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Resumo

Metodologia de Redugdo de Espectros de Correlagdo Angular Perturbada

Medidas de correlagcdo angular perturbada diferencial no tempo — TDPAC — foram
efetuadas com um sistema de detetores de HPGe com o objetivo de ampliar o conjunto de
nuclideos utilizdveis como sondas de prova de campo magnético e de gradiente de campo
elétrico na matéria. A andlise dos espectros obtidos considera a convolugdo da fungdo de
perturbacdo com a resposta temporal dos detetores e coeficientes de correlagdo angular de
ordem superior a dois, o que estd fora do escopo do procedimento convencional quando se
utiliza o arranjo experimental padrio. O algoritmo € baseado no método dos minimos
quadrados e considera rigorosamente as incertezas estatisticas dos dados. O programa de
célculo implementado € orientado a objetos, que representam as estruturas matematicas
envolvidas na reducdo dos dados pelo método dos minimos quadrados e os sistemas fisicos
caracteristicos do experimento. Os detetores semicondutores mostraram-se inadequados ao
estudo de materiais por TDPAC nas condi¢cdes experimentais disponiveis. O método de
andlise proposto aqui foi aplicado a reducdo dos espectros obtidos em outros laboratérios,
que utilizam cintiladores rdpidos, resultando na determinacdo de pardmetros associados a
estrutura cristalina para os quais a anélise convencional ndo € sensivel, em particular dos
coeficientes de atenuacdo temporal da correlagio para cada uma das freqiiéncias de
oscilacdo. Esta metodologia permite calcular corretamente as incertezas nos parametros,

notadamente nas fragdes de ocupacio de diferentes sitios pela sonda de prova.



vi




Abstract

Perturbed Angular Correlation Spectra Reduction Methodology

Time dependent perturbed angular correlation — TDPAC — measurements were
performed with a HPGe detector array aiming to increase the set of nuclides usable as
magnetic field and electric field gradient probes in matter. The analysis of the obtained
spectra takes into account the convolution of the perturbation function with the detector
time response and angular correlation coefficients of order greater than two, which is not in
scope of the conventional procedure. The algorithm is based on the least-squares method
and considers rigorously the data statistical uncertainties. The implanted computer code is
built on objects representing the mathematical entities used in data reduction by the least-
squares method and the physical components of the experiment. The semiconductor
detectors were found unsuitable for material study through TDPAC in the available
experimental conditions. The analysis method proposed here was applied to the reduction
of spectra obtained by other Laboratories that use fast scintillators, giving crystalline
structure related parameters which cannot be determined in the conventional analysis,
particularly correlation time attenuation parameters for each oscillation frequency. The
uncertainties in the fitted parameters are correctly calculated by this method, notably in the

site probe occupation fractions.
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Capitulo 1

Introducao

A espectroscopia gama desenvolveu-se com o objetivo de estudar a estrutura nuclear
do isétopo que emite tal radiacdo. Umas das técnicas utilizadas € a correlacdo angular que

permite determinar spins dos niveis nucleares e/ou as multipolaridades das transi¢des. Neste

_ estudo, aproveitamos o fato do nicleo interagir com um campo eletromagnético externo,

alterando a probabilidade de emissdo numa certa direcdo, dando origem a correlagdo
angular perturbada. A andlise dessa correlacdo permite determinar propriedades tanto do
niicleo radiativo quanto do campo extranuclear. Entao, se micleos radiativos com momentos
de dipolo magnético e/ou quadrupolo elétrico conhecidos, chamados de sondas de prova,
forem colocados numa rede cristalina, podemos determinar o campo magnético e/ou o
gradiente do campo elétrico existentes no sitio ocupado pelo niicleo radioativo dessa
estrutura analisando a perturbacdo causada a correlacdo angular. Esse gradiente de campo
elétrico reflete a simetria da estrutura cristalina e responde a defeitos pontuais, transi¢oes de
fase, etc. Portanto a correlacdo angular perturbada diferencial no tempo conhecida por
TDPAC ou PAC simplesmente, ¢ uma técnica de Fisica Nuclear Experimental com
aplicacdo na Fisica da Matéria Condensada. Virios trabalhos demonstram sua grande
utilidade na determinacédo de fendmenos relacionados a estrutura dos materiais.

O método de andlise utilizado nesses experimentos consiste na anélise de espectros
de coincidéncias da cascata gama a ser estudada, que se afasta da lei exponencial simples

devido a perturbacdo da correlacio angular. A composicdo dos vérios espectros de
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decaimento separa as oscilagcdes da exponencial do decaimento € forma um conjunto de
dados que, ao ser ajustado, fornece paradmetros relacionados a estrutura cristalina em que a
sonda de prova estd inserida. Este trabalho tem como principal objetivo analisar os
espectros de TDPAC mais rigorosamente, ajustando os espectros de decaimento sem
nenhuma composi¢do. Essa analise € capaz de fornecer pardmetros que nido podem ser
obtidos facilmente pela andlise convencional. Além disso, propomos modelos que
modificam sensivelmente a forma da funcgdo utilizada nos ajustes, através de consideragoes
sobre a resolugdo temporal do sistema detetor utilizado.

Como teste do método de andlise ajustamos espectros obtidos por grupos de
pesquisa como o da Universidade de Bonn e o Grupo de Interagdes Hiperfinas do IPEN.
Além disso, foram feitas medidas no Laboratério do Acelerador Linear em espectrémetros
de HPGe, que, por nio possuirem boa resolugéo temporal, ndo sdo indicados para medidas
de TDPAC. A obtencdo de resultados nesse experimento, mesmo que com pequena
precisdo, ja indica a eficiéncia do método de andlise proposto por este trabalho.

O capitulo 2 apresenta a teoria de correlacdo angular perturbada e das interacoes
hiperfinas de um niicleo quando sujeito a um gradiente de campo elétrico ou campo
magnético. No capitulo 3 apresentamos toda a metodologia experimental utilizada
normalmente e a descri¢do completa dos dados obtidos por tal aparato.

No capitulo 4 formalizamos a andlise de dados utilizada nesse trabalho que
comparamos com a andlise convencional que também estd descrita nesse capitulo. No
capitulo 5 mostramos resultados obtidos na andlise dos espectros de outros grupos de
pesquisa, enquanto que no capitulo 6 € mostrado como foram adquiridos e analisados os
espectros do espectrometro de HPGe.

As discussoes fisicas sobre a andlise de dados e os resultados obtidos por ela foram
feitas no capitulo 7. O capitulo 8 apresenta as conclusdes deste trabalho. Toda a teoria de
ajuste de funcdes pelo método dos minimos quadrados estd descrita no apéndice A. Uma

visdo geral do programa utilizado nos ajustes est4 descrita no apéndice B.




Capitulo 2

Correlacao Angular Perturbada

2.1 — Introducao

A probabilidade de emissdo de particulas por nicleos radiativos depende em geral
do angulo entre o spin nuclear e a dire¢do de emissdo. Sob condi¢cdes normais, a radiagdo
emitida € isotrépica, pois os nicleos numa certa amostra estdo orientados aleatoriamente.
Para a observagdo de radiacfo anisotrépica é necessdrio um alinhamento desses dos spins
desses niucleos, que pode ser obtido, por exemplo, mantendo a amostra sob baixa
temperatura e submetendo-a a um forte campo magnético ou gradiente de campo elétrico,
que pode alinhar ou polarizar esse nicleo. Dai entdo se mede a distribuicdo angular da
radiacdo emitida em relacdo a direcdo do campo aplicado. Outro método consiste em
observar o decaimento de gamas de uma cascata de niveis de um nicleo, medindo-se um
gama em coincidéncia com o outro em detetores separados por um dado &ngulo. Dessa
forma a primeira radia¢@o estard correlacionada angularmente com a segunda, surgindo dai

o termo correlag@o angular.

2.2 - Funcgio de Correlagio Angular

—

A funcdo de correlacdo angular entre gamas de diregbes de emissdo El e k,

provenientes de uma cascata foi primeiramente derivada por Hamilton [Ha40] em 1940. Em

seu artigo, ele usa a teoria de perturbacio de segunda ordem onde calcula a probabilidade
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com que um dado nicleo depois de completar seu decaimento em cascata terd dois gamas
emitidos com energias, direcdes e polarizagdes definidas. A probabilidade média entre
todos os niicleos de uma amostra com todas as energias gamas emitidas além de todas as
outras propriedades observadas dos quantas, € a fun¢do de correlagdo angular.

A derivagdo utilizada aqui é fundamentalmente diferente, pois usa a teoria de
perturbacdo de primeira ordem. Além disso, o unico processo considerado esta
esquematizado na figura 2.1, ou seja, um niicleo decai de seu nivel inicial com spin I; para o

nivel intermedidrio com spin I e em seguida para o nivel final Ir sendo que sdo observadas

as radiacées R; e R, nas direcdes El e Ez. A teoria de perturbacdo de primeira ordem

produz a matriz densidade Q( El) [Sa%94] que por sua vez define o estado intermediario I e

indica que a primeira radiaggo ja foi observada. A segunda radiacéo emitida pela cascata €

tratada da mesma maneira, porém com a diferenca de que a matriz densidade Q ndo é

conhecida a priori pois depende da transi¢do precedente. Apés a emissdo de k, a matriz

densidade Qy( l?] , Ez) que relata por completo o decaimento em cascata fica completamente

definida.
Iis Tci
Ry (L1, 711)
v I, o
R2 (I—/Zs n2)
\4
I T

Figura 2.1: Ndmeros quénticos envolvidos numa cascata nuclear. O gama R; com momento angular e paridade
definidos decai do estado inicial I; ao estado intermedidrio I, enquanto o gama R; decai de I ao estado final I.

Cada um desses estados também tem momento angular e paridade bem definidos.

A probabilidade Ps (m ;) de se achar o niicleo no estado final my; quando os dois
gamas sdo emitidos nas direcdes El e EZ, ¢ dada pelos elementos diagonais de Oy, e

portanto a fun¢do de correlagcdo angular € dada por:
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W (k) =Y P, m) =Y (m 10, (k) my ). @.1)

Como os estados existentes com mesmo nimero quéntico m t€m o mesmo peso e
sdo igualmente populados temos entdo que a funcdo de correlacdo angular passa a ser

escrita através das matrizes densidades individuais, ou seja:

Wk k) = Y (m1 Q) L)1 Ok, ) 1 m)
mt 2.2)

Usando as propriedades de hermiticidade do operador densidade de matriz Q e a
teoria quéntica do momento angular a expressdo para a funcdo de correlacdo angular

perturbada torna-se [Fr65]:

- - .l I kI Ik
Wk,h) ="y Y Y (—D"'“'L"{ , H , }x
. L L L]|L, L I,

k LLLL 57,
A VEADOATEA 1)*(1 I L WIXIN L I 1) %
X 4 (LL) o (L LD, (ky > k).

|

(2.3)

onde C,,(LL’) s@o as autofun¢Bes para o momento angular total L e sua proje¢do m com

autovalores k£ e 7. Experimentalmente observamos somente as dire¢cGes dos dois gamas

emitidos, e ndo suas polarizagdes.
O operador D aqui representa uma matriz unitdria chamada de matriz rotagfo

origindria da representacio do grupo de rotago tridimensional. Com , =7, =0, D* pode

ser representado por polindmios de Legendre e a expressdo (2.3) simplifica-se para:

Wk k) =W (©) =Y, 4, P, (cosb) 24)

k.par
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onde B € o Angulo entre as dire¢Oes /;1 e ];2- Os coeficientes Ay sdo dados por:
Ay = A LLIDA(LLID, (2.5)

onde

N A A - T
AL LT =Y (-1 Coo(L L) (INL W LYINLZ ),
LL Ll Ll ]i

’ * ’ ] ] k ’ ’ *
AL LI =Y (=)= CkO(LZLZ){ L oL 1 }(lllezz Nz XInLyi1,)
bk 2 (2.6)

dependendo basicamente dos spins dos estados inicial e final e das multipolaridades das
transicdes gama. Os valores de A dados em (2.5) ndo estdo normalizados. Em geral faz-se
Ago = 1 e os demais sdo normalizados a partir deste valor, sendo o valor de £ maximo
considerado nas aplicacdes usuais igual a 4, pois as transicdes gama sdo na maioria do tipo

dipolar ou quadrupolar. Dessa forma, a equagio W(6), torna-se simplificadamente,

W(6)=1+ A,,P,(cos6)+ A, P,(cos6) 2.7)

2.3 — Correlaciao Angular Perturbada

Vamos assumir agora a presenca de interagdo do niicleo no seu estado intermedidrio
I com algum campo extranuclear. Este campo pode desdobrar os estados degenerados desse
estado I e essa abertura causa uma perturbacdo na correlacdo angular, que provoca
transi¢des entre os autoestados de momento angular com projecdes diferentes e faz a
mudanca da matriz densidade Q,( I;I) para Qp( El) durante o tempo que este estado
intermedidrio fica exposto 2 interagdo extranuclear. Esse tipo de interaciio é chamado de
interacdo hiperfina e € da ordem de {leV em comparacdo com a ordem de grandeza da

interacdo nuclear que € de MeV e da interagdo eletronica que € de eV. A mudanca na matriz
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densidade pode ser descrita por uma transformacgdo unitiria que depende da interagdo
extranuclear.
A mudanga dos estados devido a esse campo pode ser descrita através do operador

de evolugdo temporal unitirio A(#). Tal operador de evolugdo temporal deve satisfazer a

equagio de Schrodinger:
o i
—A@)=——KA(?) (2.8)
ot h

onde K descreve o hamiltoniano da intera¢@o extranuclear. Através dessa interagdo a fungio

de correlagdo angular (2.5) passa a depender do tempo na forma:

Wk ky,)= D 4, (D4, (DG Ok +1)(2k, + DI <1 x ¥ (2.9)

ky by N
e quando utilizamos o dngulo 8 como angulo entre as diregdes k; € k; a expressdo torna-se:

W (ky ke ) =W (0,1) =Y Ay G, (1) P, (cosh)
kepar (2.10)

onde

G, ®)=Qk+1)™ Ek: G (@) (2.11)

N=—k

Analisando fisicamente a expressdo (2.11) chegamos a conclusdo de que a forma basica da

fun¢do de correlagdo angular dada pela expressdao (2.4) ndo foi alterada, exceto pela

introdug@o do fator de perturbagdo G,, (f) que contém toda a informacdo sobre a interagédo

com os campos extranucleares. Dessa forma podemos identificar a expressdo (2.11) com a

fungdo de correlagdo angular perturbada. O termo de perturbagdo G, (f) serd diferente para
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cada tipo de interag@o pois depende do hamiltoniano K. No caso de interagdes estaticas, isto

€, nao dependentes do tempo, o fator de perturbagéo G,z/ ,CZV seréd dado por:

I I kY1 I k

GXY =Y [(2k, +1)(2k, + D] ! 2

i ;K | +1)(2k, +1)] [m; m Nlm -m N
(2.12)

xexp[———;;(Em - Em,)t}

onde E,, representa os autovalores do hamiltoniano de perturbacio K, que faz a mudanga do
sub-estado m, para o sub-estado m, durante o tempo em que ocorre a interagdo com o

nucleo.

2.4 — Interacdes Magnéticas

Fisicamente o spin nuclear de um niicleo com momento de dipolo magnético

-

relevante I quando sujeito a um campo magnético B precessa em torno da direcdo desse
campo, com uma dada freqii€ncia. Tal precessdo provoca uma mudanca na direcdo de
emissdo da radiacio gama perturbando assim a funcdo de correlagdo angular. O

hamiltoniano de uma interagdo magnética estatica € dado por:

v
Il
|
=
>>T!

(2.13)

Tal hamiltoniano tem autovalores dados por:

E, =hao,m, (2.14)

sendo a freqii€ncia @, a freqii€ncia de precessdo, chamada freqiiéncia de Larmor dada por:

B
o, :g“TN (2.15)
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onde 4, é o magneton nuclear (5,05 x 102 ! I/Gauss) e g o fator giromagnético. Nesse caso
m na expressdo (2.14) € a projecdo do spin I do nivel intermedidrio. O efeito dessa
interacdo, é portanto um desdobramento Zeeman eqiiidistante, como pode ser verificado no

exemplo da figura 2.2 onde consideramos 1=5/2.

. m=+5/2

.7 m=+3/2

T e m=+1/2

=572 RN m=-1/2

STt m=-3/2

s m=-5/2

Figura 2.2: Desdobramento de um nivel de energia de um nicleo com I=5/2 antes degenerado em suas

projegdes de momento angular devido 2 interag#o hiperfina de natureza magnética.

Inserindo os dados autovalores (2.14) em (2.12) e usando a condi¢do que m—m’= N, o que

faz com que apliquemos a propriedade de ortogonalidade dos simbolos de 3j, obtemos:
Go Y (ty=e (2.16)

Note que a fungdo nfo ¢ real e ndo depende de k. A soma na expressdo (2.11) gera os

fatores de perturbag@o dados por:

G, = %(l +2cosw, t+2cos2w;t),
2.17)

G,)= %(l +2cos@t+2cos2m,t+2cos3w, i +2cos4m, )
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sendo que as ordens maiores, que ndo importam para a nossa andlise, sdo construidas da

mesma forma.

2.5 — Interacoes Elétricas

A interagdo hiperfina de natureza elétrica estd ligada a existéncia de um momento de
quadrupolo elétrico grande por parte do nicleo. Tal momento de quadrupolo elétrico
interage com o gradiente do campo elétrico gerado por uma distribui¢@o de cargas ao redor

desse nticleo. Seu hamiltoniano € dado por:

_61(21 1)Z u[ Ur’ﬁfﬂi)-%f} (2.18)

sendo o valor do gradiente do campo elétrico V() podendo ser representado tensor V;

cartesiano de tamanho (3 x 3) da forma:

L9 = 2.19)

L= com xj, X2, X3 = X, ),z
“ oxox,

E possivel escolher um sistema de coordenadas tal que as derivadas mistas do potencial

V(r) se anulem deixando o tensor V;; diagonal. Nesse sistema de coordenadas o

hamiltoniano serd dado por:

eQV, 2 a1 2]
=—=Z 3] -])+-—n. -1 2.20
41(21_1)[< I~ 1) (2.20)
onde
V.-V
== » 2.21
n 7 (2.21)

com |Vn| < ‘Vw| < |sz
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2.5.1 — Campo Axialmente Simétrico
Se o campo € axialmente simétrico entdo 77=0 e os autovalores do hamiltoniano

sao dados por

E, =pBm* -1+ 1)} 30,1 (2.22)

onde

W, =——= 2.23
° anII-1) (2:23)

¢ a chamada freqii€ncia de precessdo de quadrupolo elétrico, que apesar do nome nédo pode
ser descrita como sendo uma simples precessdo do ponto de vista semi-classico. Note que a
degenerescéncia é mantida para estados de +m e —m devido ao termo m” na equagio (2.22).

Normalmente utiliza-se a freqiiéncia dada por:
Vo = LU (2.24)

pois essa freqiiéncia € caracteristica da amostra, independente do spin da sonda de prova.

Dessa forma a relagdo @, e v, € dada por:

Vo'2n
Wy =——"— (2.25)
41(21-1)
Com os autovalores (2.22) colocados na equacdo (2.12) temos que o fator de

perturbacdo se torna:

I I kKYI I «k
Grie =2[(2k1+1)(2k2+1)]“2[ IT Z)Xexp[-sxmhm'z)t] (226)

m -m N}m' —-m N}
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ou mais instrutivamente como:

G (=Y. 55 cos(nat) 2.27)
onde a freqiiéncia angular @, € a menor freqiiéncia de precessdo do spin dada por:

2.28
6w, para I semi - inteiro 2.28)

3w, para I inteiro
w, =

Substituindo (2.27) em (2.11) temos que os fatores de atenuacido Gy (¢) sao dados por:

Gu () =S, cos(nat), (2.29)

com os valores de Sy, podem ser associados a amplitudes de cada freqii€ncia:

I I k
S,, =Z[ , 1 (2.30)

’
e\ —m —mt+m,

2 =n para valores inteiros e semi-inteiros de I/

=n e 2|m2 —-m’?

onde |m —-m'?

respectivamente.

2.5.2 — Campo Assimétrico
O célculo para gradientes de campo elétrico onde 77#0 é bem mais complicado

pois o Hamiltoniano deve ser diagonalizado e os autovalores e autofungdes determinados

para cada valor de @, e 7] pois os operadores de momento angular projetam subestados m

diferentes. Como conseqiiéncia, as freqii€ncias de transicdo @, e suas amplitudes Sy,
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mudam com 7. A diagonaliza¢do da matriz desse Hamiltoniano, cujo tamanho depende do
valor do spin I, pode ser feita analiticamente para vérios valores de I, como pode ser visto,
por exemplo em [Bu89]. A figura 2.3 mostra os desdobramentos dos niveis para o estado

intermediario com spin I=5/2, em fun¢io do parametro de assimetria 7.

10 - 5/2

Energia (hcoo)
& [}
— ‘
Il
1
H
i
&
[\%)

.10 _\'/2

00 02 04 06 08 1,0

Parametro de Assimetria n

Figura 2.3: Desdobramento de um estado nuclear com I=5/2 causado por um gradiente de

campo elétrico em fungio do pardmetro de assimetria. Os valores de energia estdo em unidades de th

A diferenca dos autovalores de energia serve ao célculo das freqiiéncias de oscilagio
e conseqlientemente a determinacdo da freqiiéncia de quadrupolo, enquanto que as
amplitudes dessas freqiiéncias sdo calculadas de forma complexa, através dos autoestados

do hamiltoniano diagonalizado. Os valores das freqiiéncias sdo denotados por

(independentes de k) e as amplitudes por S,,, ambos dependentes de 77 na equag@o:

Gy () =84+ Y. S,;.cos(@,) (2.29)
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Em especial para o spin I1=5/2, [Me77] coloca equacdes mais simplificadas para o
célculo de G,(¢) para 17 #0 sendo que Gy(¥) pode ser calculado pela propriedade de que as

amplitudes de cada funcdo obedecem [Bu89]:
58, Sy Sy S)+9:(Sy Sqa Sp Sp)=Q 4 4 4 (2.30)

A figura 2.4 mostra a forma de G,,(f) para alguns valores de 77 para o spin de 1=5/2

e a figura 2.5 mostra a forma de G44(#) para 0 mesmo spin.

G22 ®)

Figura 2.4: Coeficientes de atenuagfo G,(¢) para alguns valores do parimetro de assimetria

em funcdo do perfodo de oscilagio para spin 1=5/2.
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G44 ()

Figura 2.5: Coeficientes de atenuagio G,,(f) para alguns valores do parametro de assimetria

em func@o do perfodo de oscilagdo para spin I=5/2.
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Capitulo 3

Método Experimental

3.1 — Espectrometro

Para a obtencdo dos dados de correlagdo angular, seja ela perturbada ou ndo,
devemos dispor de dois detetores separados de um certo 4ngulo e colocados em
coincidéncia por um sistema eletrdnico. Um desses detetores ird observar a chegada da
primeira radiag@o R; (fig 2.1) enquanto o outro determinard a chegada de R,. A diferenca de
tempo entre a detecdo de R; e R; € registrada em um computador que, apds coletar varios
desses dados, os coloca em histogramas chamados de espectros. Esses espectros fornecem a
curva de decaimento do nivel intermediario I que, sem a perturbaco, seria uma exponencial
pura. Mas, devido a interacdo hiperfina, a curva é modificada com uma perturbagio
periddica que, ao ser analisada, fornece os pardmetros relativos a essa interago.

O aumento do nimero de detetores € extremamente conveniente para aumento da
estatistica de contagens através do aumento do nimero de espectros e conseqiientemente
leva a uma melhor precis@o na determinag@o dos parimetros relevantes. Considerando esse
fato, as medidas de correlacio angular perturbada sdo realizadas por um espectrdmetro que
consiste normalmente em um conjunto de quatro detetores de radiagdo gama dispostos no
mesmo plano e separados por angulos fixos de 90°. Se cada um detetar ambas as radia¢des
R; € Ry, teremos 8 espectros de detetores a 90° € 4 a 180°. Existem sistemas com mais de

quatro detetores colocados em geometria espacial, tipicamente separados por angulos de

180° ou 90°.
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Devido a necessidade de uma determinacéo precisa de tempo, os detetores utilizados
sdo cintiladores pois estes possuem grande resolucdo temporal além de uma grande

eficiéncia. No principio eram usados cintiladores de Nal(T1) e atualmente de BaF,.

3.2 — Sondas de Prova

Devido a baixa resolucdo em energia que possuem os cintiladores, as radiacdes R; e
R, da cascata estudada devem ser bem separadas em energia, afim de serem diferenciadas
em um espectro de coincidéncias. Lembrando que a meia vida do nivel intermedidrio da
cascata deve ser da ordem de ns e que a meia vida do niicleo precisa ser suficientemente
grande para que possa ser incorporada na amostra permitindo medi¢des longas de forma a
obter boa estatistica de contagem, ficamos extremamente limitados quanto as sondas de
prova a serem utilizadas. As mais utilizadas s@o as de 181Ta obtido do decaimento beta de
Bt e 0 "'In do decaimento de 111Cd, pois além de obedecer a todas essas imposi¢des, sao
de ficil produgdo. Coincidentemente o valor do spin do estado intermedidrio de cada uma
dessas amostras é dado por I" =5/27, o que facilita também a andlise.

O nuclideo de '¥!Ta & facilmente produzido através da captura de néutrons térmicos
pelo BIHf e possui meia vida de 42,4 dias [Br86]. O nivel intermedidrio da cascata
considerada para a medida tem meia vida de 10,8 ns, momento de quadrupolo elétrico dado
por Q(5/2%) = +2,36(5) b e momento de dipolo magnético dado por p(5/2%) = +3,24(5) Un
[Le78]. Os valores de A2, e A4 dados pela equagdo (2.7) sdo -0,288 e —-0,076 [Ri79],
respectivamente, € os valores de energia para as radiagdes R; e R, sdo dadas
aproximadamente por 133 keV e 482 keV respectivamente.

O "', que decai para o Cd (meia vida 40,22 horas) [Br86] por captura
eletrdnica, pode ser produzido por reacdes ''°Cd(d,n)!''In ou "®Ag(er,2n)''In. A meia vida
do nivel intermedidrio desse niicleo é 85 ns. O momento de quadrupolo elétrico é Q(5/27) =
+0,83(13) b € 0 momento de dipolo magnético é dado por W(5/2%) = -0,7656(25) un [Le78].
Os valores de 4, e A4, s80 —-0,18 e —-0,0015 [R179], respectivamente, enquanto as energias
de R; e R; sdo aproximadamente dadas por 171 keV e 245 keV respectivamente.

Como os valores de momento de quadrupolo elétrico e dipolo magnético s@o néo

nulos, tanto os nuclideos de '®'Ta quanto de '"'In podem ser usados em medidas de
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interacdo magnética e elétrica. A figura 3.1 mostra a parte do esquema de decaimento que

interessa neste trabalho.

lsle
172
12"
a
133 keV @)
5/2*
482 keV
n*
lSITa
lllln
9/2"
7/2* b
L 171 keV ( )
51 ‘
245 keV
12}
111Cd

Figura 3.1: Esquema de decaimento dos nuclideos '"'In (a) e '®'HFf (b). A figura néo mostra o
esquema de decaimento completo, mas a parte que interessa quando esses nuclideos séo

utilizados em medidas de correlagéo angular perturbada.
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3.3 — Eletronica Associada

Quando um gama interage com o cristal do detetor ocorre uma cintilagdo que as
fotomultiplicadoras convertem em um sinal elétrico com caracteristicas préprias do gama
detetado. Se esse sinal indica o recebimento por parte de um detetor da radiacao R, serd
considerado evento vilido para a medida de correlacio angular se o segundo detetor
produzir um sinal relativo ao da radiacdo R, dentro de um intervalo de tempo em relagdo ao
primeiro, ou seja, em coincidéncia. Depois de selecionados esses sinais sdo digitalizados
por um conversor analégico-digital, transformados em um formato conveniente e
adquiridos j4 em forma bindria num computador onde um programa os guarda e forma
histogramas com esses dados, ditos espectros.

Os cintiladores sdo ligados a fotomultiplicadoras que convertem a luz emitida em
pulsos de corrente, obtidos dos anodos e dinodos. O sinal vindo do anodo, denominado
“rapido”, esté correlacionado com o instante de detecdo do féton, enquanto o sinal vindo de
um dos dinodos é denominado “lento” e traz a informagdo sobre a energia do gama
detetado. As saidas da fotomultiplicadora podem passar por pré-amplificadores, se for de
conveniéncia, para evitar perdas ou deformacdes.

O sinal “rapido”, que faz parte do circuito de coincidéncia temporal, é primeiro
amplificado por amplificador rdpido para aumentar sua amplitude. Normalmente, esse
amplificador integra e/ou diferencia esse sinal com o objetivo de diminuir um possivel
ruido indesejavel. Em seguida, o sinal € injetado em um discriminador, que produz sinais
l6gicos que indicam a chegada do pulso da fotomultiplicadora. Toda vez que o sinal
ultrapassar um determinado limiar selecionado pelo operador, o discriminador gera esse
sinal 16gico que indica a presenca de radiagc@o no cintilador. Esse sinal poderd ser atrasado
por op¢do se quiser toma-lo em coincidéncia com o sinal “lento”.

O sinal “lento”, que faz parte do sistema de andlise de energia, pode ser pré-
amplificado e posteriormente amplificado. Depois ele € injetado em analisadores
monocanal com marca de tempo, que tem como func@o selecionar pulsos de amplitudes
dentro de uma faixa escolhida pelo operador. O gama a ser considerado na coincidéncia é
escolhido pela amplitude dos pulsos, que é proporcional a energia depositada no detetor.

Para que o detetor registre tanto a radiacdo R; quanto R, o sinal “lento” entra em dois
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analisadores multicanais, sendo que cada um opera numa faixa diferente de amplitude.
Esses analisadores t€m como saida os pulsos 16gicos que indicam que o gama detetado € da
energia escolhida.

Num conversor de diferenca de tempo em altura de pulso (TPHC ou mais
comumente TDC), o sinal rapido de um detetor podera ser colocado em coincidéncia com o
de outro. Esses sinais rdpidos devem ser colocados em uma porta légica AND com o sinal
“lento” que indicaré que a saida do TDC mede a diferenca de tempo entre os gamas R; e R,.
A saida desse TDC fornece um sinal com altura proporcional a diferenca de tempo entre os
gamas, que por sua vez € enviado a um conversor analdgico digital. A figura 3.2 mostra um
diagrama de toda a eletrdnica, desde a saida dos sinais dos detetores até a chegada ao
médulo que registrard a coincidéncia dos gamas R; e R,. Para espectrdmetros com mais

detetores, basta supor a mesma eletrdnica associada a cada detetor conectada ao médulo de

coincidéncia.
detetor * detetor
sinal lento sinal lento
sinal sinal
pre - . pre

amplificador répido rdpido amplificador

amplificador ampliﬁcador
rdpido rapido

amplificador amplificador

discriminador discriminador

| |

analisador analisador analisador analisador
monocanal monocanal monocanal monocanal

atraso atraso

conversor de diferenca de|
tempo em altura

conversor computador
analdsico-digital

Figura 3.2: Diagrama de médulos eletrdnicos associados a um par de detetores do

espectrdmetro para medidas de correlag@o angular perturbada.
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3.4 — Espectros Obtidos

A diferenca de tempo entre as radiacbes R; e R, deve fornecer a curva de
decaimento do nivel intermedidrio, que, sem os termos de perturbacio, tem como forma
principal uma exponencial com meija vida desse nivel 1. Desse modo o espectro de tempo é

dado simplificadamente por:
P(t)=Ae* 3.1

onde A é o inverso da vida média do nivel I, chamada de constante de decaimento. Na
pritica, a medida comeca a partir de um tempo inicial fp que é um pardmetro a ser
determinado, de modo que rescreve-se a equacédo (3.1) trocando-se ¢ por t-fp. Na medida em
um certo angulo fixo 6, o espectro de tempo dependerd do valor da funcio de correlagéo
angular para esse angulo. Neste caso, este espectro estara relacionado as coincidéncias entre
R; e R, no dado angulo 6. Além dessas coincidéncias, que sdo ditas “verdadeiras”, temos
também as coincidéncias “acidentais” que correspondem a detec@o das radiagGes R; e Ry
porém vindas de niicleos diferentes. Como essas coincidéncias acidentais ndo dependem do
tempo para baixas taxas de contagens [Kn89], elas devem estar espalhadas de maneira
aproximadamente uniforme por todo o espectro, gerando assim um fundo que, numa
primeira aproximac@o pode ser considerado constante. Alguns autores [Ra67] tendem a
modificar a forma desse fundo por uma funcdo dependente do tempo. Nesse trabalho
iremos considerar o fundo como constante em todo o espectro.

Com a perturbacdo, a funcdo de correlagdo angular torna-se dependente do tempo
como na equacdo (2.10), o que deve imprimir na funcdo de decaimento descrita pela

equacdo (3.1) o termo G(t). Dessa forma, a forma geral do espectro € dada por [Ar80]:

B (t<ty)

M+ W(t—1,,0)]+B (t=t,) 3-2)

E@,)= {A
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- onde 4 esté relacionada ao nimero total de contagens e B o valor do fundo constante. Esses

dois parametros dependem diretamente das eficiéncias de dete¢do de R; e R, por parte do
sistema. A eficiéncia, por sua vez, pode depender de vdrios fatores, tais como efici€éncia
intrinseca dos detetores, distincia fonte-detetor, intensidade da fonte radioativa utilizada,
dentre outros. Como Gy(t) € periédico tanto para interagcGes magnéticas quanto elétricas, o
espectro terdi como forma dominante uma exponencial com algumas oscilagdes. Um

exemplo desse espectro pode ser visto na figura 3.3 para valores tipicos de 4, B, fy, € Gu(®).

nimero de
coincidéncias

BII ed T | | | |

0 ft 100 200 300 400 500
tempo (ns)

Figura 3.3: Espectro de correlagdo angular perturbada tipico onde se pode notar o instante de
tempo inicial ty, o valor da constante de fundo B e a amplitude A do decaimento e também que a

forma geral da curva € a de uma exponencial com oscilagdes

A incerteza do ntimero de contagens em cada canal é dada aproximadamente pela
raiz quadrada do mimero de coincidéncias nesse canal. Esse fato nos mostra que com o
aumento da estatistica, isto é, aumento do tempo de aquisicdo do espectro, diminui a
incerteza relativa das contagens de cada canal. Da mesma forma isso se reflete num 4 e B

maiores na equacio (3.2).
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Ao selecionar as energias através do analisador monocanal muitas vezes
selecionamos também outros gamas fora da cascata relativa ao nivel 1. Isso se d4 devido a
m4 resolugdo em energia dos cintiladores. O efeito disso no espectro é aumentar o fundo
constante, além de colocar um pico estreito, chamado de “prompt”, no instante de tempo
inicial para gamas em cascata por niveis intermedidrios com meia vida menores que 1 ns.
Por exemplo: como j4 foi visto, em fontes de '81Hf a cascata selecionada para as medidas de
correlagdo angular perturbada € a de 133/482 keV. Porém, essa mesma fonte radioativa gera
uma cascata 136/343 keV de meia vida de estado intermedidrio de 39 ps. Dada a
proximidade em energia dos gamas das duas cascatas, os cintiladores ndo conseguem
separa-las, deixando assim o sistema detetor registrando as coincidéncias de ambas as
cascatas. Pode haver prompt por outros mecanismos tal como coincidéncia entre gamas da
cascata selecionada e gamas vindos de espalhamento Compton com o detetor. A forma
desse prompt depende do tipo de detetor e sua resolugdo temporal e serd discutido
posteriormente. Tal resolugdo temporal relevante modifica sensivelmente a forma do

espectro ndo somente proximo ao instante inicial #y, como ao longo de todo o espectro.

3.5 — Func¢ao Decaimento

A fungdo de correlagdo dada em (2.10), obtida através das relagbes quanticas de
momento angular, pode ser modificada devido a fatores experimentais. Basicamente isso
ocorre devido ao fato do espectro refletir a interagdo hiperfina ndo somente em um mas em
todos os atomos radiativos da amostra. Portanto, devemos considerar que a funcio de
correlagdo observada representa uma funcio de correlagio média. De uma maneira geral,
esses fatores experimentais mantém a forma bésica dada por fungdes periddicas.

O valor da distribuicdo da interagdo de quadrupolo elétrico com o gradiente de
campo elétrico pressupde uma posi¢do fixa da sonda de prova no reticulo cristalino.
Acontece que essa posicdo € ligeiramente diferente para cada nicleo na rede cristalina,
resultando em freqii€ncias de transi¢do hiperfinas cuja distribui¢do podemos considerar
gaussiana em primeira aproximagao. Isso deve gerar o mesmo tipo de distribuigio em V,, e
no parmetro de assimetria, implicando num alargamento nas amplitudes de cada

freqiiéncia, que também deve ocorrer em principio quando a interagdo for magnética. Isso
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modifica a equagao (2.29) que fica da forma

2
— "“"‘q .cos(@,t) (3.3)
2,

G, () =8, +2Sk,..exp[

onde & é a largura da gaussiana do alargamento de cada freqiiéncia. Usualmente €
considerado um tunico delta para todas as freqiiéncias, mas, a priori devemos ter um delta
distinto a cada freqiiéncia [Fo73], [Zm73].

No caso de interagdo de dipolo magnético, muitas vezes a funcdo de correlagdo €
modificada por um fator exponencial que atenua as oscilagdes. Essa atenuacdo se dé devido
a presenga de pequena interagdo quadrupolar. Assim sob interagdo magnética, ao omitir a

parte relativa aos vérios &, temos:
G, ()= I:S wo T Z S k,..cos(a),.t)] exp(—¥) (3.4)

Os espectros coletados referem-se a correlagdo angular para um angulo definido,
dado normalmente por 90° ou 180°. Porém, como os detetores sdo grandes em relagdo a
distdncia a fonte, eles podem captar gamas em coincidéncia em angulos diferentes do
angulo fixado entre os eixos dos detetores. Para levar em conta esse fendmeno, deveremos
incluir a chamada corre¢éio de angulo sélido, que consiste em multiplicar as amplitudes A
por um fator de corre¢io, denotado por Ox. Em nosso caso, vamos chamar esse produto de

Qir, OU S€Eja:
Ay = Ay Ou (3.5

Dessa forma, tomando a resolu¢io temporal do sistema detetor como irrelevante podemos

dizer que a func¢io que melhor descreve o espectro € dada por:
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0 (<4
E@, )= A.e—l(t—to)[l_'_z kkak( _ O)Pk(COSQ)] (2 0) +B 3.6)
k

onde Gu(f) é dada no (3.3) para caso de interacdo elétrica e (3.4) no caso de interagdo
magnética. A essa funcdo daremos o nome de funcdo decaimento. Note que ela é
descontinua em relagéio a ¢ e #; e, assim deve-se tomar cuidado em relagdo 2 sua derivada
quando utilizada no ajuste de espectros.

Quando essa resolu¢do temporal for relevante, para a completa descricdo do
espectro devemos realizar uma convolu¢do da fun¢do decaimento com a funcio dessa

resolugdo, assim o espectro resultante serd dado por: -
4 Hoo 7 7 ’
E@6,1)= J._ E@.,t)R(t—-1)dt 3.7

sendo a funcdo R(# - t’) a resolugdo temporal a ser considerada, que deve ser normalizada e
deve representar uma funcio densidade de probabilidade. A convolugdo, além de modelar
ajustes com sistemas de baixa resolugio temporal, permite também ajuste de “prompts” no

inicio do espectro, vistos na sec¢do anterior, que surgem devido & ma resolugéo em energia.

3.6 — Convolucao temporal com uma gaussiana
A forma da resposta temporal a ser convoluida normalmente tem a forma de um
pico que, sob certas condi¢des, pode ser aproximado por uma gaussiana simples de largura

O, ou seja:

Rt-tH=

N2
exp[— i) } (3.8)

20

1
o2

Para o caso de interacdo elétrica, ao tomar a funcdo decaimento (3.6), onde Gy é

dado por (3.3) expandido até G,; em lugar de E(6,t") e efetuando a integral (3.7) obtem-se

o espectro convoluido dado por:
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E@,1) = Aazz P (cosd) Z\/— { /?'(t_to)—0’5-52-0);2.(1‘—1‘0)2 +0,5.0'2,(,?,2 -—-a);z)}

2 B,

{(l - a).cos[ w'é:" ]+ b.sen[w—’éji]} +B+ o3 exp[ (t2 tz)z :I

(3.9)
onde [, é um fator sem dimensdo dado por
B,=1+0’6"w; (3.10)
e t4 ao qual chamamos de tempo deslocado e dado por:
t,=t~t,—c’2 (3.11)

o que mostra claramente que a convolucdo desloca o espectro no tempo. Os vetores

1
S, =| ————+S8,,, S, S,, ..le a. =0 o, o, .. 3.12
2n [aZZPZ (COS 9) 20 21 22 ] n ( 1 2 ) ( )

foram criados como variagbes de S,, e @, da equacdo (2.29) para facilitar a escrita da

expressdo, e a € b como sendo a parte real e imagindria da funcdo erro complexa:

. — or a) Ko
a+ib= f[ - Jzﬁ JZﬁ ) (3.13)

Para resolugdes temporais pequenas podemos tomar f, =1 e ¢, =f—1#,, o que

simplifica a expressdo (3.9) para
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2192

A ¢t}
c ](1 a)[1+a22P(cosH)Gzz(t)]+B+o-_ﬁ [ (2 2)]

E@,t)= Aexp[:— At —t))+

(3.14)

onde G(f) agora € dado por:

2 .2 2 ¢2 2
G (t—13) =S40+ 3.5, exp[— “’"; ]exp[—a’"‘s(+’°)}os[wn t—t)] (.15)

n=l1

Ja para o caso de interacdo magnética, o resultado da integral (3.7), ao tomar a

fun¢do decaimento (3.6) onde Gy € dado por (3.4) expandido até Go,, em lugar de E(6,t") é

dado pelo espectro convoluido:

E@,p =20 ;("059) S 85 exp- A+ Pt —1,)+05.02[(A+7)* - w1}

(- t)z}

20

{0-a).cos(@. t,)+b.sen(@. t, )+ B+—= exp{
o2 (3.16)

onde #4, ou seja o tempo deslocado, agora € dado por
t;=t—t,—c*(A+7%) (3.17)

e os vetores S, e @, continuam os mesmo dados por (3.12) e a e b como sendo a parte

real e imaginaria da func@o complexa dada em (3.13).

No caso de resolugdes temporais pequenas podemos tomar £, =¢~t,, 0 que torna a

expressio (3.16) simplificada na expressao (3.14), onde G2x(f) agora € dado por:

2
Gy ()= {Sm + ' Sy-cos(@yt): exp[% [A+9* -a? ]]}exp[— yt-t)]  (3.18)
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Numa comparacdo das fungdes dadas em (3.9) e (3.16) nota-se que, além do
“prompt” gaussiano incluso, elas também sdo continuas, ao passo que a funcdo dada em

(3.6) € descontinua em ¢ € #.

3.7 — Convolucao Temporal Numérica

Se sabemos como ¢é a fun¢ado analitica que descreve a resposta temporal do sistema
de detetores, para determinar a forma do espectro resultante realizamos a integral descrita
por (3.7). Mas nem sempre isso € possivel pois a resposta muitas vezes é complicada e
diferente em cada detetor do espectrometro. Uma solug@o seria adquirir um espectro da
resposta temporal pelo mesmo espectrometro em que adquirimos os espectros de correlagdo
angular. Para isso basta tomar a coincidéncia de uma cascata gama de energias semelhantes
a da cascata de interesse com meia vida de nivel intermedidrio menor ou da ordem de ps, ou
seja algumas ordens de grandeza menor que a do nivel intermediério utilizado em medidas
de PAC. Dessa forma, o “prompt” serd a melhor representagdo da resposta temporal do
sistema detetor.

De posse dessa resolucdo temporal, podemos tentar ajustd-la por uma fungido
analitica para entdo realizar a integral descrita em (3.7). Uma outra maneira € que apds
adquirir o espectro da resposta temporal realizemos uma convolugio com a fungfo
decaimento de maneira numérica. Com essa resposta temporal numérica, a integral (3.7)
torna-se uma somatdria da resposta temporal com o espectro f{f) canal a canal como o

proposto em [Ge69], ou seja:

F@) =2R(t—-t’).f(t’) (3.19)

tomando o cuidado ao calcular a parcela da somatdéria que inclui # devido a
descontinuidade da funcio decaimento nesse valor.

Devemos lembrar que a fungfio R(#—¢") é uma fungdo de probabilidade e, como tal,
deve ser normalizada, ou seja a soma de todos os seus canais deve ser igual a 1. Como o
sistema detetor nos fornece um espectro que ndo obedece a essa propriedade, devemos

transforma-lo para obter a resposta temporal. Primeiramente devemos estabelecer uma
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regidio onde a resposta temporal ¢ vélida, pois o “prompt” possui vérios valores nulos no
inicio e no final do espectro. Logo apds subtraimos o fundo e em seguida dividimos cada

canal pela area total, para garantir sua nova drea igual a 1, e entdo deslocamos o valor do

pico desse “prompt” até a origem.




Capitulo 4
Analise de Dados

4.1 — Introducio

A andlise de dados utilizada na grande maioria dos trabalhos publicados consiste em
isolar a parte oscilatdria, realizando transformacdes e composi¢des com Os espectros
originais. Através do ajuste desse conjunto de dados transformado, dito espectro razdo, se
obtém os parimetros de correlagcdo angular perturbada. Para auxiliar nesse ajuste usa-se o
espectro de freqii€éncia do espectro razdo, obtido através de sua transformada Fourier. Esse
tipo de anélise convencional € parte integrante de nossa anélise e serd apresentada adiante.

Em nossa anélise de dados proposta ajustamos os espectros originais sem realizar
nenhuma composi¢do ou transformacdo. Para a determinacdo dos pardmetros ajustamos
todos os espectros a0 mesmo tempo realizando assim um ajuste simultdneo. Devemos
incluir covaridncias entre os dados experimentais quando estes existirem ou forem
relevantes e também os valores dos pardmetros ajustados com sua respectiva matriz de
covaridncia. O método de ajuste utilizado serd o dos minimos quadrados com notagio
matricial, cuja teoria estd resumida no apéndice A desse trabalho, pois esse € o melhor
tratamento a ser feito a fim de se preservar a informag@o contida nos dados que, no caso,
seriam os espectros experimentais.

Para a realizagdo desses ajustes foi criado um programa de computag@o orientado a
objetos pela necessidade de desenvolvimento de uma biblioteca, a qual possa ser utilizada

nesse caso como em outros do mesmo tipo. Tal biblioteca foi implementada em C++, que é
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a linguagem orientada a objetos mais utilizada atualmente em projetos de grande porte,
existindo muitos compiladores de boa qualidade e baratos. A capacidade de alocacdo
dindmica de meméria dessa linguagem viabiliza a utilizacdo de um mesmo programa tanto
para muitos dados quanto para poucos. Uma visdo geral do programa utilizado na anélise de

dados desse trabalho esta contida no apéndice B.

4.2 — Método Convencional

4.2.1 — Espectro Razao

Na obtencdo do espectro razdo utilizamos os espectros originais obtidos como
descritos na sec@o 3.4 pela medida feita com o espectrdmetro. Devemos transformar e
compor todos os espectros disponiveis a fim de utilizar toda a estatistica de contagem. O
objetivo € a extragdo da parte oscilatéria dos espectros, deixando-a separadamente em um
espectro representado normalmente por R(t).

Para a construgdo desse espectro R(t), devemos primeiramente sincronizar os
espectros individuais, ou seja fazer com que tenham o mesmo tempo inicial tp. Como €
irrelevante para a fungdo decaimento o que ocorreu antes de instante inicial, € melhor que
todos os espectros sejam sincronizados para tp = 0. Os métodos para sincronizar variam de
acordo com a precisdo desejada e vao desde um simples deslocamento até a relocagéo.

Em seguida devemos subtrair de cada espectro o valor de seu fundo considerado
constante. A maneira de determinagdo do fundo devera ser tanto mais exato quanto mais
preciso se queira determinar o espectro R(t). De posse dos valores do fundo de cada
espectro, vamos subtrai-lo canal a canal no dado espectro.

Com espetros individuais transformados, isto é, sincronizados e subtraidos do

fundo, podemos determinar o espectro R(t) pela composicao:

_2[EdQ 80°,1)— E(90°,1)]

4.1)
E(180°,t)+2.E(90°,¢1)

R(@)

onde os termos E(180°,t) e E(90°,t) sdo espectros de pares de detetores a 180° e 90°

respectivamente. Tomando como modelo a fungdo descrita na relag@o (3.6) e desprezando
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0s termos maiores ou iguais a ayy, temos que o espectro R(t) deve corresponder a a,,G,, (f),

ou seja ao fator de perturbagio da fungfo de correlagio angular.

Essa andlise s6 pode ser realizada quando supomos que os espectros de mesmo
angulo sejam idénticos sob o ponto de vista das eficiéncias. Para essa hipétese devemos ter,
portanto, eficiéncias idénticas para cada par de detetores ou espectros corrigidos para
compensar as diferencas de eficiéncia.

Para um melhor aproveitamento de toda a estatistica de contagem, os espectros

E(6,t) usados em (4.1) devem ser médias ou somas dos espectros de mesmo angulo. E

extremamente conveniente utilizar a média geométrica de cada tipo de espectro, ou seja:

E6,0=4[E,(6,).E,(6,1)-E, (8,1 4.2)

onde n € o nimero de espectros de cada tipo, pois a utilizagdo da média geométrica
compensa a corre¢do de eficiéncias.

A incerteza no nimero de contagens em cada canal do espectro R(t) é determinada
pela propagacio das incertezas de cada espectro individual E(6,f) onde sdo desconsiderados
os termos de covaridncia entre canais. Como cada valor do espectro razido provém de todos
os dados de cada espectro individual, existe uma correlag@o ndo nula entre os vérios valores
de R(t). Essas correlagbes ndo sio consideradas por serem dificeis de serem calculadas,
deixando assim a anélise deficiente.

A regifo valida para andlise compreende o inicio de R(f) ao canal correspondente a
até 10 meias vidas do estado intermedidrio. A figura 4.1 mostra um exemplo desse espectro
razdo, obtida de uma amostra onde ocorre a interagio quadrupolar elétrica de '''Cd em
cadmio. Esse espectro R(t) foi ajustado por fungdes dadas pela expressdo (3.3), com
parimetro de assimetria nulo, ou seja as freqiiéncias ajustadas devem ser como as dadas em
(2.27). Note que a fungdo ajustada ndo “casa” perfeitamente aos dados. No inicio dos
pontos a barra de erro ndo cobre a diferen¢a, mas ao final todos os valores estdo cobertos

por essa incerteza. Vale lembrar que esse ajuste passaria pelo teste do qui-quadrado.
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Figura 4.1: Espectro R(t) para uma amostra de cddmio com sonda de prova de "¢d (1=5/2) em gradiente
de campo elétrico. Como # = 0, existe uma proporcionalidade das freqii€ncias. Note que a relacdo

entre a fungdo ajustada e os pontos € boa somente no centro do espectro.

4.2.2 — Espectro de Fourier

Para auxiliar na obteng¢@o das estimativas para o ajuste do espectro R(t), podemos
construir o espectro de freqiiéncias através de sua transformada de fourier. Foi utilizada a
rotina de “Fast Fourier Transform”, ou simplesmente FFT contida em [Pr92] que realiza a
transformada de Fourier para valores discretos. Para N valores discretos a funcdo FFT
devolve 2N valores sendo que o primeiro valor se refere a parte real da transformada e o
segundo 2 sua parte imagindria e assim por diante. Em nossa andlise tomamos o médulo da
transformada, portanto o espectro final ter4 novamente N dados. E muito importante que N

seja uma poténcia inteira de 2. Se A € a largura do canal em tempo do espectro razdo,
1/(N.A) € a largura do espectro de Fourier.

Suponha que sdo dados os valores de R(t) num vetor ¥ de N dados com sua

respectiva matriz de covaridncia V; de dimensdo N x N. A transformada calcula um vetor
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f que corresponde ao espectro de freqiiéncias de r. Cada ponto f; desse vetor corresponde &

fungdo do vetor 7, ou seja f,(n,...,7y), mostrando que existe uma fortissima correlacdo

entre os varios f;. A matriz de covariincia de f ¢ dada por:
4.2)

V,=XV,-X'

onde X € a matriz de transformagio dada por:
seres?y)
4.3)

o, _Ji(osisr; 40 )= fi(Fgs e T
o,

X, = =
v or,

onde o, € a incerteza de 7;. A figura 4.2 mostra o espectro de freqiiéncias do espectro

razdo dado na figura 4.1, tendo os valores sua respectiva incerteza calculada pela diagonal

de Vf.

® (GHz)

Figura 4.2 - Espectro de freqii€ncia do espectro razdo da figura 4.1, isto € de uma amostra de interacfo de
quadrupolo de c4dmio em ''Cd. Os picos indicam os valores das freqiiéncias do espectro razdo
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€ nesse caso sao proporcionais, o que indica uma assimetria nula.

4.3 — Analise Proposta

4.3.1 — Ajuste Simultaneo

A andlise de dados proposta neste trabalho consiste no ajuste dos espectros sem
nenhuma composicdo, ou seja, como no exemplo visto na figura 3.3. Dessa forma os
parimetros relevantes a andlise de correlacdo angular perturbada serdo obtidos em cada
espectro individual. Para uma obten¢@o mais precisa desses pardmetros devemos utilizar
toda a estatistica conseguida, ou seja, devemos ajustar os varios espectros obtidos na
medida. Porém, como o ajuste é de cada espectro individual, ndo importa a quantidade
desses espectros em cada medida, podendo até mesmo ser de um unico espectro. O melhor
€ o ajuste simultineo, ou seja, ajustar todos os espectros a0 mesmo tempo, pois além da
reducdo de erros sistemdticos, podemos fazer com que alguns dos pardmetros contidos nos
varios espectros, que deveriam ser comuns, possam convergir para o mesmo valor.

O ajuste ndo pode ser feito do espectro todo, porque além do espectro possuir
regides ndo validas como, por exemplo, sem contagens ou com eventos originérios de efeito
secundério de detecdo, a regido a ser ajustada deve obedecer ao modelo utilizado. Se
quisermos, por exemplo, ajustar uma regido do espectro utilizando um modelo que n3o
considere a resposta temporal, ndo podemos utilizar dados que considerem a subida em
torno de #p. A regido de ajuste deve compreender assim alguns canais a frente ou antes do
tempo inicial até pr6ximo de 5 a 6 meias vidas do estado intermedidrio. Vamos representar
por mi o nimero de canais da regifo escolhida do dado espectro i.

Decidida a regido de ajuste de cada espectro, precisamos reunir os dados para o
ajuste simultineo. Para isso, colocamos os dados validos origindrios dos vérios espectros

em vetores Unicos representados por X no caso de canal e y para suas respectivas

contagens. O vetor X estard escrito da forma:
X = (X5 X1 Xt "5 Xomtema > Xy ) (4.4)

onde os valores compreendidos entre x; € X, representam a regido de ajuste do espectro 1,

entre Xmi1+1 € Xmi+m2 a regido do espectro 2 e assim por diante, terminando no valor xy onde
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N € o numero de dados x e que € igual a soma dos véarios mi. O vetor y € escrito seguindo o

mesmo padrio:
V=0 Vots Vutar s Yomamzs* 5 Yn) (4.5)
Assim teremos um indicador para saber de qual espectro pertence o dado i que deve possuir
como canal o valor x; € como contagem o valor y;.
A matriz de covaridncia V dos dados é diagonal sendo que cada termo V}; é dado

pela incerteza no niimero de contagens em cada canal, que por se tratar de um espectro

multicanal ou seja regido pela fun¢do de probabilidade Poisson pode ser aproximada por :

Vi = y(0) (4.6)

Nessa aproximacdo, é suposto que ndo existam incertezas em cada canal x;. Note que,

- dessa forma, todos os dados dos diversos espectros estardo contidos nos vetores X € y e na

matriz V. Assim, ao utiliza-los em ajustes estaremos fazendo um ajuste simultineo de todos

0Ss espectros.

4.3.2 — Escolha de Modelos

De posse desses vetores ¥ e y e determinada a matriz de covariincias V, o

préximo passo compreende a composicdo da matriz de planejamento X e do vetor de
parAmetros A, para ter em mados o modelo da funcdo e os seus pardmetros a serem
ajustados. Podemos ajustar os espectros de vérias maneiras, variando ndo s6 a fungédo
modelo a ser ajustada como o conjunto de pardmetros A. Esses conjuntos de parimetros
representam os modelos diferentes e escolhidos os pardmetros a serem ajustados, devemos
colocé-los numa certa ordem para a constru¢do do vetor A e entdo construir a matriz X
através da relagcdo (A.S).

Para isso separamos os pardmetros das fungdes ajustadas em dois tipos distintos: os

individuais, ou seja que sfo caracteristicos de cada espectro e assim existem somente no
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dado espectro; e os comuns, que sdo pardmetros idénticos em todos os espectros e portanto
tem um valor unico. Por exemplo, o valor do tempo inicial # € diferente em cada espectro
pois depende do ajuste da eletrénica de aquisi¢do, o que implica em ajustar um conjunto de
tp(i) onde i € o indice de cada espectro considerado. Cada espectro tem um conjunto de
pardmetros individuais dados pela amplitude do espectro, um valor constante das contagens
de fundo, o valor do tempo inicial, e da amplitude do prompt, respectivamente 4, B, fpe C
representados na equagdo (3.6).

Ja todo espectro reflete a mesma interac@o hiperfina, seja ela elétrica ou magnética,
e portanto tem o mesmo conjunto de pardmetros de interagdo. Dessa forma esse conjunto de
pardmetros serd considerado comum em todos os espectros pois pertencem a Gy(f), ou seja,

estdo ligados a4 amostra em si. Eles sdo dados por @, 7€ dno caso elétrico € @y, yno caso
magnético. Note que, por exemplo, o valor de @, deve ser o mesmo utilizado em cada

espectro, pois todos os espectros oscilam com a mesma freqii€ncia, o que na préitica implica
no ajuste de um tnico valor.

Existem ainda alguns pardmetros que podem ser considerados como sendo comuns
mas que sob outro critério sdo pardmetros ndo comuns, como, por exemplo, a eficiéncia de
detecio de cada espectro que deve ser Unica na suposicdo de detetores idénticos mas que
pode ter valores distintos devido a diferenca de energia medida em cada detetor individual.
No nosso trabalho ndo ajustaremos a eficiéncia, mas podemos deduzi-la através dos outros
pardmetros. No conjunto de pardmetros multiplos ou ndo, ou seja, que podem ser
considerados individuais ou comuns, colocamos os valores de a;;, de a4y, de o e de A.

No exemplo a seguir vamos supor o ajuste de N espectros de interacdo magnética.
Para simplificar, esse espectro ndo possui prompt e sua resolucido temporal € irrelevante.
Além disso, vamos tomar um unico a;, € supor ays desprezivel. Com esses dados,

escrevemos nosso vetor de pardmetros:
A=(4,,B,,(ty),, - Ay, By ,(ty) y 0y s An @y, 7) 4.7

da funcio dada em (3.6). Com esse vetor A e a forma da funcdo é que construimos a matriz

de planejamento X através da relagdo (A.5).




Capitulo 4 — Andlise deDados 39

4.3.3 - Modelos Propostos

Vamos agora detalhar alguns dos modelos propostos nesse trabalho. Muitos desses

modelos sao muitas vezes dificeis, ou mesmo impossiveis, de serem realizados na andlise

convencional. Esse serd o principal ganho do ajuste de espectros simultaneos em relagéo ao

ajuste do espectro razao.

Como foi dito na secdo 2.4.1, o valor de a,; € dado pelo produto do fator de
correlacdo A,, pela correcdo de angulo sélido O, (equagdo 3.5). Como o valor de 4;; é
tabelado, para que os valores de az; sejam os mesmos em cada espectro individual &
necessario que (> seja 0 mesmo em cada espectro individual, o que deve implicar em uma
série de cuidados experimentais. Primeiramente devemos ter detetores iguais colocados a
mesma distdncia a fim de garantir a mesma eficiéncia. Além disso a fonte deve estar

centrada e alinhada aos detetores que devem estar separados de dngulos perfeitos de 90°.

Um pequeno desvio das condi¢des acima citadas causa uma grande diferenca entre os

. valores de az;. Ao colocarmos os valores de az; como sendo formados por pardmetros néo

comuns, cada um desses valores absorve cada uma dessas diferencas.

Mesmo sabendo que os valores de a,; s@o diferentes entre si, ainda tem-se ganho ao
se ajustar um unico a,; para todos os espectros. Isso se d4 devido a esse valor tnico
convergir para o valor médio dos ay,. Ele pode ser a primeira estimativa para o vetor dos
vérios valores ou, ainda, ser tomado como o valor de a,; de cada espectro. O critério vai

depender da precisdo que se queira atingir.

A=(4,,B,,(t)1-Cy s Ay By s(t)wsCors (@)1 (@ny )y s AL, ¥ ) (4.8)

Note que a matriz de planejamento X para esse vetor A terd N-I linhas a mais que a dada

considerando o vetor A dado por (4.7) devido ao aumento desse niimero de valores a;.

Para a construcdo do espectro razdo e posterior ajuste realizados na andlise
convencional, pressupde-se que ayy << az. Na maioria dos nicleos utilizados como sonda

de prova € verdadeiro dizer que 444 < A2, porem ndo € todo arranjo experimental de PAC
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que podemos supor que Oy << O2. Dessa forma, é apenas uma aproximacao desconsiderar
o valor a4 na determinacido dos parametros de PAC. A nossa andlise pode determinar um
valor de a4y para cada espectro ou ainda o valor médio desses ay,’s. Geralmente, devido ao
seu pequeno valor, € mais vantajoso determinar o valor médio de ay, sendo que quando
este for desprezivel entdo ele serd retirado do vetor de pardmetros. Uma coisa importante a
se ressaltar € que a obtencao desse pardmetro ndo € possivel através do espectro razdo dado
pela equacdo (4.1). Num ajuste de N espectros com um unico ay; temos o vetor de

parametros:
= ( 15 B, Gy N’BN’(tO)N’CN’a22’a44’/1’wL’Y) 4.9)

Como pode ser visto em [Fo73], [Zm73], apesar de se supor valores distintos de
deltas em cada freqii€ncia, normalmente por simplificacdo a anélise convencional supde o

valores de J, idénticos para qualquer ». Isso se dd devido a falta de precisfo estatistica ao

se determinar o R(t). Na nossa anélise, podemos ajustar um valor distinto de é para cada
freqiiéncia. Dessa forma, para um ajuste de N espectros com interacdo elétrica em que

supomos distintos deltas a cada freqii€ncia, temos o vetor de pardmetros dado por:
A=(4,B,t)1,C1r s Ay By s o) y»Cov s s 011,817+, 8, ) (4.10)

onde M € o niimero de freqii€ncias da funcdo Gy(?) relacionado diretamente ao spin do

nivel intermedidrio da cascata gama considerada na medida.

Quando o ajuste a ser realizado é o da fun¢do (3.14) em que se supde que a forma da
resolugdo temporal € a de uma gaussiana, um dos pardmetros a ser ajustado € a largura ¢
dessa gaussiana. Sob a hipétese de detetores iguais € evidente que a resolu¢iio em tempo da
medida do dec_aimento de um nivel nuclear quando consideramos a mesma cascata, deve ser
idéntica para qualquer par de detetores dentro do espectrdmetro. Quando essa hipdtese €
satisfeita temos o ajuste de um unico o. Pode-se também ajustar véarias larguras quando os

detetores ndo sdo iguais quanto a resposta temporal. Mas quando a resposta temporal possui
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uma pequena largura, devemos considerar o valor médio de ¢ como melhor defini¢ao para

esse parimetro pois ndo teremos precisio estatistica para determinar os vérios valores.

A constante de decaimento A do nivel intermediario, dada na relagio (3.6), também
¢ um pardmetro a ser ajustado. Podemos utiliz4-la como pardmetro comum ou mesmo ter
um A para cada espectro. E evidente que cada espectro deveria ter a mesma constante de
decaimento pois esta estd ligada & sonda de prova que € a mesma em todos os espectros.
Porém, efeitos indiretos de medi¢io podem fazer com que esta constante seja diferente,
como por exemplo, uso de calibragdes diferentes em conversores de tempo em altura de
pulso. Da mesma forma, quando usamos a func¢do convoluida com resposta temporal, como
pode ser visto na equacdo (3.6), a constante de decaimento € ligeiramente modificada.
Nesse caso, em principio, quando ajustamos diversos sigmas devemos também ajustar

diversos A’s. Porém como a dispersdo dos vérios A’s é pequena, ndo compensa muito tomar

esses A’s distintos.

Notemos que podemos ter varios modelos num tunico ajuste, bastando para isso
definir o vetor de pardmetros. Como por exemplo, se tomarmos um modelo que supde N
espectros com interagdo elétrica, delta dnico, tendo multiplos a,; € um tnico ayy, ele terd

vetor de pardmetros dado por:
Z = A],B],( 0)],C]7"',AN,BN9( O)NscN,(azz)],'°',(a22)N,a44,2’,a)Q977,5) (411)

Pode-se entdo montar o modelo que se queira, ou mesmo que a precisdo das medidas
permita, e posteriormente comparar 0s valores dos pardmetros nos varios modelos. O a,;
obtido no modelo do vetor A dado em (4.10) pode ser comparado com o valor individual
dos a;; ou mesmo sua média obtido em (4.11). Nesses mesmos ajustes, a mesma

comparagdo pode ser feita para os valores de delta.
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4.3.3 - Multiplos Sitios

Toda a perturbagao causada a sonda de prova colocada numa amostra vem da forma
do campo magnético ou elétrico gerado pela estrutura cristalina ao qual estd inserido essa
sonda. Em muitos casos, a amostra possui mais de uma estrutura cristalina, ou ainda a
sonda de prova ocupa posi¢des distintas na mesma estrutura cristalina. Cada possivel
posicdo da sonda de prova dentro da amostra € chamada comumente de sitio. Dessa forma
teremos quantas perturbacdes a nossa sonda de prova forem o nimero de sitios, e assim
encontraremos varias fracGes dos nicleos sob diferentes interagGes, ou seja com um

determinado fator de perturbacao gu(f). Quando medimos um espectro temos como fator de
perturbacéo uma superposi¢do de todos os N sitios cada qual com seu respectivo 2. que

pode ser escrita da forma:
ul i
Gu =2 f,8u ® (4.12)

onde f; é a fragdio de ocupagdo do sitio i, para o qual o fato de perturbagio é g,’, com
N
2 f; =1, e também sdo pardmetros a serem determinados.

Na anélise de espectros com interacdo em mais de um sitio, montamos o vetor de
pardmetros com os vdrios pardmetros de interacdo e a fracio desse sitio no Gu(f) total.
Devido ao vinculo entre as fragcdes relativas de cada sitio, ao ajustar espectros de N sitios,
sO ajustaremos N-I fragdes pois uma delas estard ligada a normalizacdo. Por exemplo, o
vetor de parametros para ajuste de um unico espectro e sob interagdo de campos vindos de

dois sitios elétricos serd dado por:
A=(4,B,1,,C.a, 10, 7,6, £ 0,27, 6% 1~ £,) 4.13)

onde (@,',n',6") sdo parametros de interagio do sitio 1 de fungdio de perturbagio g,

com amplitude f; e (@,”,n°,6”) sdo parametros do sitio 2 de fungdo de perturbagio g,
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com amplitude 1- f;.

Em muitas amostras cristalinas, a sonda de prova ocupa um sitio em que nfo ocorre
interacdo, por exemplo porque o gradiente de campo elétrico € nulo por simetria. Nesse
caso a correlacio angular ndo serd perturbada, o que faz com que os termos de perturbagdo
Gudt) sejam constantes no tempo. O mesmo efeito pode ser percebido quando uma amostra
possui vdrias moléculas com geometria ndo tdo bem definida. Dessa forma ocorre uma
perturbagd@o diferente em cada uma dessas moléculas e, como a medida reflete uma média,
ao final teremos uma perturba¢@o constante.

Como pode ser visto nas equagdes (3.3) e (3.4) quando temos freqiiéncias de
oscilagdo nulas, o termo de perturbagdo Gu(f) torna-se constante. Portanto, a maneira de
ajustar espectros com tal efeito € fazer todos parfmetros de interagdo nulos e ajustar
somente a fragdo f de interacdo nesses sitios. Dessa forma, por exemplo, o vetor de
pardmetros para ajuste de um unico espectro € sob interagdo de campos vindos de dois

sitios elétricos em que um deles serd constante, € dado por:
4=(4,B,t,,C,a,,4,0,.1,6, 10001 f) (4.14)

A figura 4.1 mostra um espectro onde ocorreu esse efeito. Note que a funcgfo
ajustada ndo passa pelo zero, quando sabemos pela figura 2.4 que todo G2(f) passa pelo

Zero.
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Capitulo 5
Resultados Obtidos

5.1 — Espectros Analisados

Para a verificagdo do método de ajuste simultdneo, analisamos alguns espectros
obtidos com arranjos experimentais de grupos de pesquisa que trabalham com correlagdo
angular perturbada. Os resultados obtidos estdo apresentados neste capitulo. Primeiramente,
comparamos os pardmetros obtidos por nosso método com os obtidos em trabalhos ji
publicados na literatura e posteriormente estdo apresentados os demais parimetros que
obtemos pelo método do ajuste simultineo e ndo sdo determinados pelos outros métodos.

Foram analisados os espectros do Laboratério de Interagdes Hiperfinas (LIH) do
Centro do Reator de Pesquisas (CRPq) do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares
(IPEN) e da Universidade de Bonn cujo grupo de pesquisa tem como principal pesquisador
o Prof. Manfred Forker. Ambos possuem espectrdmetros com quatro detetores de BaF,
separados em angulos de 90° sendo portanto cada medida composta de 12 espectros.

Os espectros analisados foram os provenientes de :

a) Interacdo quadrupolar de 181Ta em Héfnio metalico medido no CRPq.

b) Interacdo quadrupolar de '®'Ta em oxido de héfnio (HfO,) medido no CRPq.
c) Interacdo quadrupolar de "M ¢d em c4dmio medido no CRPq.

d) Interagdo magnética do Mecd em niquel medido no CRPq.

e) Interacdo magnética do 181Ta em niquel medido no CRPq.

f) Interagdo quadrupolar do '''Cd em Hf,V,H; medido na Universidade de Bonn
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5.2- Interagiio Quadrupolar no Oxido de Hafnio

A seguir vamos analisar um conjunto de espectros medidos no CRPq, de uma
amostra de 6xido de hafnio (HfO,) onde 4tomos de '®'Ta sdo usados como sondas de prova.
Essa medida foi feita para testar a interface eletrdnica do “roteador” desenvolvida por
Domienikan [Do00], onde sao descritos os detalhes de criagdo dessa amostra, bem como os
resultados obtidos pelo método de ajuste convencional usado no CRPq.

Em temperatura ambiente a estrutura cristalina do HfO, € ciibica e assim, deveria
ter valor de 77 nulo. Porém, devido a presenca do zircdnio na amostra, os valores obtidos
normalmente para 77 sdo diferentes de zero. Dessa forma, pela determinagio do pardmetro
de assimetria podemos ter informagio sobre a concentragdo de zircdnio na amostra.

A figura 5.1 mostra exemplos dos espectros de correlagdo angular perturbada a 90° e
180° de uma amostra que foi medida por 20 horas de contagem. N&o hd um prompt
eminente de modo que estaremos desconsiderando-o. Assim, a regido de ajuste para todos
os modelos usados consiste em aproximadamente 6 meias vidas do estado intermedidrio do

181§ comecando 5 canais a frente do canal que contém o tempo inicial.

250000 ~ 250000
a) b)

200000 200000 -
« 150000 » 150000
& 5
g I g
S 100000 S 100000 [
8 [ 8

s0000 |- 50000

o 1 L ) N i o . . : i i
0 100 200 300 400 500 0 100 200 300 400 500
Canal Canal

Figura 5.1- Espectros de correlagio angular perturbada, a 180° e 90° respectivamente em a) e b), da
interagio quadrupolar de '®'Ta em HfO, em temperatura ambiente. A regiio mostrada em cada

espectro € maior do que a regido utilizada no ajuste.

Um ajuste preliminar para a obtencdo dos valores de amplitude, tempo inicial e

fundo foi realizado com o intuito da construgcdo dos espectros razdo e de freqii€ncia. De
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posse desses parametros em cada espectro, tais espectros foram construidos como descritos
nas segoes 4.2.1 e 4.2.2. A figura 5.2 mostra o espectro razdo dessa medida enquanto a
figura 5.3 mostra o respectivo espectro de freqiiéncias. Nesse ajuste preliminar além dos
parametros ja citados, pudemos também obter os pardmetros de interagdo, que sdo aqueles

que compdem o fator de perturbacdo G2x(f) com os quais desenhamos a curva da figura 5.2.

0,12
0,10
0,08

0,06 |;

-R(t)

y E—

0,04

T

0,02

0,00 |- i

-0,02 . L
0 20

tempo(ns)

Figura 5.2: Espectro Razdo da interagdo quadrupolar de 18174 em HfO, em temperatura ambiente. A curva

desenhada corresponde 2 fun¢fo ajustada cujos paradmetros estédo listados na tabela 5.1.

Neste ajuste tivemos que inserir um sitio sem interac@o hiperfina, ou seja em que o
fator de perturba¢do € uma constante. Pode-se notar que a ocorréncia de freqiiéncias néo

proporcionais a 1:2:3 no espectro de freqii€ncia sugere uma assimetria. A tabela 5.1 mostra
todos os parimetros de interagdo desse ajuste preliminar, sendo que o valor do x> desse
primeiro ajuste foi de 6224 com 4003 graus de liberdade, o que representa um ¥ reduzido

de 1,55.
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Az

v, (MHz)

n

)

Jo(%)

Si(%)

-0,0811(8)

786,0(7)

0,3537(15)

0,0431(7)

88,09

11,9 (7)

Tabela 5.1: Pardmetros de interagdo elétrica em '*!'Ta em HfO, obtidos em ajuste preliminar. O valor de f; se

refere ao sitio ao qual estdo apresentados os valores de vy, 7 € J, € o valor de f; se refere & fragdo do fator de

perturbagdo constante. Ambos valores de fragfo estdo apresentados percentualmente.

Os valores obtidos no ajuste preliminar e listados na tabela 5.1 para vy, # concordam

com os de Yeshurun e Arad [Ye74] que sdo: v, =783(9) MHz e = 0,35(2) e s@o idénticos

aos obtidos por Domienikan [Do00], que também analisou esta medida, que s@o:

vo = 785,6(1)MHz e n = 0,37(2), o que comprova que o ajuste simultdneo é compativel com

a analise convencional.

FFT

Figura 5.3 - Espectro de freqiiéncia do espectro razéo da figura 5.1.
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Os valores dos pardmetros de amplitude 4, de fundo B e tempo inicial #, obtidos
nesse ajuste preliminar sdo mostrados na tabela 5.2. A diferenca entre os diversos valores .
de 4 e B mostram que temos efici€ncias distintas a cada par de detetores, o que implica que

as eficiéncias individuais dos detetores nao sio idénticas.

A B fo
248160(380) 7535(10) 342,505(52)
144940(260) 4197(8) 349,196(60)
233790(260) 6010(10) 352,442(53)
193380(320) 5723(9) 349,303(56)
219000(420) 6054(10) 347,396(49)
205830(470) 5884(9) 347,336(52)
131810(360) 3275(7) 348,337(65)
175030(430) 5378(9) 344,506(56)
276420(560) 7823(11) 336,803(45)
260510(540) | 7698(11) 352,584(49)
163380(410) 4419(8) 349,489(58)
221320(490) 7151(10) 344,039(50)

Tabela 5.2- Valores de amplitude 4, fundo B e tempo inicial #, dos espectros da amostra de HfO, para o
ajuste preliminar.Os 4 primeiros dados se referem aos espectros de 180° enquanto que os demais

se referem aos espectros de 90°.

Depois do ajuste preliminar foi realizado um ajuste com um modelo com quase
todos os parimetros do ajuste preliminar, porém com muiltiplos az;, isto €, um para cada

espectro. Os demais parametros determinados anteriormente mudaram muito pouco em
relacfio ao ajuste preliminar e continuam compativeis com os da literatura. O valor do %
desse ajuste foi de 6102 com 3992 graus de liberdade, que significa ter um > reduzido de

1,53, representando assim uma pequena melhora. A tabela 5.3 mostra os valores desses

miltiplos a;, bem como sua média para comparacao.
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azz az; az
-0.0870(13) | -0.0801(28) | -0.0696(26)
-0.0751(17) | -0.0752(30) | -0.0712(27)
-0.0877(13) | -0.0720(37) | -0.0758(33)
-0.0806(15) | -0.0742(33) | -0.0738(29)
média -0.0768(16)

Tabela 5.3: Valores de a;; no ajuste dos espectros da amostra de HfO,, sendo que a primeira coluna
se refere aos espectros a 180° e as duas colunas restantes aos espectros de 90°. A média é feita com

os todos os valores de a;,, apresentados.

Note que a média dos valores de a,; € diferente do valor apresentado na tabela 5.1,
isto €, quando um nico a;; € ajustado, porém sdo bem préximos. Isso implica que quando
se ajusta um unico valor para a,; apenas temos uma boa aproximacdo. A diferenga entre os
vérios valores de a,; tem suas possiveis causas associadas principalmente as diferengas
entre as eficiéncias intrinsecas de cada detetor. A causa dessa diferenga também pode estar
em angulos ligeiramente diferentes de 90° e 180°, ou ainda a fonte desalinhada ou ndo estar
centrada, ou ainda uma combinagio desses itens. Como na fun¢o decaimento o parmetro

ay; estd multiplicando o fator fixo P,(cos6) uma mudanca nesse fator pode ser

compensada em mudangas no valor de ay;.

Considerando que os detetores usados possuem uma resolu¢ao temporal menor que
1 ns, vamos utilizar o modelo com resposta temporal gaussiana. Dessa forma o fator de
perturbac@o serd dado por (3.15). Pode-se ser ajustado um tnico valor do pardmetro de
largura g, porem optamos por miultiplos ¢ por jd estarmos ajustando multiplos az,. O valor

do y? desse ajuste foi de 6038 com 3981 graus de liberdade, que significa ter um >

reduzido de 1,51, novamente representando uma pequena melhora. Da mesma forma, os
pardmetros de interacdo mudam ligeiramente mas ainda concordam com a literatura. Os
valores dos vérios o estdo mostrados na tabela 5.4, onde cada canal corresponde a 0,21 ns.
Esses valores distintos de ¢ mostram que os detetores t€m resolucdes temporais diferentes.
Como o valor médio desses ¢ € da ordem de 1,5 canal, ou seja 0,3 ns, € certo que os

detetores sdo bem rapidos e que a inclusdo desse pardmetro pode ser irrelevante ou ainda
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pode-se usar um valor médio para todos os espectros, quando se quer obter somente 0s

valores dos pardmetros de interacdo.

o (canais) o (canais) o (canais)
1,31(24) 1,00(67) 2,44(37)
1,66(30) 1,07(71) 2,36(38)
1,50(22) 1,14(88) 1,53(11)
1,32(29) 1,04(80) 2,25(40)

Tabela 5.4; Valores do parimetro da resolugdo temporal no ajuste dos espectros da amostra de HfQ,,
sendo que a primeira coluna se refere aos espectros a 180° e as duas colunas restantes aos espectros

a 90°. Nessa medida cada canal corresponde a 0,21 ns.

Vamos considerar agora o modelo onde iremos manter os pardmetros de interagéo

dados por v, e 77 e teremos vdrios deltas, um a cada freqiiéncia de oscilagdo. Além desses

pardmetros de interacfio ajustamos também um a; € um ¢ a cada espectro. A tabela 5.5

apresenta os parimetros de interagdo para esse ajuste que teve como ¥’ o valor de 6032

com 3979 graus de liberdade, que significa ter um ;(2 reduzido de 1,51, que ndo representa
uma melhora em relagdo ao ajuste anterior. Os pardmetros 4, B e fy determinados nesse
ajuste em comparacgio ao preliminar sdo os mesmos dentro da incerteza de cada um deles.
Além disso os valores de ¢ e ay; continuam os mesmos em relacdo ao ajuste em que

tinhamos um tnico delta a todas fregii€ncias.

v, (MHz) n o Jo(%) Sfi(%)

786,0 (9) | 0,3548(15) | 0,0430(11) [0,0398(10)|0,0412(23)| 90,52 9,5(8)

Tabela 5.5: Parimetros de interagdo elétrica em '*'Ta em HfO, obtidos em ajuste de miltiplos deltas. O valor

de f; se refere ao sitio de correlagiio perturbada e o valor de f; se refere ao sitio de correlagdo constante.
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Como se pode notar pela comparagdo entre as tabelas 5.5 e 5.1, os valores da

freqiiéncia de quadrupolo v, e do parmetro de assimetria # ndo se alteram. Nessa mesma

comparagdo podemos notar que as fragdes de cada sitio se modificaram porém dentro das
incertezas. O valor médio dos vérios ¢°’s € de 0,0413(9) compativel com o valor do ajuste
preliminar.

Em um ajuste para obten¢do do valor de a4y, o valor deste ficou em -0.0050(10), isto
¢, bem menor que qualquer valor de a;, obtido. Dessa forma podemos ter certeza sobre o
espectro R(t) construido na figura 5.2 por este desprezar termos de ordem maior que a,; na
fun¢do de correlagdo. Nesses ajustes alguns pardmetros foram obtidos com grande precisao.

No entanto como o valor do xz ndo foi aceitdvel, entdo ndo devemos considerar a incerteza

dos pardmetros como sendo totalmente correta.

O valor grande de y* deve estar relacionado a um terceiro sitio. Se ele realmente

existir, terd baixa amplitude, pois ndo aparece visualmente no espectro razio, figura (5.2).
Pode-se notar porém, que no espectro de freqii€ncias, figura (5.3), antes dos picos mais
pronunciados, existem alguns picos menos pronunciados indicando que pode haver outro
sitio cuja interagdo com a sonda de prova gere uma freqii€ncia fnenor que a encontrada no
sitio com maior probabilidade. Ao ajustarmos os trés sitios utilizamos o modelo em que
consideramos miltiplos deltas no sitio mais provével e um tinico no novo sitio, para manter
o nimero de pardmetros reduzidos. Esse modelo também considera um a,; € um o a cada

espectro. Os resultados obtidos nesse ajuste estdo listados na tabela 5.6.

v, (MHz) n ] f(%)
Sitio 1 | 785,90(68) | 0,3548(15) | 0,0395(18) | 0,0394(10) |0,0437(25)| 87,58
Sitio2 | 530(8) | 0,717(38) 0,001(1) 2,409)
Sitio 3 0 0 0 10,0(9)

Tabela 5.6: Parametros de interagéo elétrica em '®'Ta em HfO, obtidos em ajuste de 3 sftios. Os valores de Vo
n e 0 nulos se referem ao sitio com fator de perturbago constante e ndo foram ajustados. O valor de & para o

sitio 2 se refere ao seu limite inferior. Os valores das fracGes estdo apresentados percentualmente.
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Como se pode notar pela tabela 5.6 ndo podemos afirmar que realmente existe o

sitio 2 devido a grande incerteza na sua fragdo. O valor de J desse sitio deve ser muito

pequeno, ou igual a zero porem néo foi possivel ser obtido com exatiddio. O valor de #*

obtido pelo ajuste de 3 sitios foi de 6029 com 3975 graus de liberdade, ou seja com %>
reduzido de 1,51, nao representando melhora em comparag@o ao ajuste de dois sitios. Ainda
assim pudemos determinar os possiveis pardmetros de interagdo do sitio 2 pela pequena
fracdo ja dita anteriormente. Note, em especial que apesar da fracdo f ter precisdo préxima
a 38%, esse valor ainda € razodvel quando comparado aos obtidos na literatura, como pode

ser visto em [Fo0O].

5.3 - Interacdo quadrupolar de 11cd em HfV,H; 73

Os espectros de interacdo quadrupolar do composto de HfV,H] 73 a temperatura de

290K foram medidos na Universidade de Bonn. Os detalhes da producdo da amostra bem

' como as condig(")és de medida estdo em [F095]. A figura 5.4 mostra espectros a 90° e 180°,

dessa amostra. A regido de ajuste usada em todos os modelos foi de aproximadamente 5,5
meias vidas do estado intermedidrio, comecando 5 canais & frente do canal que contém o

tempo inicial.
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Figura 5.4: Espectros de correlagdo angular perturbada de 180° e 90° respectivamente do nicleo de prova

"MCd em composto de HfV,H, 75. A regifio mostrada em cada espectro é maior que a utilizada nos ajustes.
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O procedimento inicial é determinar os parimetros individuais de cada espectro, ou
seja os valores da amplitude 4, do fundo B e do tempo inicial #, visto que esses espectros
ndo apresentavam prompt. Como na secdo anterior, através de um ajuste preliminar
pudemos obter esses pardmetros e assim construir o espectro razdo que est4 representado na
figura 5.5. Esse espectro razdio, aliado ao seu respectivo espectro de freqiiéncias,
representado na figura 5.6 nos fornece as melhores estimativas para o ajuste dos parimetros

de interagdo.
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Figura 5.5: Espectro Razio da interagio quadrupolar de '"*Cd em HfV,H, 7g na temperatura de 500K. A curva

desenhada corresponde 2 fung#o ajustada cujos parimetros estdo listados na tabela 5.1.

Nesses espectros nao foi necessario incluir um sitio com fator de perturbacao
constante. Além disso, o espectro de freqiiéncia sugere, através das freqii€ncias quase
proporcionais, que o pardmetro de assimetria deve ser bem pequeno ou igual a zero. A

tabela 5.7 mostra os valores dos pardmetros de interag@o para o ajuste preliminar junto com




Capitulo 5 — Resultados Obtidos 55

o’ desse ajuste. O valor de v o concorda com o de [Fo95] e, como sugerido pela anélise do

espectro de freqii€ncias, o valor de 77 ¢ pequeno sendo determinado com boa precisdo.

az v, (Hz) n ] ¥’ (G.L.)

-0,0808(10) 102,77(15) 0,084(7) 0,0293(10) | 5790 (5558)

Tabela 5.7: Parametros de interagio elétrica em '’Cd em amostra HfV. 2Hj 73 na temperatura de 290K

FFT

Figura 5.6 - Espectro de freqii€ncia do espectro razdo da figura 5.5.

A tabela 5.8 mostra os valores dos pardmetros individuais obtidos no ajuste
preliminar, além da seqiiéncia dos detetores que dao a partida e parada e que estdo dispostos
como na figura 5.7. Assim, os quatro primeiros espectros sdo de 180° e os demais de 90°.
Como pode-se notar, os valores de 4 e B sdo diferentes mesmo considerando espectros de

mesmo angulo, o que implica em eficiéncias distintas em cada par de detetores.
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Espectro A B to (canal)
13 25212(45) 464(3) 26,66(21)
31 27707(21) 541(4) 26,99(22)
24 25533(47) 469(3) 24,42(21)
42 25896(46) 480(3) 25,31(20)
23 27191(84) 475(3) 26,13(37)
32 28222(85) 489(4) 26,56(36)
14 24112(77) 420(4) 24,85(41)
41 25747(79) 482(3) 26,30(37)
12 26673(83) 468(3) 24,88(40)
21 27244(83) 472(4) 24,58(34)
34 26286(82) 494(3) 27,54(36)
43 25149(80) 439(3) 26,18(37)

tabela 5.8- Valores dos pardmetros 4, B e #, para cada espectro, representado pelo par de detetores indicado,

obtidos pelo ajuste preliminar de espectros de '''Cd em HfV,H; 45

figura 5.7 - Disposigéo dos detetores para o arranjo de medida dos espectros de HfV,H; 75.

Em seguida realizou-se um ajuste, usando um modelo com miiltiplos aj;. Os
parAmetros de interacfo obtidos por esse ajuste ndo se alteram em relacdo aos obtidos no
ajuste preliminar. A tabela 5.9 mostra os vérios valores do pardmetro a;; € a média desses
valores. O valor obtido quando se ajusta um unico ay, para todos os espectros é 0,0808(10),

valor esse dentro da incerteza da média dos az;, 0 que mostra um bom alinhamento da

fonte.
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O

Espectro Valores de a,;
13 -0,0770(26)
31 -0,0719(26)
24 -0,0816(26)
42 -0,0792(26)
23 -0,0842(45)
32 -0,0830(44)
14 -0,0792(47)

" 41 -0,0846(46)
12 -0,0788(45)
21 -0,0913(45)
34 -0,0859(46)
43 -0,0891(47)

média -0,0821(15)

tabela 5.9: comparag&o de pardmetros a;; (€ sua média) para ajuste simultdneo de uma amostra de HfV;H; 7

Foram realizados dois ajustes simultdneos nessa amostra, um deles considerando um

¢ unico para todas as freqiiéncias e outro considerando um ¢ para cada freqiiéncia. Nesses

mesmos ajustes foi determinado o valor de ay. Diferente do ajuste realizado para a

interagdo quadrupolar do '®'Ta em HfO, (secdo 5.2) a mudanga desse parimetro J faz

diminuir bastante o 12 , como pode ser visto na tabela 5.10.

delta tinico 3 deltas
ay; (media e desvio) -0,0821(15) -0,0842(13)
add -0,0037(19) -0,0011(18) 0.0418(17)
) 0,0296(10) 0,0309(55)* 0,0273(12)
Vo 102,79(14) MHz | 102,76(13) MHz 0,0235(17)
n 0,083(7) 0,082(7)
v (G. L) 5762(5546) 5692(5544)
x’ reduzido 1,04 1,03
% de ser excedido 2,1 7,8

tabela 5.10: Comparacao entre ajustes simultdneos de uma amostra de HfV,H; 75 de um dnico delta e 3 deltas,

incluindo a,, e miltiplos a;; , o valor em * listado € a média de todos os seus valores apresentados ao lado.
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Note que os valores de Vg € 7 sdo os mesmos que os listados na tabela 5.7. O valor

de ay4 pode ser considerado desprezivel por seu valor ser bem menor que o de ay, além de
sua incerteza ser maior que o proprio pardmetro no ajuste com 3 deltas. O valor médio dos
deltas € idéntico ao valor unico ajustado o que mostra que € possivel ajustar com bastante

precisao o valor de cada um desses deltas.

5.4 - Interaciio Magnética do Niquel em *'Ta

Nessa secdo vamos analisar a interacdo magnética do niquel, que € um composto
ferromagnético, em sonda de prova de 181Ta, com o intuito de testar as funcdes deduzidas
para essa interacdo. Como se pode notar, pela figura 5.10 que mostra espectros a 90° e 180°
respectivamente, hd um pequeno prompt, que serd ajustado pelos nossos modelos. Dessa
forma, a regido de ajuste compreenderd desde alguns canais antes do tempo inicial até
alguns canais antes do final do espectro (aproximadamente 6 meias vidas do estado
intermedidrio), o que vai servir de teste também para o fator de perturbacao dado em (3.19).

Realizando um ajuste preliminar em uma regido correspondendo a tempos
posteriores a alguns canais a frente do prompt, obtivemos valores de tempo inicial e fundo
com o qual construimos o espectro razéo mostrado na figura 5.8. A figura 5.9 mostra o
espectro de freqiiéncias desse espectro razdo. No ajuste preliminar obtivemos também os
valores dos pardmetros de interacdo com os quais desenhamos a curva da figura 5.9. Nesse
ajuste foi necesséria a inclusio do sitio com correlac@o constante. Nota-se pelo espectro de
freqiiéncias as duas freqii€ncias de oscilacdo caracteristicas da interacdo magnética. A

tabela 5.11 mostra os valores desses pardmetros de interacio nesse ajuste preliminar, onde o

valor de y? reduzido ficou em torno de 1,53.

az fo(%) | wy(Mrad/s) y(s™) f1(%) 7% (GL)

-0,1700(11) | 79,31 541,30(23) 44(4)x 10* | 20,69(30) | 5719 (3730)

Tabela 5.11: Valores dos pardmetros de interagdo magnética para 181Ta em niquel para o ajuste preliminar. A
regifio de ajuste compreendia alguns canais a frente do tempo inicial. O valor de f; se refere  fraggo do sitio

com correlago constante.
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Figura 5.8: Espectro razdo de interacio magnética de 181Ta em niquel.

A curva desenhada tem pardmetros descritos na tabela 5.9
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Figura 5.9: Espectro de freqiiéncias do espectro razio da figura 5.8
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O valor da freqiiéncia obtida € coerente com o valor publicado em [Ca70] que é de
542,8(9) Mrad/s e idéntico ao valor obtido em [Do00] que € de 541,3(2) Mrad/s. Utilizando
a relacdo (2.15) pudemos calcular o valor do campo magnético hiperfino que foi de

87,20(1,3) kG.

Utilizando a mesma regido do ajuste preliminar, isto €, regido a frente do canal que
contem o tempo inicial, fizemos um ajuste com resolucdo temporal relevante, equacGes
(3.16) e (3.18). Dessa forma a fungéo utilizada para G2x(f) serd a dada em (3.18). A tabela

5.12 apresenta os valores dos pardmetros de interacdo para esse ajuste além do seu
respectivo y*. Os parimetros de interagio sdo compativeis com os descritos no ajuste

anterior, isto €, os valores anotados na tabela 5.9. Note primeiramente que como o valor da
largura da resposta temporal o é grande mostrando que o modelo utilizado € melhor que o

do ajuste preliminar em que tal larguraiera desconsiderada. O valor do ¥ diminuiu, sendo

0 ,1/2 reduzido de 1,48, o que nos faz concluir também que a funcio descrita em (3.18) esta

correta.
@7 (Mrad/s) y(s™) az o(canal™) 2% (GL)
541,52(24) 3,13)x 10* | -0,1777(12) 2,16 (8) 5541(3729)

Tabela 5.12: Valores dos parAmetros de interacio magnética para '81Ta em niquel para o ajuste com resposta

temporal relevante. A regido de ajuste compreendia € idéntica a da tabela 5.11.

Como ja foi demonstrado anteriormente, como os valores de efici€ncia e resolugio
temporal sdo diferentes para cada detetor, entdo devemos ter um parimetro az; € um

parametro ¢ para cada espectro. Para uma comparacio direta, vamos ajustar a funcio na

mesma regido do espectro que os ajustes anteriores. Nesse novo ajuste, o valor de }*

obtido foi de 5200 com 3710 graus de liberdade, dando um yx° reduzido de 1,40,
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representando uma grande melhora. A tabela 5.13 mostra os vérios valores de o e az; para

esse ajuste e sua média. Os pardmetros de interacio sdo coerentes com os da tabela 5.11.

ax o
-0,1913(22) 2,5(1)
-0,1747(26) 1,3(4)
-0,1918(22) 3,3(1)
-0,1705(25) 0,8(6)
-0,1588(52) 0,3(3)
-0,1749(55) 1,2(7)
-0,1673(38) 1,46(2)
-0,1650(57) 1,7(5)
-0,1565(49) 1,4(6)
-0,1806(57) 3,5(3)
-0,1450(37) 1,42(2)
-0,1426(56) 0,8(1)
-0,1682(45) 1,64(28)

Tabela 5.13 —~ Valores dos miiltiplos @, € o para amostra de interagdo magnética para 81Ta em niquel para o

ajuste com resposta temporal relevante.

Ajustaram-se também os espectros considerando a regido vélida iniciando no canal
que contém o tempo inicial. Dessa forma a func@o ajustada foi a descrita em (3.16) onde
G2(f) é dada por (3.18). Nesse modelo a suposicio feita sobre a resposta temporal do

detetor € uma gaussiana. O ajuste gerou paradmetros de interacdo coerentes com os listados
anteriormente sendo o valor de ¥ obtido de 6253 com 3895 graus de liberdade, dando um
#* reduzido de 1,60. Esse aumento do valor de ¥’ em relagfio aos ajustes anteriores se d4
devido a aproximacdo da forma da resposta temporal por uma gaussiana, como pode ser

visto na figura 5.10. Pode-se notar que apesar do valor de ¥ o ajuste ficou muito bom.
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Figura 5.10: Espectros de correlagdo angular perturbada de 180° e 90° respectivamente do micleo de prova

181Hf em composto de niquel. A curva ajustada corresponde ao ajuste com resposta temporal relevante.
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5.5 - Outras Medidas Analisadas

Vamos apresentar a seguir os resultados obtidos para outras medidas analisadas. Os
resultados foram resumidos a fim de se mostrar ou a parte mais interessante ou a que possa

ser comparada com a literatura.

5.5.1- Interacdo Quadrupolar no Hafnio Metélico

Na temperatura ambiente esta estrutura cristalina € hexagonal e, assim, do mesmo
modo que a amostra de 6xido de hafnio, deveria ter valor de 77 nulo bem como uma
mudang¢a nesse valor por uma pequena concentracao de zirconio. Os valores obtidos para a
freqiiéncia de quadrupolo e do parimetro de assimetria sdo 324,22(8) MHz e 0,186(6)
respectivamente, comparados com os de Rasera et al [Ra78] que sdo de 311,5(5) MHz e
0,26(1) e os de Domienikan [Do00] que sdo de 312,2(8) MHz e 0,22(1). O ajuste n@o
passou pelo teste do ” em nenhum modelo utilizado e assim pode ainda haver, como no

caso do 6xido de hafnio mais de um sitio. Esse fato justificaria o valor obtido em

comparagdo aos da literatura. A figura mostra o espectro razio dessa medida.
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Figura 5.11 — Espectro razdo de interacfo quadrupolar em hdfnio metdlico sem nenhuma fungZo ajustada.
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5.5.2- Interac@o Quadrupolar em Cadmio

Possui estrutura cristalina hexagonal apresentando um gradiente axialmente
simétrico ou seja 77 = 0, sendo que uma impureza na amostra também poderd modificar esse
valor. Os espectros razdo e o espectro de Fourier estdo representados respectivamente nas
figuras 4.1 e 4.2. O valor obtido da freqii€ncia de quadrupolo e o parimetro de assimetria
sdo respectivamente 124,44(6) MHz e 0,032(9), em comparacgdo com o valor de freqiiéncia
publicado em [Sc92] que € de 124,7(5) MHz e o calculado por Domienikan [Do00] que é
de 125,0(3) MHz. Note o pequeno valor do pardmetro de assimetria, comprovando o alto

teor de pureza da amostra de cadmio utilizada na medida.

5.5.3- Interacdo Magnética do '''Cd em Niquel

Analisaremos agora a interacdo magnética entre a estrutura de niquel e a sonda de
prova de ''Cd, para uma comparagio com a medida da secio 5.4, em que a sonda de prova
é de '®'Ta. A figura 5.12 mostra o espectro razdo da amostra enquanto que a figura 5.13
mostra sua respectiva transformada de Fourier. O valor obtido para a freqiiéncia de Larmor
foi de 98,58(21) Mrad/s comparado ao valor de 97,9(2) Mrad/s obtido por Domienikan
[Do00], e o valor de 98,05(10) Mrad/s obtido por Lindgren et al [Li76].
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Figura 5.12: Espectro Razo para a amostra de '''Cd em niquel em temperatura ambiente.
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Figura 5.13: Transformada de Fourier de espectro razio da figura 5.12, 4 temperatura ambiente.

Devido ao bom y? obtido no ajuste 6340 com 5365 graus de liberdade com os

resultados idénticos aos da literatura, concluimos que a amostra formou um Wnico sitio, fato

esse comprovado pelas freqii€ncias observadas no espectro de freqiiéncias.
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Capitulo 6
Medidas com HPGe

6.1 — Introducao

Foram realizadas, no Laboratério do Acelerador Linear, medidas de correlagcdo
angular perturbada utilizando um espectrémetro composto de detetores de germénio de alta
pureza, denotado simplesmente por HPGe. Esse detetor, por possuir baixa resolugdo
temporal, € pouco indicado nas medidas de PAC.

A primeira motivacio para o uso desse detetor foi o fato do conjunto de nuclideos
que podem ser utilizados como sondas de prova ser extremamente pequeno devido a, dentre
outros fatores, precisarem de uma cascata com energias gamas separadas por uma grande
diferenca em energia, pois caso contrdrio, os cintiladores ndo conseguirdo separar no
espectro esses dois gamas. Como os detetores de HPGe possuem boa resolu¢io em energia
(cerca de 2 keV), sua utilizacao possibilitaria a medida de amostra contendo como sonda
de prova nuclideos que possuem o esquema de decaimento complicado, pois serdo
separados pelos detetores. Dentre os nuclideos que possuem niveis intermediarios com
meias vidas da ordem de ns, estdo por exemplo, os de “Sc, *Rh e 10RH provenientes
respectivamente dos decaimentos do “Ti, “Rh e '°Pd.

Dessa forma, realizar medidas de PAC com HPGe e obter resultados mesmo que
com baixa precisdo pode vir a possibilitar o uso dessas e outras fontes, que poderdo ser
incorporadas em outros tipos de materiais, visto que nem toda amostra incorpora facilmente

os nicleos de '"'Cd e ®!Ta por exemplo. H4 pouco tempo o equipamento de correlagdo
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angular no Laboratério do Acelerador Linear foi substituido por um novo sistema de
detecdo, desta vez multiparamétrico. O grande ganho deste sistema € que ele possui uma
resolucdo temporal de aproximadamente 5 ns, o que viabiliza certas medidas em tempo
antes dificeis de realizar com detetores de HPGe, como os de correlagdo angular perturbada.

Como exemplo realizamos uma medida teste de interagdo de quadrupolo em 181§
em hafnio metdlico. O sucesso na obtengdo de valores poderd viabilizar o estudo de
amostras com os nuclideos de esquema complicado citados anteriormente. A medida ndo
serd limitada devido a sua baixa resolugfo temporal, mas também a baixa estatistica visto
que os detetores de HPGe possuem pequena eficiéncia. Dessa forma devemos ter um
método de anédlise compativel com essas caracteristicas descritas nessa medida. O método
de andlise proposto na se¢do 4.2, em que analisamos os espectros individuais parece ser o

mais indicado nessa medida devido a grande diferenga entre esses espectros.

6.2 — Sistema Detetor

O espectrometro utilizado no Laboratério do Acelerador Linear consiste de um
sistema multidetetor que permite a utilizacdo de até 8 detetores simultaneamente.
Atualmente estdo dispostos quatro detetores colocado em uma mesa sendo que 3 deles estdo
separados em angulos de 90° e o outro pode ser colocado a angulo de 45° em relagio a um
deles. Um desses detetores € um detetor de raios—x, e pode medir gamas de baixa energia
com precisdo melhor que os demais detetores de HPGe.

Para a medida de correlagio angular perturbada utilizamos somente os trés detetores
separados a angulos de 90° sendo um deles o detetor de raios x. Todos os detetores sdo de
montagem horizontal, e estdo dispostos como na figura 5.1, identificados por detetor 1,
detetor 2 e detetor 3, cujos volumes sdo respectivamente 45 cm3, 89 cm’e 5 cm3, sendo o
detetor 3 o de raio x. Nenhum colimador ou blindagem foi utilizado na medida.

Os detetores de HPGe possuem uma melhor resolugdo temporal para energias mais
altas e desse modo a marcagdo de tempo serd melhor para o gama de 482 keV do que para o
gama de 137 keV da cascata do *'Hf. Portanto o gama de menor energia sera medido pelo
detetor de raio-x enquanto o gama de maior energia serd medido pelos detetores de HPGe.

Se o detetor de HPGe medir o gama de 137 keV, o espectro resultante dessa medida estard
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deteriorado em seu inicio, por este ndo marcar corretamente a partida. O detetor de raios x
ndo pode medir o gama de 482 keV, pois este foge de sua regido ativa. Devido a esses fatos
a medida somente podera contar com 2 espectros, um a 90° e outro a 180°. A tabela 6.1
mostra a relacdo entre os detetores usados € os gamas medidos com os espectros obtidos,
lembrando que a partida se d4 com o gama de 137 keV e a parada se d4 com o gama de 482

keV.

TN
¥

N

Figura 6.1 Representag@o dos detetores na medida de correlagio angular perturbada com espectrdmetro de

w

HPGe. O detetor identificado com o mimero 3 € o de raio x, sendo os demais detetores de gamas.

angulo detetores utilizados
90° 3/2
180° 3/1

Tabela 6.1: Relagdo entre os dngulos dos espectros obtidos e os indices dos detetores utilizados. O primeiro

indice do detetor indica quem deu a partida na medida e o segundo fndice quem deu a parada.

6.3 — Eletronica de Aquisicio

O sistema de aquisicdo compreende uma eletronica associada formando uma linha
rdpida e uma lenta, ambas ligadas a um moédulo multidetetor. O médulo multidetetor
[Gu98] € um mébdulo eletronico padrao CAMAC, que foi desenvolvido no Laboratério do
Acelerador Linear, destinado a realizacio de medidas em coincidéncia com até oito

detectores. Uma das principais caracteristicas do médulo multidetetor, que viabiliza as
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medidas de correlagdo angular perturbada, € que ele dispara o processo sempre que

quaisquer dois detectores apresentem sinais separados por menos de 200ns.

A linha lenta consistiu em um amplificador ORTEC 572 (ou equivalente), do qual
foram utilizadas as saidas lineares unipolar (UNI) e as saidas légicas de rejei¢do de
empilhamento (INH) e de “busy” (BUSY) que se conectavam respectivamente ao ADC e ao
multidetetor. J4 a linha rdpida era composta de um amplificador rdpido ORTEC 454
conectado a um discriminador de fracdo constante (Constant Fraction Discriminator - CFD)
ORTEC 473A, que forneciam a marcagdo em tempo, por meio de sinais NIM rédpidos. Uma
saida do CFD era conectada ao multidetetor. A outra saida do CFD foi adicionado um
atraso para posicionar adequadamente o sinal de parada do conversor de tempo (Time to
Digital Converter - TDC) ORTEC, que fornece a diferenga em tempo entre o sinal de
START gerado pelo multidetetor e o sinal tempo. A eletronica descrita acima € individual a
cada detetor, sendo que deve ser repetida n vezes se utilizarmos » detetores. Note que a
eletrdnica do multidetetor € similar a eletrdnica utilizada nas medidas de correlagdo angular

perturbada como foi descrita na se¢do 3.3.

Inicialmente o multidetetor verifica a existéncia da coincidéncia entre dois detetores
através dos sinais rapidos. J4 nesta primeira etapa € gerado um sinal de START para o
TDC, criando uma referéncia de tempo para as coincidéncias. Em seguida € verificado se
existem sinais adequados de energia, nos detetores correspondentes a um determinado
tempo, através dos sinais logicos de busy e de empilhamento provenientes dos
amplificadores de espectroscopia. Caso os sinais sejam validos sdo “abertas” as portas dos
ADC’s e dos TDC’s para a conversdo. Na préxima etapa, é verificado se os sinais foram
convertidos, dentro do tempo méximo de conversdo dos digitalizadores. Caso existam pelo
menos dois sinais de energia e pelo menos dois sinais de tempo € realizada a aquisi¢do dos
dados. Se alguma das condigdes ndo € satisfeita, o sistema € completamente zerado e fica
esperando por uma nova coincidéncia. A figura 6.2 mostra um esquema da eletrdnica de

aquisicdo para as medidas no sistema multiparamétrico.
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Figura 6.2 — Eletronica de aquisi¢ao para medidas de coincidéncia em sistema multiparamétrico, mostrando,

além das linhas lenta e rdpida, o médulo multidetetor.

Para o controle da aquisi¢@o no sistema multidetetor e registro em arquivos de dados
utilizamos o programa de computador MULTI [Ba00]. O sistema verifica as coincidéncias
entre os sinais dentro do seu préprio critério e se este critério for obedecido entio ele
armazena o evento em forma de espectros do tipo fila. O Programa MULTI armazena para
cada evento: uma “mascara” que informa os detetores que participaram da coincidéncia, as
energias dos gamas detetados € o tempo em que essa detecdo ocorreu. Para cada

aproximadamente 300 mil eventos, € salvo em modo fila, um arquivo de dados.

6.4 — Espectros Obtidos

As virias filas de eventos gravadas em disco deverdo ser filtradas a fim de se
obterem os espectros de coincidéncia a 90° e 180°. Foi feito um pequeno programa que 1&
cada evento de um arquivo fila e se este corresponde a um evento valido para construgdo do

nosso espectro, ele armazena-o. Seria considerado vélido o evento que respeitasse a tabela
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6.1. Posteriormente € feito um histograma desses eventos em relagdo a diferenca de tempo
dos gamas detetados, que entdo serdo os espectros a serem analisados. A figura 5.3 mostra

esses espectros.
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Figura 6.3 — Espectros de correlagfo angular perturbada de 180° e 90° respectivamente, em medidas de

interagdo quadupolar de '*'Hf em héfnio metélico, medidos no sistema multiparamétrico
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6.5 — Respostas Temporais

Como ¢ muita baixa a resolugdo em tempo dos detetores de HPGe, devemos
considerar um modelo que leve em conta a resposta temporal obtida por esses detetores nas
medidas de coincidéncia. O isétopo de '*'Hf possui uma cascata 136/346 keV cujo nivel
intermedidrio possui meia vida de 39,5 ps. Essa cascata é separada o suficiente da cascata
133/482 keV do '*!Ta devido 2 resoluciio em energia dos detetores de HPGe. Utilizando o
mesmo programa que selecionou os eventos dos espetros da figura 6.3 selecionamos os
“prompts” de cada par de detetores. Como as energias das cascatas gamas consideradas para
medida de PAC e “prompt” sdo muito proximas, podemos considerar que esses “prompts”
correspondem a resposta temporal dos detetores nas medidas de correlacdo angular feitas. A

figura 6.4 mostra as respostas temporais descritas acima.
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Figura 6.4 — Respostas temporais dos detetores & 180° e 90° respectivamente, nas medidas de HPGe.
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6.6 — Analise Utilizada

Nessas medidas realizadas o valor de a4, ndo € desprezivel. Dessa forma o espectro
razdo ndo ird carregar nenhuma informagao relevante € nem mesmo sua forma podera ser
comparada com a da figura 5.11. Quando se olham os espectros da figura 6.3 aparentemente
ndo hé oscilagdes e pode-se chegar a falsa conclusdo que o sistema detetor ndo possui
resolucdo temporal suficiente para a detecdo da correlagio angular perturbada. Foi ajustada
entdio,. a fungdo decaimento descrita em (3.16) convoluida com as respostas temporais
descritas na secdo 6.5, porém com az; e ay nulos, isto é, sem oscilagdes. Quando
subtraimos o valor dos espectros dessa fungdo sem oscilagdes e essa diferenca € dividida
pela fungdo temos o grafico da figura 6.5. Esse grifico representa o residuo do ajuste da
funcgdo sem oscilagGes. Se o espectro ndo tivesse oscilagdes, os dados estariam dentro de
uma flutuagdo estatistica ao redor de 0, ou seja da linha horizontal colocada nesse grafico

da figura 6.5. Pode-se notar claramente o desvio de cada um dos espectros dessa linha

horizontal.

e W Bi

0,10 1 —_ L 0,10
300 350 400 300 350 400

Canal Canal

Residuo
Residuo

Figura 6.5 — Residuo normalizado de ajuste de fun¢io decaimento sem oscilagdes de interagdo quadrupolar de
181Hf em héfnio metélico medida em HPGe. O gréfico da esquerda se refere ao ajuste do espectro 4 180°

enquanto que o grafico a direita se refere ao ajuste do espectro de 90°,

O ajuste simultdneo dos espectros por fungdo com oscilagdes foi feito fixando os

valores de v, € 77 como descritos na se¢do 5.5.1. As figuras 6.6 e 6.7 mostram o ajuste

dessa fungo para os espectros de 180° e 90° respectivamente.
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Figura 6.6 — Ajuste de espectro de 180° por fungio decaimento convoluida numericamente.
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Figura 6.7 — Ajuste de espectro de 90° por fun¢fio decaimento convoluida numericamente
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A tabela 6.1 mostra os valores dos pardmetros individuais no ajuste dos espectros de

HPGe. Note que nesse caso foi necessério o ajuste de uma constante de decaimento a cada

espectro.
Espectro a 180° Espectro a 90°
A 91490(260) 104620(320)
B 576(3) 697(3)

o (canal) 293,702(24) 270,961(21)

a -0,363(12) -0,116(30)

ayy -0,210(7) -0,085(22)
7. (canal ) 0,06861(12) 0,06723(10)

Tabela 6.1 - Valores dos parAmetros individuais ajustados nos espectros de 180° e 90° para fungéo

decaimento representada nas figuras 6.6 € 6.7.

O valor do qui-quadrado desse ajuste foi de 6587 com 412 graus de liberdade.
Quando deixamos que os parametros de interacdo sejam determinados pelo método dos
minimos quadrados os valores obtidos para eles sdo totalmente incoerentes, sem fazer com
que o valor de qui-quadrado diminua sensivelmente. Isso mostra que apesar da obtengdo de
espectros de correlacdo angular perturbada com detetores de HPGe, a baixa resolucao
temporal desses detetores ainda ndo permite que possamos obter resultados satisfatérios

com esse arranjo experimental.
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7.1 — Espectro Razao Rigoroso

O espectro razdo citado na sec¢do 4.2.1 € construido basicamente apds a obtencdo
dos valores de tempo inicial e fundo de cada espectro individual. No ajuste simultdneo
esses parametros podem ser obtidos com considerdvel precisdo, como pode ser notado nas
tabelas 5.2 e 5.8. Dessa forma podemos obter o espectro razao depois do ajuste simultineo
onde podemos também determinar os pardmetros de intera¢do, sendo que na anélise
convencional sé seria possivel com o espectro razao.

O ajuste simultdneo pode portanto auxiliar no ajuste do espectro razio utilizado no
método convencional. Determinam-se os valores de tempo inicial e fundo de maneira
simples, e cria-se 0 espectro razio € seu respectivo espectro de freqii€éncias a fim de se
estimar os pardmetros de interacdo. Com tal estimativa podemos realizar um ajuste
simultineo para a completa determinag@o dos valores de tempo inicial e fundo, com o qual
podemos construir um espectro razao mais preciso que o anterior.

Como o ajuste simultdneo obtém pardmetros relativos a eficiéncia como os valores
de a» e A, podemos também através deles compensar outras diferencas nos espectros
individuais. Para a construgdo desse espectro razdo posterior, sincronizamos os espectros
individuais e subtraimos o fundo da mesma forma que se faz na se¢do 4.2.1. Entdo divide-
se cada espectro por seu respectivo 4 e multiplica-se pela média de todos os 4’s, para que

os espectros tenham a mesma amplitude. A seguir ordenamos os espectros a 90° e 180°
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quanto aos seus ay;’s para compensd-los. Entdo criamos vérios espectros razdo com dois
espectros de 90° e um de 180° cujos valores de a,; sdo préximos. Cada espectro razdo é
normalizado ao a;; médio. Posteriormente somamos cada espectro razdo parcial gerando
assim o0 nosso espectro razao rigoroso.

Como exemplo foi criado um espectro razdo rigoroso depois do ajuste simultineo
para a interacdo quadrupolar em cddmio, segdo 5.5.2. Tal espectro razdo ndo se distinguiu
visualmente do espectro da figura 4.1, da mesma forma que seu respectivo espectro de
fourier para o da figura 4.2. A diferenca entre os dois espectros razdo foi dividida pelo valor

médio do espectro, ou seja:

rigoroso (f) __ convencional ( f)

D)= 0.04 .1

e estd mostrada no gréfico da figura 7.1 onde pode-se notar claramente uma freqiiéncia de
oscilagio de aproximadamente 250 Mhz. Essa freqiiéncia corresponde a freqiiéncia de
quadrupolo dessa amostra mostrando que os espetros razdo sdo diferentes apenas em

amplitude.

1.0

D

t(ns)

Figura 7.1: Diferenga entre espectro razao convencional e rigoroso dividido pelo valor médio

desses espectros na interag@io quadrupolar em cddmio.
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7.2 — Correlacio entre parimetros

O resultado do ajuste simultdneo qualquer que seja 0 modelo utilizado fornece
como resultado, além dos valores dos pardmetros ajustados e suas incertezas, uma matriz de
covariincia e correlacdo desses pardmetros. Como exemplo escolhemos o ajuste simultineo
da interagio em 6xido de héfnio descrita na se¢do 5.2 cujo modelo possui pardmetros
listados na tabela 5.1. Para esse ajuste tomamos alguns pedacos da matriz de covariincia
que vamos descrever a seguir.

A tabela 7.1 mostra a covarincia e a correlag@o entre os parametros individuais da
primeira linha da tabela 5.2. Essa matriz tem como diagonal principal a variincia do
parimetro, acima dessa diagonal os valores de correlagdo e abaixo dessa diagonal os valores
de covariincia. O que chama mais a atencdo € a forte correlac@o entre os valores de 4 e fp

que decorre de ajustar apenas canais correspondentes a tempos bem maiores que Zo.

A B fo
A 1,11.10% -0,107 -0,957
-363 105 0,0268
th 29,6 0,0256 0,00865

tabela 7.1 — Matriz de correlag@o e covariancia entre os parAmetros listados na primeira linha da tabela 5.2. O

tridngulo acima da diagonal representa a correlagio enquanto que o tridngulo abaixo representa a covaridncia.

A tabela 7.2 apresenta a covariincia e a correlacdo, da mesma forma que
apresentadas na tabela 7.1, para os pardmetros de interacdo listados na tabela 5.1, exceto
para fp. Devido ao vinculo imposto as fragdes de cada sitio, a correlacdo entre f; € f7 da
tabela 5.1 € de —1. Esse valor de correlagio implica que as covaridncias entre f; e 0s outros

pardmetros sejam calculados pela covariincia entre f; e esses parametros dadas por:

cov(fy, p) =—cov(f,, p) (7.2)
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onde p € cada um dos pardmetros. Pela tabela 7.2 pode-se notar também que @, € 77 tem

desses

correlacdo relevante devido as freqii€ncias de oscilacdo serem calculadas a partir
parametros.
az a)Q n 0 fi
az 5,00.107 | 0,0614 0,117 -0,664 0,371
@, 1,57.10° | 1,31.10° | -0,566 | -0,0565 0,435
n -1,32.107 | -3,26.10% | 2,53.10° | 0,0708 0,159
-346.107 | -1,51.10° | 8,30.10° | 542.107 -0,270
fi 0,0773 6,02.10% | -1,66.10° | -1,38.10° | 4,81.10°

tabela 7.2 — Matriz de correlagéo e covaridncia entre os pardmetros listados na tabela 5.1. O tridngulo acima

da diagonal representa a covaridncia enquanto que o tridngulo abaixo representa a covarifncia.

Ja na tabela 7.3 apresentamos a matriz de correlagdo entre os parimetros de

interagfo e os parametros individuais. Note que fy ¢ correlacionado aos valores de @, € 7,

pois na funcio de perturbagio as freqii€ncias estdo num produto direto com o valor do

tempo inicial. Por esse mesmo motivo € que temos a forte correlagio entre os valores de 4 e

az; € 0s varios fs.

az @, n o fi
A -0,992 -0,0756 0,0301 0,00248 0,989
B 0,00656 0,0199 -0,0136 -0,00368 -0,00646
) 0,00203 0,688 -0,257 -0,0205 0,000712

tabela 7.3 — Matriz de correlagdo entre os pardmetros dados nas tabelas 7.2 e 7.4.
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7.3 — Miiltiplos Deltas

Como foi notado pela tabela 5.10, o ajuste simultineo em que consideramos
miiltiplos deltas melhorou sensivelmente o valor do qui-quadrado quando comparado com o
ajuste de um tnico delta. Apesar disso, o ajuste de miltiplos deltas ndo é utilizado pelo
método convencional apesar de referéncias como [Fo73] considerarem que nao existe um
valor tinico para esse pardmetro. Utilizando os ajustes de um tnico delta e miltiplos deltas
criamos o grifico da figura 7.2 onde a fun¢do —a;,G2(1) pode ser comparada nos dois casos

sobre 0 espectro razao.

012 delta unico
! mutiplos deltas
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(=)
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figura 7.2 — Espectro Razdo de interagio quadrupolar em "'Cd em HfV,H, ;5. As curvas desenhadas se

referem aos pardmetros listados na tabela 5.10

Como pode-se notar a diferenca entre as fungdes torna-se relevante para tempos
grandes quando a correlag@o entre os dados € grande. Assim no ajuste de espectros razido
seria necessdrio determinar essas covaridncias e levé-las em conta para determinar esses
pardmetros o que pode ser ainda mais trabalhoso que o método apresentado aqui.

Uma interpretacio fisica dos miltiplos deltas é dada por Zmora et al. [Zm73] em
que imperfeicOes no cristal podem gerar uma distribuicio no pardmetro de assimetria

refletida em diferentes deltas.
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7.4 — Resolucio Temporal Grande

Foram feitas simula¢Ges com o intuito de testar a convolu¢do numérica através de
uma resposta temporal gaussiana e posterior comparagcdo com a fun¢io dada na se¢do 3.6.
Por essas simulagées também conseguimos determinar o limite de resolugcio ao qual um
sistema detetor pode realizar boas medidas de correlagdo angular e o quanto esta resolucio
degrada o espectro de tempo.

Como primeiro exemplo simulamos um espectro de interagio quadrupolar em ''Cd em
HfV,H, 75 que esta descrito na se¢do 5.3. As simulacGes testam o efeito da degradacéo do
espectro a 180° da figura 5.4, ao convoluir a fungdo decaimento com respostas temporais
gaussianas de varias larguras. A figura 7.3 mostra essas simulagdes para as diversas
larguras onde utilizamos como parimetros individuais os listados na tabela 5.8 e como

pardmetros de interacdo os listados na tabela 5.7.
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Figura 7.3: Simulag@es de espectros de interacdo quadrupolar em interacdo quadrupolar em MCd em

HfV,H, 75 com detetores de resolucdo temporal gaussiana de largura em ns indicada.
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A seguir simulamos um espectro a 180° de interagdo quadrupolar de BIHf em héafnio
metélico pois realizamos tal medida com detetores de HPGe que possuem grande resolugéo
temporal. A figura 7.4 mostra essas simulagdes onde utilizamos os pardmetros de interacdo

dados na secdo 5.5.1 e os parfmetros individuais dados na tabela 6.1 para as diversas

larguras.
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Figura 7.4: Simulagbes de espectros de interagdo quadrupolar em interagéo quadrupolar em '®'Hf em

hafnio metdlico com detetores de resolucdo temporal gaussiana de largura em ns indicada.

Note que a medida que a resolucdo temporal aumenta temos um alargamento do
espectro de tempo, porém uma diminuigio de sua amplitude, visto que sua area se conserva.
Para a interacdo em 111Cd, cuja meia vida do estado intermediario é 85 ns, uma resolucio
temporal de 10 ns ndo € capaz de degradar o espectro enquanto que tal resolucdo seria
totalmente invidvel na medida de interagio em '8'Hf pois a meia vida de seu estado
intermedidrio € de aproximadamente 11 ns. Por esse motivo as medidas com detetores de

HPGe ndo foram satisfatérias pois pode-se notar pela figura 6.3, que a largura da resposta
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temporal gerada por esses detetores foi de aproximadamente 7 ns. Medidas de correlagdo
angular perturbada com interacio em '''Cd possivelmente dariam resultados mais

satisfatorios.

7.5 — Eficiéncia dos Detetores

Através de andlise simultdnea de espectros é possivel determinar a eficiéncia dos
detetores para cada gama detetado. Para isso basta escrever que cada pardmetro 4 da
equagao 3.2 esteja relacionado com o espectro (if), onde i € o detetor que deu a partidaej o

detetor que deu a parada por:
Aij =a(6)'£i(}1)"€j(}2)

onde os £'s s@o as eficiéncias para os gamas 7y; e Yy, respectivamente os gamas da cascata
com 7y; precedendo y.. O fator a(6) estd relacionado com a correlagdo angular para esse

angulo, a correcdo de angulo sélido e a atividade radiativa da amostra analisada.

No arranjo convencional utilizamos quatro detetores separados por angulos de 90°
cada um dando tanto a partida quanto a parada, o que gera 12 espectros. Dessa forma
teremos oito eficiéncias a serem determinadas, bem como dois fatores o(6) um para 180° e
outro para 90°, gerando um conjunto de 10 pardmetros a serem determinados. Como n#o
conhecemos o nimero de decaimentos da fonte radiativa, somente podemos calcular as
eficiéncias relativas, ou seja, uma delas serd fixa em 1, e as outras serdo calculadas em
relacdo a esse valor. Assim podemos também reduzir o nimero de parametros ao calcular a
razdo dos s.

Como os varios valores de 4’s vieram de um ajuste, eles vém acompanhados de
uma matriz de covaridncia. Dessa forma, é muita mais vidvel realizar um ajuste que
considere tal covaridncia para a completa determinacdo dos valores de efici€ncia e sua
incerteza. A tabela 7.3 mostra os valores de eficiéncia para cada detetor quando medido em
cada energia do HUcd em HEV »Hj 73 cujos valores dos pardmetros 4 estdo descritos na

tabela 5.8.
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& (171keV) 1
£,(245keV)  |1,0360(27)
£,(17lkeV)  |1,0605(24)
£,(245keV)  |1,0555(24)
&,(171keV)  |1,0785(26)
£,(245keV)  |1,0185(18)
e, (17keV)  |0,9902(22)
£,(245keV)  [0,9706(23)

Tabela 7.3 — Valores de eficiéncia relativa para gamas do "Med medidos em amostra de HfV,H, 15

85
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Conclusao

Os parametros determinados nesta andlise que considera corretamente as incertezas
dos dados, de maneira que as incertezas dos parimetros obtidos sdo estimadas
corretamente, abre a possibilidade de realizar medidas curtas ou determinar o limite

superior da fragfio de sondas de provas localizadas em sitios diferentes dos observados.

O método de andlise desse trabalho € independente da sincronia e da determinagéo
inicial dos valores de fundo de cada espectro diferentemente do método convencional, ¢ a
torna mais precisa pois a determinagdo desses pardmetros possui grande incerteza em certos

Ccasos.

Além disso, com esse tipo de andlise pudemos obter pardmetros que ndo podem ser
obtidos pelo método convencional, particularmente o valor de a4 e atenuagdes diferentes
em cada freqiiéncia. Essas atenuagdes diferentes podem estar relacionadas a caracteristicas
estruturais do material, embora a relagdo nédo seja bem estabelecida pois esta é a primeira
vez que se relatam valores diferentes para J. As atenuagdes diferentes para freqiiéncias
diferentes modificam apenas a parte do espectro corresponde a tempos da ordem de
algumas meias vidas do estado intermedidrio, regiio em que as correlagdes estatisticas sdo
elevadas e ignora-las impede a observagdo dessas diferencas. Assim, a determinagdo destes

parametros esta fora do alcance de andlise convencional.
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Medidas de PAC utilizando detetores de HPGe foram realizadas e analisadas
mostrando ser possivel a obtencdo de resultados porém nio com boa precisdo por razdes
instrumentais, particularmente ligadas a reduzida eficiéncia dos detetores de HPGe e sua

baixa resolugao temporal.

O espectro de freqiiéncia proveniente de transformada de fourier do espectro razdo,
quando calculadas com barras de erros auxilia tanto na observagao de sitios com correlagao

constante como € fundamental na estimativa de parametros para sitios com baixa ocupag@o.

A criagdo de programa orientado a objeto é fundamental quando se ajustam muitos
tipos de fungdes que representam diferentes modelos abstratos a uma quantidade grande de
dados. Tipos de dados computacionais que sdo construidos e testados separadamente
-garantem ndo sO a reutilizacdo de grande parte do cédigo como também a eficiéncia e

confiabilidade do mesmo.




Apéndice A

Meétodo dos Minimos Quadrados

A.1-Fung¢oes Lineares

Suponha que uma grandeza fisica possa ser representada pela funcio f(x, A), onde

X representa um vetor com a dimensgo que se queira e f é uma fungio de m parimetros

representados pelo vetor A. Ao fazer N medidas dessa grandeza y gostariamos que:

y, = f&,4,), i=1 2, .. N, (A.1)

onde A4,=(a,,a,,..,a,) € o valor verdadeiro do vetor de parimetros. Os valores

experimentais ndo coincidem exatamente com os da fungdo considerada pois estes

apresentam erros experimentais desconhecidos a principio.

Se a funcdo for linear nos parametros poderemos representar a equagéo (A.1) por:

iz, wh(x). (A2)

m
k=1

Para simplificar a notagdo e facilitar o cilculo computacional, podemos reescrever a relagdo

A.2 matricialmente como:
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Y hl(xl) hZ(x]) - h, (xl) a
Ya h (xz ) h, (xz ) h, (xz ) alo
N I 1 (A3)
Yy J h (xN ) h, (xN ) h, (xN ) o
ou ainda
j’; = X‘ZO , (A4

onde y € um vetor de dimensdo (N x1), ZO tem dimensdo (mXx1) e X é a chamada matriz

de planejamento ( N X m ). Esta matriz, cujos elementos sdo definidos por

A
X, = LACAY.)| . h(x,), (A.5)
da, |.
T4
ndo depende dos valores dos pardmetros verdadeiros, ZO, nem dos dados experimentais, e

contém toda a dependéncia em X do modelo, ou seja, da fungdo a ser ajustada. Depois de

definida a matriz X o célculo da funcédo f pode ser feito por:
fx,AH=XA4 (A.6)

A diferenca entre o dado experimental e o valor verdadeiro € o erro experimental &,

de cada medida realizada. O conjunto das varidncias e covaridncias permite constituir a

matriz de variancias, V, que estd intimamente ligada aos varios &;’s, e € dada por:
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o cov(y,y,) -+ cov(y,yy)

cov(y;, ¥,) 0'22

V= (A7)

cov(y,yy) Cov(¥y,Vy) o,

A melhor estimativa para o vetor de pardmetros Zo ¢ dada por:

A
-

A=X'VX)'X'V'5 (A.8)
com sua respectiva matriz de covariancia dada por:

V. =XVIXJ' (A.9)

A

A
-

Esse método € chamado de método dos minimos quadrados pela estimativa A

minimizar a fun¢fo quadrética dado por:
r=G-Nr1G-NH (A.10)

cujo valor calculado com as estimativas pode ser utilizado para testar a qualidade do ajuste
e tem uma funcido densidade de probabilidade de qui-quadrado com N —-m graus de

liberdade se a fungio densidade de probabilidade conjunta dos y for uma gaussiana N-

dimensional. O valor do qui-quadrado reduzido pode ser obtido dividindo-se o valor do qui-
quadrado pelo nimero de graus de liberdade: quanto mais préximo for esse valor de 1, mais

preciso terd sido o ajuste.

A.2 - Func¢oes Nio Lineares
Em algumas aplicacOes praticas os dados experimentais s6 podem ser ajustados por

uma funcio ndo linear nos pardmetros. Nesse caso é necessaria uma estimativa inicial 4’
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do vetor de parametros A em torno da qual expandimos a fun¢do dos pardmetros que

compdem esse vetor. Ao expandir a fun¢do dada em A.1, em primeira ordem em torno da

estimativa A, temos:

f(x,,A)+ f Aaq, +aaiAa2 +—ajiAam (A.1D)

a a, a,

onde as derivadas parciais sdo calculadas nos valores iniciais 4". Quando a fungdo f é
complicada em relac@o aos parimetros € mais lucrativo o uso de derivadas numéricas que

aproximam o valor exato desta derivada por:

, _ SO, Ad+AD) - f(x,,A) A1)
da, Aa,
Ao definir:
yi=y,—f(x,4)= f’Aa, Y, Aa, +...+— af (A.13)

da, da, 8a
podemos escrever matricialmente o vetor j° na forma:

Y hl(xl) hz(xl) hm(xl) Aq,

J’; hl(xz) h, (xz) h, (xz) A
. . a,
: : . (A.14)

I

: : A.
W) @) b)) N

ou ainda

y=X-M (A.15)

n
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sendo que cada elemento da matriz de planejamento X continua a ser dado pela relagdo

(A.5), sendo que as derivadas sdo calculadas nos valores iniciais 4”. Dessa forma recaimos

no problema do ajuste linear, onde utilizamos a equag&o (A.8) apenas trocando y por ' e
A por AA . Essa solugdo é interativa, ou seja, a cada iteracdo obtém-se um valor mais

préximo de A que serd dado por A, = A"+ AA4 que é colocado como novo valor de 4.0

final desse processo deve se dar quando a diferenca entre o valor de ) calculado em uma
iteracdo e na posterior seja menor que um limite imposto.

O método descrito acima comporta-se mal, tanto por ser pouco tolerante com as
estimativas quanto por exigir muitas iteracdes para convergir. D.W. Marquardt [Ma63]
sugere outro algoritmo, que se comporta muito melhor, ao qual denominamos de método de
Gauss-Marquardt. Nesse método, basicamente o que se faz € atenuar as variacdes dos
pardmetros, aumentando-se alguns coeficientes do sistema linear através da varidvel 4 ao
qual chamamos coeficiente de amortecimento. Para isso construimos uma matriz auxiliar

M(A) dada por:
M), =(1+2-6,)-(X'-V"-X), (A.16)

Comeca-se com um valor de A pequeno e define-se uma escala de valores para A, por

exemplo, 0; 0,01; 0,1; 0,3; 1; 3; 10. Assim o vetor AA seri calculado por:
AM=MQA)™*-X.V*'.y (A.17)

Ao obter A, =A'+Ad e o novo vetor ¥, = f,(x,,4,), comparam-se os valor do qui-

quadrado para a estimativa inicial A e para o resultado ;1+ , dados respectivamente por

Q’e Q, e calculados por

g=yViye Q =y V'y, (A.18)
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Dai em diante deve-se tomar decisdes antes do préximo passo. Se O, > Q"o novo
valor de ;L ndo € aceito e aumenta-se A na sua escala para entdo reconstruir a matriz M e
calcular o novo A4. Mas se 0, <Q’ entdo o valor de }L ¢ aceito como melhor estimativa
de 4 e é verificado se a diferenca entre Q’e Q, é menor que o limite imposto. Se for, o
processo convergiu, caso contrario, diminui-se A na sua escala e reinicia-se 0 processo
montando a matriz M e recalculando A4 . Caso ndo seja possivel diminuir o valor de O,
para valores razodveis de A, (100, no maximo), € imitil prosseguir aumentando
indefinidamente o valor de A, correspondendo a uma divergéncia do processo. Nesses

casos, tudo o que € possivel fazer € tentar de novo com outras estimativas iniciais ou tentar

reduzir o nimero de pardmetros livres do ajuste.
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Documenta¢cao Computacional

A tarefa de ajustar fungdes a dados experimentais € extremamente comum. Tanto &,
que qualquer planilha eletronica realiza ajustes simples utilizando as fun¢Ges mais
conhecidas como polindmio, exponencial, etc. Porém, quando a fungdo é complicada e a
quantidade de dados torna-se grande, quase sempre € necessdria a constru¢do de um
programa de computacdo que faca a andlise desses dados. Se ainda esses dados forem
correlacionados, é muito importante que esse programa seja muito bem planejado afim de
que o tempo de computacdo nfo seja grande demais. Dessa forma a orientagdo do programa
a objetos decorre da necessidade de desenvolvimento gradual do programa sendo que cada
classe a ser construida requer um exaustivo teste. O programa de ajuste simultdneo dos

espectros de correlagdo angular perturbada teve 7 grandes médulos descritos a seguir.

B.1 - Médulo Grafico

Nesse modulo estdo as classes para visualizagdo dos espectros e controle de menus e
caixas de didlogo. Como base dessas classes foi usada a OWL (Object Windows Library)
como biblioteca visual, pois o sistema operacional escolhido foi o Windows. A figura B.1
mostra um diagrama de classes utilizado nesse mddulo, sendo que a classe base dessa

biblioteca € TWindow.
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TWindow

y

JanelaGrafica

EspectroPac

Grifico

A 4

y

JGESimples

JGERazao

T

EspectroExibido

Quadro

Tela

96

Figura B.1 — Diagrama de Blocos contendo as principais classes utilizadas no modulo grafico, sendo que a

classe TWindow pertence a biblioteca OWL. O diagrama nfo contem operacGes de cada classe.

JanelaGrafica € uma classe que desenha espectros utilizando como objeto um

Gréfico que possui objetos que auxiliam no desenho como EspectroExibido, Quadro e Tela.

Teremos uma JanelaGrafica a cada espectro, sendo que as particularidades do espectro

simples e do espectro razdo estardo contidas em classes filhas chamadas de JGESimples e

JGERazao.

B.2 — Médulo Algebra

Os diagramas da figura B.2 representam as diferentes classes de matrizes utilizadas

no método dos minimos quadrados e célculos em geral. Os objetos de mais alto nivel

pertencem as classes MatrizSDP e MatrizPlanejamento, que representam, respectivamente,

a matriz de planejamento utilizada no método dos minimos quadrados € uma matriz
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simétrica definida positiva tal como a matriz de covariancia entre dados experimentais. Na
base, estd uma meta-classe, VetorAutomatico, que é simplesmente um array que ocupa

memoria alocada pelo construtor e liberada pelo destrutor, facilitando o gerenciamento de

memoria.
double <VetorAutomatico
<double> >
<VetorAutomatico . .
<double> > VetorAutomatico VetorAutomatico
VetorAutomatico . y
. n: int
v: <classe>*
-_ MatrizRetangular
MatrizTriangular operator]] ——
numero operator*
inversa Y operator+
operator* 1
operator+ |

VetorDouble MatrizSimetrica

— MatrizPlanejamento ——
operator* —_— operator*
operator+ tipo operator+

construtor(Modelo) MatrizSDP
operator*
d determinante
sistemal.inear
inversa

Figura B.2 - Representagio esquemdtica das classes utilizadas para representar os vetores e matrizes e efetuar

sua dlgebra. Muitas operagdes ndo estido mencionadas para simplificar o diagrama.

B.3 — Mdédulo Dado

Um dado experimental € representado por um par de valores: estimativa de ponto e
desvio padrdo. J4 um vetor de dados precisa conter a matriz de covariancia. Os objetos que
representam os vetores de dados utilizam a mesma meta-classe de base dos vetores e
matrizes em geral. Para a utilizagfio em ajustes, € preciso incluir a vari4vel aleatéria > que

também € representada por um objeto independente. A figura B.3 apresenta a estrutura

dessas classes.
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Dado Dado
Veja descricdo VetorAutomatico ponto
. _— desvioPadrao
completa no mo- -
- operator| ] _—
dulo algebra - numero( ) operator double
desvio
QuiQuadrado T
E— VetorDeDados
quiQuadrado -
ngl 1 1 Tipo
corr:MatrizSimetrica*
probabilidade
correlagdo
cov *

Figura B.3 - Representagiio das classes envolvidas na defini¢do dos objetos que representam

vetores de dados experimentais.

B.4 — Mo6dulo Modelo

Como mostrado no capitulo 4, podemos ajustar véirios tipos de modelos aos
espectros de PAC, sempre utilizando a mesma fungdo decaimento e trocando apenas os
pardmetros a serem ajustados. Para isso foi criada uma classe chamada ModeloUnico que
basicamente contém um objeto chamado de AmostraObservada, que contem o conjunto de
parametros a serem usados na fungdo contida em modelo tinico. A AmostraObservada € um
compdsito do qual os vérios tipos de parAmetros sdo folhas, todas derivadas de uma classe
base chamada de Parimetro. Um diagrama desse médulo explicitando o compdsito esta

descrito na figura B.4.

Parametro ModeloUnico

v v v

Individual Noul Interacao AmostraObservada

T

Figura B.4 — Diagrama de Blocos contendo as classes utilizadas no modulo modelo. Em especial podemos

notar a propriedade do compdsito AmostraObservada ser derivada de Parametro e conter outros derivados.
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Parametros individuais de cada espetro estdo contidos na classe Individual, sendo
que os parametros de interac@o estdo contidos na classe interagio. Pardmetros que podem

ser tinicos ou miltiplos, como por exemplo o valor de a;; estdao contidos na classe Noul.

B.5 — Moédulo Funcao

O modelo de ajuste é determinado pela fungdo matemadtica que o descreve, que é
representada por um objeto do tipo FungaoModelo. Para o ajuste € necessério calcular
derivadas e, com freqiiéncia, deseja-se interpolar valores, o que € realizado pelas fun¢Ges
que tomam VetoresDeDados como pardmetros. A préatica do ajuste exige também que se
obtenham estimativas dos pardmetros e acompanhe-se sua evoluc¢do durante o ajuste, tarefa
essa que fica por conta das func¢des agregadas pela classe Modelo. Finalmente, a
implementag®o especifica é derivada de Modelo, das quais alguns exemplos estdo

apresentados na figura B.5.

FuncaoModelo

numeroParametros
linearidade

funcao(), funcaoN()
derivadas(), derivadasN()
Dado: funcao(double,VetorDeDados)
VetorDeDados:Funcao(VetorDeDados, VetorDeDados)

T

modelo
estimativa()
_ controla()
/ 4 \
Convolucao h— ModeloUnico Eficiencia

Figura B.5 - Estrutura de classes representando alguns dos modelos de ajuste. ModeloUnico corresponde ao
célculo da fungdo de correlagio para cada valor de tempo, enquanto Convolucao efetua o célculo
considerando a resposta temporal. Eficiéncia permite a determinacgfo das eficiéncias a partir das amplitudes

dos diferentes espectros.
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B.6 — Mddulo Ajuste

Baseado numa representacdo matricial do célculo do método dos minimos
quadrados e nos objetos VetorDeDados::pardmetro que representam o pardmetro sendo
ajustado e no Modelo::modelo, que representa o modelo de ajuste, foram criadas quatro

classes distintas para ajuste. A classe base exige o conhecimento da matriz de

planejamento, enquanto AjusteModelo € construido a partir de um modelo definido. Ajustes
lineares e ndo lineares exigiram especializagdes distintas de ajuste modelo. Essa estrutura !

estd representada na figura B.6.

Ajuste

IndiceLogico: tabelaFixo
parametro

ajusteXy

T

AjusteModelo

Modelo : modelo

MatrizPlanejamento
propagaErroX
/
AjusteNaoLinear
tabelaDecisao piorConv AjusteLinear
Escada: lambda iterMax —
ajuste
ajuste matrizes MatrizPlanejamento
mafrizPlanejamento decisao

Figura B.6. Representacio esquemdtica das diferentes classes de ajuste de fungdes

pelo método dos minimos quadrados.

B.7 —Moédulo Excecao
Em C++, a execug@o do programa pode ser interrompida por meio do langamento de

e Oes, através das quais € possivel informar a causa. A figura B.7 apresenta a estrutura
IRETTT0T0 DE Fisica

Servigo de Riblioteea e Informagao
Tembo! a.....;)_% L

oaX- b
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utilizada. A estrutura foi pensada para auxiliar na determinacdo de problemas como indices
de vetores fora da faixa e problemas numéricos associados ao método dos minimos

quadrados e ao célculo de fungdes complicadas como as de correlagio angular perturbada.

StatException
const char* comment
isIndex

indice,base,maximo

printComment( )

FitException AlgebraException FunctionException
DataException
/;dexException\
MatrixBuild | |isIndex=true, define| |DimensionException BuildData
Exception indice,base,maximo VectorException

Figura B.7 - Classes de excegfo utilizadas nos programa de ajuste.
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