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R E S U M O 

Estudou-se, neste trabalho, um método analítico^ por ativação 

com neutrons térmicos de uma fonte de Califomio-252_J para a determinação 

de manganês em minérios e "blending" usado em pilha seca. 

Devido às condições favoráveis, como alta secçao de choque 

ra a reação Mn(n,gama) Mn, elevada concentração de manganês na amostra 

e meia-vida relativamente curta do manganes-56, pode-se analisar vários 

minérios de manganês, de diferentes localidades, através de análise puramen^ 

te instrumental, sem processamento químico. 

' Após 20 minutos de irradiação simultânea de amostra e padrão, 

e de 4 a 15 minutos de decaimento foi determinada a atividade do >fn-56 utl^ 

lizando-se ánalisador de raios gama mono-canal e cristal de clntilaçao de 

N a l ( T l ) . 

As interferências devidas ás reações nucleares, ^^Fe(n,p)^^Mn e 

^^Co(n,alfa)^^>&i foram estudadas, bem como os problemas de depressão do 

fluxo de neutrons durante a irradiação, atenuação dos raios gama durante 

as contagens e influencia da granul'ometrla das amostras. 

O método do presente trabalho foi examinado comparativamente 

com o método químico do blsmutato de sõdlo. " 

Em conjunto foi demonstrado ser o método estudado muito vantajo^ 

so para analises de minérios de manganês devido sua simplicidade, rapidez 

e boa precisão e exatidão. ' , ' • i 



S U M M A R Y 

Neutron Activation Analysis, using a Califomium-252 neutron 

source, has been applied for the determination of manganese in ores such as 

pyrolusite, rodonite (manganese si l icate)' and blending used in dry-batteries 

'The favorable nuclear properties of manganese, such as high 

thermal neutron cross-section for the reaction ^^>fti(n ,gama)^^Mn, high 

concentration of manganese in the matrix and short ha l f - l i f e of ^^Mh, are 

an ideal combination for non-destructive analysis of manganese in ores. 

Samples and standards of manganese dioxide were irradiated for 

about 20 minutes, followed by a 4 to 15 minutes decay and counted in a 

single channel pulse-height discrimination using a Nal(Tl) scinti l lation 

detector. Counting time was equal to 10 minutes. . • 
•* * 

The interference of nuclear reactions ^^Fe(n,p)^^>fn and 
59 56 

Co(n,a)'^ Mn were studied, as well as problems in connection with neutron 

shadowing during irradiation, gamma-rays attenuation during counting and 

influence of granulometry of samples. 

- One sample,was also analysed by wet-chemical method (sodium 

bismuthate) in order to compare results. 

As a whole, i t was shown that the* analytical method of neutron 

activation for manganese in ores and blending^, is a method simple, ra^ld 

and with good precision and accuracy. 
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CAP f m o I 

I N T R O D U Ç Ã O 

O manganês e um metal da família do ferro e participa com 0,09% 

em peso na crosta terrestre, onde ocorre em formas combinadas (õxidos, s i l i 

catos, carbonatos, sulfetos, e t c . ) « A importância econômica deste elemento 

se deve principalmente ao seu emprego na industria siderúrgica (95%) onde -

se consomem aproximadamente 30 kg de minério para produzir uma tonelada de 

aço, O restante é utilizado nas indústrias químicas, cerâmicas, elétricas 

e de fertilizantes . 

Na siderurgia o manganês é empregado na forma de minério ou fejr 

ro l i ga , para a produção de gusa, aço e aços especiais. Barbosa et a l . (se^ 

gundo Abreu 

siderurgia. 

gundo Abreu*^) apresentam um estudo minucioso sobre o emprego do manganês na 

Abreu^ destaca como outras aplicações do manganês o seu • uso 

na forma de minérios ou produtos ar t i f i c ia i s para a fabricação de pilhas S J B 

cas do tipo Leclanché, como agente despolarizante, sendo que essa Industria 

consome aproximadamente 2% da produção de manganês. Na fabricação de vidros 

o manganês corrige a cor esverdeada provocada pela presença de ferro. Na 

forma de sulfato de manganês é uti l izado, principalmente nos Estados Unidos 

da America, na citricultura como micronutriente. Camp (segundo Abreu" )̂ desta ,̂ 

ca que "sem adições de manganês ou na presença de quantidades de manganês 

disponíveis no solo, o que é muito limitado, nao é possível manter na Flori^ 

da lima adequada cultura de, citrus. Essa deficiência ,de manganês é especif 1. 

ca e nenhum outro elemento químico pode substituir sua ação na nutrição a 

dequada de laranjeiras , "grapes" e tangerinas. No Brasil a utilização do 

manganês na agricultura vem sendo introduzida na forma de pulverizações 

dos pomares com sulfato de manganês. O carbonato de manganês talvez possa 

a v i r a ser empregado diretamente no solo pois serviria também como corretl 
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vo de acidez. 

Muitos dos métodos analíticos de determinação de manganês sao 

volumétricos e se baseiam na oxidação do manganês divalente a acido perman 

ganico seguida de subsequente redução, Hillebrand , Exceções sao feitas 

ao método de Volhard, no qual o manganês bivalente ê oxidado por solução de 

permanganato ao estado tetravalente, bem como métodos em que o manganês é 

primeiramente separado de outros elementos por precipitação na forma de 

bióxido e posterior redução quantitativa pelo sulfato ferroso, peróxido de 

hidrogênio, acido oxálico, etc. . 

Dentre os métodos- volumétricos citados por Hillebrand , desta, 

cam-se o método do bismutato que será examinado em capítulos posteriores, 

e o método de persulfato que se baseia na oxidação do manganês a ácido pejr 

manganico por ação do persulfato de amonio, em ãcidç nítrico diluido, nitr^ 

to de prata e acido fosfórico, e,posterior titulação com solução padrao de 

arsenito de sodio. " , 

"* "* ' ' 2 , , O método do pirofosfato e, provavelmente, segundo Hillebrand , 

o melhor método gravimétrlco para a determinação de manganês. Este se bâ  

seia na precipitação do fosfato de amonio e manganês "em solução ligelramen 

te amoniacal, contendo excesso de sais, de amonio. O método requer uma sep_a 

ração preliminar do manganês de outros elementos que possam ser precipita 

dos nas condições estabelecidas pelo método. 

Pequenas quantidades de manganês podem ser determinadas por 

comparações colorimetricas após oxidação a ácido permangânico por oxidantes 

como périodatos, persulfatos, blsmutatos ou óxido de chumbo. 

Segundo Leddicotte métodos gravimetricos sao mals adequados 

para preparar radlonuclideos para contagens, desde que alguns dos seus com 

postos possam ser produzidos por precipitação. Os métodos mais convenientes 

para a determinação de compostos de radlomanganês sao todos fundamentados 

na precipitação do manganês .em forma de sulfeto, bióxido hidratado¿ fosfato 

de amonio e manganês ou como sulfato. O mesmo autor refere-se ao pirofosfa^ 

to de manganês, }in2^2^j* ^ melhor forma ponderável dos compostos de 



CAP. I ,3. 

manganês, obtida por calcinaçao do fosfato de amonio e manganês, 

MnNH.PO,.H»0, 

' Smith^ desenvolveu um método de analise por ativação associado, 

a medições colorimetricas, usando reator nuclear como fonte de neutrons, p_a 

ra a determinação de traços de manganês em material biológico. 

Conrad & Kenna^ analisaram manganês era adesivos polisulfuretos, 

por analise por ativação, usando reator nuclear com fluxo de neutrons tér^ 
10 2 * 

micos de 2 X 10 n/cm .s . Amostras com 2 e 3% em manganês foram analis^ 

das com uma precisão de 2,9%. 

Strain & Lydon^ usaram fontes isotópicas do tipo "alfa-n", isto 
210 2 A1 

e, Po-Be e Ara-Be, para analises de manganês em amostras de solos, con 

tendo menos de 6 mg deste elemento, com imia exatidão de 20%. 

Alaerts et al .^ usaram uma fonte de rãdio-ber i l io , com ativida^ 

de de 1 Ci," para analises de minérios de manganês e l igas de ferromanganês. 

Minérios tipo pirolusita com conteúdo em manganês de 30 a 50% e l igas de 

ferromanganês com conteúdo em manganês de 80% foram analisadas com uma pre_ 

cisão de 0,1%. O tempo de irradiação foi de 20 minutos, seguido de 20 minû  

tos de decaimento e contagem por 20 minutos em espectrómetro de raios gama 

monocanal.- As amostras de pirolusita e ferromanganês continham 4 e 3 g de 

material, respectivamente. 

Um método para a determinação simultânea de manganês e cobre 
^ 8 

em material biológico foi desenvolvido por Worwood & Taylor , usando um. 
•* ' 12 2 

fluxo térmico de aproximadamente 1x10 n/cm ,s . Os limites de detecção p^ 
- 9 - 8 

ra o manganês e cobre foram, respectivamente, de 2x10 g e 2x10 g", 

Nadkarmi & Haldar^ usaram a N-Benzoll-N-Fenll-hidroxilamlna 

(BPHA) para- a extração de quantidades sub-estequlométricas de M n ( I I ) , apôs 

ativação com neutrons térmicos, em amostras de aços. O complexo l : 2 , M n ( I I ) -

BPHA é extraído em cloroformio em um intervalo de pH de 10 a 11. A seletl^ 

vldade do método pode ser melhorada por melo de uma separação preliminar 

do M n ( I I ) , na forma de Mn02, por precipitação com KBrO^. 
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Analises por ativação com espectrometria gama, de manganês em 

polpa, foram efetivadas em um Intervalo de concentração de 0,25 a 100 ppm^^» 

As análises mostraram a ocorrência de erro máximo de - 5% para todos os In̂  

tervalos de concentrações. Os valores de manganês em polpas, obtidos por 

métodos químicos, mostraram boa concordancia com os obtidos através da 

análise por ativação para concentrações superiores a 5 ppm. 

Taqueda^^ efetuou análise química de manganês e ferro, empregan 

do imi aparelho portáti l de fluorescencia de'raios-X por excitação radloiso_ 

tópica e determinou a precisão e a exatidão que podem ser obtidas era amoŝ  

tras de minérios cujas concentrações variam entre 30 e 60% para manganês 

e entre 2 e 20% para o ferro. 

•* 12 13 
Varios autores * mostraram que pequenas quantidades de man

ganês em alumínio, llga^ de alumínio e ligas de outros metais podem ser 
determinadas pelo método de análise por ativação, apôs Irradiação com nÔû  
trons de reator nuclear, por técnica nao destrutiva. 

Análises de amostras contendo radioisótopos de manganês podem 

ser efetuadas por técnicas destrutivas e nao destrutivas. Para tais análj^ 

ses fatores como meia-vida do radioisótopo, tipo de radiação emitida e enejr 

gia da radiação, sao de muita importância. O radioisótopo do manganês que 

mais comumente e empregado para referidas análises é o manganês-56 produzi^ 

do pela reação nuclear, >üi(n,gama) tfn. No Apêndice I encontram-se alguns 

dados nucleares sobre o manganês. 

Considerando-se a Importância do manganês nos processos indus^ 

triáis," e tendo em vista as dificuldades Inerentes a diversos métodos ^ de 

analises, no presente trabalho procurou-se desenvolver um método simples,r¿ 

pido e eficiente para a determinação de manganês em minérios usando uma fon_ 

te de califômio-252, contendo 352 /ig de Cf-252 (setembro, 1972).O método 

desenvolvido é puramente instrumental, nao envolvendo separações químicas 

pâ ra a análise das amostras estudadas (minérios de manganês nas formas de 

s i l icato e óxido, bem como "blending" de vários minérios usado na manufatu 

ra de pilhas secas), sendo que amostras com massas de apenas 150 mg de ml̂  
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nerio ou "blending", com teor de manganea da ordem de 10 a 50%, .podem 

ser analisadas em cerca de A5 minutos. Parte dos resultados coibidos foram 

apresentados por Cardoso & Lima em congresso patrocinado pela ^ "American 
IA 

Nuclear Society" , 
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CAPÍTULO I I 

A FONTE PE NEUTKONS 

A analise por ativação com neutrons é uma técnica nuclear de 

analise elementar na qual, como consequência de reações nucleares entre 

os neutrons.e os átomos dos elementos a analisar, formam-se isótopos, geraj^ 

mente radioativos, daqueles elementos constituintes da matriz, 

, O espectro de raios gama dos radioisótopos formados ê usado p_a 

ra identificar, e também para determinar a concentração dos elementos presen^ 

tes na .amostra. Lima conceitua a analise por ativação e examina alguns 

dos.aspectos mais importantes relativos a este método de analise. 

Três tipos de fontes de neutrons têm sido empregadas habitual, 

mente na analise por ativação: reatores nucleares a base de uranio natural 

ou enriquecido, com fluxo térmico de lO''"^ a 10̂ ^ n/cm^.s; geradores de nêû  

tmns e aceleradores de partículas (acelerador Van der Graaff) com fluxo de 
8 13 2 — 

10 a 10 n/cm .s; e as fontes isotópicas nas quais os neutrons sao prodju 

zidos por reações nucleares tipo (ct,n) e ( Y , I I ) com fluxo térmico de 10 a 

10 n/cm .s . 

Um quarto tipo de fonte, constituido por califõmio-252, pode 

ser Incluido nessa classificação; Essas fontes emitem neutrons por -fissão 
^ 8 2 

espontánea, com um fluxo de aproximadamente 10 n/cm ,s , para uma massa de 

califomio-252' correspondente a cerca de 1 mg. 

O primeiro isótopo do californio (numero atômico 98) foi prodii 
242 

zido pelo bombardeamento de um alvo de Cm com ions de helio de 35 MeV,em 
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um ciclotrón de 60 polegadas. Este isótopo foi Identificado como tendo 

meia-vida de A5 minutos, número de massa 244 e decaimento por emissão de 

partículas alfa com energia de aproximadamente 7,1 MeV^^, 

O californio-252 foi identificado pela primeira vez nos restos 

de uriía explosão termonuclear ocorrida era novembro de 1952, Durante a explo^ 

sao o uranio foi submetido a uma curta porem intensa irradiação com neu 

trons na qual o processo de absorção neutronica foi completado antes que 

a emissão beta tivesse lugar. Na ocasião foram descobertos os elementos 

de numero atómico 99 e 100, einstenio e fermio, bem como varios isótopos de 

-curio, de berkelio e de califomio^^. 

•• Grande quantidade de califomio-252 pode ser fabricada por 

meio da irradiação do plutÔnio-239 ou seus produtos de transmutação (plutÕ 

. nio-242, amerrcio-243 e cúrio-244) cora neutrons terraicos de um reator nu 

clear. Elementos de alto número atómico sao obtidos quando das sucessivas 

capturas de neutrons" e- decaimento beta. Treze consecutivos neutrons são 

adicionados a cada núcleo de plutÕnio-239 para converte-lo em califor 

•nio-252 (Fig, I I . 1 ) ^ ^ , 

O califomio-252 decai tanto por eraissao a l fa como por fissão 
^ 19 252 

espontanea, Spie^^el determinou a meia-vida efetiva do Cf como sendo 

igual a 2,638 - 0,007 anos. Esta meia-vida é 0,3% menor que o valor obtido 
20 + • 

por >fetta et a l , , 2,646 - 0,004 anos e 0,6% maior que o valor de De Vol 
' 21 + "~ 
px & Porges , 2,621 - 0,006 anos. 

Serias discrepancias foram constatadas entre os valores obt_i' 

dos, por diferentes métodos, para o número medio de neutrons, v , emitidos 
- ... - « P • 

na fissao espontanea do califomio-252. Esse fato tem importancia porque 

o califomio-252 e usado corao padrao em medidas de v , especialmente as 

referentes a fissão de neutrons térmicos do U-233, U-235, Pu-239 e Pu-241. 

As primeiras divergencias surgiram quando Calvin & Sowerby (citados por 
22 . -

Boldeman ) , determinaram o valor de v para o califomio-252 que era apro 
P ^ . , 

ximadamente 2% menor que os dois valores existentes. O próprio Boldeman fez 
determinações absolutas do numero medio de neutrons emitidos pelo califo^ 
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nio-252, usando o loãcodo de cintilaçoo líquida, obtendo o valor de 

3,747 - 0,012 n/fissão. 

O espectro de energia dos neutrons do califomio-252 tem um 

máximo em 1,0 MeV, sendo que a energia media desses neutrons e de 2,3 MeV , 
. - . - . 13 

O cal3.fomio-252 tambera emite 1,3x10 fotons por segundo e por grama devi 

do à conversão interna de raios-X . O Apéndice I I contera as propriedades 
252 

nucleares do Cf. 

Diversas investigações radioquímicas tera sido feitas no senti 

do de serera determinados os produtos de fissão provenientes da fissão espon 
— . ^ . . - 23 

tanea do californio-252. Glendenin & Steinberg identificaram quinze produ 
24 

tos de fissao num intervalo de massa de 99 a 143. Nervik , efetuando inves_ 

tigações radioquímicas, obteve a curva de rendiraenço de fissão do cal i for 

nio-252 usando uma fonte de 1x10 , outra de 2x10^ 4 uraa terceira de 7x10*̂  

fissões por minuto. Trinta e seis nuclídeos radioativos entre numero de mas 

sa 77 e 166 forara separados, identificados e seus rendimentos de fissão cal 

ciliados. A curva do rendimento de fissao tem um máximo de 6,05% para as 

massas 107 e 141 e uma largura, a 1/10 do raaxirao de.cada pico, de aproxim¿ 

daiiiente vinte e sete unidades de massa (Fig, 11,2). 

As propriedades químicas do califomio assemelhara-se as do di¿ 

"prosio,'seu homologo da serie, lantanídica. Era solução aquosa somente o estsi 

do trivalente positivo do californio t'em sido confirmado, O nitrato', sul fa 

to, cloreto e outros haletos, e perclorato de californio sao solúveis em 

agua, embora o fluoreto, oxalato e hidróxido sejam insolúveis. Cf"̂ * e co_ 

precipitado por compostos insolúveis de lantaniideos pertencentes ao ultimo 

grupo de anions, Californio metálico não foi até o presente momento prepara 

do. Pesquisas feitas indicam que o cal i fõmio sublima abaixo de 800°C no v_ã 

cuo, Actinídeos e lantanídeos trivalentes são separados cora dificuldades, 

entre s i devido as suas propriedades químicas similares e tamanho dos 

ions. Troca iónica e extração com solvente em contra corrente e sob cond_i 

çoes controladas sao técnicas^ utilizadas para separar ions actinídeos tri^ 
— 3+ 

valentes de ions lantanídeos trivalentes e também para separar Cf de ou 
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P I G ir R A I I12 

CURVA BO RKKDIMENTO DK PISSXO DO CALIFORNIO - 252. . 

10 

10" 

10 

IO' 

10" 

1 ' i ' I ' i ' 1 M ' 1 ' I ' 1 ' 1 ' 1 ' 1 • I ' 

(r.Gutrons 

terr;:icc£) / 

30 40 50 eO 70 80 90 JOO 110 120 130 140 150 160 170 180 

Figura Ï I . 2 - Rendimento de f i ssao espontanea 

do c a l i f o r n i o - 252' em função do número de 

massa. Todos os pçntos plo'tados foram deter -

minados. A 'curva do Cf-252 é aproximadamente' > 

s imétrica na massa 124,1. A curva do rendimen 
^ 235 

to de f i s sao do '̂ U foi , inc lu ida para compa -̂

ração. 

Fonte: W.E.Nervik - Spontaneous Fiss ion of 

Phys ica l Review, 119, 1685-1690(1960). 

252 
Cf, 
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. 18 
tros ions actinídeos . 

O califõmio-252 possuc muitas aplicações. Dentre os empregos 
18 

mais comuns destacam-se : Medicina : Radioterapia de tecidos cancerosos 

(os neutrons rápidos do califõmio-252 sao mais efetivos no tratíóiiento de 

certos tipos'de cancer que os raios gama provenientes de ""ia fonte de ra 

d io ) . Quando a tecnologia da radiografia com neutrons rápidos estiver bem 

desenvolvida, os neutrons do califõmio-252 poderão ser usados em radiogra 

fia corporal. Testes de diagnõsticos podem ser feitos com o uso da analise 

por ativação, como no caso'de suspeita de fibrose cistica diagnosticada pe 

Ia detenninaçao do'conteúdo de sodio. Na produção de radiofarmacos de 

meia-vida curta, como no' caso da obtenção de 100 microcuries de iodo-128 a 

partir da exposição de 1 g de iodo estável em um fluxo de neutrons oriundos 

de uraa fonte de califõrnio-252 de 3 mg. 

Exploração mineral : A fonte de califõrnio-252 pode ser usada para a pros 

pecçãa de ouro, prata, urânio e mais de trinta elementos de interesse Indus 

t r i a l , tais cómo-vanadio, cobre, aluminio, manganês, f lúor, estanho, s i l i 

C Í O , sodio e ferro . 

Explorarão espacial ; Um sistema automático de analise por ativação pode 

ser montado em veículos espaciais para coleta de amostras e analise da su 

perficie da lua e de outros planetas, O califõmio-252 e muito conveniente 

para citados sistemas graças a sua alta produção de neutrons e pequeno tama 

nho. 

Engenharia Civil : A Engenharia Civi l faz uso do califõmio-252 para medi_ 

çoes rápidas do conteúdo de agua nos solos e também para analise de con 

cretos "on-site*', 

Agricultura : Estudos de indução de mutações era plantas e deterrainaçao . do 

teor de proteína em graos, por analise por ativação, 

O califõmio-252* e vendido corao mistura de óxidos, que são 

prontamente solúveis em acido nítrico. Mais de 99% do cal i fomio e s t a pre 

sente como Cf-0„. A composição isotõpica de uma fonte de cal i fõmio rauda 
252 

com o passar do tempo, isto porque o Cf decai mais rapidaraente que o 
2̂ 1. 

Cf e Cf e Cf, O conteúdo isotõpico típico de um produto manufatu 

rado e mostrado a seguir : 
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f- * 

Isótopo Massa (Z) 

" ^ C f 2 • • , 

" ° C f 15 

252 
"̂ •̂  Cf 79 

Somente traços de Gf e Cf estao presentes isto devido as suas baixas 

concentrações iniciais e elevada taxa de decaimento. 

Uma fonte util izada era radioterapia e fabricada por eletrodepo 

siçao uniforme de hidróxido de californio sobre um cãtodo de 90% de platina 

e 10% de i r i d i o . Era seguida o cãtodo e aquecido e o hidróxido transform^o 

em trióxido de ca l i fõmio . 

Cora a produção de railigramas de califõmio-252 tera sido possi 

vel constmir fontes com altas intensidades, úteis em varios setores. Um mi 
' . 252 9 . ' 
ligraraa de Cf eraite 2,3x10 n/s. Quando referidas fontes sao colocadas 
era moderadores, como ãgua, os neutrons rápidos sao moderados por colisões 

inelãsticas com atonus de hidrogênio dando origem a \m fluxo de"̂  neutrons 

terraicos. Ha imediata vizinhança da fonte a magnitude do fluxo e de aproxi_ 
• 7 2 - 9 2 ' -

madamente 10 n/era ,s ,mg. Fluxos térmicos de 10 n/cm .s ou maiores ''Sao 

particularmente úteis na analise por ativação e na radiografia. No entanto 

o custo inicial de uma fonte com esse fluxo, presentemente, e maior que 1 

milhão de dolares e haveria necessidade de uraa reposição anual de aproxi 

madamente duzentos e cinqüenta mil dolares. Por esse motivo varios estudos 

têm sido feitos no sentido de raultiplicação dos neutrons de uraa forite de 

califõmio-252, Esta multiplicação e fe i ta rodeando a fonte cora material 
V 235 239 -

f i s s i l , como U e Pu. A"Intelcom Rad Tecli" San Diego, California, usaii 

do uranio com grau,de enriquecimento de 93,4%, em uranio-235, conseguiu 

ura fator de multiplicação igual a 33.para o fluxo térmico. Assim, 1 mg de 
252 ' 8 8 2 

Cf produzira um fluxo térmico ao redor de 3x10 a 4x10 n/cm .s se for 
. . . 235 25 

usado um "cobertor" de- uranio com aquele enriquecimento era U . 
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PARTE EXPERIMENTAL 

PARTE GERAL 

I I I . l - E Q U I P A M E N T O S 

Para as contagens foi usado um espectrómetro de raios gama nŵ  

nocanal. Nuclear Chicago, acoplado a um cristal de cintilação de Nál(Tl) ti 

po poço de 5,0x4,5 cm. O aparelho foi calibrado de modo a obter contagem to 

tal (forma integral) a partir de 700 keV de energia gama. A calibração, bem 

como o controle periódico do equipamento de contagem, foi fe i ta com uma fon 
32 

te de Cs-137 com .30, 23 anos de meia-vida e fotopico de 661 keV de ener 

Como fonte de neutrons. utilizou-se o califÕmio-252, na forma 

de trióxido de califÕmioj alojado no interior de uma capsula constituida 

de 90% de platina e 10% de i r id io , recoberta cora aço inoxidável, O conteúdo 

efetivo de califõrnip-252, calculado pelos fabricantes, era setembro de 

1972 era de 352 ^g , cora um erro padção de - 3%^ fluxo térmico calculado 
f 6 2 

na oportunidade foi de 2,53x10 n/cm .s . Os principais isótopos existentes 

eram ; * 

^^^Cf 4% 

2^^Cf 11% . 

^^^Cf '2% 

252 
Cf 82,5% 

253 
"•*Cf 0,5% 

^^^Cf 0,025%" 
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Na Fig. I I I . l e apresentado o sistema de irradiação utilizado 

neste trabalho. O sis.tema e constituido pelo tubo onde e colocada a^ fonte 

rodeado por varios tubos dé polietileno que foram usados para irradiar as ' 

amos tras-juntamente com o padrao .VTodo esse conjunto se encontra em um tan 

que de lucí te de 1 ra de volume contendo agua deionizada que serve como mo 

derador de neutrons e tambera como protetor biológico, O citado tanque es . 

ta envolvido por paredes de chunfco, cora 10 cm de espessura, com a finalida 
•eP Ve ' ^"L • í - Z ^ O A - ^ „ — 

de ce blijidar as radiações provenientes da fonte. Esse sistema se encontra 

montado sobre a blindagem original usada para o transporte da fonte. 

Nas irradiações foi usada uma peça cil índrica de grafite de 

9,3 cm de altura, 3,3 cm de diâmetro externo e 1,5 cm de diâmetro interno 

(Fig , I I I , 2 ) , No seu interior colocava-se um tubo de poliestireno de 12 cm 

de altura e 1,4 cm de diâmetro interno, Com esse dispositivo conseguiu-se 

melhorar a reprodutividade da posição de irradiação e também aumento de 

atividade comparativamente a obtida quando do uso de tubos de irradiação 

("coelhos") dô polietileno. O aumento de atividade provavelmente esta rela 

clonado com a excelente capacidade moderadora de neutrons que possua . a 

grafite. Outra vantagem decorrente do uso do dispositivo de grafite foi . 

o aproveitamento do próprio tubo de poliestireno, usado nas irradiações, ' 

para a determinação da atividade da amostra irradiada, sera a necessidade 

de transferi-la para tubos de contagens, visto que, nas condições de ^ Í ^ ^ ^ . 

diação.'adotadas neste trabalho, os elementos inorgânicos constituintes do 

tubo de poliestireno, praticamente nao sao ativados. 

111,2 - PADRÕES DE llAIíGANES 

Como substancia padrao utilizou-se o bióxido de manganês da 

"J,T.Baker Chemical Co,", contendo 100,0% de "^"^^2' °® padrões ' antes 

da irradiação foram colocados era envelopes de polietileno ¿e 1 cm de largii 

ra por cerca de 1 cm de coir^írimento. Depois da" irradiação, foi determinada 

a atividade do padrao, sem remover o involucro de polietileno, A quantidade 

media de padrão usada foi de 60 mg de MnO .̂ Ao todo forara preparados 10 pa_ 

drões sendo que em virtude da meia-vida curta do manganes-56 aproveitou-se 

esses padrões varias vezes, apôs completo decaimento desse radioisótopo* 
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SISTEMA DE IRRADIAÇÃO 
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F I G U R A I I I . 2 

PEÇA DE GRAFITE USADA EU IRRADIAÇÊÍES 

NA FONOÍE DE CALIFÓRNIO - 252. 
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'111.3 - PREPARAÇÃO DAS AtDSTRAS PARA IRRADIAÇÃO 

As anus tras utilizadas neste trabalho foram fornecidas pelo 

Departamento de Mineralogia e Petrologia do Instituto de Geociencias da 

Universidade de Sao Paulo. Elas estavam identificadas da seguinte maneira : 

Amostra - I : Silicato de manganês, tipo rodonita, coletada em Lafayette, 

Minas Gerais. 

Amostra - . H i "Blending" de varios minérios de manganês, para utilização 

. • em pilhas, efetuado píela Microlite. 

Amostra - I I I ' ; Silicatos de manganas, com varias impurezas, coletado em 

ü r u ^ u . Golas. 

Amostra ~ IV : Essencialmente oxido de manganês, coletada em Igarapé 

Azul, Para, . 

Amostra - V Oxido de manganês, tipo pirolusita , coleta na Serra, do Na_ 

v io . Territorio Federal do Amapã. ' -

Todas as amostras foram trituradas em almofariz mecânico de 

ágata e classificadas em granulóme trias de 60 a 80 meshs e maior que 80 

meshs, com exceção d^ Amostra — I I que foi recebida j a triturada e cora 

granulometria maior que 200 meshs. Em seguida as annstras foram colocadas 

em envelopes de polietileno de 1 cm x 1 cm, e irradiadas-nos tubos de poli^ 

estireno de 12 cm de altura por 1,4 era de diámetro interno. Depois da irra_ 

diaçao foi fe i ta a contagem da amostra, sera separar o involucro de poliet¿ 

leño e usando os raesraos tubos de poliestireno colocados diretamente no cin 

tilõmetro de Nal(Tl)- . 

I I I . 4 - C O N T A G E N S 

Para a determinação da atividade foi adotado o método da conta^ 
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gem total. Normalmente na analise por ativação adota-se o método da area 
26 

integrada proposto por Covell que consiste em considerar a soma das ati^ 

vidades correspondentes aos canais que definem o pico e deduzir desta soma 

a contribuição do efeito Compton nesse intervalo de energias. 

o método da contagem total consiste em fixar-se um nivel de ba 

se conveniente, de modo a registrar apenas os impulsos correspondentes as 

energias dos raios gama acima de certo valor, escolhido previamente em fun̂  

cao do radioisótopo estudado. Em seguida acumula-se, na forma integral, ua. 

numero .relativamente gjrande de contagem de modo a minimizar o erro estatis_ 

tico decorrente da desintegração radioativa. Esse método so e aplicável nos 

casos em que as condições de irradiação sejam tais que nao possam ser ati^ 

vados outros elementos, que nao o de interesse, existententes na amostra. 

Para comprovar a inexistencia de'outras atividades que tíão seja 

a do radioisótopo, desejado, determina-se. a meia-vida da amostra nas condi_ 

çoes de irradiação estabelecidas e também para as condições de contagem, A 

meia-vida assim determinada nao devera d i fer ir significativamente • da 

meia-vida tabelada na l i teratura, do radioisótopo em questão. Alem disso , 

e sempre prudente efetuar-se um exame do espectro da amostra em ' analisado 

res multicanais acoplados a detetores de Ge-Li e comparar esse espectro 

com o espectro- do padrão, anbos obtidos nas mesmas condições de irradiação 

e contagem. 

Para o caso"específico do raanganês-56 optou-se por um nível de 

base de 700 keV, a part ir do qual se encontram todos os fotopicos desse isÓ^ 

topo, A meia-vida das amastras utilizadas nesta trabalho foi determinada pâ  
6 2 ~~ 

ra 20 minutos de irradiação- em um fluxo de aproximadamente 10 n/cm .s , .15 

minutos de decaimento e 10 minutos de contagem. Ao conjunto de valores cor_ 

respondentes ao tempo de decaimento e respectivo logaritmo neperiano da ati_ 

vidade foi aplicado o método dos mínimos quadrados para uma regressão l i 

near usando ura minicomputador Hewlett-Packard 98708 ílodel 20, sendo que o 

coeficiente angular obtido permitiu calcular a meia-vida correspondente.Nas 

Tabelas 111,1 e 111,2 encontram-se os dados utilizados para a determinação 

das raeias-vidas, bera como os respectivos valores achados. Efetuou-se tambera 
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T A B E L A I I I . l 

DADOS UTILIZADOS PARA A DETERMINAÇÃO 

DAS MEIAS-VIDAS, 

PADRÃO AMOSTRA-I AMOSTRA-II ' 

Tempo de 
Decalmento 

(minuto) 

Contagem 
em 10 mi. 
ñutos 

Tempo 
Decaimento 
(minuto) 

Contagem 
em 10 mi 
ñutos 

Tempo de 
Decaimento 

(minuto). 

Contagem 
em 10 mî  
ñutos 

0 65.310 ' .'̂  0 61.491' . 0 71.262 

22 59.474 20 55,307 22 63.847 

44 , 53.777 40 50.566 44 58.288 

66 48.723 60 47.415 66 ' 53,130 

88 44,471 80 43,647 88 - 48,245 

110 39.895 100 . 39.654 . 110 43,435 

136 • 35.560 120 35.987 132 39.143 

158 32;309 140 33.Ò59 154 35.650 

180 29.559 160' 30.282 176 32.162 

270 19.918 . 180 27.763 198 29.090 

292 17,931 200 25.334 220 26.752 

314 16.430 220 23,509 242 23.838 

337 ,14 .482 240 21.193 264 21.996-

360 13.272 • ' 260 19,455 286 19,697 

382Á . 12.182 280 17.894 308 . 17.807 

404 10,835 300 16.406 330 • 16.426 

426 9.735 320 14.909 352 14,848 

448 8.837 340 13.830 374- 13,487 

470 

1 , 

8.148 • 360 12.388 397 11,707 
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T A B E L A- I I I . l 

DADOS UTILIZADOS PARA A DETEmKAgAQ 

DAS MEIAS-VIDAS. 

(concinuagao) 

AMOSTRA-III AM3STRA-IV AM)STRA-V 

, Tempo de 
Decaimento 

(minuto) 

Contagem 
em 10 mi 
ñutos 

Tempo de 
Decaimento 

(minuto) 

Contagem 
em 10 mi 
ñutos 

Tempo de 
Decaimento 

(minuto) 

Contagem 
em 10 mi_ 
ñutos 

0 45.100 0 68.057' 0 83.671 

64 34.166 22 62.318 20 76.128 

90 29.790 44 56.Q89 40 • 69.807 

120 .26.457 • 66 50 . 347 64 63.100 

145 23,316 88 45.602 92 55.606 

170 . 21.116 110 41.681 ' 114 . . 49.647 

192 19.066 .136 36.743 136 45.512 

2Í4 17.282 158 33.668 160 40.987 

236 15.787 248^ 22.999 180 37,403 

258 14.087 270 21.053 200 34.443 

280 12.376 292 - 18.745 220 31,339 

302 11.592 314 16.950 240 28.802 

324 10.636 337 15.495 260 26.424 

346 9.534 . 360 13.784 280 24.338 

368 8.657 382 12.708 300 . 22.025 

384 7.779 404 11.405 320 20.216 

406 7.103 426 ' 10.144 340 18.613 

428 : 6.297 * 448 ^ 9.398 360 16,746 

- . - 470 8.590 - -
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T A B E L A I I I . 2 

Amostra 
., Meia-vida 

(horas) 

I 2,62 

II 2,58 

I I I • 2,58 

IV 2,56 

V 2,60 

- ?adrão • 2,60-

Meia-vida tabelada : 2,576 horas (ver Apéndice I ) 

Tempo de irradiação : 20 minutos ' 

Tempo de decaimento : 15 minutos 

Tempo de contagem : 10 minutos 

Amostra-I : Silicato de manganês tipo rodonita 

Aroostra-II: "Blending" de minérios 

Amostra-III: 'Silicato de manganês " ' 

Amostra-IV : 5xido de manganês 

Amostra-V : Oxido de manganês(pirolusita) 

Padrao : Bióxido de manganês 

RESULTADOS DA DETERMINAÇÃO DA MEIA-VIDA 

DAS AtDSTRAS E PADRÃ3. 
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conipara^óes entre os espectros das amostras e do padrao (Figuras XII.3 

H I . 4 , I I I . 5 , I I I . 6 e I I I . 7 ) , 

I I I . 5 - POSICIONAMENTO DA FONTE 

O sistema de i r r a d i a ç ^ mostrado na Fig. I I I . l permite variar 

verticalmente a posição da fonte em relação ã posição fixa da amostra. Este 

fato possibi l i ta a escolha de uma posição na qual o fluxo de neutrons ter 

micos seja mais intenso e homogêneo dando como consequência uma maior ati 

vidade do material irradiado, 

. Para essa verificação foram feitas irradiações de padrões de 

biõxido de manganês (60 mg) durante 20 minutos variando-se a posição da 

fonte em intervalos de aproximadamente 1 cm. Pelos resultados obtidos 

(Tabela 111,3) fixou-se como" posição ideal para as posteriores irradia 

ções, a indicada com o n9 5 na Tabela I I I . 3 , 

111,6 - CURVA DE AUTO-ABSORÇÃo' ' 

Em virtude da utilização de massas relativamente grandes de 

amostras, tornou-se necessário a verificação "da existencia de auto-absorçao . 

de raios gama. Foram irradiados padrões da 15 a 128 mg e amostras de 30 a 

272 mg para veri f icar se, nesses intervalos de massas, nao hã efeitos de 

auto-absorçao dos raios gama emitidos pelo manganes-56. Adotou-se um tempo 

, de irradiação de 20 minutos e 10 minutos de contagem, tanto para o padrao 

como para as amostras. Os resultados aconçjanhados do respectivo erro na ta 

xa das contagens estão na Tabela 111,4, 

Para a determinação da curva que melhor se ajusta ao conjunto 

de valores eíicontrados na Tabela I I I . 4 , aplicou-se o método dos mínimos 

"quadrados usando, em linguagem "BASIC", um minicomputador Hewlett-Packard 

da Coordenadoria de Radioquímica do Instituto de Energia Atômica, Os valo 

res das ordenadas na origem,A, e dos coeficientes angulares, B, das retas 

que dao a variação da atividade a em função da variação de massa m, encon 
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F I G U R A I I I . . 3 

COMPARAÇÃO mi!RS OS íSPECTROS DE RAIOS GAMA 

DA AMOSSRA - I E PADRAO DE MANGANÊS. 

1 0 0 0 

a. 
u 

5 0 0 — 

Padrao 
Anostra - I 

5S 

A 
t 1 

1 1 
r 1 

1 

* 
l 1 1 
1 1 1 
\ 1 

: 1 

r\ * 
\ \ l 

\ : \ 1 
\ ! \ 1 
\ I tl 

\ V 

\\ 
\t 
1) 

— } — 
1 0 0 0 2 0 0 0 
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F I G U R A 111^4 

COMPARAÇÃO ENTRE OS ESPECTROS DA AMOSTRA - I I 

E PADRÃO DE MArÃANÊS.• 

1 0 0 0 

— - - Padrao 

' " Amostra - I I 

5 S Mrt Í 3 4 3 k o V ) 

5 
ex 

5 0 0 T 

l O O O 2 0 0 0 
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,24. 

COríPARAÇÃO ENTRE OS ESPECTROS DE RAIOS GAMA 

DA AMOSTRA - I I I E PADRAO DE MAMGANÊS. — • 

t O O Q 

5 0 O 

Padrao 

; Amostra - I I I 

^ ^ M n ( 3 4 3 h e V ) 

1000 Z Q O O 
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F I G U R A I I I . 6 

COMPARAÇÃO EnTRE OS ESPECTROS DE RAIOS GAMA 

DA AMOSTRA - IV E PADRÃO DE MANGANÊS. 

t o o o 

s 
ex 
u 

500 

Padrao 

Amostra - IV 

5 s Mn (a4 5 hoVX 

1000 2000 
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P I G. U R A I I I . 7 

COMPARAÇÃO ENTRE OS ESPECTROS DE RAIOS GAMA 

DA AMOSTRA - V E PADRÃO DE MANGANÊS. 

1 0 0 0 

5 0 0 T 

5 6 

Padrao 

Amostra - V 

Mn ( 8 4 3 U í V ) 

o 1 0 0 0 2 0 0 0 
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T A B E L A XII .3 

RESULTADOS O B T I D O S DA I R R A D I A Ç Ã O D E P A D R Õ E S 

DE MANGVNES, V A R I A N D O - S E A P O S I Ç Ã O DA PONTE — 

Posição (Contagem total - a ) 
n 

1 60.212 + 246 

2 64.015 253" 

3 . 66.129 + 257 

4 . 68.878 + 262 • • 

5 73.305 + 27Í 

6 69.423 + 264̂  

7 70.165 + 265. 

8 70.610 + 266. " 

9 70.160 265 

Contagem total - n 

= desvio padrao =* ̂ íT 
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T A B E L A I I I . 4 

PADRÃO A>DSTRA-I A>DSTRA-II 

Massa 
(mg) 

+ (*) Massa 
(mg)' 

+ (*) 
Massa 

(mg) 
+ (A) 

15,35 1852 
+ 

14 30,95 1670 
+ 

13 30,05 3603 - 19 

25,95 3170 18 • 43,40 2473 16 42,25 4935 - 22 

46,30 5757 24 50.50 2841 + 17 46,55 5506 - 24 

57,50 7178 + 27 58,55 3358 + 18 61,45 7152 - 27 

76,00 9517 + 31 .72,20 3993 + 20 102,90 12404 -'35 

128,50 15869 40 81,45 4501 
+ 

21' 122,90 13913 - 36 

- - " 87,90 5008 + 22 149,45 17623 - 42 

- - 107,30 6027 + 25 - -
- 115,00 6208 + 

25 - -
— — 

• 
126,25 6745 + 26 

1 

— 

(*) 

n = contagem total 

t = tempo de contagem 

cpm = contagem por minuto 

DADOS PARA O ESTUDO DA EXATIDÃO DO MÉTODO 

E PAI^ EXAME DE AUTO-ABSORÇÃO DE RAIOS GA-

MA. 
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T A B E L A I I I . A 

DADOS PARA O ESTUDO DA EXiVTIDÃQ DO METO DO 

E PARA EXAME DE AUTQ-ABSORgÃQ DE R^MQS GA-

MA. (continuação) 

i\MOSTRA-III AMOSTRA-IV- AMOSTRA-V 

Massa 
(mg) 

+ (A) 
cpm-O 

Massa 
( i D g ) 

+ . (A) 
cpm-a^ 

Massa 
(mg) 

+ (A) 
cpm-o 

n 

51,70 

88,80 

107,55 

115,05 

141,15 

186,15 

220,20 

263,80 

272,20 

1882 - 14 

309 8 - 18 

3879^- 20 

4106 - 20 

4843 - 22 

6546 - 26 

7761 - 28 

9186 - 30 

9601 - 31 

18,95 

34,55 

62,75 

100,90 

142,45 

152,35 

175,00 

1593 - 12 

3014 - 17 

5035 - 22 

8043 - 28 

11130 - 33 

12301 - 35 

13935 - 37 

33,40 

38,35 

57,30 

68,75 

76,00 

88;35 

100,80 

103,65 

3990 - 20 

4615 - 22 

6860 - 26 

8240 - 29 

9154 - 30 

10680 - 33 

12168 - 35 

12560 - 35 

(*) 
n 

n - contagem total 

t =» tempo de contagem 

cpm =» contagem por minuto 
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tram-se na Tabela 111.5, na qual estão tanbem os respectivos desvios pa 

drões bem como os coeficientes de correlação que, sendo muito prÕximos da 

unidade, indicam uma boa linearidade e n t r e ^ e ^ no intervalo de massa con̂  

siderado. Nas Figuras 111,8, 111,9 e I I I . I O encontranr-se as representações 

gráficas da variação.da atividade em função da variação da massa, usando os 

dados encontrados na Tabela 111,4. 

O teste t de Student^^*^'^''^, aplicado aos valores para a orde 

nada na origem indicou que esses valores podem ser considerados iguais A 

zero, nimi nível de confiança de 9QZ com excessao feita aos dados da Amos 

tra*-V cujo valor da ordenada na origem sÕ e considerado igual a. zero num 

nível de confiança de 96% (Tabela 111,6), 

I I I . 7 - ESTUDO DAS INTERFERENCIAS 

As presenças de ferro e* cobalto em amostras que sao analisadas 

por ativação com neutrons, podem causar sérios erros na determinação de main 

ganes em virtude da formação do mangane5-56 pelas reações ^^Fe(n,p)^^Mn e 

^^Co(n,a)^^Mn, as quais apresentam uma secçao de choque da ordem de 

0,87 mb e 0,25 mb,respectivamente. 

Para o estudo dessas interferencias, usou-se padrões de ferro 

fbalto ( 

durante 20 minutos. 

(Fe^O^) e cobalto (CoO), de aproximadamente 100 mg que foram irradiados 

Para verif icar-se a eventual formação do >&i-56 pelas re¿ 

ções (n,p) e (n,a) , esses padrões foram acondicionados em. capsulas cilindri_ 

cas de cadmio com 0,8 cm de diâmetro interno, 2 cm de altura e aproximada 

mente 1,0 mm de espessura, sendo as duas extremidades das capsulas 

das, antes da irradiação, com tampas também de cadmio de mesma espessura. Ã 

finalidade destas capsulas e de cortar o fluxo de neutrons térmicos, deixa^ 

do passar somente os neutrons epitermicos e rápidos, responsáveis pelas re^ 

çoes acima. 

IMCTlTi iTf t n e C l i c a / * ! . nTAi.Lni 
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T A B E L A I I I . 5 

PARÁMETROS DAS RETAS : a Bm + A, RE-

LATIVAS AS AMOSTRAS E PADRAO, 

PADRÃO AMOSTRA-I ArDSTRi\-II A>»STRA-III AMOSTRA-IV kWSTRA-V 

A -5,520 147,686 66,027 54,764 159; 395 -82,838 

^A 54,175 • 97 , 394 219,805 5 7,450 110,483 30,916 

B 124,074 53,455 _ 116,414 34,847 78,514 121,655 

% 0,784 1,1-72 - 2,443 0,324 0,976 0,412 

C 0,999 0,998 0,999 0,999 - 0,999 0,999 

A =» Ordenada na orlgeia 

= Desvio padrao da ordenada na origem 

B » Coeficiente angular 

i„ - Desvio padrao do coi 
o 

C Coeficiente de correlação 

o„ - Desvio padrao do coeficiente angular B 
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F I G U R A I I I . 8 

2^^1122 ^IPIB^^^ Í^P"\1 PUNÇÃO DA VARIAÇÃO 

DE MASSA, USANDO OS DADOS OBTIDOS PARA O PADRÃO 

E AMO.STRA-I, RELACIOJvADOS NA TABELA I I I . 4 . ' 

CO 
' O 

Ê 
o. 
o 

o 50 100 

M A S S A , M G 



F I G U R A I I I . 9 
. 3 2 , 

GRÁFICO DA ATIVIDADE (cpm). EÎ I FUNÇÃO DA VARIAÇÃO 

DE MASSA, USANDO OS DADOS•OBTIDOS PARA A AMOSTRA 

I I E AMÓSTRA-III, RELACIONADOS NA TABELA I I I . 4 . 



GAP I I I . . 
. 3 3 . 

• F I G U R A I I I . 10 

GRÁFICO DA ATIVIDADE (cpm) EM FUNÇÃO DA VARIAÇÃO 

DE MASSA, USANDO OS DADOS OBTIDOS PARA A AMOSTRA 

IV E-AMOSTRA-V, RELACIOríADOS NA TABELA I I I . 4 , 

150 

massa, mg 

I N S T I T U T O DE ENERGIA A T Ô M I C A 
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RESULTADOS DO TEST t DE STUDENT APLICADO AOS VALQ-

EES DA TABELA I I I . 4 , PARA A ORDENADA NA ORIGEM. 

•PADRÃO AMOSTRA-I AMDSTRA-II A>DSTRA-III Al-DSTRA-IV AMOSTRA-V 

Grau de Liber
dade 4 8 5 7 5 ' 6 

^calculado 0,10 1.32 0,30 0,93 1,44 2,68 

^tábelado 
(nível de conf. 
90%) 

2,13 1,86 2,02 ' 1,90 2,02 1,94 
1 

Graus de liberdade « n - 2 

n « numero de determinações 

'calculado 
ordenada na origem 

desvio padrão na ordenada na origem 
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Apôs irradiação durante 20 minutos e 15 minutos de decaimento, 

os padrões irradiados foram contados, por 10 minutos, em espectrómetro de 

raios gama de 400 canais, TMC, modelo 406-2, acoplado a um cristal de cintl 

lação de Nal(Tl) tipo poço de 7,5 cm x 7,5 cm. Nao se constatou o apareci^ 

mento do pico de 845 keV referente ao Mn-56, tanto para padrões de ferro 

como de cobalto. Mesmo assim integrou-se os dados da região correspondente 

ã energia onde deveria ocorrer esse pico, caso houvesse formação do manga 

nês-56, região esta que correspondeu a 22 canais. Para o calculo da ativida 

de existente nessa região somou-se as. contagens dos 22 canais e subtraiu-se 

da atividade obtida o "background" correspondente. Pelos resultados das 

atividades obtidas, 9 e 8 cpm,.respectivamente para padrões de ferro e co 

balto , conclui-se que a quantidade de Mn-56 produzida pelas referidas rea 

ções e muito pequena e desprezível, isto porque as atividades obtidas podem 

ser englobadas no erro devido ã taxa de contagens das amostras analisadas , 

que em media foi de - 30 cpm. 

I I I . 8 -FLUXO DE NEUTRONS 

À determinação do fluxo de neutrons rápidos e intermediarios , 

bem como a razão de cadmio para o ouro, da fonte de califõmio-252 usada 

neste trabalho foi fe i ta pelo Laboratorio de Medidas Nucleares-da Coorden^ 

doria de Fxsica Nuclear do Instituto de Energia Atômica. 

O fluxo térmico foi, calculado pelo método de ativação do - ou 
- ' - 197 198 ro-197, atraves da reação • Au(n,Y) Au, assumindo-se um espectro 

V 6 2 
Maxwelliano de neutrons ."̂ 0 valor obtido fòi de 2,10 x 10 n/cm .s , com um 

erro sistemático igual a 0,5%. 

O fluxo intermediario, que inclue o "fluxo de neutrons de ^ne^ 

gias compreendidas entre 1 e 100 keV, foi calculado pelo método de ativação 

do ouro-197, assumindo-se um espectro de neutrons l /E acima de 0̂ 5 eV. O va 
5 2 

lor obtido para este fluxo foi de 1,80 x 10 n/cm .s, com um erro- sistema 

tico igual a 0,5%. 
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Ã razão de cadmio para o ouro foi de 1 0 , 8 . ^ 

Essas determinações foram feitas em agosto de 1 9 7 4 e ,são relatif 

vas ã posição n9 5 da fonte. 

I I I . 9 - SENSIBILIDADE DO MÉTODO 

Para a determinação da sensibilidade do método, foi adotado o 
- 2 8 " critério estabelecido por Currie . O citado autor obteve a seguinte forrau 

Ia para o calculo do limite de sensibilidade (L^) para determinações quan 

titativas : s 

50 1 + 
u 

1 + 
B 

1 2 . 5 

1 / 2 

I I I . 1 

onde u é o valor da atividade dé fundo do aparelho. 
B ' 

O valor médio achado para u^, em vinte determinações, foÍ de 

1 7 2 3 contagens, contadas durante 1 0 minutos e mantendo-se o nível de base 

do aparelho em 7 0 0 keV e na forma integral. Substituindo este valor, na fÕ£ 

mula proposta por Currie, obtém-se : 

L Q » 6 4 0 contagens 

Nas condições de irradiação, estabelecidas para este trabalho, 
— • ' 6 2 '— ou seja, fluxo térmico de 1 0 n/cm .s , a atividade obtida para padrões con̂  

tendo 3 7 , 9 2 mg de manganês, em irradiações de 2 0 minutos, contagens de . 1 0 

minutos, iniciadas 1 5 minutos apÕs a irradiação, foi de 6 0 . 8 2 4 contagens . 

Esse valor corresponde a atividade obtida na forma integral a partir de 

7 0 0 keV, depois de descontado o "background"," 

Comparando-se esse valor com a atividade para L^, acha-se que 

a massa limite de manganês para determinações quantitativas, por esse meto 

do, nas condições mencionadas e.de 3 9 9 /ig. 
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111,10 - C Á L C U L O S 

A atividade do manganes-Sô nas amostras e padrões foi'determina 

da acumulando as contagens durante 10 minutos a partir do nível de base de 

700 keV e subtraindo a contagem de fundo correspondente ("background"), ob 

tida também em contagem de 10 minutos» 

'A atividade produzida em uma irradiação é dada por ; 

A. « N.a.<ii 
1 1 1 ^ 

onde : 

1 - e - ° ' " 3 ^l\¡2 I I I . 2 

A^ = atividade induzida no isótopo i ao final da irradiação. 

N. = numero de átomos do isótopo 1 na amostra. 

o. = secçao de choque para a captura de neutrons pelo isótopo i,era cm . 

^ . „2 -1 
(J) = fluxo de neutrons, em cm ,s 

t = tempo de irradiação. 

^1/2 ~ meia-vida do radioisótopo produzido. 

A massa de um elemento presente na amostra e'determinada normal 

mente utilizando o método comparativo, qiie consiste em-irradiar a , amostra 

e o padrão do elemento em analise, nas mesmas condições. Assim, o fluxo de-

neutrons, o tempo de irradiação e a secçao de choque sao os mesmos tanto 

para a amostra como para o padrão, e equação 111,2 se transforma em : 

A /A » ra /m 
a p a p 

111,3 

I N S T I T U T O DE ENERGIA ATÛMICA 
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onde : 

A •* at ividade da aiDOStra a ^ 
A^ » at iv idade do padrao 

m " massa da amostra 
a 

m " massa do padrao 
P 

A comparação das atividades e feita com o s valores das conta 

gens para o mesmo tempo de decaimento. da amostra e padrao. Assim sendo, to 

das as atividades achadas foram calculadas para o tempo zero de decaimento, 

ou seja, 'atividade do manganes-56 imediatamente apôs a irradiação, Para es 

ses cálculos aplicou-se a formula : 

A - A e"̂ *: . : A = A/e"^*^ 111,4 o o 

onde : 

A^ = atividade no tempo zero de decaimento 

A ~ atividade no tempo t 

A. constante de desintegração do manganes-56 

t = tempd decorrido entre o fim da irradiação e o início da contagem 

III .11 - R E S U L T A D O S -

Os resultados obtidos das analises de quatro diferentes min^ 

rios de manganês, com diferentes granuloraetrias e uma amostra de "Blending" 

estão sumariados nas Tabelas 111,7, I I I . 8 , I I I . 9 , I I I . I O e I I I . 1 1 . 

Para constatar a hipótese de que existe homogeneidade entre o 

conjunto de resultados obtidos para cada granulometria de cada uma das amos 
„ • , , . - 27 . " 

tras, aplicou-se a distribuição do erro relativo (distribuiçao-r) , cuja" 

expressão e a seguinte ; 

( x . - x ) 
r. - ^ , 111,5 

T n - l ) / n 
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T A B E L A Iir.7 

•Percentagera de Manganês 

Determinação 

n9 
Granulometria 

60 a 80 mesh > 80 mesh 

1 31,92 30,13 

2 . 31,08 31,23 • 

3 31.09 32,26 

4 '34,02 31,15 

5 30,76 29,80 

. '6 29,28 30,23 

7 31,37 30,60 

8 32,46 32,34 

9 32,94 " 33,59 

10 31,26' 31,02 

Media 31,62 31,24 

Desvio Pa
drão 1,30 1,18 

Quantidade media de massa analisada:122,82 mg 

RESULTADOS DA DETERMINAÇÃÔ DE t̂AN• 

GANES NA AtDSTRA-I. 
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T A B E L A 111,8 ' 

-

Detenninaçao 

n9 % de Mn 

1 38,87 

2. 37,34 

3 . 38,02 

4 38,35 

5 38,29 

6 36,88! " 

7 39,62 

8 38,85 

9 38,97. 

Media 38,35 * 

Desvio Pa
drao > 0,85 

Quantidade média de massa analisada : 101,33 mg 

IMSTITUTQ DE ENERGIA A T Ô M I C A 

RESULTADOS. DA DETERMINAÇÃO DE MAN-

GAN Ŝ NA AMOSTRA-II. 
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T A B E L A I I I . 9 

RESULTADOS DA DETERMINAÇÃO - DE MAH-

GANES NA AMOSTRA-III. 

Percentagem de Manganês 

Determinação 

n9 
Granulometria Determinação 

n9 
60'̂  a 80 iresh > 80 mesh 

1 " 10,88 10,08 

2 9.70 10,26 

3 9,92 9,79 

4 . • 9,65 10 ,00 

5 10,95 9,68 

6 9,40 9,42 

7 10,66 9,45 

8 10,56 10,12 

9 10,51 10,15 

10 9,53 9,04 

Media 10,18 9,80 

Desvio Pa
drao 0,59 0,40 

Quantidade média de massa analisada : 254,10 mg 
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T A B E L A HI .10 

RESULTADOS DA DETERtíINAÇÃO DE l̂ IAN" 

CANES NA AMOSTRA-IV. 

Percentagem de Manganês 

De terminação 

n9 
Granulometria 

60 a 80' mesh > . 80 mesh 

1 47,63 44,84 

2 47,08 47,14 

3 47,17 48,30 

4 -47,84 46,80 

5 ^46,77 47,69 

6 48,67 46,62 

7 46,48 47,49 

8 - 46,51 

9 - 44,58 

10 — 45,45 

Media 47,38 46,54 

Desvio Pa
drao 0,68 1,23 

Quantidade media da massa analisada : 92,35 mg 
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T A B E L A I I I . U- . 

RESULTADOS DA DETERMINAÇÃO DE MAN-

GANfS NA AM0STR.\.-V. 

Percentagem de Manganês 

De terminação 

n9 
Granulometria De terminação 

n9 

60 a 80 mesh > 80 mesh* 

1 • 54,57 . 55,69 

2 53,56 52,09 

3 55,41 54,41 

4 - 54,69 55,85 

5 . 55,55 55,26 -

6- 54,31 52,00 

7 54,90 54,04 

8 54,06 ' 53,02 

' 9 54,56 53,90 

10 54,28 53,91 

Media 54,59 54,02 

Desvio Pa
drão 0,60 1,36 

Quantidade'média de massa analisada : 102,34 mg 
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onde ; 

" erro relativo correspondente a enésima determinação 

X. " valor da enésima determinação 

X- = média dos resultados 

s " desvio padrão 
X *̂  

n « numero de determinações 

Como os resultados obtidos para r e r . calculado, (er 
max. min. — 

ros relativos correspondentes respectivamente ao maior e menor valor de csl 
da conjunto de determinação), sao menores que os valores de r e r . 

max. mm. 

tabelados, conclui-se que, para um nível de confiança de 95%, ha homogenei 

dade entre os resultados (Tabela I I I . 1 2 ) , 

Para constatar se houve ou nao diferença significativa entre 

as médias dos resultados para as duas granulometrîas de cada amostra, aplj^ 

cou-se o teste t de Student^^* '̂̂ ^*^ para o caso em que as variâncias nao 

diferem significativamente uma da outra. Quando essa condição é satisfeita,-

a média das variâncias é dada pela expressão : 

s = ¿ • Ï I I . 6 

e o valor da t calculado sera : 

X - y \ / \'^2 
c « \ / 1 — I I X . 7 

"2 
•3 \ / n, +n. 

O valor de t tabelado é verificado para f " ^1*^2 " ^ Ŝ ^̂ ^ liberdade -

a um nivel de confiança de 95%, Sendo o valor t calculado menor que o valor 

de t tabelado concluiu-se que, nesse nível de confiança, os resultados inde^ 



T A B E L A III .12 

RESULTADOS DA DISTRIBUIÇÃO DE r APLICADOS AOS VALORES 

'DAS TABELAS I I I . 7 , I I I . 8 , I I I . 9 , I I I . I O e 111,11. 

• AÍÜSTRA-I AMOSTRA-II AM)S TRA-III AMOSTRA-IV AMOSTRA-V 

Granulometria 3ranulómetria Granulometria Granulometria Granulometria 

60-80 mesh >80 mesh >200 mesh 60-80mesh >80mesh 60-80mesh >80mesh 60-80mesh >80mesh 

r - . 
máximo 

. 1,943 2,096 1,586 1,364 1,223 2,043 1,499 1,689 • 1,416 

r . 
minxmo 

1,895 1,285^ 1,835 1,382 2,020 1,425 1,673 1,813 1,564 

T 

tabelado 
n . c . » 95% 2,294 2,294 2,237 2,294 2,294 2,093 2,294 2,294 2,294 

graus de 
liberdade 8 8 7 8 8 5 8 8 8 

> 
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pendem da granulometria. 

Somente a Amostra-V nao satisfez a condição imposta para aplica 

ção do teste, ou seja, nao significativa diferença entre as variâncias. Pa 

ra a referida amostra foi usado o teste aplicado por Naliraov^^''^'^'^^ para 

os casos em que as variâncias sao estatisticamente diferentes. O valor de 

t calculado e dado pela expressão : 

t -

para n̂  ^ n^ 

• (x - y) n 

s + s 
X y 

n e f 
( n. - 1) 

c (1-c) 

I I I . 8 

I I I . 9 

onde : 

X 

X III .10 

0 valor de t. calculado para este caso específico foi também menor que ' o 

t tabelado, concluindo-se portanto que, no nível de confiança de 95%, nao 

existe diferença significativa entre as duas médias obtidas. 

Nos casos em que a hipotese da nulidade (média dos resultados 

do conjunto x igual a piédia dos resultados do conjunto ¿O' não seja rejeita_ 

da para estimar os parámetros de uma população, ambos sistemas de observ£L 

çoes podem ser usados, considerando n̂^ (x) + n2 (y) como uma amostra de uma 

mesma população.' Neste caso a media e a variancia sao definidos pelas 

pressões : 
ex 

n̂^ .X + n^.y 

"l * "2 

^"l - ^̂ -̂ x " ^2 -

m . i i 

I I I .12 
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Como a hipótese da nulidade não foi rejeitada nos casos das 

amostras analisadas com diferentes granulometrîas, calculou-se uma nova mê  

dia e xsm novo desvio padrao pelas equações 111.11 e I I I . 1 2 , cujos result_a 

dos se encontram na Tabela I I I . 1 3 . 

I I I . 12 - ANÁLISE QUÍMICA. VIA tJMIDA 

Cora a finalidade de confrontar resultados, a Amostra-V foi t ^ 

bem analisada pelo método químico, via úmida, do blsmutato de sodio, 
2 - ' ' " - -» . Hillebrand , Este método se baseia na oxidação do Mn(II) a acido permangani_ 

CO por ação do blsmutato de sodio e posterior redução desse acido com sulf^ 

to ferroso amoniacal, em excesso. A titulação do excesso do agente redutor 

e feita com solução padronizada de permanganato de potássio. 

R E A G E N T'E S 

- " solução de KMnO"̂  O,IN 

- solução de HNO^ d =» 1,135 

- solução de HNO^ a 3% 

- blsmutato de sÕdio 

- acido sulfuroso, solução saturada 

- • ãgua oxigenada a 30 volumes 

- solução de sulfato ferroso amoniacal O,IN 

, Todas as drogas usadas foram de grau analítico 

tlÊTODO 

ApÕs moagem e enquartamento pesou-se 0,5 g. da amostra colocím 

do-a em contato cora 50 ml de acido nítrico (d=l,135) e 5 ral de ãgua oxigena 

da a 30 volumes, A mistura foi aquecida a ebulição ate completa dissolução 

. . .nin-nrrn nC CMCoñlA ATÔMICA 
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T A B E L A III .13 

RESULTADOS DA DETERÍ1INAÇÃ0 DE MANGANAS OBTIDOS 

ATRAVgS DO EMPREGO DAS EQUAÇÕES I I I . I I e III .12, 

AnosCra-I Amos t r a - I I Amostra-III• Amos tra-IV Amastra-V 

X 31.43% 
(A) 

38,35%'' ̂  9,99% ' 46,89% 54,30% 

s 
o 

1.21 0,85** 0.49 l .Ol 1,02 

.s "3,85% 2,22% 4,90% 2,15% 1,88% 

x= 
"l ^ "2 ^ 

"1 ••'•"2 

s = 
o 

(n^ " 1) ^ (n^ - 1) s^ 

"1 * "2 ~ '̂ 

s X 100 
s « i '• - desvio padrão relativo 

(*) Resultados extraídos da Tabela I I I . 8 



CAP.' I I I - • ,4B. 

da amostra. Dlluiu-se a solução assim obtida com 50 ml de acido nítrico 

(d''l,135) adicionando-se tamb^ 1 g de blsmutato de sõdlo e gotas de acido 

sulfuroso com lento aquecimento ate clarificação da solução. Esta operação 

tem por finalidade destruir qualquer materia orgânica que porventura exista 

na'amostra. Apôs atingida a temperatura ambiente, transferiu-se a solução 

clarificada para balão volumétrico de 250 ml, aferindo-o com acido nítrico 

d=l,135 e mantido em temperatura de 10 a 15°C. Retirou-se alíquotas de 50 

ml acrescentando a estas, 50 ml de ãgua fr ia (15oC). Quantidade em excesso 

de blsmutato de sõdlo foi adicionada a cada alíquota (27 g de blsmutato pâ  

ra cada grama de manganês), com agitação, por 2 minutos, para favorecer a 

reação de oxidação. O excesso do agente oxidante foi removido da solução 

por f i l tração. A redução do acido permangânico formado, fo i fe i ta com ex 

cesso de sulfato ferroso amoniacal, sendo em seguida este excesso titulado 

cora permanganato de potássio padronizado, sendo que 1 ml de KMnÔ  O,IN cor_ 

responde a 0,001099 g de manganês. ^ ' 

Ao todo foram feitas sete determinações cujos resultados se en 

centrara na Tabela I I I . I A . 

Para compararos resultados obtidos pelos dois métodos diferen 

Ia relação : 

tes, foi aplicado o teste t de Student^^'^'^^^. O valor de t e expresso p¿ 

' I I I .13 
2~ 2? 

"̂a ^ "b^ ^ V a ^ 

^a-% ^"a * % - 2> 

onde x^ e Xj_̂  são as medias aritméticas dos resultados obtidos pelos dois 

métodos, s e.s, são estimativas dos desvios padrões e n " e n, sao os nume 
' a b _ ' ^ a b . 

ros de determinações paralelas efetuadas pelos métodos A e B, respectivameti 

te. O valor assim calculado e então comparado com o t tabelado para 

f =» n^ + graus de liberdade. Na Tabela III .15 encontram-se os dados 

da comparação dos dois métodos, eii5)regando-se a equação I I I . 1 3 . Como o ya 
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T A B E L A I I I . 1 4 

ANÁLISE DA AMOSTRA-V PELO MÉTODO DO BISMUTATO. 

Determinação 

n9 Z de Mn 

1' 54,82 

, 2 53,44 

3 54,22 

4 51,78 

5 53,01 

6 ̂  52,16 

7 55 ,42 

Media 53,55 

Desvio Pa
drao 1.35 
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COMPARAÇÃQ DOS RESULTADOS DA DETER-

MINAÇAO DE Mn NA AMOSTRA-V OBTIDOS 

PELOS MÉTODOS DO BISMUTATO E AN.ÍLI-

SE POR ATIVAÇÃO, USANDO A EQUAÇÃO 

I I I . 1 3 . 

BismuCaCo (A) X = 53,55% 

A.Ativaçi^ (B) x^ - 54,02% 

Desvio Padrão de A s^^ 1,35 

Desvio Padrão de B 1.36 

N9 de Det. de A n = 7(sete) 
a 

N9 de Det. de B n, «10 (dez) 
b 

• t̂ ^̂  = 0.660 

(50%) 

T A B E L A I I I . 1 5 
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lor de C calculado e menor que o valor de t tabelado conclui-se que, no ní̂  

vel de confiança de 50%, nao existe diferença significativa entre os resul_ 

tados obtidos pelos dois métodos, sendo ambos igualmente ,exatos e precisos. 
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CAPÍTULO IV 

DISCUSSÃO e CONCLUSÕES 

O método proposto neste trabalho para a determinação de manga_ 

nés em minérios e "blending" pode ser considerado como de boa sensibilidade 

tendo era v i s ta o valor obtido para o limite de determinação quantitativa , 

399 "/íg, calculado de acordo cora o critério de Currie apresentado no Capítiu 

Io I I I . 

,Conforrae Currie, a sensibilidade de ura raétodo analítico e s t a 

na dependência direta do tipo de anmstra a qual o método e aplicado. De ura 

modo geral, a presença de interferencias ocasiona uma considerável diminui^ 

ção da sensibilidade.,^ Este fato exige, portanto, que seja determinada, para 

cada amostra em particular, uma sensibilidade, considerando que diferentes 

amostras apresentam diferentes interferencias. 

30 • -
Passaglia . , examina as seguintes relações, propostas por 

Currie, que permitem considerar as interferencias das amostras analisadas: 

Limite de Decisão ': limite no qual se pode decidir se um determinado 

sinal observado indica ou não a detecção do procurado, Esse limite é calcu^ 

lado para medidas radioativas pela expressão : 

L^ = 2.33yug IV..1 

onde Ug é a contagem de fundo ou amostra em brano), 

O branco, u^, é definido por Currie como sendo o sinal obtido -

no aparelho quando se analisa uma amostra idêntica a amostra problema com 

excessão de que o elemento a ser analisado nao esteja presente na amostra' 



CAP. IV .53. 

considerada como branco. 

Llmlce de DeCecçio : estabelece o nivel segundo o qual se pode confiar que 

um determinado método analítico conduzira a detecção. Este limite se aplica 

na elaboraç^ de um método analítico, a "priori" e é dado pela expressão : 

« 2,71 + 4,65 u. IV, 2 

Límite de Determinação ou Sensibilidade : indica o nível no qual a precisão 

•da medida sera satisfatória para determinações quantitativas. Este limite 

é dado pela expressão : 

50 +< 1 + 1 + 
12,5 

1/2 
IV,3 

Sob o ponto de vista pratico é impossível dispor de uma.amostra 

em branco para a determinação do û  exigido para o calculo dos citados lloii^ 

tes. Levando-se em conta os resultados obtidos neste trabalho relativos ã 

presença ou nao de interferencias, como produçiú) do raanganés-56 pelas rea 

çoes nucleares ^^Fe(n,p)^^Mn e ^^Co(n,alfa)^Sln, exame dos espectros das 

amostras e acompanhamento da meia-vida, chegou-se ã conclusão que o u^ po 

de ser considerado como sendo devido única e exclusivamente a radiação de 

fundo do equipamento de contageia. 

Assim sendo obteve-se os seguintes resultados para L Q . L J J e , 

. L^ = 98 contagens 

Ljj - 196 contagens 

L Q « 640 contagens 

Sendo 122'/jg a massa .mínima detectável e 399 jiz de manganês a massa mínima 

'determinável quantitativamente. 

Como nao dispunhamos de material com teor conhecido em manga 

nés para avaliar a exatidão do método, lançou-se mao dos dados obtidos da 
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Tabela I I I .4 que nos fornece os parámetros das retas a • Bm + A,relatlvamen 

te às amostras e padrao. Foi verificado, no estudo das curvas de auto-abso^ 

ção gama, que dentro do intervalo de massas de 15 a 128 mg de padrões de -

manganês e de 30 a, 272 mg de amostras, os pontos correspondentes determinam 

uma reta, ou seja, hã uma perfeita proporcionalidade entre a massa analisa 

da e a respectiva atividade obtida, para as mesmas condições de, irradiação 

e contagem. A boa exatidão do método e comprovada pelos resultados do teste 

t de Student aplicado com relação ao valor da intersecção das retas cora a 

ordenada na origem. Este estudo mastrou que o método nao esta sujeito a er_ 

ro sistemático e aditivo pois dentro de um nível de confiança de 90% pará 

o padrão e amostras I , I I , I I I e IV e a um nível de confiança de 96% para 

a amostra V, os valores obtidos para a ordenada na origem podera ser cons_i 

derados iguais a zero. As imprecisões observadas na determinação das «^retas 

se deve a uma somatõria de erros inerentes a cada detenninaçao, como sejara: 

.- erro na pesagem das amostras, erro esse geralmente pequeno e desprezível, 

podendo ser considerado acidental. 

• - erro nas determinações das atividades, porque o fenômeno radioativo obede_ 

ce ã distribuição de Poisson. Este erro pode ser minimizado auraenCando-se 

o tempo-de irradiação e contagem. 

- erro na reprodutibilidade da posição de irradiação. 

- erro no tempo de irradiação, porque o controle desse tempo nao foi feito 

automaticamente. 

A linearidade dos pontos obtidos foi comprovada matematicamente 

atraves dos valores dos coeficientes de correlação que, sendo muito proxi 

mos da unidade, indicam uma boa linearidade entre a atividade, e a massa 

irradiada. Isso nos permite, inferir que não ocorre atenuação de raios gama 

e sombreamento de nqutrons por ocasião das irradiações. 

A não interferência de outras atividades por ocasião da cont¿ 

gera das amostras foi comprovada pelo decaimento radioativo do material i r r ^ 
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diado. O grafico, do logaricmo da atividade em função do tempo de decaimento 

nos fornece uma linha reta cujo coeficiente angular permite calcular a-

meia-vida correspondente. Os valores encontrados na Tabela I I I . 2 , demonstram 

que a atividade medida, nas condições de contagem estabelecida neste tralja^ 

lho, correspondem a radiação emitida pelo manganês-56, conforme confronto 

desses valores com o valor da meia-vida tabelada na l i teratura. 

Os testes efetuados para a verificação da influência da granju 

lometria das amostras, nos resultados das analises, demonstram que o 

nho das partículas não influa na absorção de raios gama emitidos pelo man^ 

nês-56. 

O estudo experimental das reações interferentes permite afirmar 

que a quantidade de lIn-56 produzida pelas reações ^^Fe(n,p)^^Mn e ^^Co(n,a) 

^̂ Mn ê muito pequena e desprezível, isto porque as atividades obtidas, 9 e 

8 cpm, podem ser englobadas no erró devido a taxa de contagens das amos_ 

tras analisadas, que em n^dia foi de - 30 cpm. Tal fato era de esperar em 

virtude do baixo fluxo de neutrons rápidos responsável por tais reações , 

bem como deve se) notar que as secções de choque, para as reações, acima,sao 

baixas. 

Interferências relativas a isótopos de meia-vida longa', como 
59 • . . . - . 

Fe foram eliminadas pela escolha de um tempo de irradiação relativamente 
,curto, 20 minutos. • . 

- ^ * 7 

Na composição química típica de uma amostra de pirolusita pô  

dem ser encontrados os elementos ferro , carbono, s i l í c i o , alumínio,fosforo, 

enxofre, calcio e magnesio. Um espectro gama de uma amostra de pirolusita , 

analisado por Alaerts et a l . ' ' , mostrou somente um pequeno pico de" 1,779 MeV 
28 — 

do A l . Nas monitorações dos espectros das amostras analisadas na presente 
dissertação, feitas 15 minutos apôs a irradiação, nao se constatou o apar^ 

cimento do referido pico, isto porque em virtude da meia-vida curta do 
28 — " 

A l , 2,3 minutos, a atividade referente ao pico correspondente j ã nao se 

faz notar apôs o citado tempo de decaimento. O mesmo raciocínio deve ser 
52 - 55 52 

feito relativamente ao V produzido pela reação tln(n,a) V, que tera uma 

meia-vida de 3,75 minutos. 



ÇAP.^ IV • .56. 

31 

Perkins et a l . irradiaram 405 g de pirolusita numa fonte de 

califõmio-252 com fluxo térmico de 2 x 10 n/cm .s , durante 300 segundos -

e analisaram o espectro'gama em detetor de Ge-Li, apÕs 10"segundos de decai 

mento e por 200 segundos de contagem tendo sido constatada somente a pre 

sença de picos de raios gama relativos ao Mn-56. 

Pelos valores dos desvios padrões relativos apresentados na 

Tabela I I I .13 , podemos avaliar a precisão das analises que caracteriza a 

reprodutibilidade do método. Observa-se que o maior desvio foi de 4,90% e o 

menor de 1,88% , sendo portanto boa a precisão da medida. 

O confronto entré o método desenvolvido por Alaerts et al e o 

método proposto neste trabalho, para a determinação de manganês, permite es 

tabelecer as seguintes ilações ; 

- Ambos os métodos .sao nao destrutivos e de boa exatidão sendo, porem, o 

inetodo de Alaerts mais preciso (0,1%), muito provavelmente devido a grande 

quantidade de amostra irradiada (3000 a 4000 mg) comparativamente com as 

amostras de 100 a 250 mg usadas neste trabalho, dando como consequência uraa 

maior atividade (3,5x10^,cont./lÕOO s) comparativamente ã atividade obtida 
4 

no presente trabalho-.'(65çlO cont./600 s) . ,Por outro lado, com o uso de gî an 

des massas, coino e o caso do método de Alaerts et a l . , ocorrem problemas de 

auto-absòrçao de raios gama e sombreamento de neutrons havendo necessidade 

de uma ulterior correção da atividade obtida. Tal fato não acontece no meto 

do desenvolvido neste'trabalho, sendo que, no intervalo de massas . ut i l iza 

das , não se observáramos referidos problemas para o material estudado. 

- O "tempo gasto para efetuar uma analise pelo método de Alaerts é de. apro_ 

ximadamente 60 minutos, e pelo presente método gasta-se 45 minutos. Era am 

bos os casos nao esta incluso ó tempo necessário para preparação das amoĵ . 

tras para a irradiação. Alaerts faz uma diluição prévia das .amostras com 

grafite e essa mistura é então peletizada para posterior irradiação. Era no^ 

so trabalho, apos terera sido trituradas, as amostras foram acondicionadas -

diretamente em involucros de polietileno e submetidas a irradiação, sem dî  

luiçao ou mistura com grafite . 

irrn nF FKERGIA ATÔMíCft 
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- A irradiação não simultanea de amostra e padrao, como fez Alaerts, pode 

introduzir o. erro de reprodutibilidade de posição de irradiação, caso essa 

posição não seja fixa e bem definida, fazendo com que o fluxo de neutrons -

incidente sobre a amostra seja diferente do incidente sobre o padrao. 

— — 226 
- Sob o ponto de vista de proteção biológica, as fontes de Ra-Be, corao 

a usada por Alaerts et a l . (1 C i ) , requerera blindagem adicional relativamen 

te as necessárias a fontes de Cf-252, pois aquelas emitem uma grande inten 

sidade de raios gama sendo imprescindível uma proteção complementar alem da 

indispensável aos neutrons. A taxa de-emissão gama das fontes de cal ifõr 

nio-252 e relativamente pequena, sendo exigida somente proteção para os nêu 

.trons. 

Para comprovar o mérito do método estudado, em relação a outro 

método tradicional de determinação de manganês, a Amostra-V foi analisada -

pelo método do bismutato de sodio. Pela analise dos resultados, comprova-se 

que ambos os métodos apresentara a mesma precisão, nao existindo diferença 

significativa entre as médias obtidas. Por outro, lado, a, simplicidade do mé 

todo de ativação cora- neutrons de uma fonte de califõrnio-252 é notoria con 

forme pode ser evidenciada pelo tempo gasto para efetuar uma analise^ 45 

minutos, comparativamente ao tempo gasto pelo raétodo do blsmutato, aproxim^,. 

damente 2 horas, onde se efetua dissolução da amostra, pré-oxidaçao, oxid¿ 

çáo, redução e f i l tração. Além do mais, com esse tipo de fonte, cujo preço 

oscila em torno de 10 dolares por micrograraa de califõrnio-252, eliminara-se 

as dificuldades operacionais inerentes aos métodos quíraicos, bem corao as r_e 

lacionadas com o uso de reatores nucleares. 

Em resumo pode ser dito que o método estudado neste trabalho e 

simples, rápido e de boa precisão e exatidão, para analises de manganês .em 

minérios e "blending"-, podendo a sua aplicação ser extensível a outras ma 

trizes, como l igas de ferro-manganes. Para tanto devera ser sempre feito 

um estudo prévio dás interferencias para cada novo tipo de amostra. 

O custo e complexidade do equipamento utilizado para a realiza^ 

çao das analises por este raetodo nao sao tao desencorajantes como normalraeji 

te se arguraenta em relação a métodos nucleares. Procurou-se exatamente uti_ 
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l i zar um equipamento simples e barato, como um analisador monocanal, um de 

tetor de iodeto de sodio e uma fonte de neutrons semi-portãtil, e não um 

reator nuclear, de modo que fosse possível executar analises rotineiras' era 

industrias ou instalações raineiras que manuseiam materia prima com alta con 

centraçao de manganês. 
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DADOS N U C L E A R E S D E ALGUNS I S Í J T O P O S DO MANGANÊS 

Csõcopo 
Z de abund. 
natural 

Massa 
atômica Meia-vida 

^bdos de 
decaimento 

Energia de 
decaimento 

(MeV) 

Energia das 
partículas 

(MeV) 

Intens.das 
partículas 

% 

Energias 
Gamas 

(MeV) 

Intens, 
gama 

Secçao 
de 'Choque 

25*^ 
100 54 ,9381 - - - - - 13,3^, lb 

25Mn — _ 2,576 h B " 3,702 2,84 47 846,78 100 _ 25Mn 

1,03 

0,72 

0,30 

34 

18 

1 

1810,02 

2113,2 

2322,6 

2657,24 

2959,8 

3367 

30 

15.3 

1.2 

- 0,7 

0.4 

0,21 

Fonte : Handbook of Chemistry and Physics. Ed, Robert C.Weast, 529 edição(1971-.1972). Publicado por "The Chemical Rubber Co 

18901 Cranwood Parkway, Cleveland, Ohio, 44128. 
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P R O P R I E D A D E S N U C L E A R E S DO CALIF5RNIO-252 

Modo de decaimento 

Emissão alfa 

Fissao espontânea.. 

Meia-vida 

Decaimento alfa 

Fissao espontânea 

Efetiva 

Taxa de emissão de neutrons 

Neutrons emitidos por fissao 

Energia media de neutrons 

Energia media das partículas a l f a . . . 

Taxa de emissão gama 

Dose "rate" a um metro no ar 

Neutron 

Gama 

Calor de decaimento 

De caiman to alfa 

Fissao espontanea 

Volume da fonte (excluído espaço vazio 

para o helio) 

96,9% 

3,1% 

2,731-0,007 anos 

85,5 -0,5 anos 

2,646-0,004 anos 

2,31xlO''"'̂  n/s .g. 

3,76 

2,348 MeV 

6,11-7 MeV 
13 

1,3x10 fo tons/s .g 

2,2x10 rem/h.g 
2 

1,6x10 rads/h.g 

18,8 w/g 

19,7 w/g 

1 cm /g 

Fonte : Gálifomium 252 Its Use and Market Potential. Savannah 

River Operations Office. U.S.Atomic Energy Commission, 

.Septenber ," 1969. 
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R E S U M O 

Foi f e i t a a medida da Correlação Dire 

c ional de transições y no ^^Ga e ^^Ga a p a r t i r do decaimento 

do ^^"*Zn e ^^Ge, respectivamente, usando um espectrómetro ga

ma a G e ( L i ) - N a I ( T ¿ ) . A associação de spins p^Ta os n íve i s . a 

390(1/2") . 487CS/2"),^ 512(3/2") , 964(572") , ' I Í Ü 7 ( 7 / 2 " ) . 1494" 

(9 /2* ) e 2247 KeV(7/2*) n o e 318(1 /2") , S?4(5/2") 872 ( ' 

3 / 2 " ) , 1106(5/2", 3 / 2 " ) , 1336(1/2") e 1923 KeV(í!/2) no ^^Ga 

confirmam os resultados de estudos anterèores nestes núcleos . 

A Correlação Direc ional permitiu ob - " 

t e r - s e também as razões das misturas mult ipolares 5(E2/M1) , -

de var ias transições y em ambos os núcleos . Os resultados são: 

6(121) « - 0 . 2 * d(142) « 0,04 - 0,04, 6(386) - -0,003 -

- 0,014, 6(487)=0,04 - 0,07, 6(512) « -0,14 - 0,10, 6(620) -

" ^ 0*3' ^Í^S^Í " 0'^^ " ® 6(964) « 0,6 * ^J para -

as transições do ^^Ga e 6(234) " 0,28 - 0,04 ou O 0̂8 ? ío',02\ " 

6(587) « -1 ,1 i 0,08, 6(1051) « 0,0 - 0,10 e 6(1349) - 0,13 ? 

69 
- 0,03 para as transições do Ga. Os resultados experimentais 

m 

são discut idos en temos de v a r i o s modelos nucleares a p l i c a -

ve i s aos núcleos de A-ímpar desta r e g i ã o . ' 
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A B S T R A C T 

The d irec t iona l corre lat ions o£ y - t r a n s i 

tions in ^^Ga and ^^Ga have been measured from the decay of 

'^^'^Zn and ^^Ge respect ive ly using a G e ( L i ) - N a I ( f ^ ) gamma spec 

trometer. Spin assignments to the l eve l s in Ga'at 390(1/2") , 

487(5/2") . 512(3/2"). 964(5/2"). 1107(7/2"). 1494(9/2*) and 

2247 K e V ( 7 / 2 * ) , and in ^^Ga at 318{l/-2"), 574(5/2"), 872(3/2") , 

1106(5/2". 3 /2") , -1336(7 /2") . and 1923 KeV(7/2) confirm - the 

resu l t s of previous studies on these nuc le i . The ^ multipole 

mixing ra t io s 6 ( E 2 / M l ) j f o r several-Y.-tranS'i-tions-iiiu-ho.th n u 

c l e i have been determined from-the present angular corre lat ion" 

data. The resul t s a r e : 6(121) = -0.2 * ^'J' ^^42) » 0.04 * 

- 0.04, 6(386) = -0.003 * 0.014, 6(487) = 0.04 - 0.07. 5(512) 

= -0.14 - 0.10, 6(620) « 1.3 * 6(753) " 0.00 - 0.01 and 

6(964) = 0.6 * for t rans i t ions - in '̂ -̂ 'Ga and 6(234) » 0.28 

- 0l04 or 0.08 - 0.02, 6(587) » -1 .1 * 0.08, 6(1051) « 0.0 -

0.10 and 6(1349) =* 0.13 - 0.03 for transi t ions in °^Ga. The 

experimental resu l t s are discussed in terms jo£ various nucle

ar models which are appl i cab le for the odd-A nucle i in • this 

mass reg ion . 
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.1 N X R o 0 a Ç Ã 9 

o entendimento e a interpretação das pro 

priedades nucleares , como consequência d ire ta das forças que a 

tuam entre as part ícu las do núcleo atômico, te^ sido poss íve l 

devido ã grande quantidade de dados experimentais obtidos nos 

últimos-anos, embora, os resultados não sejam s u f i c i e n t e s , a i n 

da, para um conhecimento completo de ta i s f o r ç a s . Simultânea -

mente, a Hísica Teórica tenta expl icar os fato^ observados ex

perimentalmente , descrevendo as propriedades nucleares atraves 

. -1. 

de -modelos • ' 

O processo u t i l i zado pelos f í s i c o s expe

rimentais, na inspeção da estrutura nuclear , resume-se nas me

didas de certos parâmetros caracter í s t i cos do núcleo atômico -

(por, exemplo, spin , paridade, energia , momento de quadrupolo, 

e t c . . ) - As medidas desses parâmetros exigem ^ecnicas especia is 

e entre elas a de Correlação Angular, baseada n^ medida de co^ 

incidencias ocupa, sem duvida algum.ii, posição de destaque. I)e¿ 

de a sua introdução exper imenta l , im 1947, o equipamento e os 

métodos de estudo tiveram grande desenvolvimento abrangendo, a 

tualmente, aplicações não sô na Fís ica Nueléar , . como-^ambêray a 

outros campos da F í s i c a . Um exemplo t íp ico da inf luênc ia do de 

senvolvimento do instrumental, nesta-técnica , e.o advento dos 

detetores a G e ( L i ) , com resolução em energia muitas vezes supe 

r i o r aosde N a I ( T £ ) , o que p o s s i b i l i t o u medidas de ra ios gama 

antes não r e a l i z á v e i s . 

São apresentadas aqui , as correlações an 

guiares gama-gWa das transições mais intensas de dois núcleos 

^^Ga e ^^Ga, com proton.ímparÍ e c las s i f i cados como e s f é r i c o s ; 

parte de m estudo s i s temático na r e g i ã à õ9. - A - 8S, onde Ja 

http://algum.ii
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•medimos outros isótopos , ta i s como As e Br . Devido ao e£ 

pectro de níveis a baixa energia , complexo, desses i sótopos , 

fo i necessário a u t i l i zação de detetor a GeCLi) (somente com 

esses detetores t a i s medidas são r e a l i z á v e i s com boa p r e c i s ã o ) . 

Alem das medidas das multipolaridades das transições gama dos 

níveis de paridade ímpar, desses núcleos, f o i poss íve l obter -
7 1 

se informações sobre dois estados (no Ga) com paridade p a r , 

sobre os quais se tinha poucas informações, d i f icul tando a -

sua interpretação teór ica . A exposição dos resultados acima ê 

acompanhada de uma descrição suscinta da técnica empregada, o 

rientando sua anal i se e interpretação no sentido de evidenciar 

o l imite de aplicação das conclusões das atuais t e o r i a s . Pen-

samos, então, que ficam atendidos os objet ivos das medidas ex 

perimentais relatados neste trabalho . « 

No primeiro capítulo são apresentados - -

resumos teóricos sobre os tópicos: Correlação angular d i re -

c ional gama-gama, modelos nucleares e inteíações dos núcleos, 

com o campo eletromagnético. O capítulo I I contem uma descr i ' 

ção dos 'arránjos experimentais usados'para\a rea l i zação das 

' .medidas, e'o método empregado no tratamento dos dados-experi 

mentais. Os dois capítulos seguintes destinam-se ao r e l a t o -

das medidas efetuadas, e uma anal i se prev ia dos resu l tados , 

sendo que o capítulo I I I t ra ta do núcleo "̂ ^Ga e o capítulo 
69 ' 

IV do Ga. No capí tu lo V e. felt^^a^ajily^e_ cĝ ^ 

ses resultados com òs dos modelos nucleares . Finalmente, são v 

- apresentadas.as conclusões <^4iscutidai»: a » poss ibi l idadès-j l ir 

presente tiecnica. * 
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As fõritiulas matemáticas são numeradas pa

ra cada capí tu lo , antecedendo-se ao numero de ordem o do ca

p í t u l a , em algarismo,romano* As tabelas e f iguras são numera 

das continuamente, e estão d i s tr ibu idas no texto na sequen -

c ia em que são c i tadas . As referências b i b l i o g r á f i c a s são nu 

meradas independentemente do capí tu lo , e se* encontram apos -

as conclusões. " ' • 



C A P Í T Ü I I O 

RESUMO TEdRICO 

I - 1 Pr inc íp ios Gerais da CorreXação Angular 

I r l . l Introdução 

Era 1940, Dunworth sugeriu pe la primeira vez a pos

s i b i l i d a d e da existência de uraa correlação angular, entre r a 

diações nucleares sucessivas. Estudos teóricos detalhados so

bre o assunto forara fe i tos no mesmo ano por Hamilton^^^, e em 

1946 Goertzel^^^ ampliou esse trabalho considerando perturba

ções extranucleares . As primeiras evidências experimentais fo 

ram obtidas por Brady e Deutsch^^^^ em 1947. • 

'Atualmente' tanto »a teor ia quanto a técnica estão de

senvolvidas de ta l modo que permitem a sua u t i l i zação como pa^ 

drão em espectroscopia nuclear. Ha ura número razoável de pu -

bl icações completas sobre o assunto como as de Biedenhan e -

R o s e f , H . F r a u e n f e l d e r 0 R.M.Steffen^^' e ^.J.Rose e D.M. / 

Brink f-̂ .̂ 

A dependência angular dos fotons emitidos (ptfr um nü -

. c l eo ) cora o eixo do spin nuclear/nao pode ser observada em -

condições normais, pois a d i s t r ibu ição ao acaso da orientação 
I . ™ „i...,. - - . - ^ - r - r r ^ ' ' • ' ' 

desses spins , na amostra rad ioa t iva , provoca i s o t r o p i a angu - ^ 

l a r . Entretanto, se os mesmos forem alinhadoSvj)u, se pudermos: . 

selecionar núcleos orientados em uma determinada d ireção , 'o 

padrão pode ser a n i s o t r o p i c s 

Ha Varios métodos de obter-se ta l orientação (ou s e l e 

ção) um deles consiste em se a p l i c a r um campo magnõtico, ou 
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gradiente de campo e l é t r i c o , em amostras a baixa temperatura, . 

o que tende a provocar alinhamento em relação-'aó eixo do cam-

po. 

Outra técnica consiste êm f i x a r - s e a direção da primei 

ra transição gama (YJ^) e medir-se a d i s t r i b u i ç ã o da segunda -

CY )̂ e^ relação ã pr imeira , o qué^seleciona núcleos com spins 

orientados em uma determinada direção, e não mais ao acaso, -

provocando um padrão quase sempre anisotrõpico . 

Hã outros fatores que influenciam a corre lação , como -

por exemplo, perturbações do estado intermediario por campos . 

extranucleares . Essas perturbações podem ser negl igenciadas , 

quando a .vida-média ( x ) do estado intermediário é muito peque 

na fclO'^*^ seg) ou, a. forma f í s i c a da amostra, permite ( íon 

tes l í q u i d a s , em gera l d i lu ídas ) . -

O termo ''Correlação Angular Direcional" u t i l i z a d o nes

te t rabalho , implicara apenas na observação das direções das 

radiações nucleares a qual permite obter informações sobre os . 

spins, dos níveis nucleares e multipolaridades das transições .* 

Informações sobre as pari<|ades desses níveis podera s e r obti^ ^ 

das, atr.avés da observação da polarização ( l i n e a r aü c i r c u l a r ) 

das rad iações . '" 

I - l » 2 ..Corrélagão Angular Direc ional Gáma-Gíúna , 

A Figura Ia mostra um esquema t íp i co de n íve i s nuclea-

res onde L ^ ( n « l , 2 ) . é a multipolaridade dê  mais ba ixa ordem'dft 

transição. Y j j C n ° l , 2 ) , e it^ à. suá par idade . A Figura Ib mostra 

um; esquema s impli f icado da geometria u t i l i z a d a para nedidas 

de correlação, angular . 



(fino) 
fi .ni 

i.ir 

El 

(a ) 

F i g . 1 \ 

a) Esquema t íp ico de níveis nucleares com os pariune-

tros mais Importantes* ^ 

b ) Esquema simplif icado do arranjo experimental para 

medidas de correlação angular . 



o experimento consiste era determinar o numero de coin

cidencias y^yz^^^ * onde 9 ê o anguXo entre os çixos dos dois 

detetores; is to é, o numero de fotons Y2«"eDiit idos'~ña direçãà 

K^(dentro de um ângulo sol ido d n » ) , formando um ângulo^ O oom 

a direção Kĵ  (dentro de um ângulo s o l i d o díl^) da priraeiía r a 

diação. Essas coincidencias corr ig idas e representadas por -

W®^P(Ô) são comparadas cõm os valores teóricos de t í ( 9 ) para a 

seqüência de spins J¿ ~ I — l£ , providenciando as informa 

ções desejadas s o b r e certos parâmetros nucleares . 

O resultado teórico de W ( 9 ) pode ser obtido através da 

teor ia dos grupos, a lgebra de Racah, ou o formalismo de -̂ 'sia-» 

t r i z ' densidade. Uma discussão completa encontra-se no traba -

lho de Rose e Brink^'^'. 

r-1.3 ' JFurição Correlação. Angular ^ 

Supondo-se uma seqüência de transições gama como a dá 

f igura I a e o arranjo experimental esquematizado na f i g u r a Ib 

Co detetor 1, permanece f ixo enquanto o detetor 2 pode ser -

deslocado para .varias posições a n g u l a r e s ) , demònstra-se . ( r e f • 

7 ) , que a expressão da função corre lação .angular (W ( 9 ) ) e da 

da por: . - , 

• wce) - E , p „ » ^ , P 5 Í C c o s B) . ( i . i ) 

com O í - K - min ( 2 1 , 2 L ^ , 2 L 2 ) 

e 

. 1 * ¡1 

W . ^ - , . . . : • 



Nessas expressões as quantidades são definidas como: 

(cos 0) " polinomio de Legendre de ordem ic, 

F « coeficientes de Ferentz e Rosenzweig tabelados na ref.S^V 

L " + 1, onde L̂ Ĉn " 1,2) e a multipolaridade de mais 
n 

baixa ordem da transição Y „ , » 

6 ^ ( n « l , 2 ) e a razão da mistura multipolar (melhor def inida 

em Î . 3 ) , i s to é: 

T 
9 Intensidade L„ 

ô2 „ ri JJ^SJ 

Intensidade 

Retornando a expressão ( I . l ) v e r i f i c a - s e que e l a e va-

l i d a 98: 

a. Q estadp intermediário Cl) ^^K al inhada, o qué e ob

tido pela observaçãa.da direção de uma das-, transições* 

em relação â outra. 

b . As contribuições multipo'lares acima das duas* de 

mais baixa ordem forem negl igenc iáve i s , em relação 

a es tas . 

1-1-4 Correlação Angular T r i p l a . (1 ,3 ) 

( 4 . 4 ) \ 

^2' ' 2 

I 3 , » 3 

— I 4 . 
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É possível obter-se uma expressão, para a função corre 

lação angular, da transição I j — ^ l^, sem a observação de y2 

do esquema acima. Para isso basta a introdução de um fa tor de 

correção em ( 1 , 1 ) , t a l que: 

^ t^J" ^icpar\ÍYl5^íc ^ ^^Z^S^ K^'^S^^k^'^^^ ^ ^ ' ^^'^^ 

onde, 

I 
As expressões para Aĵ Cŷ )̂ e 5̂^̂  sao definidas da mesma 

maneira que ( 1 . 3 ) e C^*S}, respectivamente, e,es coef ic ientes 

U estão tabelados na r e f . 7 « 



1 - 2 Sobre os Modelos Nucleares 

1-2.1 Introdução 

A interpretação dos resultados experimentais apresentados 

neste trabalho envolve a comparação com cálculos teóricos basea 

dos em vãri£^s aproximações e modelos nucleares ap l i cáve i s na r£ 

gião a que pertencem os núcleos ^^Gaje ^^Ga.'A seguir fazemos -

um resumo" das idé ias mais importantes de ailguns modelos nuclea

res^ de aplicação mais g e r a l . O detalhamento das aproximações di, 

retamente usadas no presente trabalho sera f e i t o ao discutirmos 

os casos específ icos nos capítulos seguintes . 

1-2.2 Modelo dé Camadas 

Há certas propriedades nucleares que demonstrara alguraa pe 

r iodic idade , semelhante ãs encontradas na Fís ica Atómica na po

sição dos gases nobres. Exemplo t íp ico dessa periodicidade é a 

energia de separação do ultimo protón (ou neutrón) que apresen

ta descontinuidades (a l tos va lores ) em Z « 2,8,20,28,5Ç e 82 7 

(ou N " 2,8,20,28,50,82 e 126). Efei to s imi lar ocorre com o nü-

^ ^ ^ ' 
mero de isótopos e isotonos estáveis quando Z ou N tem os va lo 

res acima (chamados números mágicos) . O momento de quadrupolo -
* 

e lé tr ico dos núcleos impares é pequeno quando o numero de nücle 

ons impares é próximo dos niimeros mágicos, indicando que os nú

cleos-com Z e/ou N mágicos são . e s fér icos , ou aproximadamente e£ 

f e r i c e s . 

Tais proprcedades encorajam a construção' dó um modelo nu

c lear de camadas era que: 

- Os nucleons movime?itam-se independentemente i smjeitos a 

um potencia l central medio, produzido por todos os nucleons, o 



que é obedecido, desde que o caminho l i v r e medio' r e l a t i v o a co 

l isões se ja grande comparado âs dimensões do sistema ( i s t o ê, 

os nucleons devem-percorrer uma 5rbi-ta-compieira->v—— — ' 

0 potencial que melhor se ajus-ta-^ d'"dê.Woods-Saxon, intermedia 

r io .do po.ço quadrado e àq. osciladoi? harmônico, embora hão repr£ 

düz.a bem-̂ bs nümexos" mãgicoaaltos e se ja degenerado em 3 (momen 

to angular t o t a l ) . Essa dif iculdade e removida introduzindo-se 

na Hamiltoniana da par t í cu la um termo-proporcional a í . s (£ , 

' s ° momento angular o r b i t a i e de sp i i i ) , representando uma inte 

ração s p i n - o r b i t a . 

\ A re f . (10) dã uma boa introdução gera l sobre o modelo -

de camadas. 

I 

1-2.3 Modelo de Par t í cu la Simples 

^ A versão mais pr imit iva do modelo de camadas é o "Modelo . 

Extremo de Part ícu la Simples (MEPS) ^^^^ ^ ^ } ^ , onde neutrons e 

protons devem preencher suas camadas independentemente e aos - . 

pares . Nesse modelo todas as propriedades nucleares são repro-

duzidas por uma única par t í cu la não emparelhada, e supõem-sè, 

que as restantes formem ura caroço corapletaraente inerte com 

1 a o ( I « Spin e paridade nucleares) e momento de dipolo -

magnético e quadrupolo e l é t r i c o nulos. 

V e r i f i c a - s e que o modelo é bastante pobre, principalmen 

te quando o núcleo se distancia dos números mágicos (camadas -

completamente fechadas) , devido ao aparecimento de camadas ape 

nas parcialmente preenchidas, e caroç^ deformado "(momento de -

quadrupolo e l é t r i co diferente de zer( | ') . Entretanto;, a previsão 

•I? O*, pára .0 [ç.stadò. -fundamental- dosi- nuçleos' pai^-par,, é- ma f j : ; 

to observado! exgeriraeiltalmenteindependente da reg ião .consider 

rada. . , " 



Em núcleos impar-par, próximos das camadas fechadas, o 

/ a lor previsto para o estado fundamental (l'^ " } ^ da p a r t í 

cula impar) , pode • s u r g i r como estado excitado. Isso ê expli

cado supoñdo-^se que uma das part ículas mais internas empare -

Ihou com a últ ima, criando um-buraco no caroço, levando o nú 

cleo para um estado energético mais ba ixo . Nesse caso, o va lor 

de I ^ do estado fundamental é dado pelo buraco. A energia dè 

emparelhamento (responsável pela maior es tabi l idade do núcleo) 

deixa de e x i s t i r quando o nucleon vol ta para a sua o r b i t a ori^ 

g i n a l , produzindo, então, um estado excitado. 

È de se esperar que o modelo não se apllctue a núcleos 

impar-impar, desde que para estes hã duas part ícu las ' desempa-

relhadas, e o MEPS se propõe . a expl icar casos em que ha,ape -

nas um nucleon impar, nao fazendo, j^ortanto, qualquer cons^de-

ração sobre interações de partícul4s fora do caroço iner te . 

Os estados nucleares acima d!o fundamental são expl ica -

dos em termos de excitação de part ículas ^ r a nívei3..^mais-.en^r 

get icos . Nos núcleos ímpares, os primeiros estados nucleares -

tem sua origem na excitação da part í cu la desemparelhaã^ (com 

spins e paridades iguais ao desse n u c l e o n ) p o i s , as do caroço 

estão fortemente l igadas entre s i , devádo ao emparelhamento. 

Nos núcleos par-par todas as part ículas estão emparelhadas, e 

e necessário "quebrar" um desses pares para exc i tar um so nu-

Cleon, o que é^ige energia a l t a , se o mesmo e s t iver proximo -

das camadas fechadas. Quando i s so ocorre , hã a cr iação de um -

buraco-part ícula e o acoplamento entre seus spins produz vã- -

rios valores gerando ambiguidades, desde .que não se pode p r e 

ver qual deles tem energia mais ba ixa . Os momentos magnéticos 

* 
(u) estimados pelo MEPS não concordam bem com os^experimen^ 

* o graf ico de ti era função de.<j;para j«S.*l/2Hpxoáuz duas-
l inhas , chamadas "linhas de Schimidt". 
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t a i s , embora, praticamente todos os valores observados permane 

çam dentro das duas linhas de Schimidt, e mais próximos, em ge 

r a l , daquela que a teoria prediz . Hã varias razoes que-podem— 

expl icar essas discrepâncias desta teor ia simples. Talvez , as 

mais importantes sejam a ocorrência de interações co le t ivas e 

de part ícu la -caroço , desconsideradas pelo modelo. Entretanto, 

pode-se v e r i f i c a r a importancia da par t í cu la desemparelhada em 

núcleos impares quando comparamos os valores de p (momento ma£ 

netico) em isótopos que diferem entre s i por dois neutrons, 

tendo o mesmo spin (^^Ga e ^"^Ga, ^ -̂̂ Eu e ^^^Eu, e t c . ) . Nestes 

casos, os momentos magnéticos diferem muito pouco entre s i . 

O modelo descrito acima pode ser melhorado intro 

duzindo-se alguns r e f i n a m e n t o s ; como por exemplo, conside

rar o caroço inerte constituido apenas das part ícu las das cama 

das completamente fechadas, e os nucleons restantes (da camada 

parcialmente che la) interagindo entre s i . Assume-se, que essas 

interações não perturbam apreciavelmente as orbi tas de part ícu 

la simples. 

Este último modelo ê conhecido como "Modelo de -

Part ícula Simples", e e importante em cálculos com 3 e ate S 

nucleons fora do caroço. 

1-2.4 Modelos Coletivos 

Ficou c laro no paragrafo anter ior que o modelo -

de camadas descreve as forças nucleares por meio de um potenci^ 

al es fér ico médio. Esse potencial po^e ser geilérálizado por u-

ma expansão em mult ipolos , onde o t^rmo de monopolo tem con r 

tr ibuição dominante para o modelo acoima. Nesse caso, as p a r t í 

culas que estão se movèmentando aos pares , devido a força', de 
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emparelhamento, o fazem incoerentemente. O termo ele dipolo r e 

presenta oscilações de dentro de massa, as quais , não serão -

consideradas aqui . O proximo termo da expansão representa as -

forças quaduupolares que atuam a longa d is tanc ia , e são muito 

fracas na região de dupla camada fechada. Essas forças podem -

se tornar suficientemente intensas, ta l que, as flutuações de 

um par perturbam o campo nuclear medio induzindo movimentos 

coerentes de todos os pares , o que tende a deformar o núc leo . . 

Na região aproximadamente e s f é r i c a a res i s t ênc ia , 

ãs deformações quadrupolares ê deb i l i tada pelas forças acima, 

provocando osci lações da superf íc ie nuclear . Quando'essas osci^ 

laçÕes são consideradas harmonicas e de pequena amplitude pode

-se escrever: 

E « E (n + 1/2} "hw. ( 1 . 8 ) onde. 

A « ordem do modo de v ibração , 

n." niímero de fonons (ou oscüadoresOde-ordem-^v^no-' ' 

estado de energia-E, 

u>^« frequência associada ao modo d'e vibração X. 

O fonon do t ipo X tem momento angular X e paridade 

( - ) ^ . Vibrações com X •» O e X =« 1 descrevem osci lações de den 

sidade e centro de massa, respectivamente. A energia nwĵ  cre¿ 

ce rapidamente com X (w^ « 2w2 e S 3w2)^^^^, espera-se , 

então, que o primeiro estado excitado dos núcleos v ibrac ionais 

tenha X» 2 (osci lações quadrupolares) , n̂^ » 1 (1 fonon) e ° 

" 2*. O estado com 2 fonons das osci lações quadrupolares (aco

plamento de dois estados com momento angular, de duas unidades 

resultando um t r i p l e t o 0*. 2*, 4*) e o de i fonon das o s c i l a -

ções octupolares (X ° 3)3~ tem energia da mesma oiâdem, então , ' 
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0 segundo nível excitado dos núcleos v ibrac ionais pode ser qual^ 

quer um dos dois . No primeiro caso, em g e r a l , o t r i p l e t o 0 , 2 , 

4* não ê degenerado (e também não necessariamente na ordem O*, 

2 e 4 ) devido a perturbações que nao foram consideradas aqui , 

mas,' o centro de gravidade dos três níveis deve ter aproximada 

mente o dobro da energia do primeiro estado 2 ( fa to v e r i f i c a 

do experimentalmente). 

A energia 1ãü)2 é aproximadamente 2 MeV para A°100 

e 1 MeV para A"200, o que ê bem menor que a necessária para ex 

c i tar uma par t í cu la nos núcleos p a r - p a r , próximos das camadas 

fechadas (números mágicos) . Espera-se , então, que os mais b a i 

xos níveis desses, núcleos, sejam vibrações co l e t i vas , o que se 

se v e r i f i c a bem na região de 60 - A - 150 e 190 - A - 220. Uma 

boa introdução sobre o Modelo Vibracional ( M . V . ) descr i to a c i 

ma ê dada na re f . 12. 

O número de núcleos que não apresenta comporta ¡i-

mento v ibracional simples, como o descrito acima, ê grande, em 

especial nas regiões 150 ~ A - 190 e A > 220, onde a forma es

f é r i c a , não ê mais favorecida energeticamente. Isso ocorre por 

que o movimento fortemente coordenado dos nifcleons, adquire -

correlação d i rec iona l , produzindo deformações com rotação de -

sua orientação no espaço. As vibrações de ta i s núcleos, são bã. 

sicamente de dois t ipos: as que aumentam e diminuem a deforma-, 

ção, mantendo a s imetria primit iva ( v i b r a ç õ e s - 3 ) , e as que de 

alguma forma tendem a destruir essa simetria ( v i b r a ç Õ e s - y ) . 

Há evidências experimentais^^^^, de que todos os 

núcleos fortemente deformados (longe das camadas fechadas) tem 

simetria ax ia l (aproximadamente), e as vibrações podem ser de£ 

consideradas (pelo menos para os primeiros n í v e i s ) face ãs for 

tes rotações. Nesses casos, a projeção do spin nuclear sobre o 



eixo de s imetria (K) é um bom número quãntico, e, para cada va

lor do mesmo h a \ ^ grupo de estados com idêntica estrutura in -

trínseca, cKamado "banda rotacional K*% com I assumindo os va lo 

res de K / k + 1 , K + Z , . . . com exceção da banda K«q onde O*o 2*| 

As energías dos aiíveis da" banda rotacional do es. 

tado fundamental dos núcleos par-par (K^O) pode ser^calcülaída 

aproximadamente por: 

' 2 

I CI + 1) 

onde ff e momento de inerc ia do núcleo. 

Os núcleos especificados acima, podem t e r , tam

bém, estados devido» ã excitação de p a r t í c u l a , e , para sè f a l a r 

em estados puramente colet ivos é necessário que os Ej sejam bem 

menores que as energias dos estados de p a r t í c u l a , t a l que não 

haja apreciável mistura de configurações. Os valores de Ej são 

pequenos quando o momento de inerc ia e grande, i s to e, o núr. 

-cleo e fortemente deformado como f o i expl icada i n í c i o , des ta 

^̂ ^Qg^Ç^Qy Uma descrição completa sobre p Modelo Rotacional (M« 

R . ) , aqui descri to em linhas g e r a i s , encontra-se no trabalho -

d e ' j . . P . E l l i o t í ^ ^ í . 

1-2.5 Acoplamento dé p a r t í c u l a e movimento co" 

l e t i v o . 

Os mddelos nucleares ate aqui estudados descre

vem o núcleo através do movimento intr ínseco de umas poucas par 

t ículas fora de um caroço .par-par , ouído movimento co le t ivo en 

volvendo muitos nucleons, e, getalmente, desaisoplacjos, i s to e, 

as v i b r a ç õ e s , , rotações © estados intrínsecos'sSott^atados sepa 

t 
( 
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radamente. Entretanto, em muitos casos, tais movimentos não po 

dem ser separámos, devido ã existência de interações dos graus 

de l iberdade de p a r t í c u l a e co le t ivos . 

Nos núcleos aproximadamente e s f é r i c o s , hã apenas 

um fraco acoplamento entre o movimento intrín:^^co e o v i b r a c i o 

na l , que. pode ser tratado pela técnica das perturbações. Contu 

do, em núcleos de grandes formações, Ija um f o r í ^ acoplamento 

entre-.o movimento intrínseco e v ibrac iona l ou r o t a c i o n a l . 

A Hamiltoniana-^^'^^ desses sistemas e basicamen

te da forma: 

H « Hc + Hp + Hint ( I . I O ) onde, 

Hc re fere - se â parte co l e t iva e Hp re f ere - se ãs pax 

t í c u l a s , que pode ser apenas uma.ou todas que estão fora da ca 

mada cheia; Hint representa as interações entre as par t í cu la s 

e o caroço co l e t ivo . Se o acoplamento é fraco pode-se escrever: 

Hint « - E K ( r . ) Z a C O . , * . ) ( I . l l ) onde , -
.1 ^ An Xu \ ^ . 

^ i '^i ângulos polares com respeito a um sistema de 

eixos f ixos nos espaço, 
j-

Y^^C^if^í) harmônicos e s f ér i cos , 
X * ^ 

^Xu " ^ variação da f o m a com respe i to a 

esses eixos e 

K(rj^] « contém a dependencia r a d i a l e a intensidade 

da interação. 

Nos núcleos íapares , Buitas vezes , pode-se con-

s iderar uma p a r t í c u l a na canada j e as outras pertencentes a 



Um caroço v i b r a c i o n a l p a r - p a r . O spin e paridfide Ĵ '̂ do estado fun 

damental são dados pelo j^da p a r t í c u l a , desde que o caroço tem 

- O*. Os primeiros estados .excitados são formados pelo aco 

piamente dp estado 2* de 1 fonon do carpço com j ' ' da p a r t í c u l a , 

resultando'emxum mult ipieto com |2 - j | - J - 2 + j , degenerado 

em um modelo s imples . Embora nao haja tantas evidencias experi^ 

•mentais^"^^^ para esses h íve i s quanto para 2 düs/nücleds vib4*a 

c iona i s , v e r i f i c a - s e que o mult ipieto não é degenerado devido 

ã presença de outros estados de p a r t í c u l a ou de fonon. 

No segundo caso, descri to no i n í c i o deste parãgra 

f o , o f o r t e acoplamento dos graus de l iberdade de p a r t í c u l a e 

co le t ivo impede o tratamento pe lo método das perturbações . Nos 

núcleos ímpares a Hamiltoniana Hc em ( I . I O ) é tratada como r o 

tac ional - v i b r a c i o n a l (nos casos mais simples apenas r o t a c i o n a l ) , 

com a p a r t í c u l a ímpar (ou todas que estão £ora DA camada f̂ i'eha^ 

da) movimentando-se no potencial d i s t o r c i d o . 

Nesta aproximação O termo DE grande importância . 

que surge E o DE C o r i o l i s , 

Í 2 

Hcor « ^(Í.J) ( 1 . 1 2 ) , 

assim chamado em analogia ã força c l á s s i c a de Cor io l i s ;desde ' 

que tem a mesma forma. Esse termo atua no sentido DÉ misturar 

bandas rotacionais^^^^ com AK"-1, principalmente EM K « l / 2 » 

1-2.6 Considerações f i n a i s 

O desenvolvimento DE UMA TEORIA gera l ,PARA O NU -

cleo permanece, ainda,como PROBLEMA não RESOLVIDO, EM CONSE- -

quência, OS f í s i c o s SE UTILIZAM DE MODELOS PAVA EXPLICAR AS -

PROPRIEDADES NUCLEARES OBSERVADAS« 
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Claramente, os modelos descri tos aqui possuem 

limitações e usualmente são f e i t a s combinações, como tentati^ 

va de exp l i car a estrutura nuclear. As aplicações aos núcleos 

^^Ga e ''•̂ Ga sãò f e i t a s - a t r a v é s de acoplamentos semelhantes -

aos descr i tos no paragrafo anter ior , os quais serão melhor-

discutidos nos^ capítulos f ina i s deste' t raba lho . 

INSTITUTO DF FNFHRfü flTAwilOâ 



1 - 3 Interação dos Núcleos com o Campo Eletromagnético 

1-3.1 Introdução 

A expressão il*S) pode ser e s c r i t a explicitamente sob 

a forma: 

< I . | | T I h> 
f I . 1 3 ) 

que contém elementos reduzidos de matriz dos operadores de in 

teração mult ipolar Tjj^if^^, onde <A> indica interação e l é t r i c a 

(<X> e) ou magnética (<X> ^ m) , os quais estão bem d e f i n i 

dos no apêndice da r e f . 7 . O fa tor A nessa expressão possui de 

pendencia em energ ia , e pode-se v e r i f i c a r por (1 .14) que nos 

casos de misturas Ml , E2 o seu va lor é 0,835 E^, onde E^ é a 

energia do estado i n i c i a l . 

As informações s o b r e esses elementos de matriz podem 

ser obtidas através do cálculo das interações ' dos núcleos 

com o campo eletromagnético. Um estudo completo s o b r e esse t i 

p o d e interação é f e i t o por Moszkowski^^^^. Sumariamos aqui , 

apenas os resultados mais importantes. 

I"3.2' Probabi l idade de Transição 

A probabi l idade de transição^^^^ pode ser expressa sob 

a forma: 

T ( < A > L ; I^ — I f ) SirÇUl) K 
(2L+1) ^ 

2L+1 
B ( < A > L ) (1 .14) 

onde. 

B ( < A > L ; I | ^ m\^J<M T ' ^ ^ I i ' > .1 e i . i s ) 



e chañado probabilidade de transi'cao reduzida, e pode ser sim 

plifiçado para, 

B(<A>L; 1̂  I f ) 
21^ + 1 

l< l£ l |TÍ '^! l 

O operador de transição elétrica está associado ã pari, 

dade ( - ) ^ enquanto que o magnético a ( - ) ^ * ^ . Tanto a paridade 

quanto o momento angular devem ser "conservados, o que dã o r i 

gem ãs regras de seleção resiunidas na tabela 1, onde: 

^i'" ^fl - ^ - ^i "*" £̂ ® ^i^£ ^L' ' " 

T A B E L A 1 

<\>v , All 

( I j ou 4: 0) 

El - 0, ,1 

Ml 0. 1 
í 

E2 + 0. 1, 2 , 

M2 - 9 . 1, 2, 

£3 - 0. 1. 2, 3 

1 

M3 • i . 0. 1, 2, 3 * 

L S de seleçis para as transições-^létricss e mag

néticas • 
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A probabi l idade reduzida de trans ic io para a absorção 

B(<A> h\ l£ I^) esta relacionada a probabi l idade reduzi

da de transição para a emissão B(<A>L; I f ) por: 

21. + 1 
B(<A>L; I r — I t ) - — B(<A>L; I . 1^) (1 .17) 

^ 2If+ 1 ^ 

Para a dedução das expressões (X.14) a (1 .17) não se 

faz nenhuma hipótese sobre o modelo, são equações gera i s que 

tanto podem descrever transições em que participem todos os 

nucleons ou apenas parte de les . 

Outra maneira, ãs vezes muito ú t i l de expressar a i n 

tensidade de determinada transição ë em termos da intens ida

de de uma transição de mesma energia e t i p o , calculada a t r a 

vés de modelo simples (MEPS) para um núcleo de mesma massa; 

observa-se , então, se a transição é mais lenta ou mais r á p i 

da que a calculada com o modelo. SupÕe-se que a p a r t í c u l a fo 

ra da camada fechada move-se em uma o r b i t a de momento angu -

l a r L, com spin i n i c i a l tota l Ij^ » L + 1/2 e que faz a t ran- . 

sição para o estado de momento o r b i t a l nulo, de modo que 

l£ " 1/2. Para o cálculo f ina l devemos conhecer as funções -

de onda rad ia i s dos estados i n i c i a l e final*. Na estimativa -

mais simples, que é a de Weisskopf, estas são convencionadas 

como retângulos de largura R, sendo R o ra io do núcleo. Is to 

s ign i f i ca que as funções de onda são consideradas constantes 

através do núcleo, evitando-se deste modo, a necessidade de 

espec i f icar a forma do potencia l , no qual a par t í cu la se mo

ve, as energias de l i g a ç ã o , e t c . ; Obtém-se, desse modo, a es 

timativa de Weisskopf para as probabi l idades reduzidas de -

transição.; 



-23-

B (EL) « ---^ R2L . .ĵ gj 
^ 4Tr 3íL Ü 

et 

con R„ = r A'^'", e r - 1 . 2 . 1 0 cm 

Estas estimativas são usadas como unidades de inten

sidade para transições de uma partícula^ 
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C A P Í T U L O 

I I 

INSTRUMENTAÇÃO H A N A L I S B DOS DADOS 

I l - l lüstrufflentação 

I I - l . l Introdução 

Os coeficientes em (1-3) e ( 1 . 4 ) são funções dos cha 

mados coeficientes de Racah^^*', os quais impõem um l imite su-

per ior .aos valores de K, simplificando a expressão ( 1 . 1 ) . - O 

üiimite superior imposto ê: 

ic - min (21 , 2Iij^, th^^ cujas grandezas estão def i 

nidas na f i gura I a . 

Considerando que as transições de a l tas mult ipo lar ida -

des são pouco intensas, em relação ãs transições dipolares -

(I* =• 1) e quadrupolares ( k » 2 ) , pode-se escrever: 

w(e) ° AQQ PQ (COS 0) A22 P2 (COS e) + A ^ ^ p^ (COS e) 

' ( I I . 1 ) 

Nessa expressão é usual a normalização em re lação a AQQ: 

W(e) ° 1 + P2 * ^44 ^4 ( ^ ^ ^ ( I I « 2 ) 

A quantidade mensurável experimentalmente em ( I I . 2 ) e o 

número de coincidencias representado por W ( e ) ; a sua medida -

em varios ângulos dã origem a um sistema de equações, que per 

mite o calculo de A22 0 A^^ por ajuste de mínimos quadrados. 

Entretanto, os coeficientes obtidos não podem ser comparados 
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com a t e o r i a , sem correções para o tamanho f in i to da fonte , e 

geometria do. sistema. Bssas correções, assim como a in terpre 

tação dos coeficientes A^^, estão descritas na segunda parte 

deste capí tu lo . 

As medidas apresentadas neste trabalho , foram f e i t a s a-

traves de coincidências de pulsos e letrônicos produzidos pos 

detetores de radiação por fotons gama. Entre o detetor e a u-

nidade de coincidências, o pulso sofre modificações e a n a l i s e , 

em módulos e letrônicos conforme esta descri to nos próximos pa 

rãgrafos . 

O arran'jo experimental const i tu i -se basicamente de uma 

mesa de correlação automática, dois detetores (um f ixo e ou

tro movei) e dois conjuntos e le trônicos , um chamado in tegra l 

e outro d i f e r e n c i a l . 

1I"1»2 Detetores Gama 

O tipo de detetor escolhido, Ge ( L i ) , NaI(T¿) ou plãsti-^ 

CO (dopado com chumbo), dependeu dos objet ivos da experiência . 

O detetor de Ge ( L i ) possui uma e f i c i ênc ia de SÍ* daquela 

do NaI(T£j (3"x 3") na energia de 1330 KeV ¡io ^^Co. Entretan

to , a resolução do primeiro ê de 2,5 KeV contra aproximadamen 

te 100 KeV do N a I ( T £ ) , na mesma energia anter ior . A^eficiên -

c ia dos detetores de l u c i t e , dopados com chumbo (51) e bastan 

te i n f e r i o r aos dois anter iores , assim como a sua resolução -

ein energia . A melhor resposta em tempo ê obt ida pelos deteto

res plásticos-, vindo em segundo lugar os c r i s t a i s de NaX(T.C) 

pequenos• 

Na extremidade at iva desses detetores fo i colocado um 

colimador cónico de chumbo, para e v i t a r deteção de fotons E S 

palhados, -o que produzir ia coincidências indese jáve i s . . 
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Nas medidas de meias-vidas curtas , tanto o N a I ( T ¿ ) , quan 

to o plást ico • ( P b ) , foram acopladosja fotomultipl icadoras rapi 

das RCA 8875 e 8850 com blindagem magnética. Neste caso, c i n ' 

t i ladores menores sao prefer íve i s (J. 1/2 x 2 para Na l (TZ) e 

1 1/2 X 1 para os p l á s t i c o s ) . 

O conjunto para medidas integrais 5 composto de um dete

tor com cristal a N a I ( T f ) 3'* x 3" liarshaw (unidade in tegra l -

com fotomuitiplicadora acoplada ao c r i s t a l ) , e um de G e ( L i ) 

coaxial com 36cm de volume. Outros pares são possíveis como 

GeCLi) - Ge(Li)v ou NaI(T¿) " N a I ( T ¿ ) , mas com o ultimo não se 

obtém bons resultados para espectros complexos, devido a sua 

baixa resolução èm energia . O detetor de G e ( L i ) permaneceu f i -

xo sobre a mesa de correlação (descr i ta no proximo p a r á g r a f o ) , 

enquanto que o outro movimentou-se com passos de 15' . 

I I - 1 . 3 Espectrómetro para Correlação Apgular Gama-Gama 

O espectrómetro é constituído de um par de detetores 

((2) e (4) na f igura 2) e uma mesa c i rcu lar de aço ( 1 ) . 

pora o . 
MCA 

üKtema eletrônico 

dc controle da mesa 

Fig.2 - Esquema indicat ivo da mesa automática de 

correlação angular gama-gama. 
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Um marcador eletrônico de tempo perm:^te pre f ixar o 

intervalo que o detetor mõvel (4) permanece em cada ângulo. 

ApÕs esse intervalo de tempo, uma unidade de controle lõg ico-

d ig i ta l C(4]| e ( 5 ) ) provoca o movimento do detentor para outro 

ângulo. As posições angulares sao pre-f ixadas ^or pequenas -

chaves de parada ( 3 ) , que acionam micro-chaves do sistema (4) 

freando o conjunto. 

Os dados coletados são enviados a um a^ialisador mul̂  

t icanal (AMC) de 4096 canais, cuja memória pode ser—subdivi4i; 

da em partes , siendo cada uma delas, destinada a uma posição an 

guiar , do detetor mõvel. Para que o AMC "saiba" qual submemõ-

r l a deve operar , as chaves de parada em conjunto com as micro 

chaves do sistema ( 4 ) , enviam um s inal em código, para cada 

ângulo. 

Antes do movimento do detetor, a unidade de contro-

le envia um s inal ao "scaler-gate" com a f ina l idade de coman

dar a parada, dos outros s c a l e r s ( 6 ) , que acumularam as conta -

gens dos dois detetores , e de coincidencias. Imediatamente, o 

controle de impressora aciona uma te let ipo para que esses r e 

gistros sejam impressos e/ou perfurados em f i t a de pape l . 

A fonte radioat iva (pó ou solução l í q u i d a ) e coloca 

da em pequenos tubos c i l indr icos de l u c i t e , e encaixada em um 

vpino de metal, no centro geométrico do c írculo descrito pelo 

detetor móvel. Esse pino de metal e o eixo de um pequeno mo -

tor (*£i 4 rpm) , que minimiza qualquer anisotropia na forma da 

fonte. Sua a l tura ê a jus táve l , para que a amostra radioat iva 

fique no cruzamento dos e ixos 'centrais dos dois detetores . 

I I - I . 4 Sistema Eletrônico Integral 

Nas medidas de correlação angular, foram ut i l i zados 

um detetor de Go(Li ) e um dc NaI(T£) descritos anteriormente. 
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Qs dois canais (GeCLi) e Nal(T£))esquematizados na 

f igura 3, possuem niodulos eletrônicos idênt icos , com exceção 

dos prê-amrilificadores (Ortec-113 para o NaI(T£) e Ortec-120-

2B para o d e ( L i ) ) - A anal ise era energia ê feitçi..por um anal i sa 

dor monocanal (Ortec-420) com ajuste contrnuo rie atraso 0-1,0 

useg e base de tempo no c r o s s t r o v e r do pulso b ipç lar fornecido 

pelo amplificador Ortec-440. Para as coincidências entre os 

dois canais u t i l i z a - s e o modulo rápido Ortec-414A, onde o tem 

po de resolução pode ser ajustado continuamente de 30 a 110 

nseg, com 90% de e f i c i ênc ia . 

Os dois s inais que produzirão reg i s tros no ana l i sa 

dor ihulticanal, são ret irados do amplificador do canal do Ge 

( L i ) (espectro total com a t r a s o ) , e do modulo de coincidência^ 

as ( s i n a l l ó g i c o ) . O "prompt" (espectro to ta l com atraso) pro 

duzirã um reg i s tro no AMC se o "gate" do mesmo for aberto .pe

lo s ina l lógico da unidade de coincidências. ' 

Alem desse espectro (acumulado no AMC), três sca lers 

armazenam o número to ta l de coincidências, e as contagens sim 

pies dos dois detetores, apos cada anal isador monocanalc 

O desempenho do conjunto ê* melhorado com a introdu-

ção de um es tab i l i zador analógico Canberra, no canal do Nal 

( T ¿ ) , para compensar eventuais desvios do fa tor de amplif ica 

ção. 

I I - 1 . 5 -Sistema Eletrônico Diferencia l 

Este sistema ( f igura 4) fo i u t i l i zado para medidas-

de meias-vidas curtas de estados nucleares excitados, pelo itiê 

todo de coincidências atrasadas. O tratamento do pulso l i n e a r 

em energia e s imilar ao sistema I n t e g r a l , com as mesmas unida 

des, exceção f e i t a ao módulo de coincidências (subst i tuído r-

por uma unidade de coincidências lentas Ortec-409, com résolu 

ção de l^d iiseg)á^ -
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H V 
— 

Nar(TI) 

PRE 
AMP 

« 

AMP 

ANALOG 
STAB 

• 

I S C A 
> 

T T Y 
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SCALER 
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SCALERS 

PRINTOUT 
CONTROU 

FAST 
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Fig,3 - Sistema eletrônico de correlação 

i n t e g r a l . 
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8575 

T S C A 

àCALER I 

Fig.4 - Sistema eletrônico de correlação 

d i ferenc ia l* 
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Amplificadores EGG-AN 201/N e discrirainadores 

EGG-TD 101/N fazem a anal ise dos pulsos rápidos negativos -

("start" e "stop") , ret irados dos ánodos das fotomult ipl icar 

doras., e a diferença de tempo entre' eles e ^^'ansformada em a l 

tura de pulso por um conversor de tempo em s^^plitude (TAC) , -

produzindo ura reg i s t ro no AMC, se o "gate" U^f aberto pelo -

' pulso lógico da unidade de coincidencias Icntp^ dos canais de 

energia. O espectro assim obt ido, representa a diferença de 

tempo entre a formação do estado intermediario ( transição 1̂^ 

— I ) da cascata, e a sua emissão (transição I — l £ ) , permi 

tindo a determinação da meia-vida í'^i^^) estado I . 

A ca l ibração do sistema e f e i t a introduzindo-se , no 

canal de "stop", l inhas com atrasos conhecidos. 

iniOTi-rri-Tî  n C CMCDIÍIA ATAWltfíft 



II-2 - Analise dos Dados 

Nas medidas de correlação angular o "gate" para as coin 

cidências fo i selecionado no canal do detetor de N a I ( T ¿ ) , en

quanto que o canal do detetor de Ge(L i ) forneceu o espectro to 

ta l , da região de interesse . 

O numero tota l de coincidências verdadeiras para cada e 

nergia fo i determinado, calculando-se a ãrea do fotopico cor -

respondente e corrigindo-se para as~-coincidências—aGÍ4ent-ai*-í—* 

e contribuição de espalhamento-G^mpton das transições de a l tas • 

energias no "gate" do N a l ( T ^ ) . Um atraso de l lònseg em um dos 

canais forneceu o espectro de coincidências ac identa i s , e a -

contribuição Compton f o i determinada a p a r t i r do espectro de -

coincidências de "gates" a d j a c e n t e s ^ 

As correções foram fe i tas para cada ângulo 9, conforme 

( I I . . 3 ) : 

W^(e) = W"*(0) - W?^(0) - W^°(e) ( I I - 3 ) onde, 

w^^ ( e ) « ãreá do fotopico, do espectro de coindiências aci_ 

dentais para a energia E, 

(Q) « ãrea do fotopico, do espectro de contribuição Com^ 

ton, para a energia E» 

(9) » ãrea do fotopico, do espectro de coincidências d i 

re tas , para a energia E. 

Na expressão ( I I . 3) todas as coincidências Oí."̂ , e 

ac 
W ) , estao corr ig idas para a contagem de fundo. 

Desde que são fe i tas n medidas em cadá angulo^ 

V n • V 

w.(e). « t w . ( e ) (11/4) 
t ^„3^ i 
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O número to ta l de contagens simples (determinadas confer 

me I I - 1 . 4 ) f o i obtido por: 

5 n s 
G (G) " E C . ( 0 ) . ( I I - .5 ) onde, 

^ i ° l ^ 

C^(6) « contagem simples da medida i , do canal do Nal (T£) 

("gate") . 

Finalmente, as coincidencias verdadeiras foram normaliza 

das em relação ãs contagens simples de 90*̂ , por: 

s 
C (90) 

V V ^ ^ 

*^or.f®5 " \ ( ® Í ^ —i ( I I . 6 ) , a qual 

(e) 

sera chamada simplesmente .W A relação W ^ W 

permitiu o ajuste das curvas de correlação angular , por mínimos 

quadrados, do polinomio ( I I . 2 ) . 

Os valores de A obtidos pelo ajuste foram c o r r i g i -

dos pará a geometria do sistema, i s to e, 

A^J^P 

^KK '\ 

de correção f i n a l , e Q . ( 1 ) 6 a correção para o i-esimo dete-

tor, tabelado nas r e f s . ( 1 5 ) , ( 1 6 ) e ( 1 7 ) , Outras correções, ne

gligenciadas em relação ao erro e s t a t í s t i c o , são exaustivamen

te discutidas na ref . ( 1 8 ) . \ 

Os coeficientes A são osiúnicos dados experimentais e 

dependem, era g e r a l , de 7 parâmetros pxpressões (1 .3 ) e ( 1 . 4 ) ) 

os quais não podem ser determinado,s'simultaneamente • Entretan-
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to, nas medidas efetuadas neste trabalho uma das duas misturas 

mul t ipo lares • (6 ) era conhecida, e dois spins bem determinados. 

Isto reduz o problema a sequências de transições do t ipo I¿(Lj^» 

ip I (1.2» ^ ) I f com 6^ ou 2̂ conhecidos. 

A mistura mult ipolar desconhecida ê determinada através 

de testes de x , com varios valores do spin desconhecido. Esse 

teste fo i f e i t o por um programa de computador através da expres

são: 

2 
x^ » E 

3-1 

teor 

exp 

w(ê .) 

teor exp 

• wçep - wC0j) 

0(0.) 

( I I - 8) , com 

*" v a l o r teórico da função correlação angular , 

dada por ( 1 1 . 2 ) , . p a r a uma determinada sequência 

de spins (1^^, I , I ^ ) . 

» va lor experimental jabtido para a função ante

r i o r , por ( I I . 6 ) , , 

o ( 0 j ) «erro e s ta t í s t i co dado por: 

a ( 0 j ) Vw(ep ( I I . - 9 ) 



II"3 - Testes Experimentais 

O desempenho dos dois conjuntos f o i testado com medidas 

de correlações angulares e meias-vidas (19) de nuclídeos cujos 

valores são bem determinados, como ^*^Ni. "̂ Âs e "̂ "̂̂ Ta. 

Para a correlação integral do ^^Ni e ^^As, foram u t i l i 

zados os detetores de GeCLi) e NaI(T£) descritos em ( I I - 1 . 2 ) , 

acoplados ao sistema eletrônico C I I " 1 » 4 ) . A resolução õtima na 

unidade de coincidências fo i de 70 nseg. A tabela 2 mostra que 

05 resultados obtidos concordam com as referências indicadas; 

e a f i g . 5 mostra á curva ajustada para o polinomio W ( 0 ) da sê 

quência 1173 - 1332 KeV do ^*^Ni. 

Tabela 2 

a. ^^As. 

cascata 
^22 A^^ 44 

re ferênc ia 

121-280 KeV 
-0. 407-0, 05 -0. 024-0. 008 este trabalho 

121-280 KeV 
-0,404-0.004 -0.009-0,008 

i 

(20) 

136-264 KeV 

-0,023-0,005 -0,009*0,007 este trabalho 
*' 136-264 KeV 

-0,030-0, 003 -0,004-0,006 (20) 

cascata 
^22 44 

referênc ia 

1173-1332 KeV 

0,098-0,004 0,0142-0,005 este trabalho 

1173-1332 KeV 

0,1020 0,009 teórico 
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180 

Fig.5 - Resultado da medida WCO) para a cascata 

1173-1332 KeV no ^^Ni. 

O teste do sistema d i f erenc ia l fo i f e i to com o Ta, 

cuja meia-vida do n ive l a 482 KeV é bem determinado. U t i l i z o u -

se dois c r i s t a i s de NaI(T¿) acoplados â fotomult ipl icadoras ra 

pidas RCA, e o sistema ( I I - 1 . 5 ) . O va lor obtido (tj^^2"^^f^ * 

0,3 nseg) concordou bem com a ref , (21) (Tj^^2"1*'j^ n s e g ) , O 
22 

"prompt", neste caso, fo i obtido com fontes de Na r a d i o a t i v o , 
181 

nas energias das transições do Ta. 



C A P Í T U L O 

I I I 

"CORRELAÇÃO ANGULAR DO '^^Ga?. 

I I I - l Introdução 

7 1 

Nos últimos anos o núcleo Ga tem sido objeto de varios 

estudos experimentais através de diversas técnicas: decaimento 

g ( 2 2 ) ( 2 3 ) ( 2 4 ) C 2 5 ) . ressonância nuclear f l u o r e s c e n t e r e a -

ções nucleares(n ,n*Y) ^^^^ » (^He.d)^*^^^ » ( a . a ' y ) ^ ^ ^ ^ ; excitação 

Coulorabiana^^*^^ ; assim como a correlação angular gama-gama^^^^ 

A concordância quanto ao esquema de energia é boa, entre 

tanto, as medidas de correlações angulares foram efetuadas dom 

detetores a Nal (T-d) , os quais não conseguem reso lver todas as 

transições gama do espectro complexo a ba ixa energia desse nü-^ 

c l eo , e alem disso* ta i s medidas foram rea l i zadas antes do es^^ 

tudo detalhado do esquema de níveis de Z o l l e r e outros 

Na parte I I I - 2 deste capítulo são dados alguns.detalhes 

importantes da técnica de medidas complementando aqueles do ca 

p í tu lo I I . Na parte I I I - 3, inicialmente são apresentados os 
7 1 — 

dados experimentais j a conhecidos do Ga e de interesse para 
« 

a correlação angular , e a seguir as presentes medidas da fun -

ção correlação angular para as seqüências de radiações gama -

386-142, 386-596. 386-1107. 386-620, 753T386, 386-(596)-121 ( 

596 KeV não observada) , 386(620)-487, 386(142)964, 386Ç59Ç),§J2. 

596-512 e 620-487^'KeV, as-qüai-s permitiram assoc iar spins àos" 

níve is envolvidos, e determinar'as mult ipolaridades "das transi, 

ções entre esses n í v e i s . 
Na parte I I I - 4 é descr i ta a medida do l imite superior 
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da meia-vida (^^^2^ nível a 1494 KeV em comparação aos va lo 

res de outros autores . 

1 X 1 - 2 - Técnica Experimental 

As transições gama do Ga foram estudadas através do de 

caimento ^^"*Zn ^ ^^Ga, e a fonte radioat iva de^ '̂̂ '̂ Zn 
f 

fo i obtida por reação ( n , Y ) de 5 mg de ZnO» enriquecido a 

70 
67,6% de Zn, no reator do Inst i tuto de Energia Atômica de 

13 

Sao Paulo , com irradiações de duas horas em fluxo de 2x10 

n/seg.cm^. As únicas impurezas detetâveis foram ^^"^Zn e ^^Zn, 

as quais não perturbaram a medida. 

As vidas-médias muito pequenas C<150 -pseg)^^^^dos n í 

veis envolvidos permitiram u t i l i z a r amostras era forma ds po -

sem que houvesse perturbações da corre lação . Além d i s s o , devi 

do ao pequeno tamanho das mesmas, ne)gligenciámos as correções 

para e f e i to de absorção e tamanho f i n i t o da fonte . 

O arranjo experimental u t i l i zado fo i o descr i to em I I -

1.3 e I I - 1 . 4 com detetores de G e ( L i ) e NaI(T£] discutidos em 

I I - 1 . 2 . 

As f iguras 7, 6a e 6d mostram o esquema de decaimento 

71 

p a r c i a l do Ga e os espectros gama simples, obtidos.-com dete

tores de G e ( L i ) e N a I ( T ¿ ) , respectivamente. Inicialmente s e l e 

cionou-se a transição de 386 KeV ("gate") no canal do detetor 

á NaI(T£) ( f i g . 6 d ) com o segundo canal G e ( L i ) totalmente"aber-

to", obtendo-se simultaneamente coincidências com as trans içõ

es de 121, 142, 487, 512, 596, 620, 753, 964 e 1107 KeV confor 

me.se v e r i f i c a na f i g . 6b. 

A seleção pos ter ior de '*gate" incluindo ambas as transi-' 

ções 596 e 620 KeV, permitiu coincidências com as energias de 

512 e 487 KeV, respectivamente ( f i g . 6 c ) . Apesar do detetor a 

http://me.se
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Nal(T^) não ter resolvido as transições do segundo "gate",não 

houve ambiguidade no espectro de coincidencias desde que nenhu 

ma delas esta em coincidencia simultânea com as transições a 

512 e 487 KeV, como pode ser ver i f icado no esquema da f i g . 7. 

O cálculo do número de coincidencias verdadeiras fo i f e i 

to conforme I I - 2, sendo que as acidentais foram menores que 

1,5% e a contribuição Compton (20%) so afetou o espectro de co 

incidencias do "gate" de 386 KeV. 

A função correlação angular fo i medida em um tota l de 7 

ângulos (90, 105, 120, 135, 150, 165 e 180) nos dois quadrantes 

do espectrómetro, sendo que o número de fontes radioat ivas ne

cessárias para um conjunto de medidas fo i v a r i á v e l (de 5 a 8 ) , 

tendo sido possível contagens de 6 hs contínuas para cada uma 

delas• 



-42-

I I I - 3 - Resultados Experimentais da Correlação Angular 

71 
I I I - 3 . 1 Dados Anteriores do Ga 

Nos trabalhos^^^^"^^^^ referidos no parágrafo anter ior 

o esquema de desintegração^^'^'^ do ^^Ga e bem determinado, -as

sim como os spins e paridades do seu estado fundamental (3/2") 

e do estado metaestãvel do ''^Zn (9/2")^^^^. Outros dados r e f e 

rentes a esse núcleo e de interesse direto para a Correlação -

Angular encontram-se na tabela 3. 

T A B E L A 3 

Energia 

do nível 

CKeV) 

CHe^d)^í Energia 

do nível 

CKeV) 

CHe^d)^í 

( n , n ' y ) Decaimento 0 

0 1 1/2 3/2" " 

390 1 1/2 1/2' 

487 3 5/2 S/2"' 

512 1 3/2 ' 3/2" 

964 7/2 S/2" 

1107 7/2(9/2) 7/2". 

1494 4 7 /2(9 /2) 9/2* 

2247 (7 /2*) 

a. energia do nível conforme ref . 22, 23, 24 e 25. 

b . Ip é o momento angular do proton transfer ido ( r e f . 2 8 ) 

c. assinalado de acordo com a ref . 27. 

.77 d. J assinalado por Zo l l er e outros (ref . 2 4 ) . 



Na tabela anter ior , pode-se v e r i f i c a r que a mar 

cr ia dos níveis tem os valores de confirmados pelas ref . '24 , 

27 e 28: 390(1/2"), 487(5/2"), 512(3/2") e 1494KeV(9/2'*') , en-, 

quanto que. para o n íve l a 1107 KeV,̂  Z o l l e r e outros^^^^. suge 

rem 7/2" e Velkley e outros'•^'^•^ 7/2 com poss ib i l idade de 9/2. 

Quanto ao nível a 964 KeV esses autores discordam completamen 

te. Tais casos serão analisados com maiores detalhes no prox i 

mo paragrafo . 

111-3,2 - Dados obtidos neste trabalho 

O ajuste dos dados experimentais (coincidências verda

deiras w®"'̂ P(0) ) por mínimos quadrados da função correlação -

angular ( I I . 2 ) , conforme descrito em I I - 2 . permitiu obter-se 

os coeficientes ® ^44* ^ tabela 4 mostra os presentes valo 

res (corrig idos para angulo so l ido) e os de outros autores , e 

a f i g . 7 as curvas da função correlação angular para as sequên

cias envolvidas. 

Os coeficientes A encontrados nas re f . 32 e , d i f e -

rem em alguns casos dos encontrados neste trabalho, i s to por -

que nas duas re f . os autores ut i l izaram detetores a N a I ( T ¿ ) , -

os quais não resolveram as transições 487 e 512 KeV e ainda 

596 e 620 KeV, dando origem a interferencias entre as c o r r e l a 

ções . ""^''k'^'^^ñ'^' 

A - Correlações 386-596 KeV, 753-386 KeV e 386-1107 KeV 

Foi assumido que a transição 596 KeV (1107-^ 5J-2 Key)--,ê, 

quadrupolar pura (6(596) «O ) com I (1107) 7/2 e I (512) « 

= 3/2; o que concorda com as medidas de espalhamento (i). ,n'Y) 

e log f t . A anal ise por x (expressão Tt . 8 ) da cascata 386-

596 KeV fo i f e i t a com as sequências de spins 7/2"7/2-3/2 e 

9/2-7/2-3/2, resultando as curvas da f i g . 8 . 



1. A ti £i l4 A 

RESULTADOS DAS MEDIDAS DA CORRELAÇÃO DIRECIONAL DE TRANSIÇÕES y NO ^"^Ga. 

CASCATA GAMA 

(KeV) • 

386-(S96)-121 

386-142 

386-(62Ò)-487 

386-í596)-512 

386-596 

386-621 

753-386 

386-(142)-í965 

386-1107 

620-487 

596-512 

Transição 
Selecionada 

(KeV) 

386 

386 

386 

386 

386 

386 

386 

386 

"386 

620 

^96 

2̂2 

0,031 - 0,014 

0,039 - 0.011 

0,023 - 0.006 

a) 

4̂4 

0.165 - 0,025 

-0,116 - 0,019 

-O,.039 - 0.010 

"0 ¿0' 

-0,042 + 0.013 -0.012 + 0.025 

-0,062 + 0.009 -0,032 + 0,013 

-07tf90„ 0,017 • 0.030' o.oso"*"*" 

-0,107 + 0,006 -0,043 + 0,010 ^ 

-0,205 0,017 70,064 0,028 

0,093 + 0.029 t0,053 + 0,046 

-0.112 + 0.032 -0,107 0,045 

-O.ÒIÒ 
+ 

0,036 0,056 0,061 

-0^017 + 0,019 0,096 + 0,019 

-0.199 + 0.007 0,007 0,010 

r0,140 + 0.017 0,080 + 0,030** 

0,223 + 0,029 0,07 + 0,04 

-0,903 0.013 0,006 + 0,020 

Transição(KeV 

121 

142 

487 

512 

386 

620 

753 

965 

487 

512 

Razão da mistura 
multipolar 

'6(É2/m') 

0 . 2 0 : o . j 

0,04 ' 0,04 

0.12 - 0,05 

-0.08 - 0^16 

-0,003- !o^014 

1,3 
- 0,5 

0,0 - 0,01 

O 60 
- 0,3 

-0.04 - 0,08 

0,20 - 0,05 

^ a ) , ref... 31 (66Sc 18) ** .valores p^ra as. transições combinadas 487 + Sl2 KeV. 
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F i g . 8 - Curvas de x em função de 6(expressão II.8) para a 

cascata 386-596- KeV do ^^Ga com as sequencias de -



•i'o - é - 6 

6 

Fig. 8 - Curvas de x função de ôCexpressão 11.8) para 

cascata 386-596 KeV do '̂*'Ga com íis sequencias de 



A primeira sequencia de spins resultou em grande 

mistura de quadrupolo em relação a dipolo para a transição de 

386 KeV. Entretanto, de acordo com VelJcley e o u t r o s . e s s a 

tr.ansição ê predominantemente dipolar e alem d i s so , Z o l l e r e 

outros ^^^^ assinalam l'^Cl494) » 9/2* o que confirma a segunda 

sequência com: 

6 - C ^ ) « - 0,003 - 0,014, para a t r a n s i 

ção 'de 386 KeV. 

Os valores obtidos p a r J A (386) ( t a b . 4 ) permiti, 

ram uma anal ise semelhante a anterioir, para a cascata 753-386 

KeV contN âs sequências de spins: 7/2 - 9/2 - 7/2 e .5/2 - 9/2 -

7/2, sen^Q^ue no primeiro caso, os resultados foram"mâl.s*~-con7 

s i s tentes , obtendo-se: 

6 (753) f 0,01 í 0,01 para a sequência 7/2"**(Ml) 9/2'*"(El)7/2' 
i: 

A jnesma anal ise não pode ser efetuada com a cas-

\ 

cata 386-1107 KeV devido a existencia de duas transições com e 

nergias próximas a 1107 KeV (vide esquema de h íve is na r e f . 2 4 ) , 

em coincidência com a transição de 386 KeV* Entretanto, aceitan 

do-se o spin 7/2 para o nível a 1107 KeV, a sua deexcitação pa 

ira p estado fundamental (l'^'* 3/2"*) deve ser quadrupolar pura^;^ 

B - 'Correlações 386-̂ 620 .KeV e 620-487 KeV 

Uti l izando-se os valores Aj^(386) obtidos nas me

didas anter iores , a sequencia 386-620 KeV f o i anal isada com-- - . 

três conjuntos de spins: 

9/2 - 7/2 - 3/2, 9/2 - 7/2 - S/2 e 9/2 - 7/2 -.-7/2 
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para os nívem a 1404, 1107 e 487 íeV, respectivamente. Curvas 

semelhantes Z da f i g . 8 permitiram üoteriuinar os valores de 

6(620) para rada uma das seqüências de spins acima. O va lor -

I ° 3/2 para o nível a 487 KeV fo i eliminado por re su l tar em -

grande mistura octupolar em relação ã quadrupolar, o que é 

inace i táve l . A escolha entre as duas últimas poss ib i l idades 

( I (487) " 5/2 ou 7/2 ) f o i f e i t a com o a u x i l i o da cascata 620 

-487 KeV. O mínimo x f o i obtido associando-se o valor 5/2 pa-

ra o spin procurado, Para as misturas mult ipolares encontrou -

se: 

6(487) = 0,04 - 0.08 e 6(620) « 1,3 ^ ¡J*̂  para a seqüência 

7/2" (ML + E2), 5/2" (Ml + B2)'"372'. 

Pode-se v e r i f i c a r na tabela 3 que os resultados 

acima são compatíveis com os de outros autores . 

C - Correlação 586 (620) 487 KeV 

Todos os parãmatTos envolvidos na Correlação Tri^ 

pia 386 (620) 487 KeV (620 KeV não ê observado) foram determiv 

nados nas medidas das seqüências an ter iore s , '© que permitiu 

testar a consistencia do experimento. 

A correlação ( 1 , 3 ) acima fo i anal isada de manei

ra análoga ãs anteriores (A e B) através das expressões ( I - ^ ? 

e ( Ï . 7 ) e a íxipÕtese da seqüência 9/2̂ " ( E l ) 7/2" (Ml + E2) 5/2" 

(Ml + E2) 3/2". 

O resultado para a mistura mult ipolar da t erce i 

ra transição f o i : 

6(487) 0.12 - 0.05 

o que ê compatível com o encontrado na anal i se das correlações 



386-620 KòV =e 620-487 KeV. Assim, pode-se associar aos n íve is 

envolvidos os seguintes spins e paridades: 

(1494) « 9 /2r 

• ' I ^ (1107) = 7/i" 

( 487) = 5/2' 

D - C o r r e l a t e s 586-142 KeV e 386(142)964 KeV 

^ Z o l l e r e outros assinalam 1̂  = 5/2" para a n íve l 

a 964 KeV do \*^Ga em discordancia com Velkley e outros que pro 

põem 1 = 7 / 2 . 

Embora o valor de Z o l l e r s e j a mais razoável quan 

do se v e r i f i c a a transição de 575 KeV para o nível a 390 -KeV 

(I*^ = 1 / 2 ' ) , os resultados das correlações 586-142 KeV e 386 
4 

(142) 964 KeV não permitiram selecionar um entre os dois valo 

res de I propostos para o nível em consideração. Supondo o 

assinalamento de Z o l l e r , ã s duas sequencias acima permitiram re 

t i r a r os seguintes resultados: ' -

Correlação 386-142 KeV 6(142) = 0.04 - 0M04 

Correlação 386(142) 964 KeV 6(964) - 0.60 * i s to e 
- 0.3 

as duas transições tem o dipolo magnético como predominante, -

para o conjunto de spins e paridades: 9/2* ( E l ) 7/2"(E2 + Ml) 

5/2" e 9/2'*' ( E l ) 7/2" (E2 + Ml) 5/2" (E2 + Ml) 3/2", respec t i 

vamente . 

E - Correlações 596-512 KeV, 586 (596)512 KeV e 586(596)121 KeV 

Nas sequências acima os únicos parâmetros a de -

terminar são as razoes das misturas mult ipolares das transições 

121 KeV e 142 KeV, todos os outros foram medidos nas corre ia 



so

eces anter iores . 
í í 

A cascata 386 (596) 512 KeV fo i afetada pela radiação 

de. aniquilaçao de positrons (511 KeV) de impurezas contidas -

no involucro de s í l i c a da amostra, embora, a cascata 596-512 

KeV não o tenha s ido . Devido a essa interferenc ia as contagens 

a 165' e 180», da correlação afetada, foram eliminados. 

Os resultados f inais foram: 

- Seqüência 386 (596) 121 KeV com a*' c a r a c t e r í s t i c a 

9/2"*" (El.) 7/2" (E2) 3/2" (MI + E2) i /2" 

a(121) « - 0,20 * ^ '^ 
- 2,4 

- Seqüência 596 - 512 KeV com a carac ter í s t i ca 

7/2" (E2) 3/2" (MI + E2) 3/2", 

6(512) '^•'u 0/20 * Oi'Os' 

- Seqüência 386 (596) 512 KeV com a. característica'-* 

9/2* ( E l ) 7/2"(E2) 3/2" (MI + E2) 3/2", 

6(512) «.-'.0,Q8" 0a6 

I I I - 4 Meia Vida do Nivel a 1494 KeV 

A meia-vida T^y2 níxe l a 1494 KeV f o i medida ante

riormente por Khodzaev^^^^ e L i e Monaro^^^^;^ pelo método \de 

coincidências atrasadas B-y, e os valores encontrados forám: 

Ref. 32 - T^y2 " ^^O pseg 

Ref. 23 - ^ " '^^^ " Èseg 

X tentat iva para medida da meia-vida desse n i v e l f o i 

f e i t a pelo método de coincidencias atrasadas gama-gama com o 
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sistema elçtrônico d i f erenc ia l descrito em I I - 1 . 5 e detetores 

p lás t i cos , dopados com 5Í de chumbo, acoplados a fotomultipli^ 

caderas rápidas descr i tas em I I - 1 . 2 , 

Selecionou-se em um dos canais ("start*') a transição -

de 753 KeV e no outro ("stop") a energia de-386'KeV. O"prompt" 
60 1 

fo i obtido com uma fonte de Co nas energias da sequencia -

753-- 386 KeV. ' 

A introdução de linhas com atrasos conhecidos no canal 

de "stop*^ permitiu determinar a resolução em tempo" e a c a l i -

bráção do s^istema. . ' ' 

O n o ^ o resultado e Tj^^j (149^* KeV) " ^ 150 pseg,. o que 

concorda com as referencias (23) e ( 3 2 ) . 



- 5 2 -

C A P Í T U L O 

I V 

"CORRELAÇÃO ANGULAR DO ^^Ga" , ' 

IV - r 'Introdução 

O esquema de níveis do núcleo ^^Ga tem sido estudado 

extensivamente, e os dados obtidos até 1968 encontrara-se na 

ref , 34. 0^ níveis e as transições gama de interesse para 'es_ 

te trabalho^ encontraram-se na f i g . 9. 

71 

Similarmente ao Ga, diversas técnicas experimentais' 

tem sido aplicadas ao ^^Ga: decaimento 0̂ ^̂ ^̂ *̂ .̂̂ ; reações nu 

cleares çhp, d ) í " 3 ( 3 6 ) ^ „ ) (37) (38) _ ( n . ^ ^ ) ( " ) « ( a f 

JJIYJC29). excitação coulombiana^^'*^ ; ressonância nuclear -

fluorescente^^^^^^^^; assim como captura radioat iva de pro -

tons^^^^ e correlação angular gama-gama^^^^^^^^. 

Os resultados das correlações angulares das re ferenc i 

as (31 ) e (32) foram prejudicados pela resolução insuficien-^ • 

te dos detetores ut i l i zados ( c r i s t a i s de N£ÍI(T¿)) , 

Na primeira parte deste capítulo apresentamos os deta 

lhes mais importantes do procedimento experimental e em se -

guida fazemos 'um resumo dos parâmetiros de interesse para ; a 

correlação angular, conhecidos an ties deste trabalho . Na ü l t í 

ma pa^te, é f e i t a a anal ise das presentes medidas da função 

correlação angular para as seqüências de^-transições—gama:-- : 

5 5 3 - 3 1 8 . ' 7 8 7 - 3 1 8 , 1 2 0 6 - 3 1 8 . 2 3 4 - 8 7 2 , 1 0 5 1 - 8 7 2 , 1349.-574 e -

5 8 7 - 1 3 3 6 KèV. : 

A combinação desta e de outras raedidas permitiu asso-
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1206-318 

234-872 

7/2-

(3/2".5/2f)-
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5/2-
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10», 
O 

ro 
ro 

ro 03 

ro 0Ü 
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^574 

318 
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I ' t 

1349-574 587-1336 

^ . . I .n I 

90 120 150 180 (6) DEGREE 

Fig , 9 - Esquema parc ia l de níveis do núcleo ^^6a, e 

curvas da função correlação angular, das s£ 

quencias de transições gama medidas neste * 

trabalho . 
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c iar spins e paridades aos n íve i s : 318(1/2"), f;74(5/2"), 872 

(3/2 ) , 1106(3/2 , 5/2 ) , 1 3 3 6 ( 7 / 2 ^ e 1923 KqV ( 7 / 2 ) . , Alem 

disso, f o i possível determinar as razoes das misturas multi-^ 

polares de uma ser ie de transições envolvendo os n íve is a c i 

ma, ççnforme discussão no paragrafo XV-3 Ç^í^bçlsi 6 ) , 



T A B E L A 6 

RESULTADOS DAS MEDIDAS DA CORRELAÇÃO DIRECIONAL DE TRANSIÇÕES y NO ^^Ga 

cascata 
gama 

(KeV) 

transição 

selecionada 
(KeV) 

A22 A44 

Razão da*mistura mult ipolar cascata 
gama 

(KeV) 

transição 

selecionada 
(KeV) 

A22 A44 transição 
CKeV) Õ(E2/M1) 

553-318 318 0,015 - 0,014 -0,016 
+ 

0,022 

787-318 318 -0,001 - 0,024 -0^070 + 0,037 

1206-318 318 0,003 - 0,032 0^039 + 0,051 
i 

234-872 872 -0,030 - 0,009 0,001 + o]oi4 234 0,28 t 0,04^3^ 

• 
- 0,08 í 0,02^5^ 

1052 -̂872 872 . ~ 0,007 - 0,023 \ -0,042 0,040 1052 0,0 i 0,10^^ 

1349-574 1349 0,150 * 0,015 0,053 + 0,083 1349 0,13 - 0y03 

587-1336 1336 0^208 - 0,023 0jO75 + 

1 

0,120: 
i 

587 -1^10 i 0,08 

a ) com spin 3/2 para o nível a 1106 KeV, 

b*) com spin 5/2 para o nível a 1106 KeV 

M3 
c) este va lor e para 6 C"^^ 



• IV-2 - Técnica Experimental ; 

As transições gama Uo ^^Ga foram estudadas através do 

decaimento ^^Ge ^^Ga, e a fonte radioat iva de ^^Ge f o i 

obt ida por reação ( y . n ) em Ge natural (800 mg) no acelerador 

l i n e a r do IFÜSP. Irradiações durante 25 horas com bremsstrah-

lung de 70 MeV (corrente aproximada de 0,1 pA) foram s u f i c i 

entes. 

O espectro simples (com detetor a G e ( L i ) ) , obtido ime 

diatamente apos a i r r a d i a ç ã o , mostrou a exis tência do i sóto-* 

72 

po ^^(^1/2 " produzido por reação (y, p ) . Esse i n 

conveniente fo i eliminado estocando a amostra durante, 35 ho

r a s , antes do i n í c i o da experiência . As vidas, médias peque -

nas ( <150 pseg)^^^^^^^^ dos níveis envolvidos permitiram a 

u t i l i z a ç ã o de amostras em p5 sem que houvesse perturbações' -

da correlação angular . 

As f iguras 10a e lOe mostram os espectros s imples, 

nas regiões de in teresse , obtidos còm detetores a G e ( L i ) • e . 

Nar(T-¿), respectivamente, com o mesmo arranjo experimental 
71 

u t i l i z a d o nas correlações do Ga. 

A seleção da transição de 31̂ 8 KeV ( f i g . . l O e ) , no ca -

nal do N a I ( T £ ) , permitiu obter simultaneamente coincidências 

com as transições de 553,787 e 120è KeV, como se v e r i f i c a na 

•f igura lOb. " ^. • 

Outras coincidências foram obtidas com a seleção,em -

duas etapas-, das transições de 872 KeV (234-872 e 1051)^872 -

KeV na f i g . 10c) e 1336 + 1349 KeV (1349-574, 587-1336 KeV 

na f i g . l O d ) , de maneira idêntica a a n t e r i o r . 

As coincidências acidentais e as contribuições de es -

palhamento Compton das a l tas energias foram desprezíveis em 

re lação ao êrVp e s t a t í s t i c o . 



A função correlação' angular fo i m e d i d a em um to ta l de 
* 'i 

sete ângulos, nos dois quadrantes dosespectrometro, em passos 

de 15» a p a r t i r de 90» . 
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IV-3 - Resultados experimentais da correlação angular 

IV-3.1 Dados anteriores do Ca 

Ha razoável quantidade de informaf^Ões sobre os c inca 

primeiros estados nucleares ( tabe la S ) , em consideração ne£ 

te trabalho (0,318, 574, 872 e 1106 KeV), embpra o mesmo -

não ocorra com os dois últimos (1136 e 1923 KeV), 

O spin do estado fundamental do ***̂ Ca fo i determinado 

como sendo;'3/2 ^^^^ , .e a paridade e negativa com base no 

seu momento magnético^'^'^^ e na transição permitida ^^^Zn(l /2 ) 

69caí33). 

Os dados.da tabela 5 confirmam o va lor I " 3/2 para 

o estado fundamental. 

O nivel a 872 KeV tem seu spin e paridade assinalados 

como 5/2" por Z o l l e r e o u t r o s e 3/2" por Raman e Couch 

^^^^, sendo que este ultimo concorda com os resultados de 

reações nucleares (^He,d) ^^^^ ^^^ ê (n ,n*Y) ^̂ "̂̂  • Raman e Cou

ch mostram que esse nível e populado pelo decaimento B" do 

^^2Zn(l/2") e não pelo ^^"^Zn(9/2'*') como fo i proposto^por Z o l 

l e r e outros . , 

Os resultados dos experimentos de reações nucleares 

^^Zn(^He,d).í^^^ e ^^Zn(d,n) ^̂ ^̂ ^ mostram um nivel 'a - l íoo KeV-

com t° 1, ident i f icado por Velkley e outros , e Z o l l e r e ou

tros , como sendo o estado a 1106 KeV, e os últimos propõem -

1^(1106) " 3 / 2 " . Entretanto, Riccato e David^^^^, e Couch e 

outros^^^^ identificam a l inha a llOOKeV como sendo o estado 

a 1027 KeV, alem disso os primeiros^^^^ mostram que l '^-t l lOó) 

« 5/2~ também é compatível com as carac ter í s t i cas das trans¿ 

ções observadas. 



-60-

T A B U L A 

• Cal 

do nível 

CKeV) 

Cb) 
CHe^. d) 

Ce) 

C<i. n) 

• Cal 

do nível 

CKeV) 

Cb) 
CHe^. d) 

Ce) 

C<i. n) 

+ 
decaimento Y 

decaimento Ressonância 

nuclear 

0 1 1 3/2" (''^ 

518 1 1 1/2 1/2- Í 

574 3 3 5/2 5/2- 3/2, 5/? 

Í72 1 3/2 S /2 - (^Î 3/2-
t 

3/2. S/i 

106 
- * 
1 

* 
Í 5/2 . 3/2- 'f^i 3/2, S/2 

Í36 C3) 7/2 

a) 

b ) , c ) 

Energia do nível conforme re f , ( 3 4 ) , 

jtp e o momento angular do proton trans fer ido 

conforme referências (28) e ( 3 t ) , respect iva

mente. 

assinalado conforme re f . (27) 

s po 

Raman e Couch • Langhoff e Frevert^*'"'', res-

d) 

e ) . f ) e g) assinalados por Z o l l e r e outros ^^^í-, 

(39) 

pectivamente. 

* vide discussão no texto. 

IV-3.2 Pados obtidos neste trabalho 

O ajuste por mínimos quadrados dos resultados- experi^ 

mentais das .correlações do ^^Ga, de maneira idêntica â do -

71 

Ga, permitiu obter-se os coef ic ientes A22 * da tabela 

6. A f i g . 10 mostra as curvas da função correlação angular -

para cada caso. 
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As/cprrelações .553-318/ .787-318, \e 1206-318 KeV, 

aproximadamente i so tropicâs , confiVmam o spin l / Z do níve l in 

termediario C318 KeV); como consecuencia nenhuma informação -

sobre as multipolaridades dessas transições pode ser obt ida . 

A - Correlação 234-872 KeV 

A razão da mistura mult ipolar da transição do ní 

vel a 872 KeV para o estado fundamental, foi determinada por 

varios autores: Langhoff e Frevert^^^^ encontraram a ( - j | j - - ) < 

< 0.55 e Nemashkalo e outros ^^^^ indicam -0,11 e -3,05. A o¿ 

colha da mlsb^ra multipolar que melhor se ajusta f o i f e i t a -

calculandó-se a vida-média do nível a 872 KeV, com o a u x í l i o • 

do va lor B (E2) ^-(872 KeV O KeV> » 0,0085 e^lO"**^ cm^{ta -

be la 7) e das expressões IV. 1 e IV,;2 (suposto o coef ic iente 

de conversão interna d e s p r e z í v e l ) . 

t . í S i l L j l j e ( I V . l ) 

l . f i 2 V 

T(E2) - 8,19 10"M (AE)*"^ B(E2) 4"^.; { I V . 2) 

onde : 

T « vida-média em seg. 

AE « energia dô  nível em MeV, 

B{B2) « probabil idade reduzida,de transição quadrupolar 

e l é t r i c a em unidades de e^. cm^. lO"^® 

1^ intensidade relativa" da transição y considerada. 

Às expressões acima podem ser deduzidas com re laç íva 

fac i l idade através de (1.14) e da definição de 
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DQSSO modo, as vidas-medias encontradas 
foram: 

«(E2/M1) (pseg) 

- O , l i 0,23 

-3.0B 17,2 

Comparando os valores acima com o medido 

por Langhoff e Frevert (0,31 - 0,06 p s e g ) , pqde-se el iminar a 

segunda poss ib i l idade ( - 3 , 0 5 ) . 

A analise da correlação angular 234-872 

KeV com as sequências de spins 3 /2 (1 .2 ) 3 /2 (1 ,2 )3 /2 e 5 /2 (1 ,2 ) 

3/2 ( 1 , 2 ) 3/2 (onde Ô (EZ/Ml)gy2 " "0,11) , r e p l t o u para a 

transição de 234 KeV as razões muliLipolares O!,28 - 0,04 e 0,08 

- 0,02, respectivamente. 

' 4^ : Embora a correlação angular não tenha per 

mitido eliminar a ambiguidade quahto ao spin, pode-:se conclu

i r que a transição 1106 872 KéV ê predominantemente dipo ~ 

l a r . „ ' ' 

B - Correlações 1051-872 KeV, 587-Í536 KeV e 154S--S74 KeV. 

I 

As medidas efetuadas por Velkley e outros 

e Nemashkalo e outros , indicam para a razão da mistura mult i 

polar da transição do nível a 574 KeV, para o estado fundamen 

t a l , os va lores: 

0,03 - 6- 0,1 ou 1.5 - ô - 3*5 e -0.04 ou 3,05 respec

tivamente. 

Analogamente ã transição de ^72 KQV, O -

calculo da vida-mêdia do nível envolvido (Com B(£2)4-574 " 

« 0,00057 10"'*^e^ cm*,.(da tabela 7) resul tou: 
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A(E2/M1) T (pseg) 

0,03 - 0,1 2-20 

1,5 - 3,5 2300-2130 

-0,04 3,7 

3,05 2080 

Ivascu e outros^^"-*. e I-anjghot'f e outros . 

^^^^, determinaram experimentalmente ( B . S , A « e , ressonância nu 

c l e a r f luorescente) a vida-média desse n íve l como sendo: 

2,4 - 1,0 pseg e 7,5 - 3,0 pseg, respectivamente, o que ind¿ 

ca como escolha razoável 6( ) « -0 ,04. 
Ml 574 

O níve l a 1923 KeV de onde se originam as 

sequências 1051-872, 587-1336 e 13,48-574 KeV, é populado pe

lo decaimento ^'''(CE) do estado fundamental dq^j^^Ge ( I ^ « 5/2") 

(33 ) (34 ) £^ ffl.5,6^^^^."indicando transição permitida 

com AI « O , - 1 e An«« + • Nesse caso'os poss íve is sp ins 'para -

esse n íve l são: 7/2, 5/2 e 3 /2 . 

A anal ise dos x dos resultados çxjílBrimén 

ta i s das sequências 1051-872 e 1348-574 KeV não permitiu e l i 

minar nenhuma das tres poss ib i l idades para o spin do^mvel a 

1923 KeV. Entretanto, a sequência 587-1336 KeV indica 1(1923) 

• 7/2. "pois o spin 3/2 resu l ta em grande misturí? octopolar pa 

ra a trans irão de 587 KeV, o que poMe ser reje i tado. , enquan-

to que o míüimo x para o spin 5/2 é̂  muito grande comparado 

ao do 7/2 como se pode v e r i f i c a r na f i g . 11. C0m essa hipSte-

se , obteve-se para as razoes mult ipolares os v a l o r e s : ^ 

fi(E2/Ml) - 0,13 í 0,03, 0 ,0 ' - 0,10 e -1,1 - 0^,08, pa^a as" 

transições de 1348, 1051 e 587 KeV, respectivamejite, supondo-

se no ultimo caso, que a transição^de 1336 KeV é quadrupolar 





^ > 3 / 2 C Z . 3 ) 7 / r C2> 3 / 2 . 



i O 12 

Fig . 11 - Curvas de para a sequência S87-1.336 'KeV com as. seq, 

a> 7 /2 (1 ,2 ) 7/2 ( 2 ) 3/2 , 

B) 5 / 2 ( l , 2 X 7/2 ( 2 ) 3/2; 

c) 3 / 2 ( 2 . 3 ) Ht (2> 3/2. 
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-pura • 

Os resultados anteriormente citados não pefmi^ 

tem assoc iar qualquer paridade para o n íve l a 1923 KeV. 
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C A P Í T U L O 

"ANALISE DOS RESULTADOS EXPERIMENTAIS" 

V-1 - Introdução 

Até o presente momento não hã teor ia que possa exp l i car 

sat isfatoriamente os níveis a baixa energia dos núcleos e s f é 

r icos de A-ímpar e em p a r t i c u l a r aqueles da reg ião 28 - Z -

40. Entretanto .varias aproximações tem sido propostas para os 

casos específ icos do ^^'^^Ga« as quais serão analisados neste 

c a p í t u l o , frente aos dados experimentais conhecidos, dos r e f e 

r idos núcleos. 

Sempre que poss ível a anál i se será f e i t a em termos de -

probabi l idade de . t rans i ção , as quais em conjtinto com os momen 

tos de dipolo magnético e quadrupolb e l é t r i c o , são mai^ sensí 

ve i s ã estrutura intr ínseca do núcleo. _ ^ 

V-2 - Parâmetros Experimentais. 

Alguns dos parâmetros experimentais mais s i g n i f i c a t i v o s 

do ' Ga encontram-se nas tabelas 3 ,4 ,5 ;6 e 7. A quarta co-
r 

luna da ultima tabela apresenta as^probabll idades reduzidas 

de trans ição quadrupolar ( B ( E 2 ) ) determinadas por experimen -

tos de excitação coulombiana^^^^, enquanto que na nona coluna 

encontram-se as vidas-medias Cr] de alguns n íve is nucleares -

desses i sótopos , medidas por DSA^^^''*. Os valores de x da o i ta 

va coluna dessa mesma tabe la , foram calculados através das èx 

pressões IV.1 e I V . 2 , com os 'B(E2) e S*s experimentais e mos 

IWSl lT l lTO DF EMERGIA ATÍlíWÍCA 
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T A B H L A 7 ' 

)ível 
KQV ÔKp 

2ãW)j lO-SOcm'* 
)ível 
KQV ÔKp a 

CQgrluo 
11X1- 3 J) 

( l lo^d) 

"aa b) l 

380,9 l / r <0,Q34 1,60 • Q,'iP2 • m o.fi, 

5/2" 0,04 <0,022 St2 0,09 >22.4 m 0,53 
3U|6 3/2" •0,03 Q,8i) 2,5 0,20 5,0 2,1-1,0 0,10 

3/2" 0,20 0,0083 0,056 
910,3 0.35<Q,23 

1/2" 0,40 0,0166 n 

963 5/2" .0.50 2.15 0,78 1,01 0,92 >l.li 
U07 7/2' H2 0.15 2,54 0,18 1.6 >0,S 
1109.. 1/2" V 1,25 1,04 • m 0.7 

5/2" 0.64 0,07 • 

1395 ! 1,1-0,7 
7/2" 0,48' 0,05 • 

5/2" <0.34 0,46 • 

14,70 -
• 

7/2" <0,26 0,35 * 
Õ̂Oa ,̂ 

i 

316,9 1/2" 1.3 1,38 Oi82 0Í45 1,2 1.4 0,63 0)6 
573,9 5/2" 0,01 0,057 3,7 0,28 0,16 0.3 0,4 ̂ 3,08 2,4 -1,0 0,75 0,77 
871,7 3/2" -0,02 0,85 1,9 3,70 2,28 2,4 3,1 1 0.23 0,85 0,75 
L027 1/2" 

< 

0,74 0,20 2jS6 1,79 1,9 2,3 1 
1 «0,10 0,07" OÍ08 

3/2" 3,4 0',0061 S,55 3,4r • 
t 

L106,4 1 0,35-0,10 
5/2" 2.3 0,004 H. 

L336Í1 7/2" Q2 ' 1.9 2',3ã 3,48 2.5̂  2,7 3,7 0,4B-0|U QiOS 

Valores de D(E2) , T e c^s dos píicloos ^^'^^Ga, 

a) re f . 3ü b) ref . 44 c ) refi 4(J ' d) ref , 45 ti) ref , 29 
£) re f . 28 g ) rof . 38 

* re fe re -se âs\ transições do n íve l da co 
^ luna um para o fundamental. 

medida a t r a v o i da transilçgQ 11Q7 ^ 4g7 KQV« 
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tram razoãvçl concordancia com as medidas d i r e t a s . 

As estimativas do modelo í:olet'|Lvo p a r a a s p r o b a b i l i d a 

des reduzidas de transição quadrupolar foram determinadas pe 

Ias medias dos valores experimentais dos núcleos par-par v i 

zinhos Ctabela 8) ao Ga, encontrando-seí 

BCE2) ^p-p « 0,038 e^ lO"^^ cm'* para o T̂ ÍJa c 

BCE2) fp-p " 0,030 e^ lo"''^ cm'̂  para o *^^Ga. 
-« 

Por outro\ lado , a expressão 1-18 permite obter»»© a ®B 

timativa dê  Weisskopf para esse parâmetro: 

Bt€2)^ " 0,0017 e^ lO"**^ cm^ 

O MEPS permite, ainda, estimar os momentos de dipolo -

magnético 'CM„) e quadrupolo e l é t r i c o (Q ) do estado fundamen 

ta l desses núcleos, através das expressões V . l e V , 2 . 

^*^^^MEPS ° Sjl " ^/^^ * ^5 í^-^í 

com g- =" O ou 1 para proton ou neutron e. 

g " 5,585 ou - 3,826 para proton ou neutron. 

2j + 2 

com . < r ^ > ° 3/5 r^ A ^ ' ^ ® ^6 ^'^ ^^"^^ 

C*) v a l i d a para j » Jl + 1/2 

í*"*) quando se trata de estado buraco o s ina l dessa expressão 

deve ser troe;ado. 



TABELA 8 

núcleo nível 

KeV 

*B(E2)Í- e^/lO"*^ cm^ 

1080 0,025 

887 0,032 

1040 0,0354:4 

835 0,046 

1, 

Valores experimentais de BÍE2)+para os núcleos par-par 

vizinhos ao '̂ ^Ga e ^^Ga, conforme ref , 50. 

TABELA 9 

Quant. Exp^J MEPS teorxco^ toõrico teprico 

'̂ ^Gâ  
• 

UjjCn.m) 2,565 3,79 . 2,50 2,57^J ' 2,56<Í> 

0,12 0,06 o,;i7 0,14 Vo.is 

• ^^Ga 
« 

U^(n.m) 2.016 ,3.79 2,19 1,99®^ ' 1,94^^ 

Qo(barn) 0,19 0,06 oUõ 0,10 0,14 Ò,18 ' 

Momentos de dipólo magnético e quadrupolo e l é t r i c o dos nü-

cieos - ' Ga. 

a) re f . 43 

e) ref . 46 

b ) ref . 30 c) re f . 

f ) ref . 45 

d) ref¿ 22 



A tabela 9 apresenta esses resultados dç e junta 

mente com os valores experimentais, e os dos modelos teóricos 

apl icáveis ao '^''"'^^Ga. Os resultados desses jaodelos para os -

B(H2] encontram-se na tabela 7. Bssa ultima tabela contém, 

ainda, os fatores espectroscopicos determinados por reações -

V-3 - Analise em termos de modelos nucleares 

Os parâmetros experimentais d^ tabela 7 combinados com 

•os BCE2) calculados nó paragrafo anter ior mostram que alguns-

níveis do ^^Ga apresentam fo í tes carac ter í s t i cas de par t í cu - ' 

l a C573,9 ^,871,7 KeV), ou colet ivas Cll06,4 e 1336,1 KeV), 

enquanto que outros (318,4 e 1027 KeV) indicam uma estrutura 

mais çpmpldxa. 

Os dois primeiros níveis (573,9 e 871,5? KeV) tem suas 

característ' icas de part í cu la confirÀadas não sõ pela predomi^ 

nância Ml nas transições para o estado fundamental, e a l to -

fa tor espectroscõpico nas reações áè "pick-up" de prdtdii, co 

mo também pelos B(E2) lentos comparados aos nijcleos p a r - p a r " 

v iz inhos . A conclusão de for te caráter colet ivo dos níveis a 

1106,4 e 1356,1 KeV se deve as rápidas transições B(E2> dos 

' dois estado^, para o fundamental, em relação as estimativas 

de Weisskopí, além do baixo fa tor espectroscSpico do segundo 

de les , e a não identi f icação do primeiro nas reações (^He,d} 

e ( d , n ) . 

Análise semelhante para o Gá' indica que os níveis a 

389,9 e 487,3 KeV apresentam forte caráter de part ícula^ de¿ 

de que os fatores espectroscopicos para reações ;(^He .d)-^^®^, 

dos mesmos, são elevados e a deexcitação para o estado funda 
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mental é predominantemente MI,„-com BCE2) baixo em relação aos 

núcleos par -par v iz inhos . Entretanto, a estrutura desse núcleo 

mostra-se mais complexa que o anter ior , pois com exceção dos 

dois n íveis acima, todos os outros situam'^se em uma posição in 

termediSria do modelo co le t ivo . e de par t í cu la s imples, embora 
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ocorram ta i s casos também no Ga. 

Resumindo, a anál i se f e i t a aqui demonstra a impossibili^ 

dade de um estudo da>íestrutura nuclear dos re fer idos isótopos 

atraves de um modelo simples. Em casos como esses os r e s u l t a 

dos experimentais têm sido analisados' em termos de acoplamen

to de 1 ou 3 part ícu las numa camada j , interagindo com um ca-

roço par-par . ' 

Isakov^^^^ propõe para o ^^Ga üma aproximação em que 

trata os três últimos protons interagindo por forças residuais 

do t ipo gaussiana, e movimentando-se no campo medio produzido 

pelo caroço p a r - p a r ( ^ ^ N i ) . o caroço de ^^Ni tem dupla camada 

fechada espera-se então, que a energfia do primeiro estado 2^ 

se ja muito grande em relação ã energia de separação dos esta 

"dos de par t í cu la simples da camada co'í'respondente a Z 28 

C2'p2y2» -̂ ^5/2 • ^^1/2^' Isso permitiu que as interações''com 

o ;caroço fossem consideradas atraves da introdução de uma car 
"71 

ga e fe t iva e^£, que e independente dais transições do , Gá', a*, 

justada a p a r t i r dos dados experimentais (parâmetro l i v r e ) . O' 

espectro energét ico.obtido é razoável , e os valores de e - • 

( tabe la g)' concordam bem com os eslperimeíitais. Os r e s ü l t a -

dos para B(E2)4- ( tabe la 7 ) , também possuem ura bom grau de con 

cordãncia com aqueles da excitação coülombi^a . 

A aproximação serai-microscopica'proposta por V.Páar^^^^ 

e R.Almar e outros para os isótopos ímpares do Ga supÕe 

os três últimos protons interagindo v ia força de @@parelHamen 



to , e acolitados fracamente, a um vibrador quadrupolar. Os cal^ 

culos sãò- efetuados explicitamente para o ^^Ga, consiclerando 

os estados de par t í cu la simples 2pj^2t ^̂ 5/2 ^ ^Pl/2 ® 

zero e um fonon do caroço. Os valores previstos para os ní 

veis de energia^p^ e ( tabela 9) e BfE2) ( tabe la 7) estão -

@m çgncordãncia razoável com os experimentais* 

Os resultados das correlações angulares gama-gama no -

'''^•^^Ga dq Khodzaev^^*^^, levaram este autor k tentativa de in 

terpretar alguns níveis a baixa energia desses núcleos, em 

termos do modelo de excitação de caroço dc de-sShalit Kes 

sa aproximação o autor supÕe que os níveis a 390(1/2"), SIZ 

( 3 / 2 " ) , 487(5/2") e 1107 KeV (7/2"'í do ^^Ga, e 318(1/2"), 574 

( 5 / 2 " ) , 872(3/2") e 1923 KeV ( 7 / 2 | ) do ^^Ga, são resultados -

do acoplamento do primeiro estado excitado 2* çlo caroço par -

par coro o de part ícu las simples 2p^y2 do'31' protón,. Entrejban 

to , o modelo de de-Shal l t proibe transições Ml do quarteto pa 

ra o estado fundamental (desde que'estas transições referem-se 

ao caroço par -par ) e E2 pura entre^ os níveis desse quarteto 

(desde que es.ta transição tem comô  responsável a p a r t í c u l a ) . 

Tais "características estão em completa discordcnclo ^om os ' -

nossos recluitados ( tabelas 4 ò 6 ) , . 0 3 quais mostram cíaramèn-

te a predominância Ml nas transições para o estado fundamen « 

t a l , e a existência de transições E2 pura entre os .n íye i s do 

suposto quarteto. 

Aproximaçõe 

proton com um caroço par-par foram; tentadas por Temperley e 

opet 

(49) 

Aproximações em que se considere acoplamento de um s5 -

o u t r o s C o o p e r e Easterday^^^^, Andreew e outros^^*'^ e 

Scholz e i^alik 

Os tres primeiros propõeqi um acoplamento de intjensidade 

intermediaria entre os estados de par t í cu la ^.^/2* ^^/Z ^ ^ 
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considera também o estado l g g ^ 2 ) » ° s es 

tados deum e dois fonons das vibrações quadi^polares do ca*' 
f 

roço (a re f . 22 considera tambêmvibração oetupolar 3 " ) . A 

Hamiltoniana dessses modelos e basicamente a expressão ' I . I O . 

Para o calculo da integra l r a d i a l Cque envolve K ( r ) ) , Temper

l ey e outros escolheram um potencial de forma gaussiana , An

dreew e outros , o "de Saxon-Woods, e Cooper e outros efetuaram 

os cálculos com esses dois potenciais e um terce iro que f o i a 

derivada do potencial de Saxoi^-Woods • 
•* 69 

O espectro energético do Ga, assim obtido por Temper

ley e outfbs e Andreew e outros , concordam bem entre s i , e com 

com >o experimental. Na segunda referencia (Andreew e o u t r o s ) , 

são calculados também os parãmetroè B(E2) ( tabe la 7 ) , ® QQ 

( tabe la 9 ) \ que concordam bem com ¿s resultados experimentais 

e os teóricos de Almar e outros e V . P a a r . 

Par4 o ^^Ga o espectro de energia calculado por Cooper, 

e Easterdáy nao concorda com o experimental^de Z o l l e r e outros 

(^^5. Por'exemplo, os dois primeiros n íve is surgem na ordem 

inversa 5/2" é 1/2" e acima destes^ a energia de excitação dos 

estados previs tos e muito a l t a . O va lor de ( t a b e l a 9) e 

muito proximo do experimental mas,'o s ina l de Q̂ ^ (ta'bela 9) -

está em completa discordância. 

' Um espectro energético melhor para esse isótopo^e o b t i 

do por Andreew e outros o qual não* d i f e r e muito dos resu l ta -

dos de Isàkov. Entretanto, o mesmo'não se pode afirmar sobre 

as estimativas de B(E2) ( tabe la 7)\ e ( t a b e l a 9 ) , que 

não estão em'\tão boa concordância ^Qom os resultados experimen 

t a i s , quanto os de Isakov. 

A última aproximação a ser anal isada aqui^e A de Schols 

e Malik^^^^ que propõem um acoplamento forte de uma PARTÍCULA 
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e um caroço"rotacional , com interações res iduais do t ipo em-

parelhamentò, entre os protons do mesmo. O espectro energetic 

CO obtido para o Ga não concorda com o experimental, pois 

inverte os ^ois primeiros níveis e resul ta em energia de ex

citação muito baixa para os outros n íve i s . 

Finalmente salientamos que os modelos aqui considerados 

são aproximações teóricas mostrando 'cada uma de las , alguns a¿ 

pectos da real idade f í s i c a . Não ha intenção neste trabalho de 

uma anal ise-competit iva no sentido dè se optar por um. dos a-

coplamentos, mas sim, o uso destes , quando p o s s í v e l , como 

guias aux i l i ares para o melhor conhecimento experimental da*-

estrutura nuclear . 
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C A P Í T U L O 

V I 

CONCLUSÕES 

No presente trabalho sio estudadas, experimentalmente, 

caracter í s t i cas nucleares dos n íve i s ' e transições do '^^•^^Ga 

núcleos e s f ér i cos , com A-ímpar. Os estudos s^o f e i tos a t r a -

vés da Técnica de Correlação Angular Direcional Gama-Gama. O 

equipamento ut i l i zado é tecnicamente aprimorado, pois os der 

tetores tem̂  a l to poder de resolução> em energia , e os c i r c u i 

tos são transistorizados (ou integrados) com excelente esta

b i l i d a d e . Tanto o '̂ ^Ga quanto o ^^Ga-foram investigados l a r -

gamente por trabalhos anter iores , e o nosso proposito ao es-

tudã-los é,usando os mais recentes avanços técnicos, f o r n e 

cer parâmetros adicionais para uma melhor compreensão de -

suas estruturas nucleares. 

1̂ 0 <§a foram estudadas onze dorrelações angulares gama-

gama e no ^^Ga se te , sendo que nenhuma delas tinha sido me -

dida anteriormente com espectrõmetro a G e ( L i ) - N a I ( T ¿ ) . ' O s re 

sultados oStidos poss ib i l i taram uma determinação conclusiva ' 

dos spins dos níveis a 2247, l l07 é 964 KeV do ''^Ga e 1923, 

1336 e 872 KeV do ^^Ga, sobre òs quais havia poucas informa-
I t 

ções ou controvérsias .Por outro lado , o nosso experimento asso 

ciado aos de outros autores permitiu determinar as razões das 

misturas multipolares ¿(E2/M1), com os respectivos s i n a i s , 

da maioria das transições mais intensas desses dois núcleos. 

Dentro das poss ibi l idades do nosso equipamento. o- estuda do-

71 69 

• Ga fo i completo e a precisão rios valores de 6(E2/M1) po 

de ser melhorada somente com a^uti l ização de um espectrÕme -

t,ro a Ge ( L i ) - G e ( L i ) . 

As razões das misturas mult ipolares com as p r o b a b i l i d a 

des de transição B(E2) (determinados,, por excitação coülom « 
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b i a n a } , poss ib i l i taram estimativas das vidas iqedias de alguns 

n í v e i s , dop re fer idos núcleos , que concordaram com as medidas-

d i r e t a s . Fpi poss íve l observar também algumas semelhanças ná 

es trutura nuclear desses dois i sótopos , ta i s como: 

- a pi^edominância de transições Ml para o, estado funda -

mental, 

- a seqüência de spins ( 1 / 2 , 5/2, 3/2 , l ^ | 0 / 2 ) , 5 / 2 ( 3 / 2 ) , 

7/2) dos primeiros níveis*, assim como suas energias de 

excitação e ^ 

- os momentos de dipolo magnético e quadrupolo e l é t r i c o 

do estado fundamental. 

Isso encoraja-nos a supor que a introdução de um par de 

' '69 - • ' neutrons no. Ga nao a l t e r a drasticamente a sua estrutura nu-

c l e a r . 

Finalmente, f o i f e i t a uma anal i se comparativa entre os -

resultados experimentais e os calculados através dos modelos 

nucleares . As aproximações estudadas aqui podem ser d iv id idas 

basicamente em dois t ipos : as que consideram um proton acopla 

do a um caroço p a r - p a r , e as que consideram três prot*bns aco

plados ao caroço. Os resultados das aproximações do segundo -

t ipo (Isakov", R.Almar e outros e V . P á a r ) de um modo gera l são 

melhore's. Isso é bastante razoáve l , desde que os núcleos ' • ' • • T ^ 

Ga possuem três protons fora de uma camada fechada (^^^^2 ^ ®' 

d i s t i n g u i r uin deles para i n t e r a g i r com o caroço é a r t i f i c i a l , 

embora,'alguns parâmetros assim ;calculados concordem bem'com 

os experimentais. / 

As'razões das misturas mult ipolares de transições desses 

dois i sótopos , aqui obt idas , além dos spins nucleares , devem 

fornecef mais e l e m e n t o s p a r a a construção de um modelo teõri, 

CO que se ajuste melhor ãs propriedades nucleares dos mesmos. 



Entretanto, o estudo de outros isótopos de protón impar da 

região 69 S A - 85, se faz necessário para uma compreensão 

mais acurada da estrutura dos. núcleos aqui envolvidos. 

- 1 . 
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