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INTRODUCAO

A interagdo hiperfina € aquela que ocorre entre os momentos nucleares € os
campos eletromagnéticos gerados fora do nicleo, pelas particulas carregadas ao
seu redor. A Hamiltoniana da interagdo hiperfina Hy; pode ser escrita como tendo

2 componentes: uma parte magnética e outra elétrica:

Hy; = Hmag + Hy

Cada uma das partes € escrita como o produto dos momentos nucleares e
dos campos hiperfinos, para um nicleo com spin I, momento magnético U =

Y(h/21)I e momento de quadrupolo nuclear Q, a interagdo com o campo hiperfino

magnético B € dada por:

Hpoy = -u.B = -y(h/2m)B 1

onde Y = gun/(h/2r), g € o fator g nuclear e uy € o magneton nuclear. A Interagao
entre 0 momento de quadrupolo Q e o tensor gradiente de campo elétrico (EFG)

V. que € a segunda derivada do potencial eletrostatico V( r), € dada por:

eQ
=————%V, [3/2(LL,+TI)-5,T]
el 61(21‘*‘])% a,b[ ( aIb Ib a) ab ]
Escolhendo um sistema de eixos para o qual V,;, = 0 para a #b, o tensor gradiente

de campo elétrico fica mais simplificado e a hamiltoniana fica:

eQ

=2 _P)+ Ly - p
Ha= Ve BT ~ T+ 5 (Ve =V )& ~ 5
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Portanto, 2 parAmetros sio suficientes para caracterizar o tensor gradiente
de campo elétrico: sua maior componente V, e a diferenga Vi - Vyy, que sao

expressos pelo paraimetro de assimetria 0:

com |Vxx| < IVWI < |VZZ|, tal que 0 <1 < 1. Assim a Hamiltoniana pode ser escrita

em termos do parametro de assimetria N

H - NI+ +3(2 -7
Q 41(2I+1)[ b 2(+ -]

onde 1> e I? sio operadores de momento angular. Quanto aos auto-valores de
energia da Hamiltoniana, o efeito da interagdo hiperfina é o de levantar a
degenerescéncia dos 2I + 1 substados m do spin I do nucleo. A interagao
magnética produz um desdobramento Zeeman equidistante energeticamente cujos
autovalores de energia sdo: E, = -y(h/2m)B,, m = -I,....+1. No caso da interagao
elétrica, os autovalores de energia dependem do parimetro de assimetria 1| e deve-

se distinguir entre dois casos:
i) n=0

eQV,,

E, =[3m® - I(1 + 1)]——2—
w =Bm = Dy

que produz um desdrobamento nos subni veis de energia, sendo que o

espagamento de energia entre cada subnivel é:

_3eQV,
" w4121 -1)
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A menor frequéncia de precessao de spin €:
3rteQV
®, = EI—(-ZILQ—TZ)Z_h =30y, paralinteiro

6meQV,, C
@, = 57 aI-1)h = 6w, para I semi-inteiro

Para I=5/2, ocorrem 3 frequéncias ®; = ®g, ®; = 2, ®3 = 30, onde

B neQV,,
®e = 2121-Dh

A frequéncia da interagdo quadrupolar é usualmente dada por:

eQV,,
Vo = b

u)n>0
Neste caso a Hamiltoniana deve ser diagonalizada para cada valor de 1 pois os

operadores de momento angular I, = I, * il, projetam transigoes entre substados m

diferentes, como consequéncia as frequéncias de transi¢dao ®, mudam com h.

A Técnica de Correlacao Angular Perturbada

A técnica de correlagdo angular perturbada € baseada no fato de que um
conjunto de nicleos emite radiagio gama isotropicamente ¢ um padrio de
anisotropia s6 € alcangado a partir de um conjunto de niicleos cujos spins €stao
todos orientados na mesma diregdo. Esta situagao é alcangada quando um amostra

radioativa € resfriada a uma temperatura préxima do zero absoluto e submetida a
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um campo magnético. Outro modo de se conseguir um conjunto de nicleos com
spins alinhados vem do fato de que a dire¢do de emissdo de uma radiagdao gama
depende da orientagdo do spin do estado excitado do niicleo emissor, € a
probabilidade de emissdo do raio gama depende do angulo entre o eixo do spine€ a
dire¢ao de emissdo. |

Considerando uma amostra radioativa cujos nidcleos decaem por meio da
emissdo de duas rédiagﬁes gama‘sucessivas Y1 € Y, (cascata gama). Fixando-se a
dire¢do de observagao de v;, selecionamos um subconjunto de nicleos da amostra
cujos spin estdo alinhados e que emitirdo a segunda radiagdo Y, com um padrao
anisotropico.

Experimentalmente, a técnica de correlagao angular gama-gama consiste
em escolher uma dire¢do de emissao pela detecgdo da radiag@o v, num detector 1.
A segunda radiagdo emitida em cascata, 7, é detectada pelo detector 2, colocado
no mesmo plano, formando um angulo 6 em relag@o a diregdo de emissao de ;.
Nesta situac¢do, o importante é determinar a probabilidade relativa W(6)dQ de que
a segunda radiagio seja emitida numa certa dire¢do dentro de um angulo sélido
dQ segundo um angulo 6 relativo a diregao de detecg@o de ;. Assim, 0 nimero
de coincidéncias entre as radia¢oes Y;-¥, sdo registradas em fungao do angulo 0

formado pelos detectores. A fungao correlagao angular € escrita na forma:
W)=Y A, P, (cos0)
k

onde k € par ¢ 0 < k < min (2I,2L;,2L,), P(cos8) € o polindmio de
Legendre de ordem k e Ay sdo os coeficientes de correlagdo gama-gama
definidos por: Ay = A(Y)Ak(Y2). Usualmente somente dois coeficientes sao
necessdrios para descrever a fungdo correlagdo angular gama-gama, e além disso,

costuma-se normalizar em relagao a Ay, obtendo-se
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W@)=1+ A22P2(COSO) + A44P4(COSO)

Se o niicleo emissor da cascata gama estd inserido dentro de um material,
ele ficard sujeito a agdo dos campos hiperfinos gerados pelas distribuicdes de
carga ao seu redor. Estes campos ocasionam o desdobramento do nivel
intermedidrio da cascata gama. Se a meia-vida deste nivel € suficientemente longa

para sentir a interagao com os campos hiperfinos, o spin do nivel precessiona ao

‘redor da diregdo do campo hiperfino. Com esta mudanga na direcdo do spin, a

populagdo dos subestados magnéticos m € alterada o que provoca uma alteragdo
na dire¢do de emissdo do segundo raio gama perturbando a correlagao angular.

As perturbagdes causadas por campos extra-nucleares podem ser divididas
em duas classes de acordo com o comportamento temporal dos campos: a)
interagOes estaticas devidas ao acoplamento dos momentos nucleares com campos
extra-nucleares estaticos, campos que sido constantes durante o tempo de
existtncia do nivel nuclear (campos magnéticos externos e gradientes
eletrostiticos em cristais ndo cubicos); b) interagdes dependentes do tempo
causadas por campos varidveis no tempo, tais como, campos sentidos pelos
ndcleos num liquido.

Se a perturbagdo da correlagdo angular € causada pela interacao - do
momento elétrico ou magnético nuclear com um campo externo estitico, a

expressdo geral para a correlagdo angular gama-gama perturbada é dada por:

wk, K02 T AL @DA, G)GNR Ok, +1DEK, + 1]

kq,k2,N1,N2g

XY, " (0,,0)Y,.2(8,,0,)

onde os angulos 6 € ¢ se referem a diregao de propagacao da radiagdo em relagdo

ao eixo de quantizagdo z arbitrariamente escolhido. O termo G fl'kb; 2(t) é o fator

1A NUCLEAR/SF‘ PER

i -NERG
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que descreve a influéncia da perturbagdo extranuclear sentida pelo nicleo no

estado intermedidrio, definido por:

(1 1 k
Gyl = X (=D (2K, +1)(2k, + 1)]2( 1 )

mg ,mp ma, —ma, Nl

I 1 k, .
X( N j(mb IA(t)Imame, IA(t)Ima,>

m,, —m,. N,
onde os simbolo entre parénteses sao os coeficientes 3-j de Wigner.

Para o caso em que a interagdo seja invariante a uma rotagao (simetria

axial), e amostras policristalinas, o fator de perturbacio pode ser escrito como:

1 k NN
G, .t)=—>G, (t
kk() 2k+1N2=;k K ()

e a fungao correlacdo angular perturbada pode ser escrita na sua forma

mais simplificada e usual por:

W(,t) = Y G, (DA, P (cosb)

A presenga dos campos hiperfinos causa um desdobramento do nivel
intermedidrio da cascata y-y em subniveis magnéticos m. A precessao do spin
induz transi¢Oes entre os subni veis magnéticos m de tal forma que a frequéncia
de precessao o (frequéncia de Larmor) é determinada pela relagio AE =
(h/2m)m;,, onde AE € o espacamento em energia entre os subniveis. A frequéricia
de Larmor ®,, altera a fungdo correlagdo angular W(B,t) através do fator de
perturbagao Gy(t) cuja forma depende do tipo de interacao - magnética ou

elétrica - e da simetria dos campos locais:
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2mi
Gkk(t) = exp[_h_(Em - Em’)t]

Para uma amostra ferromagnética policristalina, com os seus dominios
magnéticos orientados aleatoriamente, o fator de perturbagao Gy(t) pode ser

escrito como:

1 [1+ 2§k:cos(N0)Lt)]

Gu® = 2k +1 N=I

A interagido quadrupolar elétrica separa o nivel intermedidrio em subniveis
duplamente degenerados, cuja energia depende do parametro de assimetria 1. Na

situagdao onde M = 0 os autovalores de energia E, sdo dados diretamente pelo
hamiltoniano Hqg. A interagdo nido produz nenhuma rotagdo no padrao de

correlagdo angular, mas introduz uma atenuagdo. Para uma amostra policristalina

com 1 = 0, essa atenuagao € descrita pelo fator de perturbagao dado por:

G, () = Y.S, cos(nw,t)
n

I 1 k
com Skn:Z( j

m,m’ m, _m*m, + m
Para 1=15/2, o fator atenuacao Gy, pode ser reescrito explicitamente por:

Gkk(t) = Sk() + SleOS((Dlt) + SszOS((th) + Sk3COS((D3t)

onde os coeficientes Sy, sao fun¢des de 1 e sdo tabelados.



20

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

As amostras de Hafnio metdlico e 6xido de hifnio foram irradiadas no
reator IJEA-R1 do IPEN por 40 h com um fluxo de néutrons de ~ 10" n/ecm’s. A
amostra de HfO, foi feita a partir de p6 compactado e ap6s a irradiag@o sofreu um
tratamento térmico de 800°C por 24 h. O niicleo de 'THf formado na irradiagdo
decai para os estados excitados do '*'Ta que se desexcita pela emissdo da bem
conhecida cascata gama 131-482 keV, usada para as medidas de PAC. Os
espectros de coincidéncias gama-gama atrasadas foram obtidos no espectrometro
de 4 detectores de BaF, do laboratério de interagGes hiperfinas da Supervisdo de
Fisica Nuclear do IPEN. Os detectores sdo posicionados num mesmo plano
formando um angulo de 90° entre eles. Cada detector é usado para registrar tanto
o raio gama de start, quanto o raio gama de stop. O sistema eletronico do
espectrometro € constituido de um ramo de energia (slow) e um ramo de tempo

(fast). Sao registrados simultaneamente 8 espectros de coincidéncias atrasadas.

Para o '®'Ta, Ay << Ay, € a fungdo perturbagdo A,,Gy(t) € obtida a

partir da seguinte relacao:

C(180°,t) — C(90°, 1)
C(180°,t) + 2C(90°, 1)

ApGp()=2
com,

C(180°,t) = [W(180°1t) x W(180°0) x ... xW,(180°0]"" e,
C(90°,t) = [W;(90°,t) x W,(90°,0) x... xW,(90°,6)]""



21

onde W,(0,t) sdo os espectros de coincidéncias para as diversas combinagdes de

detectores nos angulos 6 = 90°, 180° levando-se em conta os efeitos devidos a

eventos de coincidéncias acidentais W (t):

Wn(e,t) = Wn(evt) - WA(t)

RESULTADOS E DISCUSSOES

As amostras foram medidas a temperatura ambiente e os resultados sao
mostrados nas figuras que mostram a fungao perturbagdo A, Go,(t) bem como o
espectro de freqii€ncias obtido pela transformada de Fourier € AzyGao(t). A curva
cheia € o resultado do ajuste de minimos quadrados da fungao Gy(t) aos dados
experimentais.

Os resultados do ajuste sdo mostrados na tabela 1 e comparados com
valores da literatura(l). A amostra de 6xido de hafnio HfO, apresentou duas
freqii€ncias de precessdo de spin o com valores distintos, embora a diferenca
entre eles seja pequena, da ordem de 10%, o que indica que os nicleos de '*'Ta

estdo sentindo campos diferentes e, portanto estejam em posigdes um pouco

Tabela I: Resultados obtidos para as amostras de HfO, e Hf metélico

HfO, Hf metal
Este trabalho Ref. (1) Este trabalho Ref. (1)
oo (Mrad/s) 746(4) 761.4(7.8) 299(30) 333(3)
wq (Mrad/s) 124(2) 126.9(1.3) 50(5) 52.1(6)
n 0,38(9) 0,35(3) 0,29(6) 0,30(2)
V,, x107 V.em?| - 13,9(5) 14,2(6) 5,56(20) 5,82(6)




diferentes dentro da rede cristalina. Este fato pode ser resultado de danos

produzidos durante a irradiagio com néutrons que o tratamento térmico da
amostra nio conseguiu remover. Para o cilculo do gradiente de campo elétrico
Vzz foi usado o valor de Q = 2.36(5) b da referéncia (2).

CONCLUSOES

O ajuste da amostra de HfO, apresentou parametro de assimetria n = 0,38
indicando que a estrutura da amostlia ndo tem simetria axial, o que concorda com
a estrutura cbnhecida para este composto, que € monoclinico.

A amostra de Hf metélico apresentou V,, = 5,56 x 10'7 Vem™, valor que

concorda com aqueles encontrados na literatura, assim como o valor de n = 0,29.

A estrutura do Hafnio € hexagonal e, portanto o valor de n deveria ser zero. O
fato de se encontrar um valor diferente de zero é provavelmente devido a

impurezas no Hafnio metélico.



23

014 H10

AS 4N

HfO,

a.}

—a
Amplitude {u.

v T
o 1o 20
time (ns)

» o s B
traqléncls (Ared/s)

R Ht metal
a.16
0,14
0.12

010

G440

0.08
0.06
0.04
0,07

®00

Ht metal

a)

Amplitude {u.

—
[ (X4 20 20

time (n s}

K v e T
treqoéncla (Gradis)

Figura 1: Espectros de tempo de correlagido angular perturbada para o HfO, e para

o Hf metalico
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