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RESUMO 

Este trabalho constitui-se na investigação experimen-

tal do campo magnético hiperfino do Mo95  em Fe, como função da 

temperatura, pelo método da correlação angular perturbada gama-

gama° 

O equipamento usado consiste basicamente de um sistema 

de colncidancias que Inclui um analisador multicanal e um par de 

detetores. Totalmente transistorizado, o sistema teve automati-

zado seu funcionamento. 

Verifica-se que a curva do campo magnético hiperfino 

em função da temperatura não segue o andamento da curva de mag-

netização espontãnea do ferro. 

r feita a interpretação do resultado obtido em timos 

do modêlo de Campo Molecular, modilo de Campo Molecular com co-

laboração dos elétrons de condução e modilo de transição. 



ABSTRACT 

This work consists in the experimental investigation 

of the hyperfine magnetic field on Mo95  in Fe, as a function of 

temperature, by the gamma-gamma perturbed angular correlation 

method. 

The equipment used basically consists in a coinciden-

ce system which includes a multichannel analyzer and two detec-

tors, with data collection and magnetic field inversion automa-

tically performedo 

One verifies that the hyperfine magnetic field curve 

as a function of temperature does not follow the spontaneous 

magnetization curve of iron. 

The interpretation of the experimental results is per-

formed In terms of the molecular field model, molecular field 

model with conduction electron polarization and transition mo- 

delo 



INTRODUÇÃO 

A medida da distribuição angular das partTculas e dos 

raios gama emitidos pelo núcleo durante o processo de decaimen-

to radioativo permite a obtenção de informações valiosas, quer 

sabre estrutura nuclear, quer da estrutura eletrônica ou da ri-

de Cristalina. Assim, a técnica da correlação angular, baseada 

na medida de coincidencias, permite determinar o spin, a pari 

dade, os mowentos magneSticos e elgtricos dos estados nuc73eares, 

bem como a multipolaridade das transições entre tais estados° 

Para a ebtenção de informações relativas ã estrutura eletrdnica 

s sistema atômico ou 	ride cristalina, em que o mesmo estã 

situado, o núcleo atômico 	usado como corpo de prova, cujas 

pii-opriedades jã tenham sido determinadas em experlincias ante-

riores. 

A medida da correlação angular perturbada pelas in-

terações de natureza eletromagnitica do núcleo com o sistema e-

letrEmico que o cerca (interações hiperfinas), permite determi-

nar várias propriedades diSte sistema, como por exemplo, a den-

sidade de carga e.de spin dos elétrons s no núcleo, os desdo-

bramentos dos nfveis eletrônicos devidos 	ação do campo cris- 

talino, o gradiente de campo elétrico no volume nuclear, o cam-

po magnético efetivo sóbre o núcleo, etc. 

No presente trabalho estudamos a variação com a tem-

peratura do campo magnético efetivo sare o núcleo do Mo95, 

quando iste elemento é usado como impureza na ride cristalina 



do ferro. A preparação de soluções sólidas de elementos radio-

ativos em rides ferromagnéticas exige a dtilização de técnicas 

e de equipamento especiais. Igualmente, a obtenção de um siste-

ma de aquecimento e regulagem de temperatura de fontes radioa-

tivas envolve um grande niimero de problemas técnicos. Sendo 'es-

te o primeiro trabalho envolvendo istes problemas efetuado em 

nosso Instituto, tornou-se necessário o desenvolvimento de tõda 

a tecnologia nele envolvida. Destacamos, de maneira especial, a 

^^^e..4.~....e.o., Ao. otme. ^,robehros 	AoN 	 #.4,,h4~12dn  
%.+Vgi.., 	II  4,11y..à■ 	 %aça MUI 	 ai teltlikI .3 a tii 	%A  ruas as  To  111 kl • ui 	9 de caracterrs- 

ticas versáteis, capaz de operar a alto-vácua e ã temperaturas 

elevadas, cuja descrição é-  feita no Apêndice I. 

No primeiro capitulo apresentamos uma descrição do de-

senvolvimento e do estado atual da pesquisa de campos hiperfi-

nos magnéticos, particularmente o de impurezas não magnéticas 

em rides cristalinas de metais ferromagnéticos. 

No capitulo II descrevemos os equipamentos utilizados 

na realização das medidas, em especial a automatização da obten-

ção de dados e o sistema de aquecimento da fonte radioativa. 

No capitulo III apresentamos os resultados experimen-

tais obtidos e a sua interpretação em tirmos dos mecanismos usu-

almente empregados na descrição teórica do fenõmeno. 

No capftulo IV apresentamos as conclusões e discutimos 

as possibilidades de aplicação da presente técnica a casos par-

ticularmente interessantes. 

O apêndice I, como jí foi referido, contém a descri-

ção da câmara de atmosfera controlada e de seu equipamento pe- 



rifêrico. O apindice II apresenta a descrição do forno de cali-

bração de termopares. Uma tabela contendo a magnetização espon-

tãnea em função da temperatura reduzida para o modãlo ferromag. 

nitico de Weiss e para o Fe ê apresentada no apêndice III. 

As tErmulas, as tabelas e as figuras são numeradas 

para cada capitulo, antecedendo-se aos números de ordem os dos 

capitulas em algarismos romanos. As tabelas e as figuras estão 

distribuídas no texto, na sequência em que são citadas. As re-

ferências bibliogrificas são numeradas independentemente do ca-

pitu/o, encontrando-se no fim do trabalho. 



CAPITULO 1 - RESUMO DO ESTUDO SISTEMÁTICO DOS CAMPOS HIPERFINOS 

E DAS TENTATIVAS DE SUA INTERPRETAÇÃO TEÓRICA 

INTRODUÇÃO 

Itã cérea de 15 anos passados a maioria das informa-

ções experimentais que se dispunha sóbre o estado fundamental e 

as preprieades termodin;mieas dos sistemas megnificamente orde-

nados era derivada de medidas macroscopicas, como por exemplo: 

suscetibilidade e calor especffico. A subsequente aplicação  de 

tãcnicas microscapicas, tais como espalhamento inelistico de 

néutrons  e  estudo de campos hiperfinas, proporcionou a obtenção 

de dados mais detalhados e  precisos,  permitindo uma melhor des-

criç ►o de  tal sistemas. 

O estudo das interações hiperfinas, envo;vendo um 

grande número de diferentes técnicas experimentais, tem colabo-

rado grandemente no desenvolvimento desta área de pesquisa 

Particularmente importante tem sido a coaboração das 

técnicas experimentais espectroscapicaso Entre elas pode-se ci 

tar a ressonãncia magnética nuclear (RMN), a ressonância de  re-

cuo livre ou efeito Mossbauer (EM)  e  a correlação angular per-

turbada (CAP) Cada uma destas técnicas tem o seu campo de a-

plicação definido pelas  limitações que  lhes  são  próprias, tor-

nando-se a sua  aplicação, sob o ponto  de vista do estudo  siste-

mático dos campos hiperfinos, função do elemento a  estudar. 



Com a descoberta, em 1958, por Samoilov et al l) , dos 

campos magnéticos hiperfinos gigantes (105  a 106  Gauss) induzi-

dos em impurezas diamagníticas dissolvidas em rudes ferromagní-

ticas, o estudo dos campos hiperfinos firmou-se definitivamente 

como uma poderosa ferramenta para a investigação em fTsica ata-

mica e em estado saci -ido. Desenvolveu-se um vigoroso trabalho 

sistema-tico de determinação dos campos hiperfinos, cuja inter-

pretação te6rica só í razoavelmente satisfatriria para os casos 

de impurezas (elementos de transição) em substãncias isolantes 

ferro ou antiferromagneticas
2) . Os resultados experimentais ob-

tidos nos casos de impurezas em rides metálicas sugeriram a e-

xistincia de alguns mecanismos capazes de explicar o aparecimen-

to dos campos magnéticos hiperfinos. Assim, além das interações 

dos momentos de dipolos magnéticos de spin e dos momentos magní-

ticos orbitais dos elétrons com o momento de dipolo magnético 

nuclear, assumem importância decisiva as interações de contato 

de Feriai dos eléctrons de condução s, Polarizados pelos eléctrons 

de condução da ride (polarização por elétrons de condução:HpEc), 

bem como as interações de contato dos elétrons s das camadas fe-

chadas, polarizados pelo spin da camada não completa (polariza-

ção do caroço: Hpc). 

De uma maneira geral, no entanto, não í possTvel me-

dir separadamente a contribuição das diferentes interações res-

ponsaveis pelos campos hiperfinos em impurezas contidas em me-

tais ferromagnéticos. De outra parte, o calculo distes campos 

não í realizável a partir de primeiros princfplos. Os cálculos 



efetuados até hoje baseiam-se em modelos envolvendo aproxima-

ções substanciais, explorando tão somente as propriedades do 

sistema atómico, sem se referirem de qualquer forma quantitati-

va a propriedades especfficamente de estado sólido. Servem, no 

entanto, como primeiras aproximações, na tentativa de descrição 

teórica das origens dós campos magnéticos hiperfinos. Êstes fa-

tos, embora frustantes„ caracterizam esta área de pesquisa fí-

sica como área de fronteira. 

I.2 INTERAÇJES HIPERFINAS - GENERALIDADES 

A análise das linhas espectrais atómicas levou Pauli 

(1924) a postular a existgncia do spin nuclear e do momento de 

dipolo magnético asssociado. Desde então, desenvolveu-se o estu-

do das interações hiperfinas, definidas hoje como sendo as inte-

rações dos momentos multipolares elétricos e magnéticos nuclea-

res com a superposição dos campos eletromagnéticos gerados pela 

coroa atõmica, pela ride cristalina e campos externos aplicados. 

A existi:leia de momentos multipolares eletromagnéticos 

associados ao núcleo deriva do seu volume finito e da distribui-

ção nem sempre esférica de cargas e de correntes do mesmo. 

Envolvendo a interação entre o núcleo e os elétrons, 

o estudo das interações hiperfinas forma a ponte ligando a fí-

sica nuclear, a física atómica e a física do estado siSlido. Por 

isso mesmo, o estudo das interações hiperfinas tornou-se um cam- 



po de pesquisa muito envolvido, de crescimento muito rápido, 

combinando áreas de diferentes técnicas e problemas físicos 

Entre as diferentes técnicas experimentais utilizadas 

na Investigação de interações hiperfinas pode-se citar: 

a) FTsica de baixa temperatura: orientação nuclear. 

b) dtica: estrutura hiperfina de transiçÃes oticas. Bombeamento 

atice. 

c) Espectroscopia de alta frequência: feixe at5mico, ressonãn-

cia magnEttca nucleer (RMW), ressonancia paramagnjtica ele 

trinica (RPE). 

d) Espeetroscopia Mossbauer, 

e) Correlação angular perturbada, integral e diferencial: gama-

gema, alfa -!:!ame e beta-gama. 

f) Reações nucleares: excitaçao Coulombiana, reação partfcula-

raio gama. 

g) Aceleração de tons pesados: excitaçho Coulombiana, implanta-

ção por recuo 

h) Implantache com separador de massa. 

i) Difusão, ligas, compostos intermetãlicos. 

Os três ultimas itens acima referem-se esperai :.ente 

is técnicas de obtenção de amostras para posterior determinação 

do campo hiperfino. 

Sob o ponto de vista da Mica nuclear o estudo das 

interaçiies hiperfinas permite determinar os seguintes parãmetros 

de estrutura nuclear: 

a) Momentos estáticos dos estados fundamental e excitados. 



b) Momentos dinãmicos. 

c) Fatõres de forma: elementos da matriz de penetração e deslo-

camento isoméricoe 

.  d) Deformação nuclear por interação com os elétrons na posição 

do nicleo. 

As interações hiperfinas funcionam como mecanismo po-

larizador dos alvos ou dos feixes utilizados em reações nuclea-

res efetuadas para o estudo de fõrças nucleares. 

Em fTsica atSmica o estudo de internEes hiperfinas 

em átomos livres dá informação sabre as funções de onda eletrõ-

nicas. 

Em ffsica do estado sólido, particularmente no estudo 

de magnetismo, as interações hiperfinas se apresentam como fer-

ramenta básica. Desta forma, são estudados: 

a) Campos hiperfinos em ligas metálicas e compostos intermetíli-

cos. 

b) Ferromagnetismo, antiferromagnetismo, paramagnetismo em com-

postos não condutores e condutores. 

c) Fenõmenos de relaxação. 

d) Campos hiperfinos em impurezas. 

Em fTsica de monocristais se estuda através das inte-

rações hiperfinas: 

a) Defeitos por radiação e recozimento. 

b) Imperfeições em monocristais e recozimento. 

c) Correlação entre simetria cristalina e campos internos. 

Em qufmica as interações hiperfinas colaboram no estu- 



do das ligações químicas, pela determinação do deslocamento quí-

mico. 

Em física de partículas elementares as interações hi-

perfinas sio utilizadas em testes de simetria. 

Conforme já referimos, esta versatilidade que o estu-

do das interações hiperfinas apresenta está condicionada i exis-

tincia de multipolos eletromagnéticos nucleares que interajam 

com a superposição dos campos eletromagnéticos da coroa atõmica, 

da ride cristalina e externo aplicado. A existincia de multipo-

los elétricos e magnéticos nucleares está intimamente ligada ao 

valor do momentum angular nuclear I. Por sua vez, o valor de I 

depende do número e da natureza dos núcleons do núcleo do ele-

mento considerado: 

a) Núcleos com A (número de massa) ímpar tira I = (n + il.), com n 

inteiro (n gt 0,1,2, ...). 

b) Núcleos com Z (número atómico) e N número de niutrons) ambos 

ímpares tim I m n (inteiro). 

c) Núcleos com Z e N ambos pares, tim I = 0 para o estado funda-

mental. 

a) e b) seguem necessiriamente dos bem definidos spins e momen-

ta angulares orbitais das partículas constituintes e das regras 

de combinação de momenta angulares. c) g uma consequincia das 

fõrças de pareamento entre núcleons semelhantes. 

Considerações relativas a paridade e momentum angular 

nucleares levam is seguintes restrições quanto is ordens permi-

tidas para os momentos de multipolos elétricos e magnéticos dos 



núcleos: 

a) Os núcleos não apresentam momentos de multipolo elétrico Qt  

de ordem 22 onde t g Tmpar (não existe momento de dipolo ou 

octopolo elétrica nuclear). 

b) Os núcleos não apresentam momentos de multipolo magnético Mt  

de ordem 2t onde t g par (não existe momento de monopolo ou 

quadripolo magnético nuclear). 

c) Qt  e Mt  são nulos para 2. > 21 (núcleos com I 	O não apresen- 

tam momentos multipolares; núcleos com 1  st  1/2 s6 podem apre-

sentar momento de dipolo magnético). 

a) e b) seguem de considerações relativas a paridade, enquanto 

que c) g uma consequência da regra do triãngulo para a composi-

ção do momentum angular. 

O estudo do 'campo magnítíco hiperfino de determinada 

impureza em matriz ferromagnética exige, pois ,a escolha apropri-

ada do is6topo, segundo a tícnica experimental a ser aplicada. 

,3 INTERAÇOES MAGNÉTICAS HIPERFINAS EM SOLUTOS DE METAIS 

FERMAGNETICOS 

Para a interpretação dos campos magnéticos hiperfinos 

obtidos pelo estudo experimental sistemático, na ausência de uma 

teoria completa, costuma-se escrever um Namiltoniano formal de 

spin3)  em que se incluem os timos de interação capazes de des-

crever os campos hiperfinos observados. As definições relativas 

- 
10 



a íite s caro s magnêtícos nem sempre coincidem na literatura, 

ralè pela qual as relacionamos a seguir. 

Definição dos campeg mavte7ticos que atuam sEit.re o nUcleo 

estudo dos w4Gs magnevicos que atuam sciJre c

cleo de sotos situados ,e,m_domTnio-  de metais ferromaIngticos 

costuma-se introduzir os coT3ceito s de campo kcal 	campo 

eletroul 	 campo efetivo (Hec) 	campo hipefino (hhf) 

a) enowina-se campo magntico loca (No ) a superpo-

siçao do campo magnaico exterá aplicado (rio) com o campo de 

Lorentz Crkor), mnis o campo de demagnetização (iv) 

(12) 

•fp 
144 

4.5 

- 4 

D = fator de demagnetizaçac 

m gnetização da amostra 

5, 	e 

• 

rnuitz•  peque= „(- 	 4  

mais  ou  menos  uniforme no voTmsle da  em'ostra4). 

b) Campo magáigtico  eletrodcú  (H  )  tem svRs cameneu- t el 



tes definidas pelas expresses dos termos do Hamiltoniano de 

interação do momento de dipolo magnético nuclear com o campo 

magnético produzido pelo movimento orbital e de spin eletrimico. 

Estas componentes são: campo magnético orbital 00, campo mag-

nético de dipolo de spin (Hdp), campo magnético de contato de 

Fermi dos elítrons s de condução, polarizados pelos elétrons de 

condução da ride (.4PEC)  e campo magnifico de contato Fermi dos 

elétrons s das camadas fechadas (caroço), polarizados pelo spin 

da orbital incompleta (Hpc)- 

+ Hei 	HL  + dip 	PEC 	PC (1.2) 

Na tabela 1.5 apresentamos a ordem de grandeza de ca- 

' da um dos campos magnéticos que contribuem para Fiel . 

c) Campe magnético efetivo (H) í definido como a su-

perposição de todos os campos magnéticos que atuam sare o nú- 

cleo: 

Hl 	+ A (1.3) 

d) Campo magnífico  hiperfino (11,10 í em geral defini-

do como a superposição do campo eletrônico com o campo de Lo 

rentz (os  quais são essencialmente paralelos ou antiparalelos): 

Hhf  * 	kór 

- 12 - 



1.3.2 Estudo sistemático dos campos magnéticos hiperfinos de 

impurezas em metais ferromagnéticos 

Do estudo sistemático dos campos magnéticos hiperfinos 

de impurezas em metais ferromagnéticos, Balabanov e Delyagin5)  

extraíram três leis empíricas fundamentais. A constatação des-

tas leis a partir de valores experimentais selecionados em rela-

ção a confiabilidade, í um exemplo interessante de estudo siste-

mítico. Isto porque, olhada Isoladamente e na falta de uma teo-

ria geral, uma medida de campo magnético hiperfino,numa dada 

temperatura, pouco informa a respeito das interações que a podem 

descrever., 

Estas três leis empíricas naturalmente sugerem proce-

dimentos teóricos, quer sob o ponto de vista de aproximações a 

serem toleradas no calculo de modelos, quer em relação aos re-

sultados finais ou previsões que tais modelos deverão satisfa-

zer. 

Para acompanhar o estudo sistemático efetuado por Ba-

labanov et'al, apresentamos na :tabela 1.1 os valores do campo 

.hiperfino em impurezas colocadas em metais ferromagnéticos (Fe, 

Co e Ni), em que as mesmas são agrupadas segundo a série a que 

pertençam. O parãmetro v corresponde ao número de elétrons das 

camadas externas da impureza. 

O gráfico do campo hiperfino em função do numero atõ-

mico da impureza em ferro pode ser observado na figura I.1. Para 

impurezas em Ni e Co o gráfico do campo hiperfino em função do 

- 13 - 
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número atómico do elemento segue o mesmo andamento observado na 

figura hl. Bãsicamente, deste fato deriva a primeira lei empf 

rica. 

la, Lei: Proporcionalidade do campo magnítico no nricleo da impu-

reza com o momento magngtico do ítomo da matriz: 

Nhf Cte (1.5) 

onde p, momento magnítico do'átomo da matriz, em magnetons de 

Bohr, é dado por: 

	

Í 2.2 	(matriz Fe) 

12 âL 	1,7 	(matriz Co) 

	

0,6 	(matriz Ni) 

A razão experimental Hhfill g constante dentro de atg 20%, com 

desvio 	para  os casos do V  e  Sn. 

Desta primeira lei pode-se concluir que o campo hiper- 

fino não ã sensfel aos detalhes da estrutura eletrõnica da  ma- 

triz ferromagnãttca  em  que se encontra  a  impureza. Tudo se  pas- 

sa  como  se a impureza  estivesse relativamente isolada da matriz, 

não havendo grande interação entre os átomos desta e os daquela. 

O mecanismo de intercímbio (exchange) que polariza os elítrons 

da impureza é proporcional ao momento magnético .dos átomos da 

matriz,  mas pouco sensível aos detalhes das funções de onda dos 

elgtrons da mesma. 

- 16 



Observando-'se a figura I.1, pode-se notar  que  para  os 

clementes de trarção d a forma da cera de canpe hiperfino a-

proxima-se a de uma paribola. Ksta obs.ervaço dg.olá-lgem segunGif 

empfrica. 

2a., 	.endêncta do campo magné'tico hiperfino com  o raimero 

de  egtrons nas cmads mais externa do iitomo  da  1m-

pue--eza 

(L7)7‘ 

onde  ar  e  b  sãe  coeficientes  constantes,  determinados para.  ca-

da sr.?e n (ver tabela 1.2) e v.  é o numero  de  elitrons nas cama-

das externas  do  átonos Para impurea'as de uma dada sfírle n (n 

4 	e 6  respectivamente  para  as sãles  IV, V e VI), cuja confif-- 

glderice4..e dada  por(n-)e, np°, nsY, 	numero de 

trons externos v è dado por a +  0  +  y 

Temos, na. figura  1.2,  o  grigleo  ia dependência do cam-

pa magnftfce  hipcwfino reduzido HhSti, com o número; y  de  elg 

trons  externos, p. am eenantcs da sãrle V (a maià  completa). 

,(3b”rva7-so ide o$ cnmp,ls..Mafmítiwu  apresentam  aoires 

máximos negttvos para o  elemento situado  no meio da  serie  (ND 

m 9), decrescendo em valor  absolutói, trocando .de  sinal e cres-

cendo. na direção posItiva  para lv  -  91 	9. 

Rste comportamento dos  campos magníticos  hiperfinos 

descrito por  uma parábola simétrica em relação ao meio da  sãrie, 

17 - 



Hhf/u (k0e/1113) 
-400 sus  

-200 

0 
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gi 8 

Figura 1.2 - Dependãcia de Hhf/p com o numero v de elétrons 

externos, para elementos da série V. 

da forma expressa pela equação (I.7). Pode-se, daí, concluir 

que a variação do campo magnético hiperfino dentro dos limites 

de uma série, é determinada pelo nãffiero total de elétrons ex-

ternos, sejam ãstes elétrons s, p ou d. A simetria com relação 

a v m 9 indica que um número v de elétrons externos produz o 

mesmo campo que o correspondente número de furos. 

Para os elementos das séries IV e VI os gráficas de 

Hhf/II em função de v apresentam forma semelhante, diferindo da 

figura 1.2 apenas na escala de ordenadas. 

Diste fato decorre o estabelecimento da terceira lei 

empírica. 
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3a., Lei: Dependência do campo magngtico hiperfino com o número 

da série peri6dica: 

Hhf(n,v) 	u Z10'3(n) [2,48 + 0,113(v - 9)2I (I.10) 

onde Hhf(n,v) g o campo magnético hiperfino de um dado elemento 

da série n com v elétrons externos; Zo(n) corresponde ao número 

de elétrons nas camadas internas dos elementos da série n. 

Os coeficientes numéricos contidos em (I.10) foram 

obtidos a partir dos valores experimentais de Hhf. Na tabela 

1.2 apresentamos os coeficientes an e bn da expressão (I.7) pa-

ra os elementos das três sgries, determinados por mfnimos qua-

drados. 

 

Série 

IV 

V 

VI 

 

an  

    

        

  

-108,7 

-256,6 

-597,5 

      

Tabela 1.2 - Coeficientes a
n e bn determinados por mínimos qua- 

drados, a partir dos valores experimentais de Hhfo 

Nota-se que a razão dos coeficientes, de uma série pa-

ra a outra, se mantem aproximadamente a mesma: 

a 1  714-1 X24 
an 

-19- 



donde: 

an  2. (2,4)n-4  a4 

bn 	(2,4)n  4  b4 

(I.12) 

Substituindo êstes valores em (I.7), obtém-se a se-

guinte expressão para o campo hiperfino de um dado elemento per-

tencente á série n e com v elétrons externos: 

Hhf(n,v) 
	"(2,4)n-4  [a4 	1) 4 (v  - 9)1 	(I.13) 

Tal dependência do campo com o numero n da série tor-

na-se natural se supomos que a principal contribuição para o 

campo magnético hiperfino provém de elétrons das camadas fecha-

das. Na aproximação do modilo de Thomas-Fermi" o campo magnéti-

co hiperfino devido aos elétrons das camadas fechadas contendo 

Zo  elétrons é proporcional a Z014  .  0 valor de Zo (n) para os e-

lementos das diversas séries é dado por: 

18 	(série IV) 

Zo (n)  4 	36 	(série V) 	 (I.14) 

68 	(série VI, incluindo os elétrons 4-f) 

Observa-se que as razões dos campos hiperfinos devidos 

aos elétrons das camadas fechadas, segundo o modilo de Thomas- 

Ferml„ para elementos de duas séries sucessivas sio dadas por: 

(I.15) [k,0(5)11,3 	1  3 	 Z,,(611,3 

m  (2) 	at 2,46 e [-.-" 	am (1,9)13 
 m  2,35 

20(4)J 	 Lo(5) 
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valores bem próximos á razão empírica (1.11). 

Pode-se escrever: 

1, Zo 3  (n) m (2,4)n-4  110"3(4) 

e reescrevendo a (1.13): 

(1.16) 

aa  + b4(v - 	2  
Hhf(n„v) m 11(2,4) 4  Z10'3(4) 	' 	 (I.17) 

Z0-4(4) 

e cubstituindo os valores de a4  e b4  dados pela tabela 1.2, u-

sando a relação (1.16), e o valor de Zo'4) dado por (1.14), ob-

tém-se a expressão (1.10). 

Os valores dos campoz á'!ezrf.:;.:4 cal...;.;:v.lez com a 

(1.70)  concordam com  os resultados  experimentais dentro de um 

desvio máximo de 20%, na maioria dos casos. 

Com o auxílio da expressão (1.10) pode-se estimar os 

valores dos campos hiperfinos reduzidos (Hhf/p), produzidos pe-

los elétrons das camadas fechadas (caroço) dos elementos das 

trãs séries. Basta, para tanto, extrapolar a expressão (1.10) 

para v m O. 

É possível, igualmente, obter a contribuição máxima 

dos elétrons externos em cada série, calculando o valor do cam-

po hiperfino reduzido dado pela (1.10), para v = 9. A tabela 

1.3 apresenta o resultado destas estimativas. 

Em resumo,  obtém-se do estudo sistemático as seguin- 

tes informações empíricas relativas aos campos magnéticos hiper- 

finos: 

-21 - 



Série Hhf p 	(k0e) ------1 
caroço externos(max) 

■ 

IV +285 -390 

V +700 -960 

VI +10650 -2.250 

Tabela 1.3 - Valores dos campos magnéticos hiperfinos devidos 

aos elétrons das camadas fechadas (caroço) e ex-

ternos, (para v u 9), calculados a partir da ex-

pressão (1.10). 

a) São pouco sensTveis aos detalhes da estrutura eletr.-enrica da 

matriz ferromagnótica. 

b) Sua variação, dentro de uma série da tabela periódica, ó 

função do número de elétrons externos. 

c) Suà variação, de uma sgrie para a outra, ó função do numero 

de elétrons das camadas fechadas. 

Embora a maioria dos resultados experimentais concor-

de com os valores previstos pela relação (1.10), observa-se a-

preciíveis desvios desta lei geral. Na tabela I.4 relacionamos 

alguns casos anómalos, cuja interpretação teórica será, prova-

velmente, mais sofisticada. 

I.3.3 Hamiltoniano formal 

Conforme j nos referimos no inicio deste capitulo, 

-22- 
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não í possTvel separar experimentalmente as contribuições para 

o campo magnético  hiperfino devidas ã polarização dos elãtrons 

de condução s, das originadas pela polarização dos elítrons s 

do caroço, em impurezas de metais ferromagnéticos. Por outro 

lado, é muito difTcil o tratamento teórico rigoroso da estrutu-

ra  do  campo hiperfino num  metal ferromagnãticó„ já que o mesmo 

envolve problemas  de estado  salido ainda carentes de soluções 

exatas. Mesmo o cãlculo da polarização dos elétrons s do caroço 

pelos  elétrons da camada incompleta d  requer 7)  a aplicação do 

método de Hartree-Fock não restrito. 

Mais como uma maneira de examinar as  contribuições pa-

ra  o campo  magnético  hiperfino em impurezas situadas dentro de 

domTnios de metais  ferromagnãticos, costuma-se escrevera)  um Ha-

miltoniano formal de  spin, que apresenta alguns termos simplifi-

cados, mas que o.  suficientemente geral para a tentativa de in-

terpretação dos resultados  experimentais: 

(I.18) + 141 nt 	/ 1.S 	'PEC + 1/PC  + 	'LI 

Na tabela  1.5 relacionamos as expressões corresponden-

tes aos diversos termos  do  Hamiltoniano (1.18), validas no  caso 

de acoplamento LS, com as respectivas ordens de grandeza da e-

nergia de interação e do campo hiperfino. Na tabela 1.6 defini-

mos  os  sÇmb,olos usados nas expressões contidas na tabela 1.5. 

Os primeiros três termos do Hamiltoniano (1.18) repre-

sentam as interações mais fortes e assim determinam as funções 

- 23 - 



de onda de ordem zero para o cálculo dos elementos de matriz 

dos seis termos lineares em I (ver tabela 1.5). 

O termo I9  relativo i interação do campo magnético c 

orbital da camada incompleta (i) com o momento de dipolo magné-

tico nuclear (1, = y1  T), se anula para camadas completas ou se-

mi-completas. Para os elementos de transição d, em que os elé-

trons da orbital incompleta d ficam expostos ao campo cristali-

no, a colaboração do termo Hl  torna-se muito pequena, devido ao 

amortecimento (quenching) do momentum angular orbital total. No 

caso dos-elementos  de  transição 4f (terras raras), a camada in-

completa 4f ê  suficientemente blindada em relação ao campo cris-

talino, tornando-se i:4 o termo mais importante entre os de o-

rigen  hiperfina. 

O  termo  Nt$i„ relativo á interação do campo magnético 

de dipolo de spin eletrõnico (kip) com o momento de dipolo mag-

nético  nuclear,  se anula quando a densidade de spin do elétron 

tem simetria esférica8). Assim, tsi  = O para camadas fechadas 

e  semi-fechadas. 

Tanto no termo  LI  como em Xsi  os elétrons s tem co-

laboração nula.  A  participação dos elétrons s na gênese dos cam-

pos magnéticos hiperfinos é descrita pelo termo de interação de 

contato de Ferrai : 

c 48  - 2 f3  g Y1 E 6 (71.1 ) /.1 	 (1.19) 

onde o somatório se et.tende sabre todos os elétrons s 	átomo 
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Símbolo Grandeza 

8 Magneton de Bohr (O a 472mec) 

BN Magneton nuclear (ON  a  04/2mpc) 

YI Fator giromagnítico nuclear (—I  .1,  g1 	/11) 

gI Fator-g nuclear. 

A Constante de acoplamento spin-órbita. 

K Constante de polarização do caroço. 

C gr 	
21 4. 	1 	- 4S 

C t i- 

t Número quãntico do momentum orbital da camada incom-

pleta. 

L Número quãntico do momentum orbital total da camada 

incompleta. 

5 Número quãntico do spin total da camada incompleta. 

(r-3› Valor médio relativo ã camada incompleta (r le raio 

orbital'. 

t Momentum angular orbital total da camada incompleta. 

Momentum angular de spin total da camada incompleta. 

I*  Momentum angular do spin nuclear. 

4int Campo magnético de intercãmbio (exchange). 

Vcc Campo cristalino. 

Tabela 1.6 - Definição dos símbolos usados na tabela 1.5. 
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impureza. No Hamiltoniano (I.18) o termo de interação de conta-

to Fermi (I.19) está subdividido em duas partes: a primeira 

(tinc) relativa i colaboração dos elétrons s de condução, po- 

larizados pelos elétrons de condução da matriz. A segunda (,C) C 
descreve a energia de interação magnífica dos elétrons s das 

camadas fechadas (caroço) com o núcleo. 

O timoPEC  e essencialmente (embora não exatamente) 

proporcional í magnetização da ride ferromagngfica. A influen-

cia da polarização dos elítrons de condução s pode ser bem ob- 

servada nos solutos  de configuração d"s (Cu, Ag e Au) e d1Ds2  

(Cd, Hg), em que se verifica a presença de campos magnéticos hi-

perfinos  negativos (ver tabela I.1).  Freeman e Watson7)  usaram 

o  método não restrito de Hartree-Fock para calcular a densidade 

de spin negativo (sinal de spin relativo ã polarização  de  spin 

da  orbital 3d), da  camada  4s do  ferro, na  porção externa  do  á-

tomo. Para um átomo de impureza  não magnifica situado  na ride 

cristalina  do Fe,  esta  polarização  negativa  no contõrno das cé- 

lulas persistiria através da célula da impureza. Daniel e Frie-

del9)  propuseram um modelo simples para  relacionar  esta polari-

zação i blindagem por elétrons  de  condução.  Tratando  este pro-

blema como  espalhamento  de  elétron livre,  em que o  soluto í re- 

presentado por um poço quadrado, estes autores consideraram o.  

deslocamento  do  fundo das bandas de condução dos elétrons com 

spin para cima e para baixo devido i energia de intercãmbio 

(exchange) distes elétrons com os elétrons  d da  matriz ferro 

magnífica. A diferença entre os deslocamentos de fase das ondas- 
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-s nas duas bandas de spin da impureza origina uma polarização 

negativa de spin, que por interação de contato de Fermi produz 

um campo hiperfino negativo. 

Como os estados da banda de condução-s assemelham-se 

is funções de onda atómicas próximo ao núcleo da impureza, Shir-

ley e Westenbarger10) escreveram para expressão do campo hiper-

fino devido i polarização dos elétrons de condução: 

ans 
HPEC a n  P Hns a 	n  P 

(1.20) 

onde n g o número de ocupação da onda s na banda de condução da 

impureza, p ã a polarização dependente da matriz, Hns  g o campo 

hiperfino produzido pelo estado atómico ns em um átomo livre e 

ans g a conátante de estrutura hiperfina. 

Shirley et al3)  consideraram n 	1 e calcularam o fa- 

tor p empiricamente (na hipótese de que p absorva todos os fa-

tóres dependentes da matriz e da impureza), para os campos hi- 
. 

perfinos das impurezas de configuração do tipo d10s e d10s2. Os 

valores obtidos não verificam a previsão do modãlo de Daniel-

Friedel para a variação de p com o número atómico Z, talvez de-

vido a contribuições adicionais de polarização das camadas fe-

chadas. A relação empírica (1.21) determinada para os elementos 

situados i esquerda de Mn, Ru e Os na tabela periódica, repro-

duz com boa aproximação os dados experimentais. 

HPEC m 0'027 p Hns m 0,027 11 (- ans 4'191 
(1.21) 
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onde u  g o momento magnético, em magnetons de Bohr, por átomo 

da matriz (1.6). 

A variação regular do campo magnético hiperfino com o 

numero atómico das impurezas pertencentes is tris séries de 

transição pode ser observada na figura I.1 para o caso da ma-

triz Fe. O mesmo andamento apresentam os gráficos do campo mag- 

nético hiperfino em função do ngmero atómico, para as impurezas 

em  ride  de Ni e Co. No caso de  impurezas  em Fe,  observa-se que 

os campos hiperfinos  (negativos) crescem  em valor absoluto  a 

partir dos elementos Mn,  Ru  e  Os,  afastando-se dos valores pre-

vistos pela polarização dos elétrons  s de condução  (I.21).  só- 

mente a partir dos metais  nobres torna-se  a verificar a concor-

dãncia entre os valores experimentais  e  os valores previstos pa-

ra  HPU* £ste afastamento entre os valores medidos e HPEC  í des-

crito pelo  tirmo  gdpc  do Hamíltoniano  (1.18), que se refere i 

polarização dos elétrons  s  das  camadas  fechadas pelo momento 

localizado na  camada d  da Impureza. Em primeira  ordem os elí- 

trons  s das camadas fechadas  não  originam campo hiperfino por 

estarem pareados. Em  segunda  ordem existe  uma  interação de In-

tercãmbio (exchange) entre os elétrons  s  e  os spins  dos elé- 

trons d não pareados. Para descrever iste mecanismo usa-se a 

seguinte convenção de sinal: considera-se o campo magnético hi-

perfino positivo quando o mesmo g paralelo e do mesmo sentido 

da magnetização M da amostra. A fim de que campos positivos 

correspondam a spins positivos, os spins são ditos positivos 

quando anti-paralelos a M, devido i carga  negativa  do elétron. 
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A importãncia da contribuição da polarização dos elétrons s das 

camadas fechadas ficou evidente quando da determinação experi-

mental do campo magnético hiperfino do ferro"). A interação de 

intercãmbio entre os elétrons 3d e os elétrons s das camadas fe-

chadas causa uma repulsão dos elétrons com spins antiparalelos, 

que altera as funções radiais dos mesmos. Na figura 1.3 apresen-

tamos um esquema4)  dos spins, campos_ magnéticos e interações de 

intercãmbio em um fon de transição 3d0 

r—all'a 	

4 

 -"atração" .5— 

~.--- "repulsao" 

I"atração"— . 

 

1 spins 
"repulsão" 

  

   

o ambwer.emen.emira.31. y 

Núcleo 	Ell;Li-;uns de 
caroço 

JJ: 

Eretrons 
3d 

Cam- 
PEC 	pos Magni- 

ticos 

Elétrons 
Externos 

Figura 1.3 - Spins, campos magníticos.e interações de inter- 

cãmbio em um fon de transição 3d. 

Assim, os elétrons s das camadas fechadas produzem 

uma densidade de spin negativa no nticleo, da qual resulta uma 

contribuição negativa de campo hiperfino. 0 inverso í verdadei-

ro para os elétrons s das camadas externas. A tabela 107 mostra 

os campos magnéticos hiperfinos produzidos pelos vários elétrons 

s, conforme cálculos de Watson e Freeman12), para o caso do 
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Mn++(3d5). 

Elétrons 
Campo hiperfino 	(k0e) 

Spin(f) Spin(4) Spin(fi-Spin(4) 

ls 2.502.840 -2.502.870 - 	30 

2s 226.670 228.080 - 	1.410 

3s 31.210 - 	30.470 + 	740 

Total - 	700 

Tabela 1.7 - Campos magngti cos hiperfinos produzidos pelos vã-

rios elétrons s do Mn"(3d5), conforme cálculos de 

Watson e Freeman
12) 

Para descrever os resultados experimentais nos casos em que e-

xiste a colaboração do timo 	ShirleyX pc, 	et al3)  consideram 

que Vc  seja suficientemente forte para atenuar o momentum angu-

lar orbital da camada d do soluto. Para rides de simetria cúbi-

ca o Hamiltonlano (1.18) fica reduzido a: 

N-1 
0 

Nnt -YI NECI  - 2 13 YI"-3>  K Sol (L22) 

Pode-se supor calculado o primeiro timo ('interação 

de intercimbio), obtendo-se fxSz›. 0 campo hiperfino g dado en-

tio por: 

Hhf P Hns 2 (Sz> Hnd 
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onde H
nd 	K <r-3> i o campo magnético hiperfino devido i po- 

larização dos elétrons s do caroço por um elétron d não pareado. 

Para o grupo 4d Freeman e Watson13) calcularam H4d  .2 -370 k0e. 

Comparando os valores experimentais do campo magnético hiperfi-

no com a expressão (1.23), usando a relação (I.21), é possfvel 

determinar <szN,  e o valor do momento magnético de spin ( d), da 

camada d, para cada soluto. 

1.4 DEPENDÊNCIA COM A TEMPERATURA DO CAMPO MAGNÉTICO HIPERFINO 

DE IMPUREZAS DE METAIS FERROMAGNÉTICOS 

De acõrdo com os resultados experimentais, tal como 

expresso na primeira lei empírica (I.2.1), o campo magnético 

hiperfino em impurezas de metais ferromagnéticos é proporcional 

ao momento magnético por átomo da matriz. O estudo experimental 

sistemítico da dependência com a temperatura dos campos magnéti-

cos hiperfinos tem demonstrado que esta proporcionalidade se 

mantêm quando a temperatura varia. Em alguns casos, porém, a 

curva de variação com a temperatura do campo magnético hiperfi-

no se afasta nrtidamente da curva de magnetização expontãnea da 

ride ferromagnética (a(T)), tal como esquematizamos na figura 

1.4. Para explicar iste comportamento anómalo foram propostos 

alguns modelos que passamos a analisar. 
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Figura 1.4 - Esquema de curvas de variação com a temperatura do 

campo magnético hiperfino, que se desviam nftida-

mente da curva de magnetização (a(T)/a(0)) da.  ma-

triz ferromagnítica. 

1.4.1 Modélo de Campo Molecular 

O modilo de Campo Molecular foi proposto por Jaccari-

no et a114) para explicar  o comportamento anômalo da curva de 

variação com a temperatura do campo magnético hiperfino do  man-

ganas em ferro (Mn Eg). O modélo baseia-se essencialmente nas 

seguintes hipóteses : 
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a) O ¡tomo da impureza "anômala" possui um momentum localizado, 

cuja grandeza S g independente da temperatura (T)0 

b) O campo magnítico hiperfino da impureza em função da tempe-

ratura (Hhf (T)) g proporcional a <Sz>T  (média termodinimica). 

c) <SzT 
pode ser obtida pela média termodinimica sabre os ní-

veis de S no campo de intercimbio (exchange) Hint(T) produzi-

do pelo Fe (aproximação de campo molecular). 

Podemos escrever, segundo a) e b): 

H 	O) hf% 
Hhf (T)  "Sz# 	 4")zT 

Segundo c), temos: 

,cs
z›T 	S Bs (x) 

onde Bs (x) é a função de Brillouin e 

(1.25) 

xat gOSHint(T) /kT 	 (1.26) 

sendo g o fator-g eletrônico, 8 o magneton de Bohr, k a constan-

te de Boltzman e Hint(T) g dado pela teoria do campo molecular 

de Weiss15) : 

. 
k T 	a (T) 

3 	c os 
 
(T) 

 ri"4" 4 "TU Os (0) (1.27) 

onde 	(I) í a magnetização expontãnea do modilo ferromagnítico 

de Weiss„ de spin S e Tc  g a temperatura crftica do mesmo. O 

campo de intercimbio Hint(T) entre o átomo da impureza e os á-

tomos da ride ferromagnética será naturalmente diferente do que 
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se estabelece entre os átomos da ride pura. Para levar em consi-

deração esta diferença, introduz-se na expressão de Hint(T) o 

parãmetro C, bem como consideram-se os valores de am(T) obtidos 

experimentalmente para a matriz ferromagnética utilizada: 

g k Tc am (T)  
Hint(T)  m 
	ir  ali-7u (1.23) 

Considerando-se  as  expressões  1.24),  (1.25) e (1.28) pode-se es-

crever: 

1 am(T)  H
hf (T) 	 Bs  (C 	ã--) (1.29) 

onde  t m  T/Tc. 

A expressão  (1,29) permite  determinar para cada valor 

do spin S uma família de curvas em  termos do  parãmetro  C. A cur-

va de melhor  ajuste aos pontos experimentais define os parãme-

tros S e Co 

1.402 Modelo  de  campo molecular com contribuição do campo dos 

elétrons de condução 

Êste  modelo, proposto por Low16)  e explorado mais am-

plamente por Shirley et al3) , ë mais geral que o anterior, inclu-

indo a colaboração para o campo magnata, hiperfino devida ã po-

larização dos elétrons S de condução. A introdução desta compo-

nente é feita segundo as hip6teses: 

a) a componente do campo magnético hiperfino devida aos elétrons 
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de condução(HPEC)  í proporcional i magnetização da matriz. 

b) as contribuições para o campo magnético hiperfino devidas 

aos momentos localizados (HPC ' modilo anterior) e aos elí-

trens de condução (HPEC) são aditivas. 

De a) segue-se que: 

am(T) 
H 	(T) 	f PEC. 	" H PEC.°,  CriliT 

Reescrevendo a expressão (1.29), temos: 

HPC (T)  it HPC  (0)  8S  (y) 

onde 

1 	am(T)  
Y  ""  g°  7  ° am10) 

(1.30) 

(1.31) 

(1.32) 

Considerando b), resulta.a seguinte expressão para o 

campo magnético hiperfino: 

om(T) 

Hhf (T)  a  HPEC(°)  O 	(0) 4. HPC(°) BS (Y)  (1.33) 

Normalizando a expressão (1.33) em relação a Hhf (0) 

e  definindo a fração do campo hiperfino devida ao momento lo-

calizado, f a Hpc(0)/Hhf (0), pode-se escrever: 

Hhf(T) 	 am (T) 

Hhf (0) is  (1 	f)  U:TD7' 	f BS(Y)  (1.34) 

A aplicação diste modilo is medidas da variação com 
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a temperatura do campo magnético hiperfino, cujo andamento se 

afasta da curva de magnetização da matriz, em geral não permite 

determinar univocamente o spin S e os parimetros f e g, obten-

do-se ajustes igualmente bons para diversos valores de spin S. 

1.4.3 Modilo de transição 

Os modelos apresentados em 1.4.1 e 1.4.2 explicam os 

casos de comportamento anómalo da curva de variação com a tem-

peratura do campo magnético hiperfino em impurezas de metais 

ferromagnéticos, em timos de um momentum localizado no tomo 

impureza, cuja grandeza S é independente da temperatura. este 

morelo aplicado ao caso de impurezas ferromagnéticas (Fe, Co, 

Ni), que apresentam momenlum localizado na orbital 3d, previ 

um comportamento anómalo para as curvas de campo magnético hi-

perfino em função da temperatura, não verificado experimental-

mente17-20). este fato, bem como a falta de concordincia entre 

os valores dos momentos  localizados previstos pelos modelos ci-

tados e os medidos  por difração de niutrons, motivaram o desen-

volvimento do modélo  de transição. Campbell  e  Gomes21)  baseados 

na  descrição de Friede122)  das impurezas de transição em metais 

ferromagnéticos, calcularam os momentos magnéticos dos átomos 

impureza em ligas diluídas. As curvas do momento magnético lo-

cal tu --loc. 

zi 	Z(impureza) - Z(matriz) 	 (1.35) 

das impurezas em função da diferença de carga Zi: 
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para impurezas pertencentes a uma das séries da tabela peri6di-

ca de elementos e para uma dada matriz ferromagnética s, apresen-

tam21)  o andamento geral da curva da figura 1.5. 

Figura 1.5 - Curva do momento magnético local tu .-loc ) para impu- 

rezas da primeira série em Fe, segundo cálculo de 

Campbell e Gomes21). Pontos A e B sio referidos no 

texto. 

Neste caso, o momento magnético local (u 	1 torna-se máximo 

para o Fe (41  m O), tornando-se abruptamente negativo ao redor 

de uma diferença crftica de carga Zc  m -1. Esta queda repentina 

é explicada pelo esvaziamento de um estado ligado da impureza 

contendo elétrons 5-d de spin para cima, que se move acima do 

nível de Fermi quando IZI NZci. A descriçio esquemítica23)dis 
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E 

te fato em timos das densidades de estados por átomo da ride e 

por átomo da impureza segue, geniricamente, a figura 1.6. Asso-

-dada a esta diminuição do momento magnético local da impureza 

ocorre também a diminuição do seu campo magnítico hiperfino. A 

curva de resistividade residual apresenta um máximo para impu-

rezas com Z 	Zc devido ao forte espalhamento s-d verificado 

quando o estado ligado da impureza esti próximo ao nível de Fer-

mi dos elétrons de spin para c1ma24) . A descrição acima se refe-

re a sistemas a 0°K0 O argumento ffsico para a descrição da de-

pendincia com a temperatura do momento magnético de impurezas 

Figura 1.6 - (a) Densidade de estados por átomo de Fe. 

(b) Densidade de estados locais por átomo de impu-

reza, para Mn em Fe, a 0°K. (Esquemítico). 
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COM Zi 
a Zc g bastante simples. Objetivando o caso de impurezas 

em  Fe, cujo diagrama de  densidade de estados está esquematizado 

na figura 1.6, temos, quando se eleva a temperatura, uma corres-

pondente dimunuição do momento magnítico do Fe, que pode ser 

descrita  pelo abaixamento do nível de Fermi dos elétrons de 

spin para cima. Tal deslocamento  tem influincia bem  mais  acen-

tuada sabre  a  Impureza,  devido a forma da curva de distribuição 

da densidade  de  estado  de spin para cima da mesma. Daí decorre 

o  comportamento  anómalo da curva de variação com a temperatura 

do campo magnético  hiperfino de impurezas com Zi  92  2c. No caso 

de impurezas  com diferença de carga Zi  afastada da diferença de 

carga crítica Zc a dependência com a temperatura do campo mag- 

nético hiperfino seguirí,  segundo o modulo de transição, a cur- 

va  de magnetização da matriz. 

A idéia de uma transição, aplicável a impurezas com 

I 	Zc' pode  ser  expressa em forma quantitativa considerando- 

se a existência de dois estados possíveis para a impureza: um 

estado de momento maior (A  na figura 1.5) caracterizado por: 

H) 
hf (T)/(/m(T)  * 

e  um estado de momento menor (B na figura 1.5) em que: 

(1036) 

Hg)(i)/am(T) 93 0 	 (1.37) 

onde H 	 f 	 al ( 	h A)(T) e H(B)(I) são os valores do campo magnético hiper-

fino da impureza nos, estados A e 8, respectivamente, am(T) í a 
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mgnetização da matrizeaeOsão constantes. 

Na hipótese de que a energia relativa dos dois esta-

dos varie com a temperatura, temos que o estado A í energética-

mente favorecido para baixas temperaturas (uloc  ›, O), correspon-

dendo o estado 6 ao caso de temperaturas elevadas; A dependincia 

coma temperatura da energia relativa dos dois estadosAeBí 

suposta linear: 

EB - EA m Eo XT (I.38) 

onde Eo e X são parâmetros a determinar a partir dos dados expe-

rimentais. A mídia termodinâmica para o campo magnético hiperfi-

no i temperatura T, í dada por: 

exp(-EA/kT) + exp(-EB/kT) 
	 (1.39) 

considerando os valores de HW (T) e HW (T) dados por (1.36) e 

(1.37), obtém-se: 

( 1 + 13/a expE(E E )/k A l] 
Hhf(T) 	a am(T)/ (1.40) 

1 + exp E-(EB-EA)/101  

Substituindo a pela expressão (1.36) paraTmOeusando a 

(1.38), obtém-se: 

I 

tio 	0111 T 	1 + 0/a exp 	[-(E0- XT)/kT1 
Hhf(T) ge HAfl(0) 170.Tai 	 (I.41) 

1 + exp E-(E0- XT)/k1 
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(1.43) 

h 	
(inx 
"f

) 
 ‘v" 

introduzindo os parãmetros: 

f3/a 	e 	 (1.42) 

n u exp (À/k} 

e observando que a relação (1.41) para T 	O dá Hhf(0) 

obtém-se: 

TINT  
am(T) 1 + yn exp(-E0/kT) 

Hhf(T)Hhf(0) u; 	
) 

1 +n exp(-E0/kT) 
(1.44) 

que é a expressão do campo magnético hiperfino em função da tem-

peratura Hhf(T), para o modilo de transição de Campbe1124) . Os 

parâmetros y,n e E0  são obtidos pela determinação da curva de 

H
hf (T) que melhor se ajuste aos pontos experimentais. Segundo 

Campbell, y é o parâmetro mais significativo, sendo o. produto 

yHhf(0) igual ao campo magnético hiperfino associado ao estado 

B, se o mesmo persistisse a 00K: 

H ) (0) . hf (0) hf 

Na figura 1.7 apresentamos um esquema da curva de variação com 

a temperatura do campo magnético hiperfino do Ru em Ni. Neste 

caso o estado da impureza com campo menor corresponde a tempera-

turas elevadas, podendo-se interpretar yHhf(0) como valor pre-

visto para o campo magnético hiperfino do Tc em Ni. Observa-se 

boa concordância entre o valor previsto e o determinado experi- 
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mentalmente. 

H T 

Figura 1.7 - Esquema da curva de variação com a temperatura do 

campo magnético hiperfino do Ru em Ni. 

am (T)/am (0) corresponde a curva de magnetização do 

Ni. 

Para o sistema OsFe, cuja curva de Hhf (T) segue o andamento da 

figura 1.8, o estado com campo menor ë mais estável a baixas 

temperaturas e o estado com campo maior corresponde a tempera-

turas elevadas. Neste caso pode-se interpretar yHhf (0) como va-

lor previsto para o campo magnético hiperfino do Ir em Fe, ob-

servando-se boa concordância entre 'iste valor e o determinado 

experimentalmente. 

Campbell considera os parâmetros E0  e 	provavelmente 

associados com a largura do estado ligado da impureza e com a 

sua posição  em relação ao nível de Fermi, não havendo estimati- 
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va para os mesmos. 

Figura 1.3 - Esquema da curva de variação com a temperatura do 

campo magnético hiperfino do Os em Fe. am(T)/am(0) 

corresponde i curva de magnetização do Fe. 



CAPÍTULO II - EQUIPAMENTOS 

II.1 INTRODUÇÃO 

Para a obtenção dos dados experimentais contidos nes-

te trabalho valemo-nos de um sistema eletrõnico capaz de permi-

tir a investigação da correlação entre eventos que ocorrem mui-

to pr6xlmos no tempo. 

Empregamos como método de investigação o método da 

correlação angular entre duas radiações gama sucessivas envol-

vendo um estado nuclear intermediário de vida média TN° A deter-

minação experimental desta correlação g feita pela medida de 

coincidências entre os impulsos eletrõnicos resultantes da ioni-

zação que as radiações produzem nos detectores. Cada sistema e-

letrOnico de medida de coincidências apresenta como caracterís-

tica básica a sua resolução temporal 2TR. A relação entre 2TR  e 

TN 
indica a habilidade de um determinado sistema distinguir ou 

não, no tempo, a dinimica de possíveis perturbações sabre o es-

tado nuclear intermediírio. Assim, denomina-se sistema diferen-

cial aquêle em que 2TR  < TH  e sistema integral o que apresente 

2T
R 
 > TN* 

 Trabalhamos com um sistema eletrOnico de coincidência 

do tipo integral, cuja descrição é feita neste capítulo. 

Não í nosso propósito fazer um estudo detalhado sabre 

as técnicas de deteção ou dos circuitos de coincidência, mas só-

mente apresentar os diagramas em bloco dos equipamentos e sali- 
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entar suas principais características. Referimo-nos, no entanto, 

com certo detalhe, ao circuito de contrõle automático do siste-

ma eletrõnico, pelo seu significado em relação aos métodos de 

obtenção de dados até aqui utilizados em nosso laboratõrio. 

Incluímos, também, neste capítulo, a descrição do sis-

tema de .v.ccim.nto e contr?le de temperatura da forte radioati-

va, por nós projetado e utilizado durante as medidas do campo 

hiperfino em função da temperatura. rste sistema permitiu o a-

quecimento da fonte radioativa até 10730K, com regulagem melhor 

do que 00 3%. 

Deixamos para apresentar no Apêndice 1 a descrição do 

fõrno a atmosfera controlada que  construímos com a finalidade 

de preparar as fontes necessírias á realização de nossas.medi-

das. Projetado de modo a apresentar ampla versatilidade, o for-

no está acoplado a um sistema de vácuo livre de contaminações, 

constituindo-se de bomba para vícuo primário, do tipo de,adsor-

ção ã temperatura de nitrogênio líquido, e bomba iõníca de 

500 Lis para alto-vácuo, na faixa de 10-5  a 10-7  mm de Hg. 

Finalmente, no Apindice 11, apresentamos a descrição 

do forno tubular que  construímos para a calibração dos termopa-

res de Cromel-Alumel usados como sensores térmicos em nosso e-

quipamento. - Ute forno foi projetado de modo a permitir a obten-

ção de patamares de equilíbrio de fases sólido-líquido de longa 

duração, nas curvas de resfriamento de metais padrões. Assim, 

por exemplo, a duração do patamar da curva de resfriamento de 

220 g de estanho chega fãcilmente a 20 min. 
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II.2 DESCRIÇÃO DO EQUIPAMENTO ELETRÔNICO 

Utilizamos um sistema eletriinico de coincidências do 

tipo integral, totalmente transistorizado. Na figura II.1 apre-

sentamos o diagrama, em blocos, do sistema. 

Os detectores são constituídos de cintiladores de 

NaI(T1), acoplados a fotomultiplicadoras RCA 6655-A de 10 estí-

gloso Nestes acoplamentos usamos guias de luz de Luci te de 16cm 

de comprimento e 4 cm de diâmetro para afastar as fotomultipli-

cadoras do campo magnético aplicado. Os detetores foram blinda-

dos em relação ao campo magnético e ã entrada de luz, por cilin-

dros concêntricos, sendo o externo de ferro e os internos de fõ-

lhas de alta permeabilidade magnítica. Ambos os detectores gi-  . 

ram sóbre suportes, em tõrno de um eletroimã, no plano perpendi-

cular á direção do campo magnético entre os polos. O eletroimã 

convencional, (Model L4-B-Power Supply Model TC 200-8 - Spec-

tromàgnetic Industries, California), tem forma de C, com fonte 

de alimentação com regulagem de uma parte em 1000 e í refrigera-

do á água. A intensidade  do campo magnético  é medida com uma bo-

bina de teste e um  galvanõmetro calibrado. 

Os  amplificadores (tipo DD2), analisadores e  fontes 

de alta-tensão com estabilização de picos, são de fabricação 

Cosmic Radiation.  O circuito de coincidências  í da Ortec e o a-

nalisador multicanal da Nuclear Data. O sistema eletriinico de 

coincidências funcionou com resolução temporal, 2TR ,  de  120 ns. 

A fim de minimizar o efeito das flutuações eletrõni- 
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F.C. 

FF.T.E.P 

A 

FTEP o Fonte de Tensão c/Estabilização de Pico 
o Detector 

PA 	Pri-amplificador 
A 	. Amplificador tipo DD2 
AN 	o Analisador com Determinador de Cruzamento de Zero 
LA 	= Linha de Atraso 
E 	. Eletroimã 
FC o Fonte de Corrente 
CA a Controle Automático 
COINCo Coincidindo 
AMC * Analisador Multicanal 
CI 	- Contador Eletrdnito de Impulsos 
IMP = Máquina Impressora 
IMP/PER 	Máquina Impressora e Perfuradora de Fita 
R 	= Relg p/selecionamento da área de memória do multicanal 

Figura II.1 - Diagrama, em blocos, do equipamento eletrinico. 
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cas sabre as medidas, o sistema foi automatizado, efetuando pe-

riõdicamente as seguintes operações: bloqueio dos contadores a-

Os efetuarem medidas durante 6 min e 20 s; inversão do campo 

magnético; leitura dos contadores; selecionamento da aérea de 

mem6ria do multicanal; reinfcio das contagens. Na figura 11.2 

apresentamos o diagrama, em blocos, do contr8lc automítico do 

sistema eletrõníco, bem como os sinais gerados pelos diversos 

circuitos. Os circuitos que constituem os diversos blocos da Fi-

gura II.Z são fabricados pela Digital Products. 

O oscilador a cristal gera sinais na frequencia de 

100 Kc/s, que são injetados no contador. O contador, alias 6 ida 

e 20 s, tem preenchida sua última década e entrega um sinal ao 

circuito monoestivel. Este circuito, uma vez acionado, gera um 

sinal de 20 segundos de duração, que é convenientemente confor-

mado pelo circuito engattlhador tipo Schmitt e entregue ao cir-

cuito excitador em potência. O sinal de saída deste Ultimo cir-

cuito é utilizado para o comando das operações de parada e dis-

paro automático do sistema eletranico. 

Assim, o bloqueio dos contadores é feito pela aplica-

ção conveniente deste sinal nos mesmos. tste mesmo sinal apli-

cado no circuito de coincidencias como sinal de anti-coinciden-

cia, bloqueia as contagens do multicanal. Da mesma forma este 

sinal comanda a inversão do campo magnético e a saída dos dados 

dos contadores. 

O selecionamento da írea de memória do analisador mul-

ticanal é feito pela injeção de níveis DC convenientes, no mes- 
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14-1011s-1 

Vtormumammirememe 	3305 

Monoestível 

20s 

Engatilhador 
de Schmitt 

20s 

Excitador 
em Potência 

10v 

20s 

Figura  1102 ® (a) Diagrama, em blocos, do contr6le automático 
do sistema eletriinico. (b) Sinais gerados pelas 
diversos circuitos. 
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mo. A escolha crestes níveis ép feita por um relé acionado pela 

fonte de corrente do eletroimã, conforme o sentido do campo mag-

nético. 

11.3 DESCRIÇÃO DG SISTEMA DE AQUECIMENTO E CONTRÔLE DE TEMPE-

RATURA DA FONTE  - RADIOATIVA 

Para efetuar as medidas de campo hiperfino em funç3o 

da temperatura  construímos  um sistema de aquecimento da fonte 

radioativa, capaz de mantê-la a vácuo, sob a ação de campo mag-

nítico polarizador, até a temperatura de 1073°K, com regulagem 

de temperatura melhor do que t0,3%. Na figura 11.3 apresentamos 

um esquema do arranjo experimental utilizado junto ao eletroimã, 

em que aparece a câmara de aquecimento das fontes radioativas, 

seu equipamento periférico de alimentação e controle de tempe-

ratura, sistema de vácuo e sistema detetor de raios gama. 

A câmara de aquecimento, cujo esquema apresentamos na 

figura 11A, í constituída de uma flange-base em aço inox, na 

qual se localizam os passadores de corrente, conexão para linha 

de vácuo, passadores para termopares e suporte para o bastão de 

alumina, em cuja extremidade se localiza o cabeçote aquecedor. 

Acoplada a esta flange-base, com vedamento para alto-

vícuo, temos a câmara prOpriamente dita, constituída da flange 

e cilindro em aço inox. Afixada ã câmara vem uma ponteira em 

vidro pirex, com extremidade moldada e união metal-vidro em e- 
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DETALHE DO CABEÇOTE 
DE AQUECIMENTO 

1 - CÂMARA PARA FONTES 
2-TER MOPAR 
3-CABEÇOTE DE AQUECIMENTO 
4-RESISTENCIA ELETR I CA 
5-BASTAO DE CERÂMICA 
6-CONDUTOR 
7-CONE X ÃO P. LINHA DE  VÁCUO 
8-PASSADOR DE CORRENTE 
9-PASSADOR P. TERMO -  PAR 

10-CAMISA DE AÇO IN O X 
I I -FLANGE BASE 
I2-ANEL DE VEDAMENTO 
13-SUPORTE DO BASTÃO 
14-PONTEIRA DE PIREX 

FIGURA Ir. 4 - CÂMARA DE AQUECIMENTO DE FONTES RADIOATIVAS 
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poxio O vedamento a vácuo entre as flanges í feito por um anel 

em viton, d.e seção trapezoidal. 

Como suporte da resistência de aquecimento e do cabe-

çote aquecedor usamos um bastão de alumina, com uma das extre-

midades em carretel, sõbre a qual aplicanjos a resistência de a-

quecimento em fio de tãntalo, bobinada de modo a compensar o 

campo magnético gerado pela corrente de alimentação. Envolvendo 

a resistência de aquecimento e tendo na extremidade livre uma 

cãmara suporte para a fonte radioativa, vem o cabeçote aquece 

dor, construído em cobre e tendo uma capa de aço inox em sua 

região cilfildrica, de modo a diminuir a metalização do cobre em 

temperaturas maiores do que 550°C. A fixação do cabeçote sare 

o bastão de cerãmica é feita pela aplicação de dois tirantes e-

lásticos ancorados ã flAny.-hasA., 

O termopar de Cromel-Alumel, utilizado como sensor 

térmico do sistema de contrõle de temperatura, foi recravado no 

cabeçote, junto ao alojamento da fonte radioativa. 

A cãmara de aquecimento é fixa ao eletroimã por meio 

de um suporte centrador, ficando livre de vibrações durante o 

seWfuncionamento. 

O sistema de vícuo utilizado foi projetado de modo a 

garantir o funcionamento da cãmara a vícuo melhor do que 10-3mm 

de Hg. Um jõgo de vílvulas, adequadamente acopladas, permite a 

conexão da linha de vícuo do sistema a uma bomba auxiliar, para 

efetuar-se o pré-vícuo. A bomba de vícuo do sistema é do tipo 

de adsorção ã temperatura do nitrogénio líquido, construída de 
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forma tubular, de modo a aproveitar como vaso Dewar os butijões 

para nitrogênio líquido disponfvels  em nosso laboratórios Utili-

zamos como material ativo Zeolite 5A, da Varian. 

A junta fria  do termopar de Cromel-Alumel  í  mantida a 

00C  em  um banho de geio fundente,  convenientemente  homogeneiza-

do pela ação de um ngitador. 

O divisor de tensão  í  alimentado  por uma  bateria de 

mercúrio, de 1,35 V e 14 /NA (Mallory Duracell, RM-42R). As re-

sistências - variívels usadas no divisor são de constantan, fabri-

cadas por Cambridge Instrument Co. Ltd. Tanto as resistincias 

como a bateria estão alojadas numa caixa isolada tirmicamente„ 

de modA a tornar  delprelavels  as  variações de  tensão do divisor 

devido a flutuações tgrmicas do ambiente. A aferição das ten-

sões entregues pelo divisará feita  na mesa  de aferição do Ins-

tituto de Eletrotécnica da Escola de Engenharia, com precisão 

de ±1  uV. 

O amplificador operacional, modilo Dymec 2460A, am-

plifica a tensão de êrro definida por: 

VE ..' V D -VTP 
	

(1) 

onde 	VD a  Tensão do divisor 

VTP  w Tensão do termopar 

A fonte de alimentação e controle entrega ao sistema 

de aquecimento da fonte radioativa uma tensão de base, variável 

de zero a 12 V, com possibilidade de ajuste de até 10-3  do va-

lor míximo, mediante o uso de um Helipot. Ocorrendo qualquer a- 
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balo térmico ao sistema a tensão de irro VE torna-se diferente 

de zero. A soma desta tensão com a tensão de base í transforma-

da em C.A., por intermédio de um vibrador (chopper) eletrõnico 

acionado por um oscilador na frequincia de 600 Hz e i injetada 

no circuito amplificador de potencia, que pode entregar ao sis-

tema aquecedor até 17,5 Watts. Um transformador de saída, de al-

ta isolação entre primírio e secundírlo, com relação de trans-

formação de 1,75:1, entrega a potincia ao circuito elétrico do 

sistema de aquecimento desacoplando-o de qualquer nível de C.C„, 

de modo a tornar nula a média temporal da corrente de emissão 

eletrõnica que se estabelece entre a resistíncia de aquecimento 

e o cabeçote de cobre sõbre o qual se aplica o termopar, 0 ga-

nho de laço de realimentação da' fonte de alimentação e contr ► le 

foi calculado segundo a técnica de 0ldenbourg-Sartorius25) . 0 

sistema aquecedor apresenta um tempo morto de 2,3 min, e opera 

com regulagem de temperatura melhor do que 0,3%. 

Um microvoltimetro (Hewlett-Packard, 419A DC Null 

Voltmeter) e um registrador gráfico (Siemens), permitem o conhe-

cimento contínuo do comportamento do sistema em relação i regu-

lagem da temperatura, efetuando o registro da tensão de irro VE. 

Na figura 11.5 apresentamos um diagrama em blocos do sistema de 

aquecimento e contrõle de temperatura, em que são detalhadas as 

ligações entre os diversos elementos que o constituem. 



5 6 

1 

9 3 

earamteemwm 

*O* 

11 10 3 

1„ amara de aquecimento. 
z. Referencia 00C para termopar. 
3 Divisor de tensão. 
4. Amplificador operacional 
5. Fonte de tensão para potência de base. 
6. Vibrador (chopper) eletronico, 
7. Oscilador. 
o. Amplificador de potência 
90 Transformador de salda. 
/00 Microvoltimetro., 
11. Registrador grifico. 
12. Fonte de alimentação e de controle. 

Figura 11c5 - Diagrama, em blocos, do sistema de aquecimento 
e controle de temperatura. 
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CAPITULO III - ESTUDO DA VARIAÇÃO COM A TEMPERATURA DO CAMPO 

MAGNÉTICO HIPERFINO NO Mo EM Fe', PELO MÊTODO DA 

CORRELAÇÃO ANGULAR 

TIL] INTRODUÇÃO 

Inúmeros são, atualmente, os trabalhos em que o estu-

do da correlação angular existente entre as direções de emissão 

de radiações nucleares e.  feito de maneira clara e completa. Por 

esta razão limitamo-nos a incluir neste capitulo apenas as fór-

mulas necessárias para a interpretação dos dados experimentais 

nele contidos e citamos como referência bibliográfica os arti-

gos de Biedenharm e Rose")  e de H.Frauenfelder e RJ,LSteffen31) . 

A expressão da função correlação angular direcional 

não perturbada ê dada por: 

kmax 
W(0) me 1+ E 

k*2 
cos 	kg) 	 (III.1) 

onde o somatario se  eMende  sabre valores pares de k, sendo, na 

prítica, kmax  * 4. 

Esta função descreve a distribuição da segunda radia-

ção em relação  rt direção da primeira, no caso em que não haja 

perturbação do estado nuclear intermediário durante o tempo de 

vida do mesmo. 

No caso em que a correlação angular seja perturbada 
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pela ação de um campo magnético H, aplicado perpendicularmente 

ao plano dos detectores, o eixo do spin nuclear precessionarí 

em torno da direção do campo com a frequência de Larmor: 

ON w  -g 	H 

onde g í o fator-g nuclear, ON  o magneton nuclear, 4i a constan-

te de Planck e H a intensidade do campo. 

Durante o tempo t entre as emissões da primeira e da 

segunda radiação, o estado intermediário do núcleo precessiona, 

em torno do campo, de um ãngulo AO = wt, sendo esta rotação re-

fletida na rotação da distribuição angular da segunda radiação. 

Medindo-se a correlação angular integral, em que o tempo de re-

solução 21.11  do circuito de coincidências é maior do que a vida 

media  T
N 

do estado nuclear intermediário (2tR > TN
) obtém-se 

para função correlação angular integral perturbada: 

kmax 
W(o,H) = 1 + E 	Ulc  cos E(0 	AOk )i 	 (III.3) 

km2 

onde k= 2, 4, ... 	com 

bk 	 is* 	 e 

11.+(ko3TN )2] 112  

arc tg (kmtN) 	 (III.5) 

Determinando-se o deslocamento AOk da correlação angular, obtém- 
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se o valor detal]  , do qual pode se extrair a intensidade do cam-

po H, desde que se conheçam os valores  de g e T
N' 

segundo 

(III.2). 

Um  modo conveniente de determinar o valor do campo H 

consiste em fixar os dois detetores na  posição 00  em que ocorra 

(1514
-9211-1 máximo e medir o número de coincidincios W(00' +H) 	e O 

W(0o'-H)' com o sentido do  campo  para  cima e para baixo, respec-

tivamente. 

Com estas contagens define-se a razão: 

W(00D+H) 	W(00,-H)  R ai T—e, 

que corresponde a: 

4b2kyrN R a; 

[1.4*(2wrN) 	C-14.(4ttriii2. 

. 	(III.7) 

da qual se pode extrair wls, conhecidos  b2  e b40 

Para b4 rst O o 'ângulo  Oo ótimo  corresponde a eo  . 13500 

Este método é geralmente referido como método  da ra-

zão  integral  R  e apresenta a vantagem de prescindir  das  corre-

ções para dingulo sólido e coincidincias  acidentais.. 

No  caso  de medida da  correlação  angular integral de e-

lemento  radioativo  situado em ride ferromagnética  não polariza-

da, existe uma distribuição aleatória de campos magnéticos esta- 
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ticos (uma para cada domínio), que acarreta uma atenuação Gk(m) 

da função correlação angular27) : 

kmax 
W(0) aB 1 + E 	B., cos  (k0) 	ka,  2,4,.. 	(III.8) 

ke2 	" 

com *E
k 
 ge bk  G.(w) sendo 

k 
G twl __1_  E 1 

k% 	2k+1 n.-k  1+(norrNr 

que para k e 2 torna-se 

G2(m) e 	+ 	—z  + 	 2 	 2 

1+NTN ) 	1+(2orrN)2"  

(11L9) 

(T 	_  10 ) 

Na seção 111,2  apresentamos as medidas  experimentais 

e os resultados  obtidos, descrevendo a obtenção das fontes  ra-

dioativas, as  correlações angulares e as razões integrais R me-

didas  em função  da temperatura T, bem como os valores dos cam-

pos magnéticos  hiperfinos reduzidos H(T)/H(0). 

Na seção  111.3 í feita a interpretação dos resultados 

experimentais em  timos dos modelos descritos nas seções I.4.1, 

2  e  3. 

111.2 MEDIDAS EXPERIMENTAIS E RESULTADOS 

111.2.1 Fonte 

A fonte radioativa foi obtida através da irradiação 
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de molibdinio metilico com dãuterons de 24 MeV, no eincrociclo-

tron da Comissão Nacional de Energia Atómica de Buenos Aires, 

Argentina. 

A separação química do tecnício foi iniciada duas se-

manas apiis o recebimento do material e constou do seguinte pro-

cediment:o: o alvo foi atacado com ígua-rigia e a zolução obtida 

foi oxidada cem HNO3 fornecendo No03 e HTc04'  - uma centrifugação 

permitiu a separação da maior parte do M003 . O Wic04  contido no 

sobrenadaste, juntamente com Mo03 em solução, foi separado do 

Ultimo por cromatog rafia28)  em coluna, usando resina troca-anion 

DOWEX lx10 (200-400 mesh) e soluções 2N de HC1 e 4N de HNO3  co-

mo eluentes, A solução nftrica contendo HTc04  foi levada a sico 

e retomada em solução de H2504  0,06N. O Tc foi eletrodeposita-

do, a partir da solução sulflrica, sare cátodo de ferro (P.A.), 

com uma densidade de corrente de 0,8 A/cm2 , na temperetura am-

biente, por duas horas. A fim de reduzir o TcO, simultãneamente 

eletrodepositadc com o Tc, o cátodo foi aquecido a 600°C duran-

te 12 horas, em atmosfera de H2 . A camada de tecngelo metílico 

resultante foi difundida no ferro por aquecimento a 900°C, a v-

emo, ~ante 72 horas. Agis iste processo a fonte resultante 

foi submetida ao ataque de ícido nítrico a lxl, durante 30 s, 

com a finalidade de remover a atividade residual sare a super-

fície do ferro. As fontes de Tc95  em Fe assim obtidas apresenta-

vam a forma cilíndrica com diãmetro de 0,56 mm e altura de 6 mm, 

com atividade da ordem de 3 pC, o que corresponde a uma popula-

ção de circa de 1012  átomos de Tc distribuída substitucionalmen- 
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te na matriz de ferro compusta de arca de 102°  ítomos. 

111.2.2 Medida da Correlação Angular da Cascata 335-204 keV 

Na figura 11101 apresentamos o esquema de desintegra-

ção do Mo95  , segundo Chilosi et al30) , em que podemos observar 

as cascatas que possui o estado intermediírio de 204 keV. Uti-

lizamos em nosses cálculos a cascata de 835-204 keV por ser a 

mais intensa e possibilitar melhor selecionamento do pico de e-

nergia mais alta, j  que empregamos detetores de Nal(T1). 

As medidas das correlações angulares aqui relatadas 

foram feitas com o equipamento descrito no capftulo II. O tempo 

de resolução 2Til  do circuito de coincidincias fol de 120 ns, ob-

tendo-se durante as medidas um nível de  coincidincias acIden - 

tais da ordem de 1.5%. Para as radiações de energia maior usou-

se em cristal de NaI(T1)  de 5,1cm de profundidade por 4,4cm de 

diãmetro  e,  para 204 keV, um de mesmo diàmetro e 2,5 cm de pro-

fundidade. Os cristais foram protegidos por meio de cones de 

chumbo e as medidas feitas a 90° , 105° , 120° , 135°  e 150° , para 

evitar o espalhamento Compton, principalmente o espalhamento pa-

ra trís, bem como a contribuição do pico de aniquilação do Nisi 

tron. A distãncia entre a fonte e os detetores foi de 5 cm e a 

centragem da fonte melhor do que 1%. Com a finalidade de afas-

tar as fotomultiplicadoras do campo magnaico aplicado utiliza-

mos guias de luz de lucite de 16 cm de comprimento e 4 cm de dl-

ãmetro. As fotomultiplicadoras foram blindadas em relação ao 
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campo magnético e i entrada de luz, por cilindros concintricos, 

sendo o externo de ferro e os internos de  falhas de alta perme- 

abilidade magnética. 

Selecionamos, mediante escolha adequada das janelas 

dos analisadores,  o  pico  de  204 keV num dos canais laterais e 

os picos de  532  keV e de  835  keV, no  outro canal. Na  figura 

111.2  apresentamos  os  espectros dos picos de energia seleciona-

dos pelos canais laterais; na  figura 111.3 apresentamos o espec-

tro de coincidincias entregue pelo analisador multicanal. 

Na tabela 111.1 apresentamos os parâmetros das fun 

ções correlações angulares  sem campo magnético aplicado (equa-

ção 111,7) e com campo  magnético polarizador aplicado (equação 

111.3), obtidos através  do tratamento dos dados experimentais 

pelo método dos mrnímos quadrados,  feitas as correções de cen-

tragem, angulo salido e de  coinclfinclas acidentais. 

As medidas  da correlação angular sem campo magnético 

polarizador aplicado  foram efetuadas após a demagnetização  da 

fonte pelo processo  da aplicação de campos magnéticos gradati-

vamente menos  intensos e de sinais alternados sabre a fonte. 

Na  figura 111.4 apresentamos as medidas das  correla-

ções  angulares sem campo aplicado e com campo magnético polari-

zador aplicado. As curvas traçadas entre os pontos experimen - 

tais correspondem  is  correlações angulares expressas pelas rela-

ções 111.3  (com campo polarizador aplicado) e 111.8 (sem campo 

aplicado), calculadas com os parâmetros contidos na tabela 

Dos valores de 2AO2 contidos na tabela 111.1 e utilizan- 
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Pat2:e -  CamprAplicado 

Com Campo Aplicado 

Para cima Para baixo 

.5,.2 -0,098 ± 0,004 -0,083 ± 0,019 -0,083 ± 0,007 

2A8
2 

--- -0,580 ± 0,061 +0,600 ± 0,141 

U
.4. 

+0,013 t 0,011 +0,013 ± 0,015 +0,012 t 0,011 

4/504 
--- -0,010 t 0,729 4-0,250 t 0,575 

Tabela III.1 - Parãmetros da função correlação angular com e 

sem campo magnético polarizador aplicado. 

do a relação 111.5, obtemos: 

2w IN  m 0,660 ± 0,090 ( I II.11) 

Considerando iste valor para 2totil  e o valor de E2  contido na 

tabela III.1 para a correlação angular sem campo aplicado, bem 

como a expressão I/I.10 para o coeficiente de atenuação G2(), 

obtemos o seguinte valor para o coeficiente não atenuado: 

m 0.117 ± 0.006 	 (111.12) 

A partir da medida de 2orrN  expressa em (III.11) e da expressão 

da frequência de Larmor (111.2), calculamos o valor do campo 

magnífico efetivo sabre o nacleo do Mo em Fe: 

Hef(293
oK) m 233 * 37 kOe 
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Neste cálculo utilizamos os valores dos parãmetros nucleares g 

e TNe determinados por Sound e Jha
33), para o nTvel de 204 keV 

do Mo95: 

g - -0,26 t 0,02 

TN 11  1,09 ± 0,02 ns 
(111.14) 

Para determinar o sinal do campo magnítico efetivo do Mo em Fe, 

medimos a razão integral R da correlação angular da cascata 
1 	 5 	 7 
7  (133 keV) .- (482 keV) 	do Ta181 usando uma fonte lfquída 

(solução de Hf metálico em ácido fluorfdrico). Sendo conhecidos 

todos os parãmetros nucleares envolvidos nesta medida, foi pos-

sTvel determinar o sinal do campo externo aplicado, bem como o 

sinal do campo magnético efetivo do Mo em Fe: 

He!' .(293°K) 	-233 t 37 k0e (III.15) 

em concordãncia com o valor obtido por Sound e Jha33)'  Hef(323°K) 

-236 t 19 k0e. 

111.2.3 Medida da razão integral R em função da temperatura 

As medidas da razão integral R foram efetuadas com o 

mesmo equipamento utilizado para as medidas das correlações an-

gulares, funcionando, agora, o sistema de aquecimento e contra-

1e da temperatura da fonte radioativa, bem como o sistema auto-

mítico de Inversão da direção do campo magnético polarizador e 

de tomada de dados. A descrição distes sistemas está contida 
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nas seções 11.2 e 11.3 do capítulo II0 

distãncia de 13 mm entre os poios e alimentado com 

a corrente de 0,54 A, o eletroimã apresenta um campo magnítico 

de 2 k0e0 A intensidade do campo magnético foi medida com uma 

bobina de teste e um galvanõmetro calibrado. 0 campo magnítico 

polarizador tem por função alinhar todos os domínios da amostra 

ferromagnítica, o que ocorre após atingida a saturação da mes-

ma. A determinação do campo magnítico necessário para saturar a 

amostra foi feita experimentalmente, pelo levantamento da curva 

da razão Integral R em função do campo polarizador, apresentada 

na figura 111.5. 

Na tabela 111.2 apresentamos os valores experimentais 

da razão integral R para as diversas temperaturas em que a mes-

ma foi determinada, bem como a razão reduzida R(T)/R(T0), com 

seus erros estatísticos. 

Adotamos para temperatura crítica da fonte a tempera-

tura de Curie do ferro: Tc = 1042°K0 Normalizamos as razões in-

tegrais em relação ã razão R(To), para To ge 2930K. 

Na figura 111.6 apresentamos o gráfico dos valores 'da 

razão integral reduzida R(T)/R(T0). A curva traçada corresponde 

i de magnetização espontãnea reduzida do ferro: a(T)/o(0). 

Podemos expressar o campo magnítico efetivo reduzido 

H(T)/H(To) a partir das expressões da razão integral R (III.7) 

e da frequãncia de Larmor to (111.2), considerando b4  = 0. 

lig)) W))- 040) (I I I.16) 
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Figura 111.6 - Valores experimentais da razio integral reduzida 

R(T)/R(To) e seu erro estatístico. Curva traçada 

corresponde i magnetizaçio espontãnea reduzida 

o(T)/u(o)9  do ferro. To  s,  2930K, Tc  w 1042°K. 
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T 

(0K) 
T 	st 

T/Tc 

R(T) 	. 

(%) 

a [R(T)J 
(%) 

IML 
R(To) 

a [1219 
R(To) 

293 0,281 -10,27 ±0,36 1,000 ±0,035 

423 0,406 -10,18 ±0,52 0,991 ±0,050 

573 0,549 -10,06 ±0,39 0,980 .:0,038 

623 0,597 -10,03 ±0,49 0,977 40,048 

673 0,645 -10,02 ±0,43 0,976 40,042 

713 0,683 -10,20 *0,42 0,993 40,041 

762 0,731 - 9,97 ±0,39 0,971 4 ,038 

823 0,789 - 9,40 *0,45 0,915 *0,044 

898 0,860 - 8,84 *0,27 0,861 A ,026 

923 0,884 - 8,76 *0,25 0,353 t0,024 

948 0,908 - 8,30 *0,29 0,308 ±0,028 

1010,5 0,969 - 5,88 ±0,59 0,573 *0,057 

1035,5 0,993 - 2,20 *0,58 0,214 ±0,056 

Tabela 111.2 - Valores da razão integral R(T) e seu irro esta-

tístico a[R(1, bem como da razão interal redu-

zida R(T)/R(To) e seu 'erro, em função ja tempe-

ratura absoluta T. 

onde 

a(T) is 1 + 2w(T)TN12 	 (III.17) 

Para determinar a(T) calculamos 20)(T) TN  da expressão de ....... 
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R(T)/2b2, obtida da (III.7): 

R(T) 	2w(T)TN 
2b2 	1 + [2w(T)Tpir 

(III.18) 

em que usamos o valor de b2  não atenuado expresso em (III.12). 

Para obter o campo magnético efetivo reduzido,  em fun-

ção do  seu  valor  ã  temperatura próxima a 00K (H(T)/H(0))„ extra-

ímos da curva de magnetização reduzida  do  ferro (ver apindice 

III) o fator de correção dado  por a(T0)/a(0)  *, 0,975 , para Tom 

293°K. Na tabela III.3 apresentamos os valores de a(T)/a(T0), 

H(T)/H(T0), H(T)/H(0) e seu irro estatístico a[N(T)/H(0) 

Com os valores de H(T)/H(To ) contidos na  tabela 

(III.3) e de Hef(To) - -233 k0e, determinamos os campos magnífi-

cos efetivos Hef(T). Calculamos o campo magnético local: 

onde 

Hioc(T) *  Ho 	HLor(T) 	HD(T) (III.19) 

Ho lu 2 k0e (campo polarizador aplicado) 

4,r a(T)  HLor(T  (campo de Lorentz) 110  

HD(T)  413  -4 w D g-1110o 	
(campo de demagnetização) 

em que os  valores da magnetização de saturação do ferro, a(T), 

são dados por 
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T 
(°K)  

22) 
a(c) 

H T)  
o) 11.43 G[1111 

293 19000 1,000 0,975 0,083 

423 0,991 0,982 0,958 0,135 

573 0,979 0,959 0,935 0,072 

623 0,976 0,954 0,930 0,115 

673 0,975 0,952 0,928 0,097 

713 0,993 0,986 0,961 0,103 

762 0,971 0,943 0,919 0,084 

823 0,927 0,849 0,827 0,080 

898 0,894 0,769 0,750 0,038 

923 0,889 0,759 0,740 0,035 

948 0,868 0,701 0,684 0,037 

1010,5 0,793 0,454 0,443 0,060 

1035,5 0,746 0,160 0,156 0,054 

Tabela 111.3 - Valores de a(T)/a(T0), H(T)/H(T0), H(T)/H(0) e 

seu irro estatfstico. 

a(T) 	1,7 (6(T)/a(0))103  Oe 	 (III.20) 

sendo os valores de a(T)/a(0) extraídos da curva de magnetizaçio 

reduzida do Fe (ver apindice III). O fator de demagnetização 

para um cilindro de 0,56 em de diiimetro e 6 mm de altura é igual 

a 0,01734). Na tabela 111.4 apresentamos os valores de Hef(T), 
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Nloc(T)' Hhf(T) a -(1Hef(T)I 	Hloc(T)} e o irro estatístico 

Phf(T)1 

111.3 INTERPRETAÇÃO DOS RESULTADOS EXPERIMENTAIS EM TÊRMOS 

DOS MODELOS EXISTENTES 

A obtenção dos parãmetros envolvidos em cada modelo 

te6rico estudado (seções 1.4.1, 2 e 3), foi feita pela determi-

nação da curva de melhor ajuste aos pontos experimentais. Empre-

gamos o método dos mínimos quadrados e calculamos o índice de a-

juste29) x2 , utilizando os valores de H(T)/H(0) e a[H(T)/H(0)] 

contidos na tabela 111.3. 

111.3.1 Modílo de Campo Molecular 

Segundo o modilo de campo molecular, proposto por Jac-

carino, a expressão Jo campo magnético hiperfino em impurezas 

de metais ferromagnéticos sí dada pela relação: 

H(T)/H(0) 	Bs(x) 	 (I.29) 

onde B (x) i a função de Brillouin para spin s  e 

• 1 a(T)   
• T 00) 

em que t. í o parãmetro de interação de intercãmbio (exchange), 

T T/Tc fl.  a temperatura reduzida (Tr - temperatura de Curie do 
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T 

(°K)' 
Hef(T)  

(k0e) 
Hloc(T)  

(k0e) 
Hhf(T)  

(k0e) 
Hhf(T)  

(k0e) 

293 -233 8,6 -242 ±37 

423 -229 8,5 -238 

-Z30 

EMMEN 
±38 

±35 

-223 8,3 

623 -222 8,1 

673 -222 7,9 -230 ±33 

713 -230 7,8 -238 ±35 

762 -220 7,6 -228 ±32 

823 -198 7,3 -205 *23 

898 -179 6,7 -186 ±21 

'  923 -177 6,5 -184 ±21 

948 -163 6,1 -169 ±19 

1010,5 -106 
----, 

4,5 -111 ±16 

1035,5 - 37 2,7 - 40 ±11 

Tabela  111.4 - Valores de  Hef (T), Hioc(T) 9  Hhf (T) e  seu erro 

estatístico. 

do ferro) e a(I)/a(0)  é a magnetização  reduzida  da  matriz  ferro-

magnética. 

Na tabela 111.5 apresentamos os parimetros 	determi- 

nados para cada valor de spin s (s a 1/2, 1, 3/2, 2, 5/2) e os 

correspondentes índices de ajuste g. 
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3 

warnoffinn. anuancanurrr—causamewn..re 

1/2 	1,262 	0,T2 
II.M•MAGNPAMOW. 

	

1,957 	0,11 

3/2 	2,433 

2 	2,780 

5/2 	3,074 	0,19 

Tabela 111.5 - Valores de F.; e )4, para 1/2 =1, s 	5/2, Modélo 

de Campo Molecular. 

Os valores de )(Z, contidos ne tabela 111.5 indicam 
s 	1 como spin mais provãvel para a orbital-d incompleta do Mo 

em Fe, o que corresponde a um momento magnaico p M 2pB, por í-

tomo de molndinio em ferro. 

O valor de Ç x 2 indica, segunda (1.28), que a intera-

çao de filtercimbio Mo-Fe ? duas vizes maior do que a existente 

entre os tomos de ferro. 

Na figura 111.7 apresentamos a curva do campo magnãti-

c° biperfino reduzido H(T)/H(0) obtido a partir da relação 

(1.29), paras= 1ekai,957. Os pontos experimentais foram 

extrafdos da tabela 1113 e a curva tracejada corresponde :3' de 

magnetizaçáo reduzida a(T)/a(0), da matriz de ferroo 
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Figura 11107 - Campo magnético efetivo reduzido 11(T)iii(0)0 

(a) H(T)/H(0) segundo o medélo de campo molecu- 

lar, para sle 	957. 

(b) Magnetlzaç-ào reduzida G(T)/a(0), para a ma-

triz  Fe. 
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111.3.2 Modelo de Campo Molecular com contribuição dos elétrons 

de condução 

este modelo introduz a colaboração do campo hiperfino 

devido aos elétrons s de condução polarizados (Hpec), complemen-

tando, assim, o modilo de Campo Molecular. A expresslio obtida 

para o campo magnético hiperfino í dada em termos da função de 

Brillouln, que inclui os pariimetros s e g do modelo anterior, 

bem como da magnetização reduzida a(T)/a(0) da matriz  ferromag-

nWca. 0 parãmetro f Hpc(0)/Hhf(0) descreve a fração do  cam-

po hiperfino devido ao momento localizado° 

H(T)/H(0) ffig f Bs(x) 	( (1.34) 

Apresentamos na tabela  111.6 os  parãmetros 	e f determinados 

para cada valor de  spin s (s a 1/2,  1,  3/2, 2, 5/2) e os corres-

pondentes índices  de ajuste x. 

1/2 
1111111111111111:11111111191111 
 1 5514 	0,50 	 '  	0,11 

1 1 2,290 0,55 0,11 

3,138 0,45 0,11 

2 0,47 0,11 

5/2 3,960 0,46 0,11 

Tabela 'Ir  6  -  Valores  dele f para 1/2 ,t-s ,-5/2. Modelo de 
Campo Molecular com colaboração dos elétrons de 
conducão, 
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Conforme já havTamos referido na seção 1.402, este mo-

delo não permite a determinação unívoca do spin s e dos demais 

parâmetros envolvidos, jí que é-  possfvel obter fndices de ajus-

te )( igualmente bons para os vírlos spins testados. 

Observa-s.e, contudo, que a fração f do campo hiperfi . 

no devido ao momento localizado mantém-se aproximadamente igual 

a 50%, para todos os valores de spin. 

Na tigura IIi„8 apresentamos o campo magntico hiper-

fino H(T)/H(0) expresso pela (I 34), calculado utilizando os pa-

rãmetros correspondentes a s m 1, contidos na tabela 111A. 

111.3.3 Modelo de transição 

O modelo de transição, proposto por Camobell e Gomes, 

descreve o campo magnético hiperfino em impurezas de metais fer-

romagniticos, como função da temperatura absoluta T, pela rela-

ção: 

Hhf
(T) m Hhf

(0 
-o- yn exp(-E0/kT) 

(1.44) 

onde a(T)/a(0) g a magnetização reduzida da watriz ferromagnãti 

ca, rt, y e E0  são par'imetros determinados  pela  curva de melhor 

ajuste aos pontos experimentais. 

Na tabela 111.7 apresentamos os valores obtidos para 

os parâmetros n,  y e  E0, bem como do Tndice de ajuste 

A  anomalia apresentada pelo campo magnãtíco hiper;Ino 

do Mo em Fe è semelhante a que se verifica no caso de Os em Fe, 
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H(T)/H(0) 

0,5 ,0 T/Tc 

Figura III.d - Campo magnêtico efetivo reduzido H(T)/H(0) 

(a) H(T)/H(0) segundo o modilo de campo molecular 

com contribuição dos elétrons de condução, para 

s 	1, 	28  2,29 e f. 0,55. 
(b) magnetização reduzida o(T)/a(0), p/matriz Fe. 
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Tabela 111.7 - Parâmetros n, T, E0  e índice de ajuste x2), para 

o modelo de transição. 

utilizada como exemplo na seção 1.4.3. Em térmos do modêlo de 

transição pode-se interpretar o produto 'yHhf(0)  como valor pre-

visto para o campo magnético hiperfino do Tc em Fe: 

f( Tc Tc Fe) 	yNhf(Mo Fe) w -303 	37 kOe r 	̂." 

que fica dentro do êrro experimental do valor medido por Fox et 

a135), Hilf(Tc Fe)  .4  -298± 10 k0e. pa figura 111.9 apresentamos 

a curva  do campo maga tico hiperfino reduzido H(T)/H(0) dada pe-

la relação (1.44), em que usamos os parâmetros contidos na tabe-

la  111.7. Os pontos experimentais foram extraídos da tabela 

111.3 e a curva tracejada corresponde â de magnetização reduzi-

da 0(T)io(0), da matriz de ferro. 



0,5 1,0 T/Tc 

Figura 111.9 - Campo magnítico efetivo reduzido H(T)/H(0). 
(a) H(T)/H(0) segundo o modilo de transição, para 
n 	̂ ï - 1,3 e E0  ia 2,16 eV. 
(b) Magnetização reduzida a(T)/a(0), para a matriz 
Fe. 
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CAPrTULO IV - CONCLUSÃO 

Neste trabalho investigamos o comportamento do campo 

magnífico hiperfino no Mo95  em matriz de ferro, como função da 

temperatura, através da medida de correlação angular perturbada 

gama-gama e procuramos analisar os resultados em timos de mo 

delas existentes. 

No que se refere 	parte experimental, o sistema ele- 

trõnico utilizado foi do tipo convencional, totalmente transis 

torizado, com tomada de dados e inversão do campo magnético po-

arizador automatizadas 0 Utilizamos a técnica da medida de es-

pectros de coincidencias: a) em função do ingulo, com ou sem 

campo magnético aplicado e b) a ingulo fixo (135°) e alternando 

periiidicamente o sentido do campo magnético aplicado. No primei-

ro caso obtivemos os coeficientes da correlação angular da cas-

cata 835-204 keV do Mo95, bem como o valor do campo magnético 

hiperfino ã temperatura ambiente do Mo em Fe. Empregamos o pro-

cedimento b) para determinação do campo magnético hiparfino co-

mo função da temperatura. A regulagem da temperatura da fonte 

radioativa foi melhor do que 0,3%. Os dados obtidos foram trata-

dos por computador. 

As medidas do campo magnético hiperfino no Mo F2, como 

função da temperatura H(T)/H(0), não seguem o andamento da cur-

va de magnetização do ferro a(T)/a(0), obtendo-se para valor do 

parãmetro de ajuste de o(T)/o(0) aos pontos experimentais: 
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XV 	1,5e 

A interpretação das medidas de H(T)/H(0)„ em termos 

dos modelos existentes, foi feita mediante a determinação das 

curvas de melhor ajuste aos pontos experimentais, por mínimos 

quadrados. Segundo o modelo de Campo Molecular, existe no Mo um 

momentum localizado s 	1, ao qual se associa o momento magné- 

tico p 	21AB , por átomo de Mo em Fe; o parãmetro C a 2 indica 

ser a interação de intercãmbio Mo-Fe duas vazes maior do que a 

existente eütre os átomos de Fe. 0 modelo de Campo Molecular 

com colaboração dos elétrons de condução não decide o valor do 

momentum localizado S, mas aponta f fe 50% como participação do 

campo dos elétrons de condução no cõmputo do campo hiperfino pa-

ra ra 	S 4 2.0 O modilo de transição previ corretamente o valor 

do campo magnético hiperfino do Tc em ferro (Hhf (TcFe)m-303k0e) 

e indica para valor da energia de intercãmbio (exchange) entre 

as duas configurações estáveis ao redor da diferença crítica de 

carga (Zc):  E0  a 2,4 kTc. A constante de Boltzmann efetiva 

(Xakef  ) obtidaiigualal0 k. Na tabela IV01 apresentamos 

os parãmetros determinados para os sistemas MoFe e RuN.1 3) . És-

tes dois sistemas apresentam o mesmo efeito de cargas (ambos 

com Zi  A,  -2) e o mesmo efeito de nas (impureza 4d em matriz 3d)0 

A discrepincia existente entre os valores de y está, pois, liga-

da ao efeito da ride. 

0 estudo sistemático do campo magnético hiperfino co-

mo função da temperatura H(T)/H(0), para sistemas impureza-ma-

triz adequadamente escolhidos, permitirá observar a influencia, 
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isoladamente, de cada um dos fatores envolvidos no problema, 

segundo o modêlo de transição. 

Sob o ponto de vista de estudo sistemático dos campos 

magnéticos hiperfinos em impurezas de metais ferromagnéticos, 

apresentam-se como áreas prãticamente abertas ã.  investigação as 

relativas ao estudo da influência da concentração do soluto e 

da pressão aplicada ã amostra. 

uma das dificuldades que o estudo dos campos magnéti-

cos hiperfinos em impurezas de metais ferromagnéticos apresenta, 

refere-se ã obtenção de amostras nos casos em que o elemento im-

pureza não é soliivel nos referidos metais. A técnica de Implan-

tação é então utilizada, obtendo-se amostras em que a impureza 

em geral localiza-se substitucionalmente na ride cristaThla da 

matriz ã temperatura ambiente, conforme estudos recentes de 

Feldman et al 36) 0 Nos casos em que as amostras são obtidas por 

processos metalúrgicos clíssicos, nem sempre a impureza locali-

za-se substitucionalmente, podendo-se medir um campo médio sõ-

bre uma distribuição de n átomos substitucionais e m átomos in-

tersticiais, sendoNun+monímero total de átomos do elemen-

to impureza. Sendo esta distribuição dos átomos-impureza função 

do processo de obtenção da amostra, costuma-se medir varias vi-

zes o campo hiperfino com uma mesma amostra, submetendo-a a re-

cozimento entre uma medida e outra. Atualmente, porém, é possf-

vel realizar o estudo acurado da distribuição dos átomos da im-

pureza na ride cristalina da matriz, pelo emprigo da técnica de 

"channelingn, utilizando-se monocristais. Pode-se obter o mapa- 
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amento da distribuição da impureza na ride, segundo cada eixo 

cristalino36) , com precisão. 

Conforme assinalamos no texto (tabela I.4), ha virios 

resultados experimentais que se afastam bastante dos valores 

previstos pelas leis empfricas. Considerando os problemas expe-

rimentais assinalados acima, torna-se interessante o reestudo 

distes casos pela aplicação, sempre que possrvel, de varias téc-

nicas de medidas, bem como a comparação dos resultados das medi-

das feitas com amostras preparadas por processos metalfirgicos 

clássicos, com os de amostras obtidas por implantação. 

Impureza Matriz 21 Eo k
ef 

y 

Mo (4d) Fe (3d) -2 2,4 kTc 10 k 1,3 

Ru (4d) Ni 	(3d) -2 1,9 kTc 10 k 0,3 

Tabela IV01 	Parâmetros do modelo de transição para os siste- 

mas Mofe e RuN.L 



APÊNDICE I 

FORNO DE ATMOSFERA CONTROLADA 

A.I01 Introdução 

Com a finalidade de preparar as fontes radioativas ne-

cessírias á realização do presente trabalho, construTmos um for-

no de atmosfera controlada, cuja câmara foi projetada de modo a 

apresentar ampla versatilidade em seu emprigo podendo operar co-

mo câmara de metalização, difusão, fusão, fusão em moldes, cres-

cimento de cristais, etc. A câmara do forno esta acoplada a um 

sistema de vácuo livre de contaminação, constituTdo por uma bom-

ba de adsorção á temperatura de nitrogênio lfquido, para o pré-

vácuo e de uma bomba lõnica para alto-vácuo, com vazão de 500 

tis na faixa de 10-5  a 10-8  mm de Hg. A blindagem térmica atual, 

constitufda de lâminas de molibdênio, permite atingir 10700°C, 

com a potência de 2,2 kV, a vácuo. Uma linha de admissão de gás 

inerte permite operar em regime de alta pressão, uma vez refor-

çados os sistemas de fixação das tampas da câmara do forno. 

A.I.2 Descrição do forno e do seu equipamento periférico 

Na figura A.I.1 temos uma vista do sistema constituf-

do pela câmara do forno e seu equipamento perifírico. 

Na figura A.I.2 apresentamos o diagrama, em blocos, 

do equipamento usado para operar o forno i atmosfera controlada, 
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B 
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A K 

4~11~.1.0411.148.~11.1 

A - Forno de atmosfera controlada 

- Bomba iiinica (alto-vácuo) 

C - Unidade de alimentação e contrile da bomba fanica 

D - Unidade de contrile de pressão da bomba 

E - Unidade de alimentação para aquecimento da bomba 

F - Bomba criogénica de adsorção (vácuo primário} 

G - Reservatiirio de gás inerte 

H - Purga crioginica (p/gás inerte) 

1 - Torneira de 6" 

J - Torneiras de 1 1/2n  

K - Transformador de 3kVA 

L - Auto-transformador variável 

Figura A.1.2 - Diagrama, em blocos, do equipamento usado para 

operar o forno de atmosfera controlada. 



que passamos a descrever. 

A) Câmara do forno - construfda em aço inox, apresenta as se-

guintes dimensões internas: diâmetro - 30 cm e altura - 45 cm. 

Para acoplamento com o sistema de vácuo a câmara a-

presenta duas aberturas de 6" de diâmetro, uma na parte infe-

rior, em que se conecta a bomba crioginica de adsorção e a ad-

missão de gás inerte, outra na parte lateral inferior, acoplada 

â torneira de isolamento da bomba iõnica. Ainda na parte late-

ral da câmara existem seis aberturas de 2" de diâmetro, metade 

na parte inferior e as demais na superior, dispostas de maneira 

simítrica. Estas aberturas foram projetadas de modo a permitir 

o seu uso como janelas de inspeção ou aberturas de acesso de 

passadores de corrente, passadores de termopares, mecanismos de 

comando, etc. A tampa de acesso ao interior da câmara de forno 

esta assentada em flange de 30 cm de diâmetro interno, situada 

na parte superior da câmara. Esta tampa g articulada, de modo a 

facilitar o seu manejo, apresentando um visor de 2" de diâmetro 

em seu centro e dois sistemas de comando. Um distes comandos a-

ciona o anteparo de proteção do- visor da tampa e o outro ajusta 

a posição da tampa de isolamento tgrmico da zona aquecida do 

forno. 

Tanto a câmara do forno como a sua tampa de acesso 

possuem paredes duplas, entre as quais circula água de refrige-

ração. A câmara do forno pode ser utilizada com o seu eixo na 

posição horizontal, o que será conveniente em trabalhos de me- 
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talização, etc. A vedação das aberturas da cãmara é feita por 

anéis de viton de seção trapezoidal. 

Nas figuras A.I.3 e A.I.4 apresentamos as vistas late-

ral e em planta da cãmara do forno e da zona aquecida do mesmo. 

Apresentamos na tabela A.I.1 a descrição das peças numeradas 

nas figuras A.I.3 e A.I.4. 

B) Zona aquecida do forno - constituída pela resistência de a-

quecimento e blindagem térmica em molibdinio, alojadas dentro 

de um cilindro de aço inox. A resistência de aquecimento é do 

tipo camisa aquecedora cilíndrica, fixada a duas hastes de mo-

libdinio. Estas hastes sio ancoradas em terminais de cobre pre-

sos convenientemente 'is paredes do cilindro. No centro da zona 

aquecida, suportado por um cilindro de molibdênio, situa-se o 

cadinho. Êste sistema de suspensão apresenta a necessária blin-

dagem térmica para o fundo do forno. O isolamento térmico da 

parte superior da zona aquecida é feito por uma tampa constituí-

da de radiadores de molibdinio, fixada na tampa de acesso da ci-

mara do forno. O ajuste da posição da tampa blindada pode ser 

feito mediante rotação ou avanço e recuo de sua haste suporte-. 

A fim de permitir a determinação da temperatura do cadinho, por 

processos 'óticos, a tampa blindada apresenta um orifício de 5mm 

de diãmetro, no seu centro. Com  a blindagem atual, em molibde-

nio, a temperatura máxima de trabalho do forno a vácuo fica li-

mitada, pela metalização do molibdinio, em 1700°C. 
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FIGURA A.1.3 - VISTA LATERAL DO FORNO 



FIGURA  A.1.4 - PLANTA DO FORNO 



Peça 	 Descrição 
n9 

	

1 
	

Passador de corrente 

	

2 
	

Parafuso centrador da blindagem térmica 

	

3 
	

Visor 

	

4 
	

Parede dupla 

	

5 
	

Cilindro de aço inox 

	

6 
	

Juntas para vedamento a vácuo 

	

7 
	

Blindagem térmica 
Camisa aquecedora 

	

9 

	
Hastes de sustentação da dobradiça da tampa superior 

	

10 
	

Aberturas para inspeção e comando 

	

11 
	

Haste de comando da tampa do visor 

	

12 
	

Canaleta para anel de vedamento 

	

13 
	

Tampa de proteção do visor superior 

	

14 
	

Dobradiça de giro da tampa superior 

	

15 
	

Haste de comando da tampa da zona aquecida 

	

16 
	

Tampa da zona aquecida do forno 

	

17 
	

Dobradiça de abertura da tampa superior 
18 
	

Flange lateral de 6" D.1. 

	

19 
	

Tripé  de sustentação da zona aquecida  do  forno 

	

20 
	

Cordoalha de  cobre 

	

21 
	

Cadinho  com tampa 

	

22 
	

Cilindro  suporte do cadinho 

	

23 
	

Blindagem térmica do fundo da zona aquecida 

	

24 
	

Tubos para água de refrigeração 

	

25 
	

Sapatas de fixação 

	

26 
	

Flange do tubo de conexão com a torneira de isolamento 
da bomba Cónica 

Tabela A.1.1 - Descrição das peças numeradas nas figuras A.1.3 
e A.1.4 
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C) Sistema elétrico - A ligação elétrica entre os terminais de 

cobre junto ao cilindro aquecido e os passadores de corrente é 

feita em cordoalha flexível de cobre, permitindo a livre dilata-

ção do conjunto aquecido. Os passadores de corrente são afixa-

dos em flanges especiais, com isolamento elétrico e vedamento 

em peças de teflon. A fim de impedir o superaquecimento destas 

peças, os passadores sio refrigerados ã" ígua0 0 dimensionamento 

da cordoalha de cobre e dos passadores de corrente foi feito de 

modo a limitar em 6000C a temperatura máxima das peças de anco-

ragem da resistência aquecedora. 

O equipamento de alimentação de corrente elétrica é 

composto de um auto-transformador monofásico de 220V de entrada 

e, saída variível de zero a 240V, com corrente máxima de 13A. A 

tensão entregue por este auto-transformador excita o primário 

de um transformador de baixa tensão de saída. Mediante a conve-

niente conexão dos bo-rnes do transformador, pode-se selecionar 

três faixas de operação, conforme a tabela A.I.2. 

Tensão de Saída 

(volts) 

Corrente Máxima 

G 	
(Amperes) 

O a 3 10000 

O a 6 500 

O a 12 250 

Tabela A0I.2 - Faixas de operação do transformador. 
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A utilização de um sistema de aquecimento alimentado 

por baixa tensão é conveniente para as operações em atmosfera 

rarefeita, quando facilmente se atinge a tensão de ruptura do 

gás residual, provocando centelhamento capaz de causar danos ao 

forno. 

O) Sistema de vácuo - A fim de evitar a contaminação dos mate-

riais com óleo das bombas convencionais, utilizou-se um sistema 

de vácuo livre de contaminações, constituído de bomba de adsor-

ção para prí-vácuo e bomba iõnica para alto-vácuo. 

A bomba de adsorção a temperatura de nitrogénio líqui-

do (VacSorb Pump, Varian Associates, Model n9941-5610) tem capa-

cidade para adsorver um volume de 100 L de ar nas condições nor-

mais de temperatura e pressão, reduzindo a pressão da cãmara a 

menos de 10-2 mm de Hg. A conexão da bomba com a cãmara do for-

no é feita com tubulação de aço inox, de 1 1/2" de diimetro in-

terno. O isolamento entre a bomba e a câmara í feito por uma 

torneira de 1 1/2", em 'ângulo reto. 

A bomba iOnica de 500 t/s de vazio na faixa compreen-

dida entre  10-5 e 10
.. 8

mm de Hg (Vaclon Pump Varian Associates 

Model n9 912-6019), esta conectada a uma torneira de isolamento 

do tipo gaveta, de 6" de diãmetro interno. Esta torneira se a-

copla  a  um tubo biflangeado ligado ã cãmara do forno. O vedamen-

to de tidas as conexões da linha de vácuo é feito em anel de 

cobre. 

Para o funcionamento da bomba iõnica utilizemos uma 
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fonte de alimentação de alta tensão (Vaclon Pump Control Unit, 

Varian Associates Model nQ 921-0025), cuja tensão de saída má-

xima í de 7 kV em corrente contínua. Um instrumento situado no 

painel da fonte permite a leitura da tensão e corrente entregue 

pela mesma, bem como da pressão existente no interior da bomba 

*Fónica. 

Um aquecedor interno de 1,5 kW permite acelerar a des-

gaseificação da bomba iõnica ap5s a mesma ter sido exposta ao 

ar. 'Este aquecedor í alimentado por uma unidade de contrõle 

(Pump Heater Control Unit, Varian Associates Model n9 924-0029), 

que o desliga automiticamente sempre que a temperatura da bomba 

ultrapasse 250°C ou que a fonte de alta tensão deixe de funcio-

nar. Esta íltima hipótese ocorrerá se houver vazamento durante 

a operação de aquecimento, j que uma unidade de contrõle de 

pressão (Pressure Relay, Varian Associates Model nQ 924-0031) 

desliga a fonte de alta tensão caso a pressão da bomba ultrapas-

se 10-2 mm de Hg. 

E) Linha de admissão de gois inerte 

Conectada í parte inferior da dmara do forno, para-

lela ao sistema de pré-vácuo, a linha de admissão de gás inerte 

se compõe de uma torneira em ãngulo reto, de 1 1/2" de diãmetro 

interno, filtro criogênico para o gás admitido, reservatório de 

gás e manómetro. 



F) Medidores de pressão e temperatura 

A medida de pré-vácua (10-1  a 10-3  mm de Hg) í feita 

por intermédio de um medidor Leybold-Heraeus, Modelo 126-25 

Br 1, acoplado ã linha de pré-vicuo. A medida de alto-vácuo é 

efetuada pela fonte de alta tensão, através da leitura da cor-

rente de alimentação da bomba lõnica, utilizando-se a curva de 

calibração fornecida pelo fabricante. 

A determinação da temperatura da zona aquecida pode 

ser feita por observação da radiação emitida pelo cadinho, ou 

pela determinação da tensão entregue por termopar aplicado i 

zona de interesse. No primeiro caso, a radiação atravessa o vi-

sor da tampa da amara do forno, é refletida por um espelho con-

venientemente localizado e colhida pela objetiva de um piríime-

tro afico (750°  a 2.000°C) ou de um medidor de infra-vermelho 

(Infrascope £lark 1, Barnes Engineering Co., de 400°  a 20 400°C). 

A leitura da tensão de termopar í feita em um microvonfinetro 

(Hewlett-Packard, 419A DC Nuli Voltmeter); utiliza-se termopar 

de Cromel-Alumel para temperaturas até 1.100°C„ e termopar de 

3% Re - W + 25% Re na faixa de 1.000°  a 2.400°C. 

A.I.3 Funcionamento do forno a vácuo 

Efetuadas as operações de carga do material a fundir 

e posterior fechamento da cãmara do forno, inicia-se a operação 

de pré-vácuo. Verifica-se, inicialmente, se as torneiras de iso- 
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lamento estão fechadas. Procede-se, a seguir, ao carregamento, 

com nitrogênio líquido, do recipiente de imersão da bomba de ad-

sorçio. Após dez minutos de resfriamento da bomba, abrem-se as 

torneiras de isolamento, iniciando-se o pré-vácuo da câmara do 

forno e da bomba gmica. A pressão cairá a 10-2  mm de Hg em ar-

ca de 15 minutos. Pode-se, então, iniciar o aquecimento do for-

no, na velocidade máxima de 10°Cimin. Após arca de 30 min de a-

quecimento, coloca-se em funcionamento a fonte de alta tensão 

da bomba iõnica. Observa-se pelos visores da câmara do forno a 

luminosidade azul ou violeta, característica da descarga elétri-

ca em gases à pressão reduzida. O tempo necessário para que se 

dê o arranque da bomba Jónica í função da desgaseificação do ma-

terial contido no forno, podendo variar de 30 a 45 minutos, a-

proximadamente. Durante iste período observa-se o aquecimento 

de alguns pontos da bomba Jónica, devido a descargas localiza-

das. A pressão cai lentamente a princípio, aumentando a veloci-

dade de queda a partir de 10-3  mm de Hg. Ao atingir 10-4  mm de 

Hg procede-se ao fechamento da torneira de pré-vácuo, evitando 

que a bomba cónica passe a operar sabre a bomba de adsorção. 

Alcançada a pressão de trabalho, prossegue-se o aquecimento do 

forno ã velocidade de 100Cimin, até atingir a temperatura 'dese-

jada, mantendo-se sempre ligada a bomba Jónica. O resfriamento 

do forno deve ser conduzido a velocidade compatível com o mate-

rial cerãmico utilizado. X temperatura de 300°C efetua-se o fe-

chamento da torneira de isolamento da bomba ianica e desliga-se 

a fonte de alta tensão. Para efetuar a abertura da câmara do 
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forno admite-se ar na mesma, atravis de uma torneira da linha 

de admissão de gís. 

Na tabela A.I.3 apresentamos os dados relativos ã po-

finda de alimentação e pressão de trabalho do forno para vi 

rias temperaturas. 

Tempo 
(oc) 

Corrente 

(A) 

Potincia 

(W) 

PressãO-1 
(mm de Hg) 

820 150 200 2,2x10-7 

1070 200 520 5x10-7  

1300 250 975 8,5x10-7 

1510 300 1500 2x10-6  

1675 340 2140 2x10-5  

Tabela A.I.3 	Potencia de alimentação e pressão de trabalho 

do forno, para virias temperaturas. 



APÊNDICE II 

FORNO PARA CALIBRAÇAO DE TERMOPARES 

Trata-se de um forno tubular, projetado para operar 

até 10100°C continuamente, podendo alcançar 1.250°C durante bre-

ve Intervalo de tempo. Na figura A0II.1 apresentamos uma vista 

em corte do forno, onde pode-se observar os detalhes de sua es-

trutura. A fusão dos elementos padrões i feita em cadinhos de 

grafite (fig. A0II.1)„ em que penetra um tubo de quartzo que 

contém o termopar. Na tabela A0II.1 apresentamos a relação dos, 

pontos de calibração utilizados, bem como as tensões e potênci-

as elétricas necessãrías para atingi-los. 

Elemento Tempo Fusão 
(°C) 

Tensão 

(V) 

Potência 

(W) 

Sn 231,9 43,6 104 

Pb 327,3 5295 150 

Zn 419,5 60,0 196 

Al 660,1 76,0 315 

Tabela A.II.1 - Temperaturas de fusão dos padrões de calibração, 

tew!ões e potências elétricas correspondentes. 

O forno deve ser alimentado por tensão estabilizada. 

Para obter o patamar de equilfbrio de fases da curva de resfri- 
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(.TAMPA MOVEL  DO FORNO 
2BORNES DA  RESISTÊNCIA 

DE AQUECIMENTO 
3.TAMPA FIXA DO  FORNO 
4.RESISTÊNCIA DE  AQUECI- 

MENTO. 
5.PEÇA DE AJUSTE 
6.TUBO DE QUARTZO  PARA 

TERMOPAR 
7.CADINHO DE GRAFITE 
8.P0#  DE GRAFITE 
9.METAL FUNDIDO 

IO.AGULHA DE GRAFITE 

I I.TUBO CERÂMICO  COM  RE-
SISTÊNCIA DE  AQUECIMENTO 

15)  

12.ISOLANTE TÉRMICO  EM  P0" 
133PEÇA CERÂMICA DE ISOLA- 

MENTO TÉRMICO 
16) I4.TUBO METÁLICO 

15.  SUPORTE DO CADINHO 
MOPAR 16.0RIFíCIO PARA TER 

AUXILIAR FIGURA A.Z.1 

-VISTA EM CORTE DO FORNO DE CALIBRAÇÃO 
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amento do metal fundido, eleva-se a temperatura do forno a cer-

ca de 10°C acima da temperatura de fusão do padrão em estudo. 

Utiliza-se um termopar auxiliar já calibrado para a determina-

cão desta medida. Atingida a temperatura desejada procede-se ã 

substituição do termopar auxiliar pelo termopar a calibrar. A 

seguir ajusta-se a tensão de alimentação do forno ao valor ca-

paz de equilibrí-lo termicamente cerca de 2°C abaixo da tempe-

ratura de fusão do metal. Isto pode ser feito fãcilmente„ saben-

do-se que a resistência de aquecimento do forno é-  de 18,32 (pri-

ticamente constante na faixa de trabalho) e que ã variação de 

1 W corresponde um abalo de 2°C na temperatura do forno. A ten-

são entregue pelo termopar é comparada com a tensão de referen-

cia obtida de uma pilha de Hg (Mallory Duracell, RM-42R, 

14A. h) através de um divisor de tensão. A tensão de erro í medi-

da num micro-voltímetro (Hewlett Packard, 419A DC Null Voltme-

ter). Na figura 11.2 apresentamos um diagrama em blocos do sis-

tema de calibração de termopares, bem como a curva de resfria-

mento do estanho, em que pode-se observar o fenômeno da superfu-

são. 



APÊNDICE III 

MAGNETIZAÇÃO ESPONTÂNEA REDUZIDA a(T)/a(0) DO MODÉLO FERROMAG-

NETICO DE WEISS E DO Fe 

Na tabela A.III.1 apresentamos a magnetização espon-

tinea reduzida v►(T)/a(0) em função da temperatura reduzida T/Tc, 

do modélo ferromagnético de  Weiss,  para spins  1/2, 1, 3/2, 2, 

5/2, 3 e 7/2, obtidos  grificamente. Incluímos, também, os valo-

res de magnetização  espontânea do Fe, extraídos da curva de mag- 
321 netização  • em função da temperatura, por interpolação gráfica. 
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