < 10 *° segundos para que a populagio dos
subni veis magnéticos nEo sofra mudangas, ou que a forma da amostira
utilizada n3o traga a presenga de campos exiranucleares que possam
vir a perturbar a orientagio dos spins.

A técnica de correlagio angular gama-gama consiste
om medir o numero de coincidéncias verdadeiras entre r, ® r,
emitidas sucessi vamente em fungdoc do angulo entre dois deteclores.
Para tal, ¢ definida uma fungdo que fornece o© nuUmero de
coincidéncias LR g8 provenientes de um mesmo niclec nas diregSes l(’
) K' dentro dos aAngulos sélidos dn. e dnz. A figura 11-2 mostra o
esquema experimental que & utilizado para se obter as coincidéncias
entre r, ® 7, Entre os eixos dos dois detectores ¢ definido um
angulo & onde est3o contidos os &ngulos sélidos dn‘ [ doz.

O esquema permite dotoctar‘r‘ na diregXo IK’ dentro
do angulo sélido dﬂl ey, na direg¥o de l(’ dentro do aAngulo sélido
d)'. como fungio do Angulo 6. Essa distribui¢i¥o angular pode ser
repreasentada pela funglo correlaglio angular gama-gama dada por:

we = zA“Pk(cose) 11-1

VCMILEAD NACICNEL CE ENERGIA KUCLEAR/SP - IPEN
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onde:
k &€ par @ OCk<Min (al.aL‘.aL’);
Ph(cose) polindmic de Legendre de ordem k;

A“ coeficientes de correlacfo angular gama-gama.

Akk = Ak( r‘) Ak( rz) 11-2

onde: ACr> e A r,> dependem das multi polaridades C L-'.L;) e
(Lz.L;) das transigSes r, e r, respecli vament® e dos spins (I,l.I)
L CI.I') dos respectivos niveis de energia, onde Ln' = Ln + 1 sendo

n = 3323,

oS coeficientes AkCrn) sdo dados por:

L -L’
FCII LLDY>+#->* * 26 FCI1 L L'D>+6*F CI1 L°LD
k i 8 1 s k i 4 3 s k i 3 3
AlyD = = 11-2a
' 1+ 6

2 )
F,CIT L L DJ>+26 F CII L L'>46"F (IXI L’L’>
A&(7,> - k f 2 2 2 k f 2 2 k i 2 2 11 -2b

2
1~*6z

Fk sio os coeficientes de Ferentz Rosenzweig estando tabelados na
referéncia (1980 e sXo explicitamente Fefinidos por:

C1’ +1-9)

1/2
F’k(LL'II')-( -2 [(2L+1)(2L'f1)(81 +1DC(2K+1 )] x

L k| ook 11-3
1 -10) 1’1’1
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L K L K
onde e sXo respectivamente os coeficientes
i -1 0 It 1

3-§ ¢ 86—-§ de Wigner.

Os 6“ Cn=1,22 sXo as razfes de mistura multipolar
das transi¢Bes gama envol vidas ® s3o definidas por:

(0.> Y 172
(f||TL , ||1>/(3Ln+1)
& = D I11-4
» o> 1/2
< ||T  ji>~-c2L_+1>
.-“ n »
onde:
(I‘||T:°>||Ii> ~ sXo os elementos de matriz reduzidos, para as
n

transiges gama, de um estado inicial I‘ para o estado final I‘.

T:a > - operadores de interag¥o multipolar;

Ln * L;- Ln+ 1 - multipolaridades predominantes das transig¢gSes v
<oo=E @ <o'>=M - indicam interac®Bes elétricas ou magneéticas.

De uma maneira geral, dois coeficientes s3o
necessiArios para descrever a funglo correlag¥o angular gama-gama, e
além dissco, costuma-se normalizar a express¥o 11-1 em relag¥o Aoo'
obtendo-se:

wced = § | + AanC coséd ' + A“P‘( cosd) 11-4

Através da correlagio angular n¥o perturbada €
possivel obter informacSes sobre spins dos niveis nucleares, razio



de mistura multipolar das transi¢les envolvidas @ prever a paridade

relativa dos estados nucleares envolvidos.

c=) CORRELACAO ANGULAR GAMA-GAMA PERTURBADA

No caso anterior fol considerada a situag3oc em que a
vida média do nivel intermediirio é "“pequena” e que os nucleos no
estado excitado nEko sintam a presenga de campos extranucleares.
Porém, em situacBes onde a vida média do nivel intermediirio ¢
suficientemente longa, de forma que a presenga de campos maghéticos
ou elétricos (de origem atémica ou mol.cular).' ou campos externos
interagem com os momentos nucleares, ocasionando uma precessio do
spin do nivel intermediario em torno deste campo durante a sua
existéncia. Essas perturbagBes estaticas ou nZo, podem ser

elétricas ou magnéticas.

Devido A presenca dessas perturbagles, a correlagi3o
angular normal dos raios gama ¢ alterada, uma vez que ororre uma
mudanca na populag¥o dos sub-estados magnéticos durante a
permanéncia dc nucleco no nivel intermediarjio. Essa mudanga pode ser
definida através de um operador unitarioco A(L) que descreve a

mudanga na popula¢3o dos sub-estados magnéticos por:

ACLY |m > -mz <m JACLY |m > fm, > I1-8
b

A expansiico dos coeficientes siic os elementos de matriz do operador
evolugko temperal ACLD na representag3io m. Este cperador salisfaz a
equac¥o de Schrédinger,

SACLY _ _ HACL) 11-7
3 h




@ como O interesse esti voltado para casos em que a hamiltoniana H
seja constante no tempo Cinterag¥o estéticad, tém-se para a
. expressXo 11-7 a seguinte solucSo:

ML) = expC-Ci-NOHL 11-8

Diante de tais consideracgBes escrevemos a fungio correlagSo

angular gama-gama perturbada da seguinte for ma’®:

'(IK K ) = ZZ <m |H |ln >Xm |A(t)|l| )<n |H |n >x

1 “ 1] “ » '
(n"thnb) (nb|A(t)|n°> (n°|H‘|m,‘> 11-9

onde m & o numero quintico magnético. Trocando os elementos de
matriz <m’ |Hi|n> e executando a somatéria sobre m e m
respectivamente, restringinde somente para a diregZo de correlag3o,
obtemos a seguinte express3o para correlagio angular gama-gama

perturbada:

"5"3 -3/2
WK K, LD = A*(r)A <7, )G cu[[ak +1][ak +1]] %
k‘k’
Nl N’
vk [e‘.¢‘]vk [ez.¢z] 11-10
[ 2

onde os argumentos @ e ¢ dos harmdnicos esféricos se referem A
direcio de observaglio da radiagio em relagdo ao efi xo de quantizag¥o

NN

2 e definimos o fator de perturbagio G (t) que traz informagSes



sobre as perturbaclies sentidas pelo nicleo no estado intermedigrio
1>
dado por

SO XS (D CRD)) M

I k
2 . o W
[:. _ .](mb“\(t)|m°>(mb|l\(t)|m°) I11-11
b

I k
[l ] - coeficientes 3-j de Wigner.
m -

Tomando © caso em que a perturbagio sentida seja
invariavel & uma rotaglo, o fator de perturbag¢io pode ser escrito

como:

~ o, (3, ¥ 1 k

1 2 N

6, (L = sk’kz (> = e ZG:u“" 11-12
N=~k

onde 0,3, sko Angulos de Euler e s3o independentes de N. * Nz.
Utilizando-se o© teorema de adic¥o dos harménicos esféricos na
equagio J1I-10, temos a fung3o correlagXo angular gama-gama
perturbada dada por:

wo,t) = zAkCr’)Akcr‘)G“Ct)PkCcose) 11-13
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Poluvoxpress!o I1-13 verifica-se que a presenga de
pertubaclies n¥o altera a forma da funcXo correlac¥ec angular
gama-gama, ela simplesmente adquire um termo de atenua¢¥o dado por
G.‘.(t).

d-) INTERACUES DE QUADRUPOLO ELETR1ICO ESTATICAS

Se tivermos um ambiente onde ocorra a interag3c do
momen’. > Jde quadrupolo elétrico Q do niucleo no estado intermediario
com spin 1 com o Gradiente de Campo Elétrico (GCE), poderemos ter
a presenca de perturbacBes quadrupolares estaticas.

A hamiltoniana que descreve a intera¢3io do gradiente

de campo eletrostitico com o momento de quadrupcolo elétrico & dada

por?®; .

H = —‘—-an-n"T"’v"’ 11-14
a s qa -q

(¥ 4]

onde Tq é o operador tensorial de segunda ordem do momento de

quadrupolo elétrico com componentes:

T« ¥ o r?y%e0 .0 > 11-18
q PP2 p P

onde o’ sfo cargas nucleares distribuidas no niclec nas posigles
Cr.0.0> o v® ¢ o operador tensorial do gradiente de campo
elétrico classico.

Se o campo eletrostatico causadeo por cargas puntuais
oc Cions numa rede cristalina que nlc apresentam estrutura cubicad
nas posicles (re.ec.¢e) em relac¥o ao centro do nicleo, a



componente do tensor de campo elétrico v® ¢ dada por:

®

(¥ ] [-3

v, -Z = Y O .00 11-10©
[ -4

ou em termos das coordenadas cartesianas (x,y.z) de tal forma que

os elementos de matriz ni¥o diagonais se anulam, temos ent3o:

ve - (2 v

v, =0 11-17
< 2 d 12
viz " on nvu

onde 1 & o parametro de assimetria do campo elétrico dado por:

n = —ZX L4 4 11-18

Essa escolha de eixos ¢ feita de tal forma que
|V |<|V [<|V._.|- A restrigdo de n variando 0<(7n<1 se deve ac fato
xN Yy T
dos elementos de matriz da diagonal principal obedecerem a equag¥o
de Polsson:

v + Vv + VvV = O 11-19
nx Yy =z

As componentes do tensor de gradiente de campo
elétrico V® slo determinadas por dois parsmetros Ve ® n Se o
campo for axialmente simétrico em relac¥c ao wixo z, nN=0. o tensor



v"’odadoporv_.

Os elementos de matriz de interac¥Xo quadrupolar
podem ser escritos por:

-
3m - ICI + 1D
(IH|H°|IDD = E” = 5 (& B B QQV.’ 11-20

£ conveniente introduzir a freqii@ncia quadrupolar w,
pela definicgXo:

eQV

e - T @dical - 1Oh 11-21

Na situag3o onde 7n=0 os autovalores da energia Bm
sXo dados diretamente pelo hamiltoniano Ho apresentando dupla

degenerescéncia.

Para spin S/2 do nivel intermediario, que & o caso
do nosso trabalho, a interagio quadrupolar divide este nivel em
trés subniveis, cujas energias depender¥c da freqidéncia quadrupolar
w, do parametro 7. As freqléncias de transicio enire os treés
subniveis para uma amostra policristalina podem ser obtidas
tratando a correlaglio angular gama-gama perturbada na forma da
equagloc I11-13, onde o fator de atenuaglo G“(L) para um sistema que
apresenta interagBes quadrupolares com gradiente de campo elétrico
axialmente simétrico & dado por:

6, Ct> -:L:,, [:. _:' :]:xp[-sl [,.2 - '.l]wet,] 11-22

onde a somatéria sobre m e m’ incluem somente Lermos que satisfazem
a condigko |l|' - m"l = n para I inteiro, e 1/2{:5' - m"] = n para
1 semi~inteiro.



A freqUéncia de quadrupolo elétrica obtida pela
equaci¥o Il-21, onde Vu ¢ o gradiente de campo eletrostatice
axialmente simétrico num microcristal, pode ser reescrita da
seguinte forma:

6, (> = Z S,,costnw L) 11-23
cOom
'r1 1 x 3
S = Z 11-24
kn » » L4
s UM -m -m *m
m,m

Reescrevendo a equagio 11-23 numa forma mais conveniente para I1=8.2
temos:

Guc t) = ako + a"cosw‘t + oncoswzt + aucosw't 11-2%

onde o3 coeficientes %% s3o fungSes de 7, estando tabelados na
referéncia (20).

Da express3o 11-28 obtém-se, entre oulros
parametros, .  que é& a freqiéncia de transicZo de menor energia, 7,
e a distribuicio de w. A partir destes valores & possivel obter a
freqiéncia angular elétrica w, como funcXo de w e n Para n = 0O

temos W, =W, . A frequéncia quadrupolar w, Para spin semi~inteiro
& dada pela relagXo:

w
o
wG-T 11-26

Com o auxilio da equaglic 1I1-21 obtém-se » valor do



produto Q. Vn. Do conhecimento prévio de Q calcula-se o valor de

Vu. que juntamente com o valor de 7, leva a determinagio dn tensor

gradiente de campo elétrico.

®@-) INTERACUES MAGNETICAS ESTATICAS

O hamiltoniano que descreve a intera¢¥o do momento
de dipolo magnético nuclear com © campo magnético de mesma direcgiio
do eixo de quantizacXo z Pl

H=-uB= -p'B 11-27

onde p = I é& o operador de momento de dipolo magnético. Na

representa¢cio m dos elementos de matriz tém-se:

<Im|H|Im’> = -B<Im|u’|1m’> I11-28

considerande que a interagio de H seja diagonal, os autovalores de

energia do elemento de matriz s%Zo dados por:

E = <Im|H|1m> = -B ~3
”m fcar » 1>¢c1 + 1>)*

<O )u|jE> 11-29

Utilizando-se¢ a definigXo convencional do momento
magnético:

1
[c21 + 1>c1 + 151472

po= D |u |II> = <T||u||1> 11-30



das equacles I1I-20 ¢ 11-30 obtém-se o autovalor de energia na forma
mais conhecida:

- - Bym -
E_ —— 11-31

Definindo a freqléncia de Larmor w como sendo a
freqUéncia de precessioc do spin do nivel intermediario em torno do

campo magnético por:

= m .- B [B -
“u h N gpﬂ[h] 11-32

onde g & o fator giromagnético do nivel intermediario e M, ©
magheton nuclear C(p, = S5.05x1 0 **ergs-gauss>.

Com essa definig3oc o fator de perturbagio G:"'(t) da
s 2
equagio I11-11 fazendo-se de uma maneira bem compacta, através do

uso de 3-j simbolo:
G:" Ct)=e “§ 11-33

Diante de todas essas consideragBes, verifica-se que
a presenca de campos magnéticos ou elétricos altera a correlagldo
angular normal dos raios gama; sendo assim, a equagdo II-13 pode
ser reescrita numa forma mais simples:

k

max
wed = z-o A8, CLOP Ccosed 11-34

CCAMICC AN NAMARE RAE 2 MFAMALIL assms o am;m ;- ——



com G“( o= A“( L.

Considerando © caso em que a amostira policristalina
n¥o esti polarizada pela aplicagio de campo magnético externo,
ol tuagio om que oe domi nios magnéticos ost¥o or ientados
aleatoriamente, o fator de perturbaglo da express¥o 11-34 pode ser
escrito como'”.

N N
b § b §
G“( t) = W)Z cos( Nu.'t) L] - " i1 - ZZ cos( NU.'\.)] I11-38
Ne -k N=3

onde w. ¢ a freqiddncia de precess¥o do spin nuclear do nivel
intermedi Ario dada pels equaglio 11-32.

Determi nando-se experimentalmente Au(t,). e tendo
este um periodo T = an/wl.. pode-se determinar o valor da freqiUéncia
. experimentalmente. A figura II-3 mostra a curva tedrica de
Gu(t) obtida a partir da equag¥o 11-3S.

A determinagiio da freqUéncia de Larmor < wl.)
experimentalmente permite pela equag¥o 11-32, relaciond-la com o
campo magnético B ou com © momento magnético u, uma vez que

conhecendo-se um deles & possivel determinar o outro.

Considerando agora o caso em que se aplica um campo
magnético externco sobre a amostra policristalina, e que o campo
magnético tenha intensidade suficiente para promover o alinhamento
dos dominios magnéticos em relagio a este campo e que o mesmo seja
perpendicular ao plano de detecgSo dos raios gama, a fungdo
correlacic angular gama-gama perturbada passa a ser escrita da
seguinte forma:

k

MaN
wo,L,B) =1 ¢ z bcoslkCO - w 1) 11-38
=2



-A22a2a(t)

1,0 mx\\\

Figura II-3 ! Cumva tedrica de A22622(t),



onde © ¢ o Angulo entre oz eixos dos deteclores, e para I:_IOC

tom-so™:

3 S
22 * TP
b = 11-37
2 1 + 1 + 9
22 it
it
b‘ = i i_A ot ]11-38
4 22 ﬁ‘oc

Altravés da expressio I1-36 define-se a razic R(L) da
taxa de contagem, envolvendo coincidéncias entre duas radiacUes
gama da cascata, apl icando um campo magnético externo
perpendicularmente ac plano de detecg¥o dos raios gama para cima
(4> e para balo (-:

[WO.L,+B) - WO.t,-B)) _
RCO.L.28) = 2 rxe. L. 3B + Wo. L. BT 11-39

Para casos em que km = 2 @ Angulo & = 135° entre oz detectores a
razlo R(iD> poders ser expressa por:

L = -ab's.h( Zu._t) 11-40

O periodo da curva (equaglic 11-40) & dado por T'"/"’:.
representado pela figura I1-4.

Ao s® polarizar a_amostira, a freqiéncia obtida & o
dobro quando comparada com a que foi obtida sem a aplicaglo de
campo magnético externo. 1Isto & observado porque devido ao
slinhamento dos spine o padrio de correlaglko angular ee repsie ac
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Figura I1-4 : Curva tegrica de R(t).




atingir 180°. No caso em que n¥o ocorre polarizac¥o, nio existe um
Gnico dominio magnético, e para que o padr¥o da correlag¥o angular
se repita, & necessario que ocorra uma precessio de 380° no sistema.

Utilizando a polarizacko sobre a amostra, além de
- conhecer a magnitude do CHM & possivel determinar o seu sinal. Isto
¢ possivel pelo fato de RC(LD ter dependéncia com a fungio son(aw..t.)
e n¥o com a fun¢gXo cos(Nw._t). Se tomarmos o limite quando ¢t tende a
zero (L+0), & possivel aproximar son(awbt) para 2wbt; ent¥e a
equag¥o II1-40 fica:

RC138°,4) = - 4o t I1I-41 '

Se © sinal de R(13B°.t.ilB) obtido na expressZo 11-39
tiver sginal contréario acs cceficientes b’ da equaglio 11-37, pela
equagio 11-41 teremos um valor positivo para a freqiléncia de
Larmor. Substituindo esse valor positivo na expressio 11-32,
obtém-se um valor negativo para o campo magnético, desde que o
valor do fator g seja positivo. De modo anidlogo, se o sinal de
RC138°,1,4B) for © mesmo de bz' entdoc teremos um valor negativo

para a freqléncia e conseqlentemente campo positivo.



CAPITULO 111
ARRANJO E PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL
a=) EQUIPAMENTOS
ESPECTROMETRO AUTOMATICO DE CORRELACKXO ANGULAR GAMA=GAMA

Para as medidas de correlagloc angular gama-gama
utilizou-se um espectrometro automitico. O espectréometro consiste
de trés detectores de NalI(CTl), um fixo com cristal de dimensSes
a"x 2” ® os outros dois méveis; formando entre si um Angulo de 90°
com cristais de a"x 1;-”. O detector fixo ¢ acoplado a uma
fotomultiplicadora RCA 8850, e os dois detectores méveis acoplados

a fotomultiplicadoras RCA BS7S.

Os detectores s3o protegidos por colimadores conicos
de chumbo, com abertura de 2,8 cm de diametro, para suprimir a
detecgko de fétons espal hados.

A figura J11-1 mostra um esquema do espectrémeirco
automitico de correlaclio angular gama-gama. O detector fixo (2) ¢
apciado sobre uma mesa circular de ac¢o fixa (1), enquanto que os
dois detectores moveis 4 determinam Aangulos previamente
escolhidos em relaglico ac detector fixo por meio de chaves de parada
€3). Essas chaves de parada s%o usadas também pars acionar
microchaves que selecionam diferentes segmentos da meméria do
multicanal onde sEo acumulados o3 espectros de ceincidéncias
gama-gama atrasadas. Através de um “preset time"” seleciona-se o
tempo de contagem das coincidéncias gama-gama. Apéds o término do
tempo pressetado, a unidade de contreole (%) envia um sinal para
scaller gate” (8> que comanda a parada de todo conjunto de
“scallers”, o8 quais armazenam as contagens simples de cada
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detector. Essas contagens sXo transmitidas a uma impressora. Um
outro sinal enviado pela unidade de controle (3 aciona a mesa
automftica de correlaglko angular gama-gama para que ocorra a
mydanca de Aangulo e mudanga nos segmentos da memdria do
multicanal®™. O nomero de ciclos de operaglio é feitlo por um “preset
count™. As informacglles contidas nhas memdrias do multicanal sXo
transferidas @ armazenadas em diskettes.

Para medidas efetuvadas 4 temperatura ambiente, a
amostra €& colocada em um porta amostra de lucite preso sobre um
pino no centro da mesa. O pino central gira com uma velocidade de ~
2rpm a fimde diminuir efeitos de descentralizac¥o da amostra.

O detector junto com as fotomultiplicadoras ¢
acoplado a divisores de tenslico (Ortec modelo 285>, sendo aplicado
ume tensloc negativa de X 2800 V. As bases das fotomultiplicadoras
apresentam duas sajidas: uma do dinSdo que traz informagSes sobre
energia e a outra do anSdo qu2 traz informagBes sobre tempo. O
tratamento do pulse linear (saida do dinSdod) inicialmente €
pré-amplificado através de um pré-amplificador (Ortec modelo 113D,
om seguida & amplificado por um amplificador (Ortec modelo 4800
para o detector fixo, e para os detectores moveis amplificadores
COrtec modelo 451D, para formar pulsos com boa caracteristica de
tempo. O pulso bipolar de amplificador ¢ injetadc em um
estabilizador analégico (Camberra modelo 15200 a fim de se
compensar sventuais variacSes no ganho do amplificador. Em seguida,
este pulsc val para um analisador monocanal C(TSCA, Ortec modelo
8510 que seleciona regities de interesse no espectro de energia. ©
pulso proveniente de analisador monocanal alimenta uma unidade de
coincidéncias lenta COrtec modelo 408). Como foram utilizados treés
detectores (um para pulsos de “start"” e dois para "stop') em nossas
medidas foi utilizado um muliiplexador de dois canais (fabricac¢ko
IPEN) para processar dois conjuntos de especiros ¢ armazens-los em
diferentes memérias do analisador multicanal. O analisador
multicanal (Ortec modelo ©240B> .de 4090 canais foi utilizado com
quatro segmentos de 1024 canais.

A andlise em tempo ¢ feita utilizando-se pulscs



répidos provenientes do anédo, que sXo enviados a amplificadores
rapidos (Ortec modelo Quad Amplifier EGG AN 201/N) e analisados em
um discriminador diferencial (Ortec modelo EGG TD101/N> no modo
“ungated™ LLT CLower Level Timing: determinac¥c de tempo através do
nivel Iinferiord. Este discriminador fornece um pulso légico
relacicnado 4 informag¥o de tempo; os pulsos légicos da linha do
detector fixo, que corresponde a0 primeiro raio gama da cascata
(start) e da linha do detector mével, que corresponde an segundo
rajio gama da cascata (stop). Estes dois pulsos s¥o injetados em um
conversor de tempo em amplitude CTPHC, Ortec modelo 437A), usando
um “range” de 0,2 us e uma amplitude de 10 V. Os pulsos
provenientes da linha de “stop”, antes de serem enviados no TPHC,
passam por uma caixa de “delay" (Ortec modelo EGG DB483), onde s¥o

colocados atrasos de tempo conhecidos.

O interesse consiste em saber a diferenca de tempo
de detecg¥o das emissles r, em relaclio a vy O conversor de tempo
em amplitude transforma as diferengas de tempo entre a emissXo
proveniente dos canais de "start® relativo a r, e “stop” relativo
a r’ em um novo pulso cuja amplitude é proporcional a esta
diferenca de tempo. Estes pulsos sSo analisados com auxilio do
analisador multicanal juntamente com o pulsco de coincidéncias. O
espectro obtidoc no multicanal corresponde ao espectro de
coincidéncias gama-gama atrasadas. A figura III-2 {lustra o esquema

do sistema eletrénico empregado.

FORNO DE ARCO

Foli desenvolvido e construido pelc Laboratério de
Correlac¥%o Angular perturbada C(LCAP) um forno de arco qgque ¢
destinado ao preparo de amostras metélicas., A figura III-3 mostira
um esquema do forno de arco.

O cadinho e © porta-eletrodo s¥o refrigerados por
dgua Cb). O eletrodo ¢ uma ponta de tungsténioc (ed, que & colocada
no porta-eletrodo. O conjunto cadinho mais eletrodo sio envolvidos
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por uma cimara de vidro pirex (ad. A base inferior é isolada da
flange superior por meio de parafusos com porcelana. Na flange
superior se localiza uma valvula (d) que torna possivel fazer vacuo

na cAmara ou injetar gis inerte.

SISTEMAS PARA MEDIDAS A BAIXA TEMPERATURA

Para medidas 4 baixa temperatura o laboratério
dispBe de dois sistemas. Um deles consiste de um criostato (garrafa
térmicad com capacidade de armazenar = 3 litros de nitrogénio
liquido durante ~ 28 horas. A amostra & colocada' em um
porta—amostra de cobre preso a uma haste de mideira. Esta haste de
madeira percorre longitudinalmente todo criostato. O conjunto
porta-amostra mais amostra fica mergulhado no nitrogénio liquido a
uma disténcia de 7 ¢cm dos detectores. O criostato & apoiado em um
suporte que permite a centralizaglo da amostra. A figura I11-4

mostra o arranjo descrito.

Un outro arranjo consiste de um ‘’“dedo frio”
utilizado para medidas em temperaturas intermedisrias entre a
temperatura ambiente e a do nitrogénioc liquido. Este arranjo foi
feito aproveitando o sistema de "dedo frio” e o criostato de
nitrogénio 1liquido de um antigo detector semi-condutor Ge(Li)
danificado. Para sua construg¢¥o, foi feita uma adaptacio que
permitiu colocar um tubo de pirex. Internamente a este tubo ¢ feito
vicuo. A amostra & colocada em porta-amostra de cobre rosqueado a
um suporte de aluminio. Todo conjunto ¢ mergulhado num criostato
contendo nitrogénio liquido. A medida da temperatura na amostra ¢
feita por um termopar, O sistema possibilita obteng¥o de
temperaturas de = 130 K na amosira. O esquema do arranjo descrito
est4 na figura II1-8.
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FORNO PARA MEDIDAS EM ALTAS TEMPERATURAS

Em muitcs casos hi necessidade de se efetuar medidas
om altas temperaturas devido a temperatura de Curie (Tc) das ligas
ser acima da temperatura ambiente. Para tais medidas, dispBe-se de
um forno (dedo quented que consiste de um porta-amostra de cobre
rosqueado em um suporte de cobre por onde passa uma resiténcia.
Esse conjunto ¢ envolvido por um tubo de pirex, onde ¢ feito vacuo.
O sistema ¢ ligado a uma fonte de corrente variavel, e o controle
da temperatura na amostra ¢ feito atravées de um termopar de
“chromel ~alumel”. A figura 11I-6 mostra o arranjo descrito.

ELETROIMA PARA POLARIZAR AMOSTRAS

Para determinar o sinal do CHM ¢ necessério
polarizar a amostra por meio de campo magnético externo. O
laboratério dispBe de um eletroimX com circuito fechado onde as
bobinas sXo refrigeradas por circulagio de éleo. A distancia entre
os pélos ¢ variavel. A 10 mm de distAncia entre os pélos obtém-se
campos da ordem de B KGauss com ~ 8 amperes de corrente. A
construgio do eletroimi ¢ tal que o espalhamento do campo magnético
& muito pequeno, © que permite o uso de fotomultiplicadoras na sua
proximidade. A intensidade do campo ¢ controlada através de uma
fonte de corrente estabilizada. O arranjo descrito pode ser visto
na figura 111-7.

b=) PREPARO DAS AMOSTRAS

As amostiras das ligas Co’VAl ® CoszAl foram
preparadas com X 1 grama de massa com componentes metélicos a 99,9%
de pureza em proporgles estequiométiricas. ApéSs a pesagem o3
componentes eoram prensados a fim de seo obter uma pastilha
propiciando um melhor contato térmico no momento da fus@o no forno
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de arco. Antes do inicio da fuslo & feita uma limpeza no forno
fazendo-se vacuc, em seguida injeta-se argonioc ¢ novamente se faz
vicuo, Esse processo de limpeza elimina gases que possan se
combinar por afinidade quimica com algum componente metliélico da

andptrea.

ApSs a fusSO No forno de &rco, as amostras passam
por diversos tratamsntos térmicos:

HOMOGEN]I ZACZD: Aquecimento & uma temperatura previamente escolhida
por um periodo de tespo definido, seguido de
resfriamento lento.

“QUENCHING™: Aquecimento & uma tesperatura por um periodo de
tespo previamente definido seguido de resfriamento
rapido em sgua fria.

“ANNELING"™ Aquecimento A uma temperatura fixa por us periodo de
tempo seguido de resfriamento lento.

A homogenizacio tem a finalidade de propiciar uma
migracEo dos &tomos em um reagrupamento da estrutura cristalina. O
agquecimento seguido de resfriamento répido tem a finalidade de
deixar a amostra cos as mesmas caracteristicas cristalograficas
anteriores ao resfriamento; isso se deve a2 rapida taxa de
resfriamento. O "Ani:zling™ tem como fung¥o tirar as tensSes que
foram introduzidas na rede cristalina.

Os tratamentos térmicos descritos podem ser feitos
om vacuo ou em atmosfera de gis inerte. Durante a tentativa de
obter a estrutura caracteristica das ligas de Heusler (La.). os
tratamentos érmicos empregados foram sempre acompanhados om
atmosfera de gis inerte, no caso, argonio.

A técnica de correlacio angular gama-gama perturbada
necessita de um niGcleo radicative como ponta de prova, que por
afinidade quimica, irsa substituir &tomos de um determinado sitio da
liga onde se deseja estudar. Antes de fazer essa subsiituigBo,



devido & falta de informagcBSes no preparo das ligas de Heusler,
foram preparadas diversas amostras até que se chegou a um padriXo.
Todas as amostras foram analisadas pela difragSc de raio-X para
verificar a estrutura cristalina na fase LE‘. A tabela III-1 resume

os tratamentos térmicos empregados.

Tabela 111-1 1 Tratamento Térmico Empregado

Liga Homogenizag3o CC®> Tempo Ch> Anneling ¢C°> Tempo Lhd
Co_NbAL 900 30 800 24
Co, VAL 800 34 800 24

Apés ter conseguido a caracterizacfo da estrutura
cristalina La‘ nas ligas, adotou-se o procedimento experimental da
tabela 111-1 para o prepa:o das amostras com a ponta de prova. As
amostras das ligas CozYA.l. Y = Nb, V foram preparadas
s.bstituindo-se ~ 1% de &tomos de Nb ou V por 9t radiocativo
obtido pela reagio “ol-lf(n.r)“'l-lf no reator 1EA-R1.

o 1

para estados excitados de

Hf (T, = 42,8 diasd) & um emissor ﬁ- que decai

%ra. Utilizou-se para as medidas de

correlacio angular gama-gama perturbada a cascata gama 133-482 Kev

do'®Ta. © esquema simplificado de decaimento ¢ mostrado na figura

111-8 ¢ © esquema completo pode ser encontrado na referéncia 22. Na
figura 1II1I-® é mostrado o espectro de energia do %4Ta obtide com

© detector NalICTl).
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Figura 111-8: Esquema simplificado de decaimento do ®lyr.

Para esta, cascata os coeficientes de correlagio

angular gama-gama n3o perturbada sZXo muito bem conhecidos,

apresentando os seguintes valores 282423

Au = - 0,282 ¢ 0,000

A = - 0,005 % 0,003
se

c=) MEDIDAS DE CORRELACXO ANGULAR GAMA-GAMA PERTURBADA DIFERENCIAL
As medidas de correl ag¥o angul ar gama-gama

perturbada diferencial (TDPAC) foram realizadas em trés etapas:

c-1-) Medida na temperatura do nitrogénio liquido -~ 77 K;

c-2-) Medida acima da temperatura de Curie;

c-3-) Medida da amostra na presenca de campo magnético externo.
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c=1=) MEDIDA NA TEMPERATURA DE 77 X

Para esta medida, utilizou-se o criostato (descrito
anteriormente). O criostato era reabastecido com nitrogénio liquido
em intervalos de ~ 20 horas. Para a tomada de dados, foi escolhido
um intervalo de tempo de 360 minutos em que os detectores ficariam
posicionados a 00° ¢ 180° om relaco ao detector fixo. Durante este
intervalo de tempo, duas memérias do analisador multicanal
acumul avam espectros de coincidéncias gama-gama para os dois pares
de detectores. Ao terminar este intervalo, os dados subsequentes
eram obtidos com os detectores posicionados a 180° e 90° em relacgXo
ao detector fixo, utilizando as ocutras duas memérias do multiicanal.
A cada intervalo de 24 horas as informa¢gBes oontidas nas memérias
do multicanal eram transferidas e armazenadas em diskettes. A

tomada de dados em cada aAngulo foi de aproxi madamente 60 horas.

c=2=) MEDIDA A TEMPERATURA DE 470 K

A liga CoszAl apresenta temperatura de Curie (Tod
de 383*°°%K e a liga Co‘VAl temperatura de 310%°’K. As medidas foram
realizadas na temperatura de 470 K. A tomada de dados foi feita em
intervalos de 360 minutos com os detectores posicionados a 90° e
ieo° em relacio ao detector fixo. Nesta etapa do trabalho gastou-se

aproxi madamente 40 horas de medida em cada angulo.

c-3-) MEDIDA DA AMOSTRA NA PRESENCA DE CAMPO MAGNETICO EXTERNO

A tomada de dados da amostra na presenca de campo
magnético externo foi feita na temperatura de 143 K. Nesta elapa
utilizou-se o "dedo frio”. A .amostra ficou entre os pélos do
eletroimk a uma distncia de 10 cm dos detectores. Os detlectores
foram colocados a % 138° em relacko ao detector fixo. A cada
intervalo de 380 minutos, um sinal enviado pelo sistema eletrénico



possibilitava a invers¥o do campeo externo e troca de memérias do
sulticanal. O campo magnético aplicado sobre a amostra foi de
~ 4,5 KGauss.

d=)> AMALISE DE DADOS

d-~1=) ANALISE POR DIFRACXO DE RAIO-X

Para determinar a estrutura cristalina das ligas de
Heusler, a técnica utilizada foi a difraglo de raio-X. £ de
conhecimento que o fluxo de radiagXo refratada hum Angulo 6 obedece
4 lei de Bragg™:

adhusone = A I1I-1

onde:
A = comprimento de onda da radiag¥o X incidente;
dN“ = distancia interplanar;

e = Angulo difratado.

Para sistemas cubicos, a distancia interplanar se

relaciona com o parémetro de rede por:

& = a 111-2

a = pardmetro de rede da célula unitaria;



hyk,l = fndices de Miller.

Combinando as equagbes Il1lI-1 e I1I-2, a maior
intensidade difratada para um &ngulo @ é:

senze Az

z z z. T2 111-3
Ch™ + k" +1™ 4a

Através dos difratogramas, os 4angulos (6> de
difragXo s¥o conhecidos. Do conhecimento prévio de A pela equag3o
III-1 obtém-se as distancias interplanares e pela equag3o III-3 e
possivel obter o valor do parametro de rede.

d=2=) DETERMINACAO DOS COEFICIENTES DE CORRELACXO ANGULAR
GAMA~GAMA PERTURBADA

Feita a transferéncia das informagBes contidas no
multicanal para diskettes, as memérias do ana’'isador multicanal
eram apagadas para infcio de uma nova tomada de dados. Porém,
antes de iniciar a nova tomada de dados, se fazia um monitoramento
através do especiro ‘“prompt” para verificar se nXZo estavam
ocorrendo variacBes na posigio do espectro de coincidéncias. A
posiglio do pico do espectro "prompl” era anotada diarjamente. A
verificagio fol feita utilizando-se uma fonte de uNa. emi ssor rf
que possul a radiacfo de aniquilacio de 311 Kev, ou entdo

utilizou-se a propria fonte de Hf , deslocando-se apenas a janela

da linha de "stop" para a energia de 345 Kev.

Os espectros de coincidéncias -y atrasadas de um
mesmo Angulo que estavam armazenados nos diskeites eram somados
deslocando cada espectro em rela'qlo a posiglo relativa do espectro
“prompt” se necessario. Os arquives acumulados pertencentes a um
conjunto de detectores eram normalizados pelas contagens simples
scumuladas nos contadores em relagio a um dos Angulos. A



normalizacio foi feita para corrigir eventuais descentralizaclies ou
alguma variacSo nas Jjanelas. As coincidéncias acidentais foram
determinadas utilizando a parte inicial do espectro (t<0) e a parte
final do espectro ap6s = L>130 ns. As coincidéncias acidentais
foram subtrafdas dos espectros para obter espectros de
coincidéncias atrasadas verdadeiras.

Para o caso de amostras n¥o polarizadas, os valores
experimentais de Au(t) s¥No obtidos a partir da seguinte relaci¥o:

111-4
2wo0%, v + w180°, 1D .

O (]
A CtdD = A G (L) =2 ['(180 B> W 90 .t)]
22 22 22
onde:
Wo0°,t> = numero de coincidéncias verdadeiras no angulo de 90°;

wcaao".t.) = nGmero de coincidéncias verdadeiras no angulo de 180°

GuCt.) = fator de perturbagio.

A curva experimental obtida pela equagio III-4 ¢
ajustada com a fung¥o tedrica Gn(t.D. onde se determina a
freqiéncia de Larmor (wLD. Para o casco em que temos uma amostra

ferromagnética nIZo polarizada contendo o©os dominios magnéticos

orientados ac acaso, com A“ = O dada por:
AL Cptt? = [o.a + O,4cosCw O + 0.4cos(aw._t)] I11-8
onde a equagl¥o III-8 foi normalizada em relaclo a Ao © @ ¢ a

L
freqiiéncia de Larmor.

(o] ajuste por minimos quadr ados dos dados

(MISSAO NACICNZL DE ENERGIA NUCLEAR/SP . wEN



experimentais com a funclio tedSrica I1I-3 fornece o valor da
freqléncia de Larmor (u._). e conhecendo-se¢ © valor do fator-g do
nivel intermedisrio. no caso g = 1,30(1>"™ pela equac¥o I1I1-32
determina-se o valor do campo hiperfino magnético.

Para determinar a freqléncia de Larmor (w.') muitas
vezes & necessério fazer algumas mudan¢as na exgpressio 11I-5, sem
que ocorra perda de generalidade. Para ©o ajuste da curva
experimental obtida na liga CoszAl. acrescentou-se um fator
exponencial em tempo para levar em conta a atenuagio da amplitude
de oscilacBes. Desta forma a equagio III-5S passou a ser escrita
por:

A G (L) = [o.a + 0,4cosCw td + O, 4cos(2w t)]e"‘" 111-8
22 22 L L

onde A & © fator de atenuaclio exponencial.

Para se obter o ajuste da curva experj.mental de
Au( v da liga ConAl ’ foram feitas di versas tentativas
utilizando~se as equagles 1I1I-B e 111-6, porém o ajuste s foi
conseguido aoc se fazer uma combinaglo de duas freqiéncias e do
acréscimo do fator exponencial em tempo. Com essas modificagBes a

equacio III-5 ficou com a seguinte forma:

AuGu(t) - {F[O.a + O.4cos(wut) + O.4cos(2uut)] + [1 - F'] x

[o.a + O,4cosCw_t> + o.4cos(awut>]}o’“' 111-7

onde F indica a frac3o de &tomos que estlo sentindo um determinado
valor de campo.

O sinal do CHM ¢ obtido experimentalmente atraveés da
relaglio RC213%8°,¢,2B> dado por:



w1384, +8 - W135%,¢,-B

> > 111-8
Wi135 ,t,+B) + W135 ,¢,-B

RC138,t.,28) =2 [

onde:

w135%,¢,+8) = nimero de coincidéncias Y-y atrasadas a 135° com
campo magnético externo para cima;

w135%,4, B> = namero de coincidéncias y-r atrasadas a 135° com
campo magnético externoc para baixo.

A curva experimental obtida através da equagio 111-8B
é ajustada pela curva teérica dada pela equacdo,ll-40:

. R(tO = -ab:son(awbt,)

Para determinar o sinal do CHM, analisamos o
comportamento da curva no limite de t tendendo a zero. Nesta
condi¢¥o, a express¥o tedrica de R(L) (II-40) pode ser aproximada
de acordo com a equag¥o II-41 CRC135%,¢> = - 4b w ). Se o sinal de
RC138%,¢,2B> da expressfo III-B8 tiver sinal contrario aos
coeficientes bz dados pela equagcXo 11-37, pela expressdo I11-41,
teremos um valor positivo para a freqgiiéncia de Larmor e
conseqlientemente pela expressio 1I1-32, para valor positivo do
fator-g, um campo negativo. Se o sinal RC(135,t,2B) for o mesmo de
b’. entio teremos :Jm valor negativo para a freqléncia e
conseqlientemente um campo positivo. Para a determinag¥o do sinal do
CHM nZo ¢ necessario ter uma estatistica muito elevada do numero de
coincidéncias y-y atrasadas e a tomada de dados pode ser feita em
qual quer intervalo de temperatura que a amostra seja
ferromagnética.

e-) TESTES DE EQUIPAMENTOS

A fim de verificar as condigBes de funcionamento de



todo sistema, mesa de correlago angular gama-gama e sistema
eletrénico foi feita a medida de CHM no nuclec de '*Ta em matriz
de Ni. O CHN no niucleo de **Ta na matriz de Ni & muito bem
conhecido na literatura, o que permite fazer uma comparag¥c dos
resultados obtidos, mostrando as condigBes de funcionamento de todo

equipamento.

Inicialmente determinou-se a resoluglio dos sistema
com uma fonte de *’Na. O 2Na ¢ um emi ssor ﬁ+ que causa a formag¥o
de dois fotons de aniquilac¥o (511 Kev) em dire¢Bes opostas.
Posicionando os detectores a 180° obtém-se o espectro “prompt" nas
energias 132-482 Kev, que correspondem as energias de interesse do
®ra. A calibrago em tempo ¢é feita introduzindo-se atrasos
conhecidos na linha de "stop”, o que proporcidéna uma varia¢¥o na
posi¢Eo do pico "prompt”. Com o conhecimento da varia¢¥o ocorrida
na posic¥o do pico e o atraso considerado determinou-se a
calibra¢¥o do sistema. A calibrag3o fol de O,24 ns-canal e a
rescluc¥o Clargura a meia alturad foi de 2,14 nsegundos.

Apés a determinago da resoclug¥o do sistema
preparou-se uma amostra da liga NICHfD)., A 1liga foi preparada
utilizando-se um cadinho de Ni ~ S mm de diametro por 8 mm de
comprimento com um orificio de 2 mm onde fol depositade ~ 1%
atémico de *™Hf. O cadinho foi selado em vacuo e fundido varias
vezes obtendo-se uma amostra em forma de bot%o. A tomada de dados
foi feita na temperatura ambiente. A temperatura de Curie do Ni ¢
de 631" K. A tabela 111-2 mostra os valores obtidos da freqiéncia
de Larmor e CHM atuando no **Ta em matriz de Ni em campo magnético
® com campo magnético externo.

Tabela 11I-2 ¢ Valores Experimentais Obtidos para Liga NiCHf)

Freqiiéncia de Larmor C.H.M
MHz KOe
1093,9 ¢ 9,3 -89,8 £ 1.5
O valor apresentado na tabela 111-2 do CHM no i1a

foi corrigido pela equaglc 1-3, Os valores obtidos esi¥o em bom



acordo com -89,3 * 1,8 KOe™ o -89,9 * 1,0 KOs™ da literatura. A
figura III-10 mostra a curva experimental de An(t) devidamente
ajustada pela funcko dada pela equagio III-B e a figura II11-11 a
curva experimental de R(L), devidamente ajustada de acordo com a
eoxpressio dada pela equagiio II-40. Os pontos experimentais aX¥o
representados por barras e a linha cheia corresponde a fung¥o
tedrica utilizada para ajuste dos pontos experimentais. Os
resultados obtidos indicaram que © sistema esté em perfeitas
condicglBes de uso.
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Figura I11-18 | Curva experimental ajustada de A22(t) - liga Ni(Hf).
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CAPITWLO 1V

RESULTADOS EXPERIMENTALIS

a=) RESULTADOS DA ANALISE POR RALIO-X

As amostiras foram analisadas utilizando um tubo de
rajo-X de cromo, A = 2,209002 A°. Para a indexac¥Xo dos planos
cristalinos em relaglioco aos indices de Miller <Ch,k,1), ‘'em uma
estrutura cabica, utilizamos a equagl¥o II1I-3, onde através do
orafico sonlo x Cht + k*+ 15 obtemos o coeficiente angular da reta
a partir do qual podemos determinar o permetro da rede.

As figuras IV-1 e IV-2 mostram os difratogramas
obtidos para as ligas CO:M ) Co:VAl respectivamente, e as
figuras 1IV-3 e IV-4, 2a reta de indexacXo dos planos das ligas
Co'NbAl e Co'VAl. Na tabela IV-1 constam as intensidades relativas
obtidas para as duas ligas e a tabela 1IV-2 mostra os valores dos
parametros de rede das ligas em estudo.

Tabela 1V-1 3 Intensidade Relativa

Liga Plano Intensidade ASTM™
Co,_NbAL 111 8% 25%
220 100% 100%
311 7% 0%
Co VAL 200 10% -
220 100% -
222 4% -

A intensidade relativa foi obtida pela relacio entre a altura
relativa dos picos.
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Tabela IV=2 3 Valores dos Parmetros de Rede

Liga Neste Trabalho CA® Literatura ¢A®
Co_NbAl 5,949 5,935%° e 5.948%
Co_VAl 5,706 5,845% o 5,572

Os valores dos parametros de rede obtidos apresentam
uma diferenga de no maximo 4% em relagdo aos valores encontrados na
literatura, estando portanto, em bom acordo com estes. A
metodologia empregada para o preparo das ligas na estrutura La’ é
adequada para inserir a ponta de prova c***Hr> que ira substituir ~
1% atdmicou dus &tomos de Nb ou V.

b=) DETERMINACXO DE CAMPOS HIPERFINOS MAGNETICOS

A técnica empregada para a determinag3oc de CHM nas
ligas de Heusler C.ozYA.l CY = Nb,VD), comoc mencionado anteriormente,

é a técnica de correlagio angular gama-gama peturbada diferencial.

A determinacXo da curva experimental de AuCt) pela
equac¥o I1II1-4 na temperatura de 470 K permite a verificagio de
interagdes quadrupclares na rede. As figuras 1V-8B e 1V-6 mostram os
pontos experimentais e a barra de erro das ligas CoszAl e ConAl
respectivamente. Nas duas ligas ocorre a presenga de fracas
interagtes quadrupolares, indicando que a estrutura cristalina
obtida n¥oc ¢ perfeitamente cubica. £ possivel fazer tal afirmagio
porque a técnica empregada ¢ microscédpica e pode mostrar algum
desarranjo estrutural n3o detectado pelo raio-X. Pode ser observado

portanteo que as interagSes quadrupolares siio muito pequenas.

Para determinar o valor do CHM na temperatura de 77
K foi medido o espectro de coincidéncias gama-gama atrasadas com os
detectores posicionados a 0° e 180° alternadamente em relag¥o ao
detector fixo determinando-se pela equaglic 111-4 os valores de

AuCt). Os espectiros das coincidéncias gama-gama atrasadas s¥o
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mostrados pelas figuras IV-7 a IV-10, para as ligass CongAl e
Co‘VAl com os detectores posicionados a 00° e 180° respectivamente.

Os pontos experimentais de Au(t.) foram ajustados
pelo método de minimos quadrado. A figura IV-11 mostra os pontos
experimentals de Au(t.) ® a linha cheia & a curva de ajuste obtida
na liga Co!NbAl através da equacio III-6. O amortecimento na
ampl itude de Au(t.) confirma a presenca de interagSes quadrupolares
que foram observadas na medida efetuada a 470 K.

A figura IV-12 mostra a curva ajustada de Au(t) da
liga CogVAl. O ajuste s6 fol possivel com a introdug3o de duas
freqidncias na fungi¥o tedrica de acordo com a equacgio I1I-7. A
presenca de duas freqiddncias indica a exist€ncia de dois sitios
magnéticos distintos. Uma possivel explicagio seria a presenca de
uma mistura de fase. Devemos mencionar que o autor da referéncia 27
obser vou pequena presenca da estrutura B2 na amostra de Co_VAl por
ele preparada. Uma outra explicag¥o seria que os a&tomos de 1% 1a
ocupam outros sitios da estrutura La‘. A primeira hipétese pode ser
descartada, visto que na anilise de raio~-X n3o foi detectada a
presenca de duas fases; ent¥o, a segunda hipéotese seria a mais

razodvel para explicar a presenga de dois CHM na liga Cozwu.

Para determinar o sinal do CHM foi aplicado um campo
magnético externo de ~ 4,8 KGauss com os detectores posicionados a
¢+ 135° em relacio ao detector fixo. A curva experimental de R(tD
foi obtida atravées da equacio 11-39. Tentou-se fazer o ajuste da
curva experimental com auxilio da fungio tedrica dadz pela equagio
11-40. Devido & baixa amplitude de R(LD em conjurto com a 1imitag2o
de resclucico em tempo no sistema, apenas foi possivel estimar o
sinal do campo qualitativamente, ao comparar a curva de R(LD) das
figuras 1IV-13 e 1IV-14 referente as ligas Co’NbA; e Coz\IAl
respectivamente com a curva R(iLD devidamente ajustada da 1liga
NiCHfD dada pela figura III-2. Estimamos que o campo seja negativo.
Uma sistematica dos valores de CHM no sfitio Y das ligas de. Heusler
Co.YZ CYsTi, Z2r, Hf: Z2=Al, Ga, Snd) também sugere o sinal negativo
para o CHM.
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Figura IV-11 : Curva experimental ajustada de A22(t) - liga Co2NbAl a 77 K.
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, Na tabela 1IV-3 consta os valores obtidos da
freqléncia de Larmor, campo hiperfino magnético a 77 K, e a
percentagem correspondente a cada sitio.

Tabela IV=3 3 Resultados Experimentails Deste Trabalho

Liga "";.( MHzD D-Lra( 77 KOKOe Percentagem (%
Co.NbAl 837,68(24) C-D> 138C4) 100
Co'VAl 720,7C24D -2 114 24
394,518 =) B33 76
Dieate dos resul tados experimentais, podemos

concluir que a presenca de dois valores de CHM na liga Co’VAl se
deve ac fato dos &tomos de '*'Ta se localizarem em outros sitics
nX¥o substitucionais na estrutura La’. Esta hipotese ¢ reforgada
pois as percentagens obtidas na distribuig¥o de sitios s3o tais que
seriam detectadas no espectro de raioc-X em caso da presenga de duas
fases distintas.



CAPITULO V
DISCUSSXO DOS RESULTADOS

Os resultados obtidos para CHM nas ligas Co’NbAl e
ConAl através da técnica de correlaglo angular perturbada
gama-gama foram apresentados na tabela IV-3. A aferigioc do CHM no
t*Ta no sitio do Nb, na liga Co’NbA.l. revelou a presenca de uma
Gnica freqliéncia e o CHM no **Ta no sitioc do V na liga COzVAl.
I.l.r.

distribuidos respectivamente em <cada um °‘dos sitios. Esta

apresentou duas freqlUéncias com 24% e 70% de nucleos de

distribuigio pode ser explicada pela presenga de mais de uma fase

"’Ta em outros sitios dentro

na liga ou pela ocupagi¥o de a&tomos de
da estrutura l..ai. A primeira hipétese é menos provavel, uma vez que
os estudos feitos previamente com difrag3o de raio-X n3oc revelaram
outras fases, desta forma acreditamos que a segunda hipétese € mais

vifvel.

A tabela V-1 mostra as propriedades magnéticas das
ligas de Heusler baseadas no cobalto do tipo Co:YZ.

Tabela V-1 : Propriedades Magnéticas das ligas de Heusler

ParAmetro Tc Heo IH.“(O K> IH_u/uco IH_m/T c

L.iga de rede €A% (KD 7 CKOed CKOe u > CKOe K> Ref.
Co,T1Al 5. 85 148C2> 0,35 -188C4D -808 -1,20 33
Co,TiGa  B.85 130¢2> 0,40  190C™ sco 1,54 33
Co TiSn  6.07 370C2> 1,03  494C12) 482 1,34 33
Co 2Zr Al .08 185C2> 0,30 -201¢™ -860 -1,07 33
CozrSn  6.28 480C2> 0,80 38510 481 0,84 33
Co Hf AL 8.02 163 0,40 -210(D -525 -1,09 34
Co HfGA  6.03 186 0,20 -234(D -780 -1,28 34
CoNbAl®  5.98 373 0,87 (-3138C4> C-d)208  (-0,37

CO'VM' s. 80 310 0.02 C(->118C4> C->128 C-30,37

(=20 C(-O08 C-20,20



.No presente trabalho os valores de CHM constantes na tabela V-1
correspondem & temperatura de 77K. Para liga ConAl foram
encontrados dois sitios distintos com 24% (116 KOe) e 76% (83 KOed
na distribuig¥o de atomos de ‘*'Ta.

Estee resultados mostram que o campoe hiperfino
magnético sobre o nicleo de Ta no sitio de metais de transiciio ni¥o
magnéticos CTi, Zr, Hf ou V, Nb) das ligas de Heusler comportam-se
como ©os campos em impurezas n3o magnéticas diluidas em materiais
magnéticos tais como Fe, Co, Ni. Esta evidéncia é devida A
proporciocnalidade entre o momento magnético local sobre o cobalto
(_UCOD. Temperatura de Curjie (Jc) e CHM no Ta (H“). além do fato de
todos os valores de H.M (onde tém sido medidos) serem negativos. Os
valores de CHM reduzidos (IHtc/u‘:o) s¥o menores em magnitude para as
ligas contendo Nb ou V comparados com ligas que contém 2Zr, Ti ou
Hf .

Seria razo&vel supor que os mecanismos que produzem
os CHM sobre o Ta nas ligas CozYZ. onde ¥ & um elementc do grupo
IV-B ou V-B, sejam similares aos que ocorrem com impurezas nIo
magnéticas diluidas em matrizes magnéticas tais como Co, Fe, Ni.
Tal suposigXo surge do fato que uma impureza n2oc magnética diluida
em matriz de Co, por exemplo, tem como primeiro vizinho um atomo
magnético., ambiente andlogo aoc das ligas de Heusler, e também das
distancias interatémica entre os &tomos de Co-Co serem praticamente

Estudos feitos por efeito Missbauer no sitio 2 de um
elemento da série s-p tém mostrado uma forte dependéncia do
elemento Y no valor do CHM. Medidas de CHM sobre o Sn nas ligas
Co'YSn. onde Y pertence ao grupo 1IV-B (Ti, Z2r e Hf), s¥o de +82,
+88, +100 KOe rnpactivamto”: ® para as ligas onde Y ¢ do grupo
V-B CV @ NbD o3 valores de CHM encontrados foram +10 e +13 KOe
respecti vamente®®.

Pelos dados mostrados na tabela V-1 podemos ver que
existe uma dependéncia similar em relagio & natureza do elemento no

sitio Z sobre o campo hiperfino do Ta no sitio Y. Por exemplo, nas



ligas Co'YZ quando Z2 é um elemento do grupo III-A CAl ou Gad, o
valor I-l“ ¢ aproximadamente -200 KOe. Por outro lado, quando Z & um
elemento do grupo IV-A (Sn), os valores do Hu sio da ordem de -400
KOs Cassumindo que os campos sejam hegativos).

A discuss3o deste tipo de comparaglo ¢ feita de
maneira mais conveniente eliminando-se os efeitos das diferencas do
valor de momento magnético no cobalto (pco) nas diferentes ligas.
Assim podemos comparar os valores de CHM reduzidos, ou seja,
Il.n/p“ e H'ro/"co' Os valores de ch/"c.o s¥o ~ 100 I(Oa/p. para
Co'('l'i vZr ,HfDSn @ ~ 40 KO./u. para Coz(V.Nb)Sn respectivamente, e
como j& fol visto anteriormente o valor de I-I.M/uc‘> ¢ ~ 580 KOe/p.
para todas as ligas 60ng Y = Ti, Z2r, Hf; 2 = Al, Ga, Sn

independentemente do elemento s-p no sitio 2. °*

Podemos concluir que aparentemente o CHM reduzido no
dtomo da série s-p no sitio Z depende da natureza do elemento de
transici¥o, seu segundo vizinho, no sitio Y., porém o valor do CHM
reduzido no &tomo de transicio no sitio Y é& relativamente

insensivel A natureza do elemento s-p.

Os resultados do presente trabalho embora nio sejam
suficientes para se fazer o mesmo tipo de comparag3do, quando o
elemento Y seja V ou Nb, podemos observar que o valor IHm/uCO neste
caso & ~ 170 KO./p. ® comparado com o valor de ~ 560 l(Oa/p. para
ligas com ¥ = Ti, Zr, Hf este valor & aproximadamente 3.2 vezes
menor. Este fator entre CHM reduzido no sitio Y é similar ao valor
encontrado para CHM reduzido IH.n/y. que é& 2.8 quando Y muda de Ti,
Zr, Hf para V, Nb. Isto nos permite concluir que o valor do CHM
reduzido seja no sitio Y ou no sitio Z depende sensivelmente da
natureza do elemento de transigio no sitio Y do que qualquer outro
fato, como por exemplo do valor de momento magnético localizado H.,
om cada liga.

Obviamente ¢ necessirioc que os dados sejam ampliados
sobre © CHM do Ta no sitio Y nas ocutras ligas tais como CO:VCGa.
Sn, Geo, In, Sid e CQ'NbCG.. Sn, Ge, In, Si> antes de estabelecer
sistemiticas mais especificas. Entretanto os dados obtidos



até agora. permitem afirmar que existem dois tipos diferentes de
comportamento para impurezas nlo magnéticas nas mesmas ligas de
Heusler:

1-) Campos magnéticos sobre o Ta nos &tomos de metais de transiclo
n¥o magnéticos; nestas ligas de Heusler, comportam-se como em
outros wmeios magnéticos como Fe, Co, Ni, sugerindo que os
mecanismos que produzem estes campos sejam similares em ambos

sistomas;

2-) Oz campos sobre &tomos da série s-p nio seguem o© mesmo
comportamento e sio sensiveis 3 natureza de seu segundo vizinho,
ftomos de metais de transic¥o n¥o magnéticos.

Como ja4 foi mencionado anteriormente, as medidas de
campo hiperfino magnético de diversas impurezas em matrizes
magnéticas Fe, Co, NI e Gd realizadas por diversas técnicas,
mostram um comportamento semelhante do CHM em fung3oc do numero
atémico da impureza para todas as matrizes. Na figura V-1 s3o
mostrados resultados para a matriz de Fe. Embora uma explicag3o
tedrica totalmente satisfatéria ainda nEo exista, Ja foram
desenvolvidos diversos modelos para explicar o CHM nos sitios nlo
magnéticos, como por exemplo o modelo de Friedel®”. Existem varias
vers@es deste modelo; e foi o primeiro modelo elaborado para
descrever o CHM gerado pelos elétrons de condugio sobre um &tomo
nZo magnético em matriz ferromagnética.

SupBe-se neste modelo que a impureza coniribui com a
majioria de seus elétrons de valéncia para banda de condugZo. Uma
diferenca entre a carga desta impureza @ © fon da matriz produz uma
forte perturbaglio ao redor da impureza, e o estado de elétron de
condugcio no local da impureza pode ser substancialmente modificado
om relacko ac estado de elétron de condugciio da matriz. Esta
diferenca de carga AZ = cz‘mwrno— me,D deve ser blindada
pelos eléitrons de condugcl¥o para-manter a neutralidade da carga no
material. Friedel” mostrou que esta blindagem da carga pelos
elétrons de conduglic no local da impureza produz na matriz uma

oscilacko na densidade da carga eletrénica cuja, amplitude diminui
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assintéticamente e gera um potencial depende do spin e
conseqlentemente uma densidade de spin diferente de zero no local
da impureza. Esta densidade de spins dos elétrons de conducXo no
sitio de SAtomos n¥o magnéticos & por sua vez responsivel pelo CHM
observado. A sistemitica de CHM observada experimentalmente pode
assim ser explicada apenas pela diferenga de carga entre a impureza
@ a matriz. A diferenca do volume atémico entre a impureza e matriz
¢ desprezada.

Virias modificacBes foram introduzidas no modelo
basico de Friedel” a fim de adapti-lo para situagles e sistemas
ospocificos“. inclusive para as ligas de Heusler. Os primeiros
chlculos realizados foram para as ligas de Heusler tipo Cu:lhz X =
Al ,In,Sn...). De acordo com estes modelos,’ o campo hiperfino
magnético nestas ligas s¥o produzidos pela polarizag¥o dos spins
Ccuja amplitude & oscilatéria em fungXo da distanciad dos elétrons
de condugfo induzida pelo momento localizado no &tomo de Mn. Desta
forma os autores obtiveram sinais e magnitude dos CHM em razoavel
acordo com ©os valores experimentals. Algumas tentativas ja foram
feitas para a utilizagcio destes modelos nos caculos de CHM nas
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ligas de Heusler tipo CozYZ . porém com SucesSsSO apenas
moder ado.

Os modelos existentes sXo aproximaces e tém sido
utilizados somente para cilculos que reproduzem as tendéncias dos
CHM medidos sem pretengBes para uma comparac¥o detalhada entre o
valor tedrico e o valor experimental. JIsso mostra que hi a
necessidade de trabalhos tetricos mais completos e detalhados que
of erecam uma base para comparacio com os resultados experimentais.
Por outro lado, antes que o3 modelos mals precisos possam ser
desenvolvidos, ¢ indispensavel que sejam obtidos amplos dados
experimentais que procurem estabelecer tendéncias sistematicas de
CHM seja em ligas de Heusler ocu em outros sistemas magnéticos.



CAPITULO VI

As ligas de Heusler tém mostrado excelentes sistemas
que possibilitam o estudo das propriedades magnéticas de compostos
metglicos. Essas ligas tém despertado grande interesse no seu
estudo, devido & grande varjedade de ligas e da possibilidade de se
combi nar elementos em proporgles até n3%o estequiométricas,
verificando o comportamento das propriedades magnéticas.

Uma grande lacuna existente no estudo das
propriedades magnéticas surge ao se tentar obter uma explicacg3o
sobre os mecanismos que originam os CHM transferidos a impurezas
n¥Xo magnéticas diluidas em compostos magnéticos. O intenso estudo
dos CHM nos diversos sitios das ligas de Heusler, tém contribuido
para melhor compreender os mecanismos que originam os CHM. Nas
ligas de Heusler baseadas, no cobalto (CozYZD. a afericZo do CHM no
sitio Y e 2 tem revelado o efeito local sobre o campo transferido.
Isto se deve pelo fato do Co ser o elemento que carrega o momento
magnético responsivel pela polarizac¥o de spins dos elétrons de
condugiio, uma vez que os sitios ¥ e Z2 na estrutura cristalina
ocupam posiclles equivalentes. Medidas de CHM no sitio 2 tal como
Sn, tém revelado que o campo magnético transferido €& positivo, além
de apresentar uma dependéncia do elemento Y. Quanto ao elemento Y,
diante dos dados disponiveis, em conjunto com o©os obtidos neste
trabalho, verifica-se que o campo transferido a4 impureza n¥o
magnética se comporta como o de impurezas nko magnéticas diluidas
em matrizes magnéticas e o seu valor apresenta uma dependéncia do
elemento Y. ' ’ ‘

A existéncia de- poucas informaglBes scbre CHM no
sitio Y das ligas Co’YZ permitem fazer um estudo sistemitico em
diversas ligas @ verificar ¢ seu comportamento. Neste trabalho foi
feita a wedida do CHM no '™Ta no sitio Y das ligas CoszAl )
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Co 'VAI .

As medidas foram realizadas com o uso da técnica de
correlac¥o angular gama-gama perturbada diferencial. Milizou-se um
espectrémetro automitico para correlagcio angular gama-gama agregado
4 eletréonica convencional. Para o desenvolvimento deste trabalho
houve a necessidade de um esforgo conjunto de todo grupo de
correlacfo angular gama-gama perturbada e de diversos setores do
Instituto. Podemos destacar o preparo e confecglo das amostras,
pois houve a necessidade de desenvolver e construir o forno de arco
que & utilizado para a fusl¥o das mesmas. A falta de informagBes na
literatura sobre os tratamentos térmicos empregados ocasionaram um
maior tempo dispendido na obten¢3o das amostras com estrutura La’.
Diversas amostras foram analisadas por difragio de raio-X ate
chegarem ao padrio desejado.

Na montagem do arranjo experimental, houve a
necessidade de testar todos os médulos, construir e consertar
equipamentos que seriam utilizados como: a constru¢io do ““dedo
fric*”, reparos no eletroimX e na prépria mesa de correlagio angular
gama-gama. Alheioc a estes problemas, a limitaco em tempo do
sistema eletrénico permitiu apenas estimar o sinal do campo obtido
nas duas ligas.

A presenga de interagles quadrupolares observadas em
medidas efetuadas acima da temperatura de Curie n3oco foram
analisadas. Essas interagBes podem ter sua origem em alguma quebra
de simetria da amostra, sugerindo que se faga um tratamento
térmico mais prolongado, que possa corrigir essa perda de simetria
e desta forma a auséncia de interacBes quadrupolares tornariam a
antlise da curva de AuCt) mais simples.

Diante dos dedos disponiveis € possivel que exista
duas sistemiticas de CHM em ligas de Heusler, porém ¢ necessirio
uma investigagXo mais profunda para se chegar a uma conclus¥o mais
sé6lida. Para verificar se cocorre uma dependéncia reciproca em
relagcko ao elemento Z, seria interessante determinar o CHM nas
ligas Co.YZ. CY s V, Nb, Ta; 2 = Al, Ga, Si, Go, In) utilizendo o



e | para o sitio 2.

‘“‘l’n pera o sitio Y ¢ o

Para o desenvolvimento da proposta apresentada,
atualmente o laboratério dispe de toda a infra-estrutura
necesséria, @ recentemente instalamos dois detectores de BaF‘. que
apresentam uma maior eficiéncia e melhor resoclugiio em tempo quando
comparado com os detectores Nal(Tl). O propésito do laboratério ¢
determinar o CHM nos sitios Y e Z das ligas de Heusler do tipo
Co’!Z. @ com amostras onde ocorra variacko na concentrag¥Xo do
elemento Y ou 2. Deste modo, esperamos contribuir com informagUes
que possanm identificar uma sistemitica de ocorréncia dos CHM e
futuramente propor um modelo tedSrico.
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