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DESENVOLVIMENTO DE UM ESPECTROMETRO DE CORRELACAO
ANGULAR GAMA-GAMA PERTURBADA COM SEIS DETECTORES DE BaF; E
ESTUDO DE INTERA COES HIPERFINAS EM COMPOSTO INTERMETALICO

LaMnSi,

Cldaudio Domienikan
RESUMO

Neste trabalho foi desenvolvido um Espectrometro de Correlagdo Angular Gama-
Gama Perturbada Diferencial em Tempo (CAP) constituido por seis detectores cintiladores de
BaF,, para realizacdo de medidas de interagdes hiperfinas (campo hiperfino magnético e
gradiente de campo elétrico) em diversos materiais e propiciar estudos na area da fisica da
matéria condensada.

O espectrometro desenvolvido possui um sistema de aquisi¢cdo nido convencional
em comparacdo aos demais equipamentos destinados a medidas de CAP. Ao invés do
tradicional Analisador Multicanal (MCA), este espectrometro utiliza um sistema de aquisi¢ao
de dados constituido, basicamente, por um Conversor Analégico Digital (ADC) rapido, uma
placa digital (I/O) convencional e um roteador construido no laboratério de Interagdes
Hiperfinas (LIH) do IPEN. Este versitil e eficiente sistema, controlado por um “software”
também criado no LIH em LabVIEW, permite a geracdo simultinea de 30 espectros de
coincidéncias y—y atrasadas, nimero superior em comparagdo aos 12 espectros do antigo
espectrometro de quatro detectores.

Além de medidas de linearidade, resolucio em tempo e tempo morto, O
funcionamento e o desempenho do espectrometro foram comprovados através de medidas de
CAP utilizando os nucleos de prova Min-'"cd e *'Hf—"*'Ta, cujos resultados sdao bem

181 e
Ta em hafnio

conhecidos da literatura. Foram feitas medidas de interacdo quadrupolar do
metdlico e do '"'Cd em cddmio metilico, e de campo hiperfino magnético do '''Cd e do '*'Ta

em niquel. Os resultados destas medidas se mostraram em concordancia com a literatura.



Adicionalmente foram realizadas medidas inéditas de interacdes hiperfinas
magnéticas no composto intermetalico LaMnSi;, utilizando os nucleos de prova Hed e e,
As medidas foram realizadas na faixa de temperatura de 10 K a 400K. No caso das medidas

111

13 111 s~ L.
utilizando a sonda = 'In— "'Cd, os resultados mostram uma variagdo do campo magnético

com a temperatura que segue a fungdo de Brillouin. J4 no caso das medidas com o nucleo de
prova 9La—'Ce, o resultado apresentou um comportamento andmalo do campo hiperfino
em funcdo de temperatura. Os resultados evidenciam uma forte hibridiza¢do da banda 4f do
Ce com a banda 3d do Mn, fato verificado e estudado em trabalhos anteriores com compostos

semelhantes.



DEVELOPMENT OF A PERTURBED GAMA-GAMA ANGULAR
CORRELATION SPECTROMETER WITH SIX BaF, DETECTORS AND STUDY OF
HIPERFINE INTERACTION IN THE INTERMETALLIC COMPOUND LaMnSi,

Claudio Domienikan

ABSTRACT

In this work a Perturbed gama-gama Angular Correlation (PAC) spectrometer was
constructed consisting of six BaF, scintillator detectors to perform measurements of hyperfine
interactions (magnetic hyperfine field and electric field gradient) in different materials to
study condensed matter physics.

The spectrometer developed has an unconventional acquisition system compared
to other equipment for PAC measurements. Instead of a traditional multichannel analyzer
(MCA), the spectrometer utilizes a data acquisition system consisting of basically a fast
analog to digital converter (ADC), a conventional digital card (I/O) and a router constructed
in the hyperfine interactions laboratory (LIH) of IPEN. This versatile and efficient system,
controlled by software, also developed in the LIH using LabVIEW, allows simultaneous
generation of 30 delayed y—y coincidence spectra compared to 12 spectra in the old 4 detector
spectrometer in our laboratory. In addition to the tests of system linearity, time resolution and
dead time, the operational performance of this spectrometer was demonstrated by PAC

UM ed and B'HE—®Ta nuclear probes, for which the results are

measurements using
well known from the literature. The quadrupole interaction of 8173 in metallic hafnium, and
"Cd in metallic cadmium, and magnetic hyperfine field of "1Cd in nickel, were measured
and the results are in agreement with the literature.

Additionally the measurements were carried out, with the new spectrometer, to
study the hyperfine field in the intermetallic compound LaMnSi, using '''Cd and 140Ce
nuclear probes. The measurements were carried out in the temperature range from 10 K to
400 K. While the temperature dependence of hyperfine field measured with Mm—""cd

probe, follows the Brillouin function the behaviour of the hyperfine field measured with

14 14 . . . . .
%La—'*Ce is anomalous. This behavior has been explained in terms of a strong



hybridization of 4f band of Ce with the 3d band of Mn, a fact verified in previous studies with

similar compounds.
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1. INTRODUCAO

EspectrOmetros sdo equipamentos comumente utilizados para andlise fisico-
quimica da matéria como, por exemplo, na drea de Ciéncia dos Materiais. Uma das
diversas técnicas que emprega espectrometros associados a detectores de radiagdo para
investigacdo microscopica da matéria € a correlacdo angular gama-gama perturbada
diferencial em tempo (CAPDT ou simplesmente CAP) [1]. Mais especificamente, a técnica
CAP permite investigagdo de campos hiperfinos magnéticos e gradientes de campo elétrico
em materiais, gerados pela vizinhanca eletronica e idnica de um nucleo radioativo de prova
introduzido como tragador no material a ser investigado. O nicleo radioativo cria, em seu
decaimento nuclear, um nucleo filho no estado excitado que se desexcita por meio da
emissdo de dois raios gama sucessivos, y; € 72, Uma interacdo entre oS campos
eletromagnéticos extranucleares e os momentos nucleares do estado intermediario da
cascata gama causa perturbacio da correlacdo angular normal dos raios gama emitidos de
uma maneira caracteristica. A andlise detalhada dessas perturbacdes proporciona
informagdes sobre propriedades eletronicas do material hospedeiro como: estrutura
cristalina, estrutura magnética, defeitos estruturais, transi¢ao de fase, etc.

Os espectrometros 30901030CAP tipicos sdo constituidos basicamente por
quatros detectores cintiladores [2,3]. Este também € o caso do Laboratério de Interacdes
Hiperfinas (LIH) do Centro do Reator de Pesquisa (CRPq) do Instituto de Pesquisas
Energéticas e Nucleares (IPEN), onde as medidas sdo realizadas utilizando-se um
espectrometro constituido por quatro detectores de BaF, em uma configuracdo planar com
angulo de 90° entre si, acoplados a um sistema eletronico [4]. Neste sistema sdo obtidos 12
espectros de distribuicdo no tempo dos eventos de coincidéncias entre y; e y, detectados
pelos pares de detectores nas combinagdes possiveis, isto €, 8 espectros para os detectores
em 90° e 4 em 180°. Os dois angulos das medidas, 90° e 180°, sdo escolhidos para
maximizar as amplitudes das oscilagdes na funcdo de perturbacdo R(?), uma vez que a
diferenca dos polindmios de Legendre entre estes dois angulos alcanca valor maximo.

Em medidas de CAP, a atividade da amostra ndo pode ser aumentada além de
certo nivel estabelecido pela razdo entre as coincidéncias verdadeiras e acidentais. Isso
limita a utilizacdo de alguns nicleos de prova interessantes que possuem meias-vidas

1407 111 199 . L . .
curtas, como por exemplo: “'La, = "Cd e =~ "Hg. Assim, a tnica maneira de reduzir o
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tempo da coleta de dados € aumentar a eficiéncia do equipamento de medidas através do
aumento do nimero de detectores de quatro para seis. Entretanto, como tecnicamente esta
modificagdo ndo é possivel no atual espectrometro, optou-se pelo desenvolvimento de um
novo sistema de medidas constituido por seis detectores. Além do aumento do nimero de
detectores e da estatistica de contagens, as principais caracteristicas deste espectrometro
sdo: a) alteracdo na forma de aquisicdo dos dados, com a substituicdo do Analisador
Multicanal (MCA) convencional por um conjunto constituido de um Conversor Anal6gico-
Digital (ADC) externo rdpido e uma placa de I/O para acumular as informacdes digitais
das coincidéncias y-y em um disco rigido de um microcomputador; b) um programa para
processar os dados obtidos sequencialmente desenvolvido no ambiente grafico LabVIEW e
apresentar o espectro resultante em tempo real; c) confec¢cdo de um novo roteador para
gerar 30 espectros simultaneos de coincidéncias y-y; d) constru¢do de médulos eletronicos
complementares para o espectrometro, tais como: divisores de tensdo para as vélvulas
fotomultiplicadoras, fontes de alimentacdo, movimentadores dos detectores e
multiplexadores de sinais para facilitar o ajuste dos niveis de energias gama provenientes
de cada detector; e) constru¢do de um sistema de controle com microprocessador de um
mini-forno de cerca 1 cm® para medidas de amostras em temperaturas entre 298 K e 1373
K.

O desempenho do novo espectrometro foi verificado através de testes de
linearidade, resolu¢do em tempo e tempo morto do sistema, e medidas de interagdes
hiperfinas em sistemas jia conhecidos da literatura tais como: interacdo quadrupolar do
"®1Ta em hafnio metalico, do '''Cd em cddmio metlico, e de campo hiperfino magnético
do "'Ta e do '"'Cd em niquel. Uma vez comprovado o funcionamento satisfatério do
espectrometro, foram realizadas medidas inéditas de interacdes hiperfinas em composto
intermetdlico LaMnSi,. Os resultados das medidas serdo apresentados e discutidos, assim

como todo o desenvolvimento do espectrometro.

O objetivo deste trabalho €, portanto, o desenvolvimento de um espectrometro
de correlagdo angular y-y perturbada (CAP) composto por seis detectores de BaF, para
realizacdo de pesquisas na drea de interacdo hiperfina eletromagnética em diversos tipos de
materiais. Este espectrometro € capaz de gerar um nimero maior de espectros simultaneos
de coincidéncias y-y atrasadas (30) em comparacdo ao sistema de quatro detectores ja

instalado (12) no LIH, reduzindo o tempo das medidas de CAP e propiciando o estudo de
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novos materiais, especialmente através da utilizacdo de radiois6topos com meias-vidas

140
curtas como, por exemplo, o " La.



2. A ESPECTROSCOPIA DE CORRELACAO ANGULAR GAMA-GAMA
PERTURBADA

2.1 Correlacao Angular Direcional

A técnica da correlacdo angular direcional gama-gama tem como base o0s
principios gerais da simetria de rotacdo e reflexdo que levam em consideragdo a
conservacao do momento angular e da paridade [5]. A probabilidade da emissdo de um
féton por um nicleo radioativo depende, em geral, do dngulo entre o eixo de spin nuclear e
a direcao da emissdo. Assim, a radiagdo emitida por uma amostra comum € isotropica, pois
os nucleos individuais estdo orientados aleatoriamente no espago. A distribuicdo angular
anisotropica somente pode ser observada em um conjunto de nicleos que estao orientados
em uma sé direcdo. Para compreensdo de uma das técnicas de criacio de um padrio
anisotropico, é tomado como exemplo um nucleo excitado que decai pela emissdo de dois
raios gama sucessivos y; € Y, cujo esquema de decaimento e os parametros nucleares

envolvidos podem ser observados na figura 2.1.

E; L,
YI (Ll ’ nl)

E,t ) I[,m
yz (L2 ’ sz)

E; ) Iy,

Figura 2.1 — Esquema de niveis com decaimento gama em cascata. I é o
spin nuclear, & é a paridade, E é a energia do estado, té a vida média
do estado intermedidrio e L é a multipolaridade da transicdo gama.
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A técnica CAP consiste em detectar raios gama em coincidéncia, sendo que o
primeiro raio gama y; é detectado pelo detector 1 (fixo) e o segundo raio gama 7y, é
detectado pelo detector 2 (mdvel), separados pelo angulo 6. A deteccdo de y; numa direcio
fixa seleciona um conjunto de nicleos no estado intermedidrio com dire¢do dos spins
alinhados. A segunda radiacdo y, €, portanto, emitida pelo conjunto de nicleos com spins
alinhados e mostra distribuicdo angular anisotrépica. A figura 2.2 ilustra o esquema

experimental basico que € utilizado para se obter as coincidéncias entre as radiacdes y; € Y2,

provenientes de um mesmo nucleo, emitidas nas dire¢oes de k, e k, dentro dos angulos

solidos d€2; e dQQ,.

DETECTOR1 DETECTOR.2

CONTADOR DE
COINCIDENCIAS

Figura 2.2 — Esquema simplificado para medidas de correlacdo angular com dois
detectores.

A funcdo correlacdo angular, que fornece a probabilidade da radiacdo 7y, ser
emitida em um elemento de angulo sélido dQ2; em coincidéncia com y; emitida em um

elemento de angulo s6lido dQ2;_ pode ser escrita da seguinte forma:

W(8) = X Ak Pr(cos0) (2.1)
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onde W(@) é a funcdo correlacdo angular e Pi(cos6) sao os Polindmios de Legendre de
ordem k. Apenas os termos com k pares aparecem devido a conservacdo da paridade em
transi¢oes eletromagnéticas. O valor do k,;, € restringido pela regra k,,; < minimo entre
(21, 2Ly, 2L,). Em geral, k4 = 4, pois as multipolaridades das transi¢des gama (L, L+1)

sdo na maioria, do tipo dipolar ou quadrupolar. Desta forma a equagdo W( @ ) restringe-se a:

W(H) = AOO + A22P2(C059) + A44_P4_(COSH) (22)

Normaliza-se esta fun¢do em relacido a Agg, obtendo-se:

W(@)=1+ A,,P,(cos@) + Ay,P,(cosO) (2.3)

Os coeficientes de correlagdo angular Ay dependem dos spins dos estados

nucleares e das multipolaridades das transi¢des gama.

2.2 Correlacao Angular Gama-Gama Perturbada

Se apds a emissdao de y; o nicleo permanecer no estado intermedidrio por um
tempo suficientemente longo (da ordem de alguns nano-segundos ou mais), os momentos
nucleares do estado poderdo interagir com os campos extranucleares, como por exemplo
campos magnéticos hiperfinos ou gradientes de campo elétrico. Estas intera¢des produzem
uma precessao do spin nuclear em torno do eixo de simetria, fazendo com que a radiacao y,
seja emitida com orientacao de spin diferente daquela que deveria ter caso nio existisse a
interacdo. Como consequéncia, a correlacdo angular entre y; € v, € alterada. Esta correlacio
angular modificada € denominada Correlagdo Angular Perturbada (CAP), e os principios

basicos desta técnica estdo ilustrados na figura 2.3.
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detector 1

detector 2

orientagio contador de orientagdo do
Inicial do spin I coincidéncias spin I apds At
computador

Figura 2.3 — Principios bdsicos da correlagdo angular y—y perturbada.

A influéncia de um campo extranuclear sobre a correlagdo angular de uma
cascata gama depende, em particular, da magnitude e da duragdo da interacdo. Para
perturbagdes estdticas, a magnitude pode ser descrita pela frequéncia de precessdo . Para
interacdo magnética, ® é chamada de Frequéncia de Larmor w;, que é proporcional ao
momento dipolo magnético nuclear p e ao campo magnético B. No caso de interacdo
quadrupolar, a frequéncia quadrupolar mq € proporcional ao momento quadrupolo elétrico
Q e ao gradiente de campo elétrico GCE. Assim, a fun¢do correlacdo angular W(6) é

escrita da seguinte forma [5]:

W(6,t) = Xk Gyx (£) Ay Pr(cosb) (2.4)

onde Gy(t) é o fator de perturbacdo que contém informagdes detalhadas sobre a interagao
nuclear do nivel intermedidrio. Portanto, a fun¢do correlacdo angular nao tem a sua forma

genérica alterada pela perturbagdo; apenas foi introduzido um fator de perturbacdo Gi(t).
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2.3 Interacao Quadrupolar

A interacdo quadrupolar elétrica € o resultado da interacdo entre 0 momento de
quadrupolo elétrico nuclear Q e o Gradiente de Campo Elétrico (GCE) criado pelas cargas
ao redor do nucleo de prova. O GCE pode ser definido por apenas dois parametros, pela

maior componente do potencial eletrostdtico V.. e pelo seu pardmetro de assimetria

n definido pela equagdo:
Vax—V;
n= —szyy (2.5)

Com a desigualdade das componentes de V,,, acima, mais a equacdo de Laplace
Vi + Vyy + V.. = 0, 0s valores de 7 restringem-se ao intervalo 0 < 77 < 1. Em amostras com
simetrias axiais, a direcdo da componente principal V,, coincide com o eixo de simetria,
tornando o tensor GCE diagonal com V., = V), e, portanto, 77 = 0. A interacdo quadrupolar
provoca desdobramento do nivel intermedidrio do nicleo em sub-niveis duplamente

degenerados e para caso de 7 =0 temos a menor frequéncia de precessao wy.

3eQV;, i i
Wy = —<22 _ — 3w, (I inteiro e
o= ol o iro) (2.6)
e
_ _6eQVzz _ 6w, (I semi-inteiro) =7
a121-1) h

onde wyé a frequéncia quadrupolar, 7 = /27 e hé a constante de Plank.

A frequéncia quadrupolar, independente do spin nuclear, é definida por:
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__ eQVyy
Vo= "h (2.8)

Para caso de n > 0, as frequéncias de transi¢cdo dependem do valor do n e o

fator de perturbacao é dado por [5]:

G = ZnZ6™ Skn cOSWOpt (2.9)

Onde Sy, sdo as amplitudes das frequéncias de transicio que dependem

diretamente do spin do estado intermedidrio e precisam ser calculadas em fun¢do do n.

Para o caso particular de nicleos com spin 5/2 do nivel intermediério, n =0 e
kmax = 2, observamos trés frequéncias: wy; = @y, Wy = 2wy € wpz = 3a@p. Assim, o fator de

perturbacio torna-se:

Goo(t) = Sop + S2;c08(wpt) + S22c08(2mwpt) + S23¢08(3 wpt) (2.10)

2.4 Interacao Magnética

Quando um campo magnético B age sobre um nucleo radioativo (seja um
campo hiperfino em uma amostra ferromagnética ou um campo magnético externo
aplicado) que decai com emissdo de radiagdes y sucessivas, a interacdo do campo

magnético com 0 momento magnético nuclear x do estado intermedidrio provoca uma

precessdo do spin nuclear em torno da dire¢cio do campo magnético B, com uma
frequéncia @, (figura 2.4). Por consequéncia, apds um tempo t, o spin nuclear sofre uma
rotacdo dada pelo dngulo @rt. Se a permanéncia do nucleo no estado intermedidrio da
cascata gama for suficientemente longa (> 10” s) a interagio magnética provoca uma
mudancga na direcdo do spin do estado intermedidrio e consequentemente altera a dire¢do

de emissdo da segunda radiacdo gama da cascata.
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E —
row,

>

Figura 2.4 — Precessdo do momento angular I pelo campo hiperfino

magnético B.A direcdo de rotagdo mostrada na figura é para um fator
g do estado intermedidrio positivo [6].

Para um campo magnético na direcdo do eixo z a interacdo magnética produz
desdobramento Zeeman (figura 2.5) energeticamente equidistante. A frequéncia de Larmor

@y, é dada por:

w,=E=gt B 2.11)

onde g € o fator giromagnético do estado intermediario e 4 € o magnéton nuclear (uy =
5,05x 10°" J/Gauss). No caso de amostras policristalinas ferromagnéticas em que os
dominios magnéticos estdo orientados aleatoriamente, a funcdo de perturbacdo pode ser

escrita como:

Gri(t) = 2k1+1 k__icos(nwy t) (2.12)

Considerando apenas os termos com k = 2, 4 temos:
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G,y (t) = %[1 + 2cos(wyt) + 2cosRw, t)] (2.13)
e
Gay(t) = %[1 + 2cos(wyt) + 2cosQw,t) + 2cos(Bw, t) + 2cos(4wt)] (2.14)
1 y m=-5/2
2h o, ho,
I ] m=-3/2
1=5/2 T ] m=s1p
. — m= 1/2
! ] m=3/2
o m =5/2

Figura 2.5 — Desdobramento do estado intermedidrio com spin I = 5/2
para o caso da interagdo magnética mostrando a separagdo dos niveis
em seis componentes Zeeman.

2.5 Nucleos de Prova

Os ntcleos de prova utilizados nos experimentos CAP devem decair através de uma
cascata gama com nivel intermedidrio isomérico com meia vida entre alguns nano
segundos e varios microssegundos. O limite inferior de tempo corresponde ao tempo de
resolucdo do arranjo experimental e o limite superior de tempo € determinado pela razao
entre coincidéncias verdadeiras e acidentais, proporcional a 1/1y (onde 1N € a vida média do
estado intermedidrio da cascata gama). O momento de quadrupolo nuclear e a magnitude
do momento dipolar magnético devem ser altos, pois a intensidade da interag¢do hiperfina é

proporcional a essas grandezas, o que permite que a deteccdo de campos fracos seja
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possivel. O coeficiente de anisotropia A;, deve ser grande, pois € isso importante para
determinar a amplitude de modula¢do, o que torna mais fécil a observacdo da perturbagao.
O spin do estado intermedidrio ndo deve ser muito alto (nd@o maior que 5/2 para spin semi-
inteiro e 2 para spin inteiro) ja que rapidamente aumenta os termos que contribuem para a
fun¢do de perturbagdo para interacdo quadrupolar e dificultaria a andlise dos dados. Se o
spin, por outro lado, for muito baixo (menor que 1 ou 3/2), o pardmetro de assimetria ndo

pode ser determinado para amostras policristalinas.

Usualmente a atividade da fonte radioativa deve ser de cerca de 10 - 20 uCi,
valor correspondente a uma ordem de 10" a 10" nicleos de prova. Cada nicleo de prova
deve emitir dois raios y sucessivos com energias bem definidas; o primeiro gama (7y;)
povoa o nivel intermedidrio e o segundo gama (y;) € emitido em seu decaimento. Além
disso, € conveniente que o radioisétopo (pai) seja de facil producdo e tenha meia-vida da

ordem de dias ou semanas.

E importante também que o nidcleo de prova escolhido tenha as mesmas
propriedades quimicas que o elemento localizado no sitio que se deseja medir a interacao,
pois assim o nucleo de prova pode substituir esse elemento de maior afinidade quimica.
Desta forma, os nucleos de prova escolhidos para este trabalho foram: " — Mea, Hf
— BITg e "La — 0Ce. Estes nicleos possuem 0s requisitos necessarios para aplicacao

em CAP.

2.5.1 Wp - Mcd

O ""In — "'Cd ¢é um dos principais nicleos utilizados nos experimentos de
CAP. O is6topo '''In, que decai para '''Cd por captura de elétrons (CE) como apresentado

no esquema simplificado da figura 2.6 [7], pode ser produzido por reacdes nucleares

111

19cd(d, n)'"'In ou 109Ag(oc, 2n)'"'In seguido de uma separagio quimica. O '''In pode ser

introduzido numa amostra por difusido térmica, por implantacdo idnica, € por processos

111

quimicos ou metaldrgicos. No presente trabalho, a amostra de " In sem carregador foi

fornecida pela empresa canadense MS Nordian na forma de solucao de InCls.
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111Ir1
gt tim=283 d
CE WS/2H) = + 0.7656(52)
+ ]

iy Q572+ = +0.83(13) b

1) ll?ll{ev Szl
st t10= 85 ns Aag=— 00015

Yy | 245keV
172t

111

Figura 2.6 — Esquema de decaimento do niicleo de prova M — Mg,

2.5.2 Blgf ., BT,

O nicleo "'Hf — "*'Ta ¢ produzido por captura de néutrons térmicos pelo
"OHf. Em virtude de sua elevada secdo de choque de captura (o =14 b), é possivel a

obtencdo de amostras com alta atividade especifica num curto periodo de tempo de

181 2 . . , ~
Hf € usualmente introduzido nas amostras através de fusdo com

181

irradiagdo. O

componentes metdlicos. A quantidade de ° Hf utilizada é de aproximadamente 0,1 % do

total de 4tomos da amostra. O "'Hf utilizado neste trabalho foi produzido através da
irradiacao do hafnio natural com néutrons térmicos no Reator Nuclear de Pesquisas IEA-
R1 do IPEN. O esquema de decaimento simplificado, obtido da referéncia [7], pode ser

visto na figura 2.7.
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181 yf
142~ tp=422 d
B WES/2ZH) = + 3.24(5) py
il Q(5/2% = +2.36(5) b
i l 133 keV REELLESS
st t 1= 108 ns bgg=— 0076
v, | 482keV
g2l
181Ta

Figura 2.7 — Esquema de decaimento do niicleo de prova Ig]Hf — 87q,

2.5.3 "pa — ¥¢Ce

. 140 140~ . 4 . ) ~ 13 140
O nicleo "La — Ce é produzido através da reagdo 9La(n,y) La. O
lantanio radioativo é frequentemente introduzido nas amostras através de fusdo dos

P . 140
componentes metalicos junto com O

La. Como o momento de quadrupolo nuclear do
10Ce ¢ muito baixo (Q = 0,36 b), este niicleo é pouco sensivel a interagdo quadrupolar.
Assim, este nucleo € interessante para medidas de campo hiperfino magnético (CHM) em
amostras magnéticas cuja estrutura € diferente da cubica. O esquema de decaimento
simplificado [8], os momentos nucleares do nivel nuclear intermedidrio [9] e os

coeficientes de correlacdo angular [10] sdo apresentados na figura 2.8.
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140 5
3 =402 h
& H(4* = 435 uN
3% Q4N = +0357 b
nrrl 328 ]:{E-I;ur ﬂ33= - 009
4 L4 1= 34 ns Hﬂ-ﬂ-: - 003
Yy | 486 keV
25 L d
140

Figura 2.8 — Esquema de decaimento do niicleo de prova 0Lg — ce.

2.6 Caracteristicas Gerais dos Materiais Hospedeiros

Virios sdao os materiais que podem ser estudados por meio da técnica CAP.
Compostos intermetélicos, isolantes, semicondutores, estruturas bioldgicas, e ligas
ferromagnéticas sao alguns exemplos. De modo geral, estes materiais devem possuir GCE
ou CHM capazes de interagir com os momentos nucleares dos &atomos de prova

incorporados, perturbando de uma forma peculiar a correlagdo angular entre as radiacoes v,

e y2 da cascata gama.

A interagdo entre 0 GCE do material hospedeiro e os momentos de quadrupolo
elétrico dos ntcleos de prova ocorre em amostras que apresentam estrutura cristalina ndo
cubica, ou seja, onde a distribui¢ao de cargas ao redor dos sitios atdbmicos ocupados pelo
nicleo de prova ndo é esférica. Nesta situagcdo, a técnica CAP permite a obtencdo de

informacdes sobre a configuragao eletronica (estrutura cristalina) do material em andlise.

No caso de materiais que apresentam estrutura cristalina cibica, o GCE € nulo.
Entretanto, a existéncia de defeitos (como vacancias, quando o material € danificado por

radiacdo), ou a adicdo de impurezas (como na dopagem de semicondutores) [11],
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contribuem para o aparecimento de gradientes de campo elétrico que podem ser detectados
e estudados através de medidas de CAP. De forma similar, gradientes de campo elétrico
surgem quando os nucleos de prova estdo proximos a superficie do material hospedeiro,
onde a estrutura cristalina ndo € perfeitamente cubica; nesta condi¢do, a técnica CAP

permite o estudo de caracteristicas e estrutura da superficie do material [12].

Em Biologia, podem ser analisados pela técnica CAP, os comportamentos das
biomoléculas, os fendmenos metabdlicos envolvidos, e a acdo dos ifons metdlicos no

interior das células [13].

Fendmenos do magnetismo em determinados metais e ligas metdlicas podem
ser estudados por CAP, como por exemplo, o niquel, ferro, cobalto e gadolinio, e em varias
ligas metdlicas, inclusive com a adicdo de impurezas; nestas situagdes verifica-se a
interacdo do campo hiperfino magnético dos materiais hospedeiros, com o momento de
dipolo magnético dos nucleos de prova. No caso da aplicacdo de campos magnéticos
externos, a técnica CAP permite a determinacdo dos momentos magnéticos dos estados

nucleares excitados.
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3. DESENVOLVIMENTO DO ESPECTROMETRO COM SEIS DETECTORES
PARA MEDIDAS DE CAP

3.1 Introducao

Os primeiros experimentos de CAP utilizavam espectrémetros constituidos por
dois [14] e trés [15] detectores cintiladores em configuracio mével de um ou dois
detectores. Posteriormente optou-se pela configuragdo fixa constituida de quatro [16] ou
seis [2] detectores. Em geral, as medidas s@o realizadas nos angulos de 90° e 180° entre os
conjuntos de detectores, pois os coeficientes de correlacdo angular sio em muitos casos
Ay >> A4y Apesar da elevagdo do custo, a vantagem de utilizar arranjos fixos com
nimero maior de cintiladores é a reducdo do tempo de duragdo dos experimentos na
propor¢ao de 1 : 2,7 : 4,8 para conjuntos com trés, quatro e seis detectores,
respectivamente [2] e desta forma € possivel obter, proporcionalmente, melhor estatistica,
para um mesmo tempo de contagem.

Os detectores utilizados nos experimentos de CAP sdo constituidos por cristais
cintiladores acoplados a valvulas fotomultiplicadoras (PM), alimentadas por fontes de alta-
tensdo (HV). Estes detectores fornecem informagdes sobre as energias e os tempos das
emissoes das radiagdes y; € y,. Assim, os cristais cintiladores devem possuir uma 6tima
resolucdo em tempo e uma razodvel resolucdo em energia para que os resultados dos
experimentos sejam satisfatorios. Os primeiros trabalhos CAP empregavam cristais de
Nal(T1), que posteriormente foram sendo substituidos por cintiladores de CsF, BaF, [17] e,
mais recentemente, de LaBr;(Ce) [18].

Os espectrometros CAP apresentam quatro configuragdes que se diferenciam
pela forma de validacio dos sinais de “tempo” (“rapido”) e “energia” (“lento”)
provenientes, respectivamente, do anodo e do dinodo dos detectores. Estas configuragdes

2 ¢ bR 1Y

sdo: “lento-rapido”, “rapido-lento”, “rapido-rapido”, e “digital”.

3.2 Estruturas dos Espectrometros de CAP

3.2.1 Configuracao “Lento-Rapido”

No arranjo “lento-rapido” [2, 19] é feita uma coincidéncia entre os sinais de

tempo e energia correspondentes a cada uma das radiagcdes gama. Um esquema de
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espectrometro na configuracao “lento-rapido” ¢ apresentado na figura 3.1. Sdo utilizados
apenas dois detectores para fins de exemplificacdo; o detector 1 detecta y; da cascata e o
detector 2 detecta y,. O sinal do anodo da fotomultiplicadora € aplicado a um discriminador
de fracdo constante (CFD) que cria uma marca de tempo precisa do instante da emissdo da
radiacdo gama (pulso rapido). O sinal amplificado e formatado proveniente de um dos
ultimos dinodos da valvula fotomultiplicadora é levado a um analisador monocanal com
marca de tempo (TSCA), onde € definida uma janela em torno de uma das energias da

cascata gama (pulso lento).

DETETOR 1 DETETOR 2
dinodo dinodo
anodo %‘ anodo
energia tempo tempo energia
PRE PRE
AMP CFD CFD AMP
TSCA DELAY DELAY TSCA
lento rapido rapido lento
AND AND
11 ¥z
TAC
start stop
MCA

Figura 3.1 — Configuragdo “lento-rapido” do espectrometro CAP.
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Antes de efetuar a coincidéncia é necessdrio atrasar em aproximadamente 2,5
ps o sinal do ramo rapido (DELAY) para compensar o tempo de processamento do TSCA.
O pulso resultante desta coincidéncia € caracterizado por ser um registro fiel do instante da
emissdo da radiacdo e, simultaneamente, da sua energia. Este pulso é denominado “start”
para y; € “stop” para y,. O conversor de tempo em Amplitude (TAC) produz na saida um
pulso analdgico cuja altura é proporcional ao tempo entre “start” e “stop”. A saida do TAC
¢ direcionada para um analisador multicanal (MCA) que gera um espectro do nimero de
coincidéncias entre y; e y, dentro de uma faixa de tempo T, definida pelo valor da meia-
vida do estado intermediario do niicleo (T},,), onde T, > 10 Typ.

Na configuracdo “lento-rapido” a validac¢do do sinal rdpido é feita pelo sinal
lento antes do TAC. O sistema “lento-rapido” apresenta como vantagem o fato de s6 serem
aplicados no TAC sinais do ramo rdpido que foram previamente validados pelo ramo lento,
e que correspondem as radiacOes da cascata. Deste modo, o TAC opera a uma taxa
relativamente baixa, proporcionando um nimero reduzido de coincidéncias acidentais

(coincidéncias entre transi¢des gama provenientes de nucleos distintos).

3.2.2 Configuracio “Rapido-Lento”

No espectrometro CAP de configuragdo “rapido-lento” [16, 20], todos os sinais
provenientes do anodo (rdpido) das valvulas fotomultiplicadoras sao aplicados diretamente
nas entradas “start” e “stop” do conversor de tempo em amplitude. Os ramos lentos, da
mesma forma que na configuracdo “lento-rapido”, sdo constituidos por um pré-
amplificador de pulsos, um amplificador de pulsos, e por um analisador monocanal com
marca de tempo. Os sinais provenientes de cada ramo lento, e correspondentes a y; € Y2, sS40
aplicados a uma unidade 16gica AND. O sinal de saida da unidade AND ¢ levado para a
entrada “gate” do analisador multicanal, que valida o sinal convertido pelo TAC.

O sistema “rapido-lento”, que pode ser visto na figura 3.2, apresenta como
vantagem a utilizacdo de um menor nimero de unidades eletronicas (por exemplo:
DELAY, AND) no arranjo do espectrometro CAP. Todos os sinais provenientes do anodo
das vélvulas fotomultiplicadoras sdo aplicados diretamente nas entradas “start” e “stop” do
TAC. Entretanto, o TAC trabalha com uma taxa elevada de conversoes, resultando em uma

diminui¢ao da eficiéncia do sistema e um aumento da taxa de coincidéncias acidentais.
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DETETOR 1 DETETOR 2
dinodo dinodo
anedo %‘ anodo
energia tempo tempo energia
PRE PRE
AMP CFD CFD AMP
TSCA TRCA
lento
lento
AND 11 T2
TAC
start stop
gate
MCA

Figura 3.2 — Configurag¢do “rdpido-lento” do espectrometro CAP.

3.2.3 Configuracio “Rapido-Rapido”

No espectrometro CAP de configuragdo “rapido-rapido” [21, 22] a informagao
de tempo e energia é obtida simultaneamente por um discriminador de fracdo constante de
janela dupla (“Double-Window Constant Fraction Discriminator” - DWCEFD).

O DWCED realiza tanto a marca de tempo quanto a selecdo de energia para as
radiacoes y; (“start”) ou v, (“stop”) a partir do sinal de rapido do detector. Os sinais de
saida de cada DWCFD (“start” e “stop”) sdo direcionados ao TAC e o resultado da

conversao ¢ aplicado no MCA sem controle de “gate”.
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O arranjo “rapido-rapido” (figura 3.3) apresenta como vantagem o nimero
reduzido de unidades, o que o torna um espectrometro muito compacto. Entretanto, a
resolucdo em energia da componente rdpida de cintilacio do detector € pior que a da
componente lenta (em torno de fator 3), dificultando a sele¢do das energias dos raios gama.
Dessa forma, o sistema “rapido-rapido” ndo ¢ adequado para nicleos com energias das

emissoes de y; ey, muito proximas.

DETETOR 1 DETETOR 2
anodo % anodo
tempo tempo
energia energia
DWCFD DWCFD
b ¥z
TAC
start stop
MCA

Figura 3.3 — Configuragdo “rapido-rdpido” do espectrometro CAP.

3.2.4 Configuracao “Digital”

O espectrometro CAP de configuragao “digital” [23, 24] contém um méddulo
digitalizador de sinais de alta velocidade (com taxa de conversdo maior que 1 GS/s)
conectado ao anodo de cada detector (figura 3.4). Os digitalizadores contém um circuito

FPGA (Field Programmable Gate Array) destinado ao pré-processamento do sinal



Capitulo 3. Desenvolvimento do Espectrometro de Seis Detectores para CAP 22

digitalizado. Cada digitalizador estd conectado a um sistema modular do tipo PXI (PCI
eXtensions for Instrumentation), sincronizado e controlado por um computador “mestre”.
Todos os sinais digitalizados possuem informacdo de tempo e energia das radiacdes
detectadas. As janelas de energia, as referéncias de tempo por fracdo constante, os atrasos,
e as selecdes das coincidéncias entre os pulsos digitalizados sdo feitas por meio de
“software”. A grande vantagem deste espectrdmetro € sua estrutura compacta embora

utilize um algoritmo complexo. Por outro lado, a desvantagem deste arranjo é o tamanho

de cada palavra de dado por evento (8 bytes — 400 bytes), de acordo com a referéncia [3].

DETETOR 1 DETETOR 2
anodo % anodo

tempo tempo
energia energia

CLOCK

ADC/TFPGA ADC/TFPGA

SISTEMA PXT

H PCI

COMPUTADOR

Figura 3.4 — Configuracdo “digital” do espectrometro CAP.

3.3 Espectrometro de CAP de Quatro Detectores
O LIH do CRPq do IPEN possui desde meados do ano de 2000 um

espectrometro no arranjo “lento-rapido” composto por quatro detectores. Este
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espectrOmetro, apresentado esquematicamente na figura 3.5, possibilita a aquisi¢do
simultanea de doze espectros de coincidéncias gama-gama. Este sistema foi projetado para
funcionar exclusivamente com o Analisador Multicanal (MCA) ADCAM modelo 920, que
possui 16 entradas analdgicas multiplexadas, e com o programa MAESTRO II, ambos da

Ortec.

start COMPUTADOR
OR -

N

Lidy

TAC | zirohe

* —
or "2,

Y

E=t-e- -

1l

A, B,CD:

detectores de BaF; G

$AIDAS
ANALOGICAS

ROT

Figura 3.5 — Esquema simplificado do espectrometro de CAP de quatro detectores do
Laboratoério de Interacoes Hiperfinas (LIH) do IPEN.

Os detectores A, B C e D sdo dispostos em uma geometria planar, formando
angulos de 90° entre si. Sao constituidos por cristais de BaF, (cuja geometria pode ser vista
na figura 3.6) acoplados a fotomultiplicadoras Philips modelo XP2020. O sinal de energia
(lento) € retirado do dinodo das vdlvulas fotomultiplicadoras e amplificado. Os
analisadores monocanal com marca de tempo SCA; e SCA, (Ortec modelo 551)
selecionam em energia as radiacdes y; (“start”) e y, (“stop”). Deste modo cada detector
pode fornecer um sinal de “start” e um de “stop”. O sinal do anodo de cada detector é
aplicado a um discriminador de fracdo constante que gera um pulso correspondente ao
instante da detec¢do do raio gama (marca de tempo). Este pulso de tempo (rdpido) é
atrasado para compensar o tempo necessario ao processamento do sinal por cada SCA.
Posteriormente, efetua-se uma coincidéncia entre os sinais lento e rdpido de forma a
garantir que a radiacdo gama tenha sido emitida pelo mesmo nucleo. Os sinais em

coincidéncia sao misturados e aplicados no TAC.
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Na entrada do TAC ndo hd qualquer informacdo sobre o detector que originou
um evento de coincidéncia. Essa informagdo € obtida através de um moddulo de
enderegamento denominado roteador (do inglés “router”) que, ndo sendo disponivel
comercialmente, foi projetado e construido nos laboratérios do CRPq [4]. O roteador
recebe todos os sinais misturados de “start” e “stop”, elimina possiveis coincidéncias
invdlidas e determina o par de detectores que originou a coincidéncia vélida entre as
transicdes gama. Uma vez validado o evento, o roteador libera o sinal do TAC para uma
das 12 (de um total de 16) entradas multiplexadas do MCA, de acordo com a combinagio
dos detectores que originaram a coincidéncia entre as radiacdes gama. A conversdao do
sinal analdgico em digital é efetuada pelo ADC interno do MCA e seu resultado €
armazenado em uma determinada regido de memodria (segmento). Cada segmento da
memoria correspondente a uma determinada entrada do MCA. Os dados armazenados na
memoria geram 12 espectros de coincidéncias gama-gama por meio de um

microcomputador do tipo PC conectado ao MCA.

1Smm @

30 mm

S0mm &

Figura 3.6 — Geometria dos detectores de BaF, (lado esquerdo) e disposicdo planar dos

quatro conjuntos de detector-fotomultiplicadora (lado direito).

Este sistema de aquisi¢do permite apenas a geracdao de até 16 espectros de
coincidéncias y—y e deve ser utilizado em conjunto com o programa Maestro for Windows,

da Ortec. A expansdo para seis detectores, portanto, ndo € possivel nesta estrutura.
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3.4 Desenvolvimento do Espectrometro de CAP de Seis Detectores

3.4.1 Introducao

O interesse em desenvolver um novo espectrOmetro partiu inicialmente da
necessidade de atender a crescente demanda de novos experimentos por parte dos
pesquisadores e estudantes do grupo do LIH. Dessa forma optou-se por um projeto que
mostrasse desempenho satisfatério na utilizacdo de nicleos de prova com meias-vidas
curtas (principalmente o "0La) com um sistema de aquisicdo modular e versatil e um
programa de controle e de coleta de dados desenvolvido no préprio LIH.

Na época deste projeto o sistema digital de espectrometria ndo estava ainda
totalmente consolidado. Dessa forma, foi feita a escolha pelo tradicional arranjo “lento-
rapido” composto por seis detectores de BaF,. Os ramos lento e rdpido possuem
praticamente a mesma composicao que o espectrometro de quatro detectores. A diferenca

estd no sistema de aquisicdo, implantando-se uma estrutura pratica e mais eficiente.

3.4.2 Detectores

Os detectores utilizados no espectrometro sdo cristais de BaF, (iguais aos
apresentados na figura 3.6), que apresentam uma componente rapida de cintilagdo da luz
muito superior aos de detectores de Nal(Tl), chegando a ser compardveis aos detectores
plasticos [25]. A resolucdo em tempo para radiagdes y; e Y, detectadas simultaneamente
por um detector de BaF, é de cerca de 650 ps para emissdes gama na faixa de 500 keV e
1480 ps para emissdes na faixa de 70 a 80 KeV.

Os detectores de BaF, foram acoplados aos tubos fotomultiplicadores Philips
XP2020/Q. A alimentacdo da vélvula fotomultiplicadora € feita por uma fonte de alta
tensao (~ 1900 V) Ortec modelo 456 através de um circuito divisor de tensdo de “rapida
resposta”, indicado para aplicacdes de baixa intensidade de componente luminosa. Este
divisor de tensdo (15 unidades) também foi construido no LIH utilizando-se o circuito
eletrdnico descrito na referéncia [26]. O circuito completo do divisor contendo as razdes de
tensdes nos dinodos pode ser visto na figura 3.7. Os sinais de tempo e energia sdo
apresentados na figura 3.8. O pulso de tempo (“rapido”) é obtido no anodo (pino 10),
enquanto que o pulso de energia (“lento”) é adquirido no nono dinodo (pino 7). A melhor
resolucdo e méxima amplitude dos pulsos de tempo e energia sdo obtidas por meio dos

potencidmetros P1 e P2, variando-se os potenciais na grade Gl e no segundo dinodo da
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vélvula fotomultiplicadora. Cada conjunto foi inserido em um tubo cilindrico de aluminio e

protegido por uma tampa plastica.

G1 G2 acc
20 | | | st s2 8§ 4 S5 10
Lt T T T T 7T
I L
| ] 10k anodo
1M 17 3| 16 5
[ pulso
125 |12 105 |10 09 tempo
L (répido)
33k 82k | 82k | 82k
S H H R R R
R2 F1 R3 R4 P2 RS R6 R7
100k 100k
15 foco ganho dinodo .—|
pulso J__
energia
{lento)
@ - 1500V Ve

Figura 3.7 — Circuito dos divisores de tensdo das vdlvulas fotomultiplicadoras Philips

XP2020/0Q.

25 us 250 s
(a) 200 mV (b) 100 mV

Figura 3.8 — Sinal de tempo do anodo (a) e de energia do nono dinodo (b) do tubo
fotomultiplicador Philips XP2020/Q.

3.4.3 Descricao Geral do Espectrometro de Seis Detectores

O diagrama em blocos do espectrdmetro de CAP “lento-rapido” construido

pode ser observado na figura 3.9. Os seis detectores de BaF, (A-F) sdo fixados em cada



Capitulo 3. Desenvolvimento do Espectrometro de Seis Detectores para CAP 27

uma das seis faces de um cubo, formando angulos de 90° e 180° entre si. O sinal de saida
do nono dinodo de cada detector é amplificado pelas unidades PRE (Ortec modelo 113) e
AMP (Ortec modelo 572) e a selecdo em energia de y; e v, € feita pelos TSCA; e TSCA,
(Ortec modelo 551). O sinal de tempo do anodo, apds amplificacdo (Phillips Scientific
modelo 777), € levado a um CFD Phillips Scientific modelo 6915 para criar uma marca de
tempo para y; € Y,. Posteriormente este pulso € novamente amplificado e atrasado em
aproximadamente 2,5 pus (DELAY) para compensar o tempo necessario ao processamento

do sinal por cada TSCA. Este atraso € obtido utilizando-se 650 m de cabo coaxial

RGC213, 50 Ohms, por detector.

| |
| | — | —
| —{rar | ao olomar ] rae | |
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Figura 3.9 — Esquema geral do espectrometro de CAP de seis detectores.

Para cada um dos seis detectores é feita uma coincidéncia (AND, Phillips
Scientific modelo 752) entre o sinal lento e o sinal rdpido conforme apresentado na figura
3.10. O resultado € um pulso que possui informacdo de energia e tempo da chegada das
radiacOes e € designado “start” se corresponder a y; ou “stop” se corresponder a y».

Todos os pulsos de “start” e “stop” sdo aplicados simultaneamente as
respectivas entradas de um TAC. O TAC emite um pulso linear de saida (“tac out”) cuja

amplitude é proporcional a diferenca de tempo entre “start” e “stop”. O sinal “tac out” ¢
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convertido pelo ADC que gera uma informacdo digital de 10 bits (dados) para cada
coincidéncia vdlida entre y; e ;.

A validagdo das coincidéncias y—y € feita pelo roteador (ROUTER) a partir dos
sinais logicos de “start - stop” dos SCAs e “valid start - valid stop” do TAC. Se a
coincidéncia for vélida, o roteador emite os pulsos de “strobe” e “enable” para que o sinal
“tac out” seja liberado e convertido pelo ADC. Uma vez realizada a conversao, o roteador
gera outros 5 bits de endereco, que representam a combinacdo entre os detectores. A
informacgdo de 15 bits (10 para os dados e 5 para os enderecos) é direcionada para uma
placa de entradas e saidas digitais (I/O BOARD), sincronizada com o roteador, onde ¢é

armazenada em um disco rigido de um computador do tipo PC.

‘J. :l.';‘llw_,n_ﬂ.h_-,-llﬂ
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Figura 3.10 — Conjunto tipico de sinais de uma unidade de coincidéncias “lento-rdpida’:
(a) sinal NIM negativo com marca de tempo proveniente do ramo rdpido; (b) sinal do

ramo lento proveniente do TSCA depois de alargado, (c) coincidéncia entre os dois sinais.

A geracdo dos espectros de coincidéncias y—y € feita por um programa de
aquisicdo criado no ambiente grafico de desenvolvimento de sistemas de instrumentacao
virtual denominado LabVIEW, da National Instruments. Este programa permite

visualizagdo em tempo real de 30 espectros de coincidéncias, sendo 24 espectros para
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angulos de 90° e 6 espectros para angulos de 180° entre os detectores A-F. As combinacdes
entre os detectores sdo apresentadas na figura 3.11. Combinagdes de “start-stop” do mesmo
nicleo sdo consideradas “invalidas” (ex: “A-a”) e ndo devem ser registradas. O mesmo
ocorre para combinagdes de mais de um “start” ou mais de um “stop”. Combinagdes de
“start-stop” de nucleos diferentes sdo consideradas coincidéncias acidentais. Um espectro

com as trinta combinagdes de coincidéncias entre y; e Y, pode ser observado na figura 3.12.

ESPECTRO| COMBINAGAD[ANGULD

1 Ab 180°

2 Ac aq°

3 Ad g

4 Ae ar°

5 Af aq°

B Ba 180°

7 Bc g

8 Bd g

9 Be 90°

10 Bf 90°

11 Ca 90°

12 Ch g

13 Cd 180°

14 Ce g

15 Cf ar°

16 Da 90°

17 Db g

18 DOc 180°

19 De g

20 Of a°

21 Ea aq°

90 Eb ar°

73 Ec ar°

24 Ed g

25 Ef 180°

26 Fa 90°

N = start 77 Fb 90
78 Fc arr
Nm 29 Fd a°
m = stop 30 Fe 180°

Figura 3.11 — Disposicdo dos detectores, os espectros correspondentes, suas combinacoes
e os dngulos entre detectores. Em letra maiuscula, detector como “start”. Em letra

minuscula, detector funcionando como “stop”.
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Figura 3.12 — Representacdo dos trinta espectros de coincidéncias entre y; e 7».

A estrutura mecanica do espectrometro incluindo a mesa sob rodizio que
sustenta a configuracdo com disposi¢do cubica dos detectores (figura 3.13) permite a
introdu¢do de um criostato e de um mini-forno (descrito na secdo 3.4.7.1) para que as
medicdes possam ser realizadas em uma faixa de temperatura entre 4 K e 1373 K. O
espectrometro de seis detectores concluido pode ser observado na figura 3.14, com a
estrutura cubica contendo os seis detectores em primeiro plano, a eletronica do lado direito

e as unidades de “DELAY” ao fundo.

Figura 3.13 — Detalhe do arranjo cuibico dos seis detectores de BaF, com amostra

posicionada no ponto central da estrutura.
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. vdc

tana

Figura 3.14 — Vista geral do espectrometro de CAP constituido por seis detectores

instalado no LIH.

3.4.4 Sistema de Aquisicao

O sistema de aquisicdo de dados do espectrometro de seis detectores utiliza
uma configuracdo peculiar em comparacao aos demais espectrometros referenciados neste
trabalho. O MCA convencional foi substituido por um versétil arranjo constituido por um
TAC Canberra 2145, um ADC Canberra 8715, uma placa de I/O National Instruments
NI6534 e um roteador (circuito de validacdo, sele¢do, e enderecamento de coincidéncias).
Com excec¢do do roteador, desenvolvido no LIH, é possivel substituir os demais médulos
por outros similares de forma quase direta, evitando que o sistema se torne inoperante ou
obsoleto. O esquema em blocos do sistema de aquisicdo do espectrometro pode ser

observado na figura 3.15.
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Figura 3.15 — Diagrama em blocos do sistema de aquisi¢cdo do espectrometro de CAP.

O TAC utilizado neste esquema € o modelo 2145 [27] da Canberra, que gera
em sua saida um pulso retangular de 500 ns e amplitude proporcional ao tempo entre
“start” e “stop” (maximo de +10 V). O TAC recebe os sinais e “start” e “stop”
provenientes de todos os detectores. Entretanto, s existird uma saida “tac out” quando a
coincidéncia entre detectores for validada pelo roteador, através do sinal “strobe”. O
“strobe” deve ser aplicado no TAC durante o tempo de “valid conversion”, ajustado em 2,0
ps. Na auséncia de um “strobe” depois de 2,0 us da chegada de um par “start-stop”, o TAC
¢ reiniciado e a saida de pulso € inibida conforme pode ser observado no diagrama de

tempos da figura 3.16.

Para converter o pulso do TAC, foi empregado o ADC modelo 8715 da
Canberra [28] do tipo “aproximagdes sucessivas” com tempo fixo de conversdao de 800ns.
Este ADC, além de ser indicado para altas taxas de contagens, apresenta linearidades
integral e diferencial compativeis com os ADCs Wilkinson [29]. O ADC converte o sinal
“tac out” em um sinal digital de 12 bits que permanece retido em suas 12 saidas (ADCO00 —

ADCI11). Quando o roteador emitir um sinal de ‘“clock” (CK), a placa de I/O captura
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somente os 10 bits menos significativos do sinal proveniente do ADC. Feita esta captura, o
roteador emite o sinal “enable” informando ao ADC que a conversdo foi aceita pela placa

de I/0. Nesse momento o ADC ¢€ reinicializado e ird aguardar um novo “tac out”.

Stat  _ [ ]
Stop [ ]
Delay [
Output [
Feset [

Za. Cheracio norrral cor palso de “Strobe™ geradn interrarae e

otart |
atap [ ]

Delay
Vaid Convw.

Strobe Ext. [ ]
Chtput
Reset

Zh. Cyeracin com furgdo “Strobe™, milso “Strche Ext™ ocorendn durante “Walid Coreersion’”

otart
Stop [ 1
Delay

Valid Cony. |
Strobe Esxt.
Chutput

Eeset

2z, Operagfo com fimgio “Strobe™; réo ocorre pulso “Strdbe Ext™

Figura 3.16 — Diagrama de tempos do TAC Canberra modelo 2145.

A placa de 1/0O NI6534 possui 32 pinos configurdveis como entrada ou saida,
l6gica TTL e taxa mdaxima de transferéncia de 20 MHz. Um bloco de conexdes SCB-68
realiza a interface entre o sistema de aquisi¢do e o computador. Esta placa de I/O esta
configurada para operar no modo “Handshaking I/O”, isto €, aguarda um sinal de “request”

(REQ) para realizar a aquisi¢ao. Quando o roteador emite o sinal “CK”, conforme descrito
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anteriormente, a placa de I/O captura os primeiros 10 bits (do total de 12) de dados gerados
pelo ADC. Os 10 bits de dados do ADC em conjunto com os 5 bits do roteador definem
uma regiao de 32768 canais na memoria do sistema de aquisi¢do. Essa regidao € dividida
em 32 segmentos de 1024 canais, onde cada segmento corresponde a uma combinagdo

entre os detectores. Os dois utltimos segmentos nao sdo utilizados.

3.4.5 Roteador

O roteador é um circuito 16gico responsdvel por identificar a validade das
coincidéncias, a combinagdo entre os detectores e gerar os sinais de controle no sistema de
aquisicdo. O esquema em blocos simplificado do roteador € apresentado na figura 3.17. O
roteador € constituido basicamente por trés circuitos: “alargador de pulsos”,

“decodificador” e “bloco logico”.

[ A S
B . * (g
C > "
stat 4 1 4 > Q)
E > » O
F > . > Q3
- Abgeaion decodificador g 0
i | de pulsos f
b >
stop - 3 :
a »
f »
CIRCUITO
enahle
DIGITAL
valid start > e B Strooe
bloco légico > acept
valid stop » . CE
Figura 3.17 — Diagrama em blocos do roteador do sistema de aquisicdo do

espectrometro.
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O alargador de pulsos (figura 3.18) recebe os pulsos padrio 16gico Transistor-
Transistor Logic (TTL) dos TSCAs e utiliza multivibradores monoestaveis duplos
74HC123 para “alargar” os pulsos de “start” (A, B, C, D, E, F) e “stop” (a, b, c, d, e, f) em
1,8 ps. Este tempo corresponde a aproximadamente 10 meias-vidas do estado
intermediario do 111In, nucleo com maior valor dentre os utilizados. Este valor é suficiente
para ndo haver “corte” na regido final dos espectros. Os sinais de saida sdo: “CD 17 (ativo

em nivel logico “17) e “ST 17 (ativo em nivel logico “0).

68k Cl2:B :
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Figura 3.18 — Esquema bdsico do circuito alargador de pulsos.

O circuito légico, visto na figura 3.19, realiza uma coincidéncia (CI 14:A)
entre os sinais “start” - “stop” (provenientes dos TSCAs) e “valid start” - “valid stop”
(provenientes do TAC). Ao ocorrer uma coincidéncia estre todos estes sinais, 0 circuito
gera o sinal de amostragem (“AMOSTRA”) e fixa um atraso interno (CI 9:A) para
compensar o tempo gasto na decodificacdo (cerca de 500 ns). Os CI 14:B e CI 14:A
emitem os sinais validos sequenciais “strobe”, “acept” e “clock” (ou “CK”) para o TAC,
ADC e placa de 1/O, respectivamente. O ledl, ativado por CI 9:B, indica a taxa de

coincidéncias validas.
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Figura 3.19 — Esquema bdsico do circuito logico.
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O decodificador (figura 3.20) determina o par de detectores que originou
“start” e “stop” e verifica as combinagdes possiveis (de um total de 30) entre estes sinais.
Este circuito € constituido por dois “latchs” 74HCT138 (CI15 e CI16) que realizam uma

amostragem em 200 ns dos sinais alargados de “start” e “stop”.
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Figura 3.20 — Esquema bdsico do circuito decodificador.

A verificagdo entre as coincidéncias entre os sinais de “start” e “stop” ¢ feita
por um Dispositivo de Logica Programavel Complexo (CPLD) Altera EPM240T100C6
(CI17), que funciona como um decodificador (“decoder”). Este CPLD fornece em suas
saidas um endereco de cinco bits para cada combinacdo de coincidéncia entre detectores
vdlida que corresponde aos doze bits de entrada, seis para “start” e seis para “stop”. No
caso de coincidéncias invélidas, o CPLD emite um bit de “ERRO” enquanto suas saidas de
endereco assumem valor “0”. A codificacdo deste dispositivo em linguagem “Very High
Speed Integrated Circuit Hardware Description Language” (VHDL) foi feita com o

programa Quartus II versdo 12.1 da Altera, e € apresentada na figura 3.22.
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-* 30to 5 encoder *

-F Device: EPM240T100C5 ¥
-+ Routing - PAC Spectrometer *
¥ LIH - CRPq - IPEN/CNEN-SP *

I e E & b e e e

library ieee; -- Defines std_logictypes
use ieee.std_logic_1164.all;

entity encoder30to5c is
port(A,B,C,DEFG,H,IJ L M:instd_logic; -- Defines ports
Q: outstd_logic_vector{4 downto0);
ERROR : out std_logic);
end encoder30to5c;

architecture encoder30to5c_arch of encoder30to5c is
signal IN_DATA : std_logic_vector(11 downto 0); - Defines internal signals
begin
IN_DATA<=M & L& J&I&H&GR&F&E&D&C&B&A; - Bindingvector
process{ IN_DATA ) begin
ERROR <='0"; -- Clearerror bit
case IN_DATA is - Encode with input data

when "100000010000" => Q <= "00000"; --(1) Ab
when "100000001000" => Q <= "00001"; --(2) Ac
when "100000000100" => Q <= "00010"; --(3) Ad
when "100000000010" => Q <= "00011"; --(4) Ae
when "100000000001" => Q <= "00100"; --(5) Af
when "010000100000" => Q <= "00101"; --(6) Ba
when "010000001000" =>Q <="00110"; --(7) Bc
when "010000000100" => Q <= "00111"; --(8) Bd
when "010000000010" =>Q <= "01000"; --(9) Be
when "010000000001" => Q <= "01001"; -- (10) Bf
when "001000100000" => Q <="01010"; --(11)Ca
when "001000010000" =>Q <= "01011"; --{12)Cb
when "001000000100" => Q <="01100"; --(13)Cd
when "001000000010" => Q <= "01101"; --(14)Ce
when "001000000001" => Q <= "01110"; --(15) Cf
when "000100100000" =>Q <= "01111"; --(16)Da
when "000100010000" => Q <= "10000"; --(17) Db
when "000100001000" =>Q <= "10001"; --(18)Dc
when "000100000010" => Q <= "10010"; -- (19) De
when "000100000001" => Q <="10011"; -- (20} Df
when "000010100000" => Q <= "10100"; --(21)Ea
when "000010010000" =>Q <="10101"; -(22)Eb
when "000010001000" => Q <= "10110"; -- (23) Ec
when "000010000100" =>Q <="10111"; --(24)Ed
when "000010000001" =>Q <= "11000"; -- (25) Ef
when "000001100000" =>Q <= "11001"; -- (26)Fa
when "000001010000" => Q <= "11010"; --(27)Fb
when "000001001000" =>Q <="11011"; --(28)Fc
when "000001000100" => Q <= "11100"; --(29)Fd
when "000001000010" =>Q <= "11101"; -- (30} Fe

when others => ERROR <= '1"; - lllegal condition
end case;
end process;
end encoder30toSc_arch;

Figura 3.21 — Listagem do cédigo de programagdo do CPLD Altera EPM240T100C6.
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Assim que o CPLD valida a combinacdo entre detectores, o circuito légico do
roteador emite os sinais “strobe ”, “enable”, “clock” e “tac out”, conforme o diagrama de
tempos da figura 3.21. A partir do “strobe” (1), o sinal anal6gico “tac out” (4) € liberado
para o ADC realizar a conversao analégico-digital (A/D). O sinal de “clock™ (3) faz com
que a placa de 1/O capture o sinal digital resultante da conversdo, enquanto que o sinal
“enable” (2) finaliza o ciclo e reinicia 0 ADC. O sinal “strobe” ¢ limitado em 2,5 us, tempo
maximo para o TAC realizar uma conversdo de tempo em amplitude. Se apds 2,5 ps o

TAC nio receber um pulso de “stop”, subentende-se que nao houve coincidéncia e o TAC

é reiniciado.

500ns
5V

(1)

(2) RM
(3) \ 4

(4)

Figura 3.22 — Principais sinais do sistema de aquisicdo do espectrometro CAP: (1)

“strobe”, (2) “enable”, (3) “clock” e (4) “tac out”.

3.4.6 O Programa de Aquisicao

A placa de I/O € conectada no barramento PCI de um microcomputador do tipo
“dual core” que opera com o sistema operacional Windows 7. Os dados provenientes da
placa de I/O s3o armazenados em modo FILA no disco rigido. A leitura dos dados e
geracdo dos espectros € feita através do uso do ambiente grafico de desenvolvimento de
sistemas por instrumentos virtuais (“vi”’) LabVIEW 8.5. LabVIEW ¢ largamente utilizado
para realizar simulagdes, testes automatizados, aquisicao e andlise de dados e controle de
processos. No ambiente LabVIEW foi desenvolvido, em conjunto com o Dr. André Luis
Lapolli, um MCA, similar a referéncia [30]. Neste projeto a placa de I/O estd configurada

como “digital input”, em modo de operacdo “handshaking I/O”. No modo ‘“handshaking
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I/O” a leitura das entradas de dados ¢ feita de modo continuo em sincronismo com o sinal
de controle “REQ”, proveniente do roteador. Os dados lidos sdo armazenados no disco
rigido do computador ao mesmo tempo em que incrementam os espectros visualizados na
tela do computador. Os comandos do MCA, também dispostos na tela, permitem iniciar e
terminar a contagem, salvar os espectros no formato ASCII (extensdo “dat”) e selecionar o
conjunto dos 30 espectros ou cada um individualmente. A tela com os comandos do MCA

pode ser vista na figura 3.23. A figura 3.24 mostra a estrutura principal de leitura de dados

do MCA.
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Figura 3.23 — Vista da tela do MCA.
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Figura 3.24 — Esquema bdsico da leitura de dados do MCA.
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3.4.7 Outras Unidades Desenvolvidas para o Espectrometro

Varias unidades eletronicas secunddrias foram construidas para constituir o
espectrometro e colaborar com as rotinas das medidas de CAP. Estas unidades serdao

descritas nas proximas secoes.

3.4.7.1 Sistema de Controle de Temperatura do Mini-Forno de Grafite

Foi desenvolvido um sistema de controle de temperatura de um mini-forno de

grafite automatizado [31] para ser utilizado tanto com o espectrometro de seis como com o

de quatro detectores. Este mini-forno possui um elemento aquecedor de grafite com
3 ..

volume de cerca de 1 cm” para acondicionamento das amostras que, durante o

experimento, podem ser submetidas a uma temperatura de até 1100 °C + 0.1% em vécuo.

O mini-forno, que pode ser observado na figura 3.25, consiste de dois tubos de
aluminio concéntricos (a, b) com 0,5 mm de espessura cada. O espago existente entra os
tubos € utilizado para circulacdo de dgua para refrigeracdo. Nas extremidades dos tubos
situam-se duas camaras: a superior (c), para conexdo de vicuo, de dgua para refrigeracao e
introdu¢do da amostra no forno, e a inferior (d), destinada as conexdes de dgua para
refrigeracdo, vacuo, termopar, e fonte de corrente para a resisténcia. No interior do tubo de
menor didmetro, em vicuo, repousa uma resisténcia tubular de grafite (e) conectada a fonte
de alimentagdo através de um “feedthrough” de dois poélos (), com as extremidades fixadas
a blocos dissipadores de cobre distintos (g, h) refrigerados a dgua. No interior da
resisténcia cilindrica € inserida a amostra de material a ser aquecida para medida no

espectrometro de CAP.

O circuito de controle do mini-forno € apresentado na figura 3.26. A fonte de
alimentag@o do forno € capaz de fornecer uma corrente variavel de até 60 A em 50 V para
a resisténcia de grafite, por meio de um controlador de poténcia da marca VARIX. O
controlador de temperatura utilizado € o modelo COM 45 da Contemp que possui via de
comunicacdo RS485, o que possibilitou o desenvolvimento de um programa (cuja tela
pode ser vista na figura 3.27) para realizar o ajuste da temperatura do mini-forno no
préprio computador de aquisi¢do (ou de forma remota). O termopar utilizado é de Tipo K
(Cromel / Alumel). A refrigeracdo do forno é feita por uma pequena bomba de aquario

alimentada por um sistema ligado a um “no-break".
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Figura 3.25 — Desenho esquemdtico do mini-forno para espectrometro de CAP (esquerda) e o

prototipo construido (direita).
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Figura 3.26 — Diagrama em blocos do circuito elétrico do mini-forno para espectrometro CAP.
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Figura 3.27 —Tela do painel do controle remoto da temperatura do mini forno.

3.4.7.2 Multiplexador Analégico

O multiplexador analdgico foi desenvolvido para facilitar o ajuste dos pulsos

de energias de y; e y, e dos sinais dos CFDs, cujo diagrama em blocos € apresentado na

figura 3.28.
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Figura 3.28 — Diagrama em blocos do multiplexador analdgico.
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O multiplexador analdgico € composto basicamente por um microcontrolador
PIC 16F877A programado em “mikroBasic”. Os sinais de “start”, “stop” e CFDs
correspondentes aos seis detectores sao aplicados nas 18 entradas do multiplexador. A
selecdo do sinal ¢ feita por uma chave “push-pull” conectada ao PIC. A cada toque na
chave, o sinal de uma das entradas € levado a saida do circuito, podendo ser observado por
um osciloscopio. Isto facilita os ajustes das energias das radiacdes gama e do “trigger” dos
CFDs. Adicionalmente, foi construido outro multiplexador com seis entradas para fornecer

sinais de “trigger” para o osciloscopio.

3.3.6.3 Modulos de Atraso Digital

O atraso do sinal do ramo rdpido, como mencionado na secdao 3.3, ¢é
normalmente realizado fazendo o pulso percorrer 650 m de cabo coaxial de baixa
atenuacdo, correspondente a um atraso de 1,5 ps. Este procedimento apresenta como
desvantagem, além do grande volume ocupado, a necessidade de utilizar um amplificador e
um discriminador rdpido para reformatar o sinal na saida do cabo de modo a compensar a

degradacao sofrida em amplitude e em tempo de subida.

O circuito de atraso digital [32] foi concebido com a intenc¢do de substituir o
conjunto de cabos coaxiais e seu circuito € apresentado na figura 3.29. O pulso padrao
“Nuclear Instrumentation Module” (NIM) rdpido negativo proveniente do detector é
amplificado e convertido para o padrdo 16gico Emitter Coupled Logic (ECL). Este pulso
dispara um multivibrador monoestavel MC10198 que proporciona uma temporizagao igual
ao tempo de atraso dado pelos cabos coaxiais. Ao final do periodo de temporizacdo, na
borda de descida, um flip-flop MC10231 € disparado gerando um pulso NIM atrasado que
¢ amplificado pelos transistores de saida 2N918. Portanto, o pulso de saida da unidade tem
as mesmas caracteristicas do pulso de entrada, porém defasado em 2,5 ps. Um led indica a
taxa de pulsos aceitos. Vale ressaltar que o pulso inicial nao é atrasado e sim reconstituido.
Desta forma, a estabilidade e resolu¢do do circuito sdo fatores extremamente criticos,
principalmente em condi¢Oes de variagdo de temperatura. Observamos em diversos testes

. 111 181
com nucleos de " 'In e

Hf que a resolucdo em tempo do espectrometro superou 1,2 ns,
valor alto para a utilizacdo de detectores de BaF,, porém aceitdvel para utilizacio com
detectores de Nal. Portanto, os atrasos feitos com cabos coaxiais apresentaram melhor

resolucdo e foram utilizados no projeto do espectrometro.
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Figura 3.29 — Esquema do circuito do atraso digital.

3.4.7.4 Circuito de Posicionamento para Detectores

O circuito de posicionamento dos detectores [33] foi construido de modo a
manter a taxa de coincidéncias aproximadamente constante quando fossem utilizados
nicleos de prova com meias-vidas curtas por meio de aproximagdo de detectores. O
sistema pode ser compreendido por meio do esquema em blocos da figura 3.30. Cada
conjunto de detectores € montado em um dispositivo mével controlado por um motor de
passo. O posicionamento do conjunto em relagdo a amostra radioativa pode ser alterado de
forma manual ou automética. No modo automatico, o circuito conversor de frequéncia em
tensdo produz um sinal cuja amplitude € proporcional a taxa dos pulsos provenientes dos
TSCAs. Este sinal controla o deslocamento dos motores de passo. A cada periodo de
tempo convenientemente escolhido dependendo da meia vida do nicleo é feita uma
verificacdo da taxa de contagens (com variagdo do tempo escolhido). Havendo diminuicdo
da taxa, os detectores se aproximam da amostra. Dessa forma a taxa de coincidéncias se
mantém aproximadamente constante durante as medidas. Dois conjuntos com “reed-relés”

limitam o maximo deslocamento dos detectores.
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Figura 3.30 — Diagrama em blocos do circuito de posicionamento dos detectores.

3.4.7.5 Fonte de Alimentacao para os CFDs

Os Discriminadores de Fracdo Constante utilizados no espectrometro de CAP

de seis detectores ndo possuem fonte de alimentacdo incorporada. Portanto, foi necessario

construir médulos de +12 V e — 12 V [34, 35] para serem adaptados aos CFDs. Os

circuitos utilizados podem ser vistos na figura 3.31 e t€ém como base os tradicionais

reguladores de tensdo 7812 e 7912 em configuragdo tipica, com corrente maxima de 1 A.

+VCC

GND

7812
L R1 T
-—C1 1yt L¢3
1000uF 7 10K 100nF
e ?Ek Ju2 A
— L
1000uF 100nF
D1-D4 » 1N4001 ?912

Figura 3.31 — Circuito da fonte de alimentacdo dos CFDs.

A figura 3.32 apresenta a foto das fontes de alimentagdo para CFDs em

conjunto com as demais unidades desenvolvidas e apresentadas nas secdes anteriores.
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Figura 3.32 — Unidades complementares desenvolvidas no LIH para o espectrometro de CAP

seis detectores: (1) mddulo de atraso digital; (2) circuito de posicionamento para detectores;
(3) fontes de alimentacdo para CFDs; (4) divisor de tensdo para vdlvula
Sfotomultiplicadora; (5) roteador; (6) multiplexador analégico. As cores das fitas
representam os detectores e seus ramos: vermelha (A), azul (B), amarelo (C), verde (D),

cinza (E) e branco (F).
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4. METODOLOGIA EXPERIMENTAL

4.1 Calibracio em Tempo

A calibracdo em tempo do sistema de aquisi¢do foi o primeiro teste efetivo
realizado no espectrometro desenvolvido. Para realizacdo dessa medida foi utilizado um
calibrador de tempo (“Time Calibrator”) Ortec modelo 462 conectado na entrada do TAC
do sistema de aquisi¢do, conforme pode ser observado na figura 4.1. Nesse teste inicial ndo
foi utilizado ndcleo radioativo. Os espectros foram gerados por meio dos sinais “valid
start” e “valid stop” conectados nas entradas “start” e “stop” do roteador, simulando os
pulsos 16gicos de coincidéncia. Nesse arranjo, € adquirido apenas um espectro por vez.
Nao € possivel aplicar todos os sinais de saida do TAC simultaneamente nas entradas do
roteador devido a atenuagdo causada pela diminui¢do da impedancia total uma vez que

todas as entradas ficariam associadas em “paralelo”.

valid start start
start
CALIBRADOR g TAC valid start
DE TEMPO CANBERRA ROTEADOR
SLop valid stop
ORTEC 462 > 2145
valid stop r stop [
tac out .
ADC
DIO 6534
CAI\;]?,I;:SMM ——|NATIONAL [— L =]

Figura 4.1 — Diagrama em blocos do arranjo de calibracdo em tempo sem utilizacdo de niicleo

radioativo.

O calibrador de tempo gera pares de pulsos “start”-“stop” precisos com
diferenca de tempo At (“period”) durante um alcance de tempo T (“range”). Os valores de
“period” e “range” sdo selecionaveis no painel do calibrador. Os pulsos de “start” e “stop”
sdo aplicados nas respectivas entradas do TAC. Cada par “start”-“stop” produz um pico

individual no espectro de tempo. A diferenca entre dois picos sucessivos durante o periodo
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de tempo selecionado do TAC (“time range”) ¢ dada por Ach (figura 4.2). Observa-se que
o “range” do calibrador deve ser menor que o “time range” do TAC. Os tempos de “range”
e “time range” devem ser compativeis com a meia vida do estado intermediario de cada
nicleo. Calcula-se entdo a média (X ) e o desvio padrao (o) do conjunto de Ach, para cada

espectro. A calibragdo em tempo (fcal) é dada pela equagdo:

tcal = (s/canal) 4.1)

==

1500000

1200000 —

900000

contagem

so0000 | [A¢ha[Achz [Achs|Ach,|Achs)| Achg|Ach,

300000 —

T T T T T T T T 1T
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000

canal

Figura 4.2 — Exemplo de espectro obtido na calibracdo em tempo do espectrometro de
CAP. Neste caso: “range” = 160 ns e “period” = 20 ns (calibrador de tempo) e “time
range” = 200 ns (TAC).

Outro modo de realizar a calibracdo em tempo do espectrometro é por meio da
utilizacdo de nucleos radioativos, selecionando-se os parametros de tempo do TAC e do
calibrador, como pode ser observado na tabela 4.1. Neste modo, todos os sinais dos TSCAs

sdo aplicados no TAC, mantendo-se o arranjo da figura 3.9. Sdo gerados 30 espectros de
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tempo simultaneos. O tempo de aquisi¢cdo necessario a uma estatistica adequada depende

da atividade da fonte radioativa e da taxa de coincidéncias.

Tabela 4.1 — Valores tipicos para os pardmetros de calibracdo em tempo do

espectrometro de CAP.

TAC calibrador de tempo
nuicleo "time range" (ns) "range" (ns) "period" (ns)
"La — "Ce 100 80 10
B A 1 200 160 20
"'m - ""cd 1000 640 60

4.2 Nao Linearidade em Tempo

A ndo linearidade em tempo € um tipo de distor¢do que corresponde as
variagdes de largura (dispersdo) de cada um dos 1024 canais dos espectros de
coincidéncias. Esse parametro agrega as nao linearidades integral e diferencial dos

conversores TAC e ADC.

e Nao Linearidade Diferencial (NLD): é a medida da variacdo da amplitude do sinal
de saida em funcdo da amplitude do sinal de entrada. De acordo com a figura 4.3, a

nao linearidade diferencial, em porcentagem, € dada por:

AV,
NLD = {1 - [EAV;L)AB +100 4.2)

e Naio Linearidade Integral (NLI): € a medida do méximo desvio apresentado pela
curva real de V, = f(V;) em relacdo a curva tedrica. De acordo com a figura 4.3, a
ndo linearidade integral, em porcentagem, € dada por:

Vim=VL

NLI = « 100 (4.3)

max
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sinal de saida

\

sinal de entrada Vi
Figura 4.3 — Diagrama utilizado para definicdo de linearidade diferencial e integral. A
curva (A) mostra a resposta medida para um determinado sinal de entrada. A reta (B)

corresponde a resposta ideal.

Os valores de ndo linearidade integral e diferencial contribuem para as
incertezas dos resultados das medidas CAP. A medida de ndo linearidade (%lin) em tempo
é definida na equacdo 4.4 (coeficiente de variacdo - CV), onde o ¢é desvio padrio e X é a
média de ACh,. O arranjo utilizado para o experimento é o mesmo da figura 4.1.

%lin = CV = = .100 (4.4)

<
X

4.3 Resoluciao em Tempo

A resolucido em tempo do espectrometro € determinada através da largura a
meia altura (“Full Width at Half Maximum” - FWHM) do espectro de coincidéncias de
nicleos que emitem duas radiacdes gama praticamente a0 mesmo tempo (”’prompt”) como,
por exemplo, o %o (figura 4.4), onde FWHM = 1,06(2) ns para uma calibracdo de
0,102(1) ns/canal. As energias de y; (“start”) e y, (“stop”) sdo ajustadas através de uma
amostra de um dos niicleos utilizados neste trabalho: '*’La, "®'Hf ou '''In. No caso do '*’La

as energias foram ajustadas em 328 keV e 487 keV, respectivamente. O “range” para este
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nucleo é de 100 ns, o menor entre os nucleos radioativos utilizados. Posteriormente, a fonte
de '*’La é substituida por uma fonte de %Co e inicia-se a contagem. Ao final do periodo
de contagem, determina-se o valor da resolu¢do em tempo através da média de FWHM
para os 30 espectros. O procedimento foi repetido para as fontes de BIHf ¢ ""In e os

resultados obtidos foram semelhantes.

Calibragao - Range: 100ns - *Co

1200

1000

800

600

400

coincidéncias

200

0 10 20 30 40 50 60 70 8 90 100
canais

Figura 4.4 — Espectro de “prompt” obtido com fonte de %Co. FWHM = 1,06(2) ns para
calibragcdo de 0,102(1) ns/canal.

4.4 Determinacio do Tempo Morto do Analisador Multicanal

O arranjo utilizado para determinar o tempo morto do analisador multicanal
(MCA) do sistema de aquisi¢do é o mesmo apresentado na figura 4.1. O Calibrador de
Tempo Ortec 462 possui um ajuste da frequéncia do par de pulsos “start-stop” até o limite
de cerca de 50.000 contagens/segundo. As medidas devem ser feitas em diversas

frequéncias em tempo suficiente para atingir um minimo de 60.000 contagens no pico.
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Os pulsos de coincidéncias da saida do TAC (Trgar) s@o aplicados no ADC
Canberra 8715 e em um contador de pulsos (“counter”) Ortec 997. Este valor € comparado
com o nimero de contagens registrado pelo programa de aquisicao (Tmca). A taxa de

tempo morto (%TM) é determinada através da expressao:

%TM = [REAL_TMCA . 1 (4.5)

TREAL

4.5 Medidas de Interacdes Hiperfinas em *'Ta (Hf), '"'Cd(Cd), "*'Ta(Ni) e ""'Cd(Ni)
Para comprovar de forma eficiente o funcionamento do novo espectrometro
foram realizadas medidas de pardmetros hiperfinos, em temperatura ambiente (298 K), em
diversos materiais cujos resultados finais sdo bem conhecidos da literatura.
- Interacdo elétrica: 181Hf(lnga) em hafnio e 111In(”lCd) em cadmio.

- Interacdo magnética: BIH("'Ta) em niquel e ""'In(*"'Cd) em niquel.

A escolha dos nucleos de prova 181Hf(181Ta) e 111In(lllCd) se deve a

181

facilidade de obtencdo do ° Hf por meio da irradiacdo do Hf metélico com néutrons no

reator nuclear IEA-R1 e pelo fornecimento do '

In pelo Centro de Radiofarmicia do
IPEN que importa este radioisétopo regularmente do Canadd através da empresa MS
Nordion.

A escolha dos elementos hafnio, cddmio e niquel na composi¢cdo dos materiais
deve-se a facilidade no preparo da amostra e por ter uma interacdo bem caracteristica com
o nudcleo de prova. O hifnio metdlico e o cddmio metdlico ndo sdo ferromagnéticos,
possuem estrutura cristalina hexagonal (quando puros) e apresentam um GCE com
assimetria axial [5], devendo, portanto, apresentar apenas interagdo elétrica bem definida
com os nucleos utilizados, principalmente no caso do hafnio que possui um momento
quadrupolo (Q) alto. O niquel, por sua vez, é ferromagnético e possui estrutura cristalina
cubica com face centrada (GCE nulo).

Adicionalmente, e de forma inédita, foram realizadas medidas de interacdes
hiperfinas e um estudo inicial do comportamento magnético do composto LaMnSiy,
utilizando 11IIn(mCd) e 140La(140Ce) como nucleos de prova. O LaMnSi, pertence a série
de compostos intermetdlicos RFeSi, em que R € um elemento de terra rara. Possui uma

estrutura cristalina ortorrombica pertencente ao grupo espacial “Cmcm” (figura 4.5).
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O comportamento ferromagnético do composto LaMnSi, € basicamente devido
ao manganés, mais especificamente pelas interacdes Mn — Mn de longo alcance [36]. A
utilizacdo do ''In('''Cd) como niicleo de prova mostra uma interacio elétrica e também
magnética. O M0 a("0Ce), por sua vez, contribui apenas com interagdo magnética pois o
valor de seu momento quadrupolo (Q) é muito baixo. A motivacdo para realizacdo dos
estudos inicias neste composto se deve aos recentes trabalhos do grupo do LIH com
estruturas cristalinas semelhantes [36] e também pelo interesse em observar o
comportamento do espectrdmetro com a sonda 0L a(**Ce). Como esse niicleo possui uma
meia-vida muito curta e possui um pico de “prompt” no inicio dos espectros, os resultados
necessitam de altas estatisticas de contagem e boa resolucdo em tempo. Para realizacdo das
medidas na faixa de temperatura entre 10 K e 430 K necessitou-se da utilizagdo de um

criostato de gas hélio de circuito fechado e do mini-forno descrito na secdo 3.4.7.1.

Figura 4.5 — Estrutura cristalina do LaMnSi,,
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4.6 Preparo das Amostras

4.6.1 Amostras de '*'Ta (Hf), '"'Cd(Cd), "*'Ta(Ni) e "' Cd(Ni)
As amostras de '*'Ta (Hf), 111Cd(Cd), 181Ta(Ni) e 111Cd(Ni) foram
confeccionadas com o seguinte procedimento:
- 181Hf(lnga) em héfnio: amostra contendo cerca de 1 mg de hifnio metélico
irradiada durante 40 horas no ntcleo do reator [EA-R1.
- Mndcd) em niquel: amostra contendo cerca 200 mg de niquel (99,99% de
pureza) em 2 laminas de 5 mm x 5 mm de largura e 0,5 mm de espessura com
adicdo de 2 pL de solugdo de "nCl (= 25 pnCi). Apds seca, a amostra é
fundida rapidamente em forno de arco em atmosfera de argonio.
- BIHf("™'Ta) em niquel: amostra produzida por fusio em forno de arco
contendo cerca 200 mg de niquel (99,99% de pureza) em 2 laminas de 5 mm x
5 mm de largura e 0,5 mm de espessura € 1 mg de hafnio metélico irradiado
durante 40 horas no nicleo do reator IEA-R1.
- "Mn""'Cd) em cddmio: amostra contendo cerca 200 mg de cadmio (99,97% de
pureza) em 2 ldminas de 5 mm x 5 mm de largura e 0,5 mm de espessura com

adicdo de 2 pL de solugdo de "nCl (= 25 pnCi). Apds seca, a amostra é

fundida rapidamente em forno de arco em atmosfera de argonio.

4.6.2 Amostras de "'In—'"'Cd e “’La—'*Ce em LaMnSi,

O composto LaMnSi, foi preparado com os elementos metdlicos lantinio,
manganés e silicio com alto grau de pureza (La = 99.9%, Mn = 99.99% and Si = 99.999%)
em proporcdes estequiométricas, mas com excesso de 5% de Mn. O adtomo de Mn em
excesso € necessdrio devido ao Mn possuir o ponto de ebulicdo bem menor € uma pressao
de vapor maior, em uma temperatura menor, do que dos outros elementos contidos na
amostra (ver tabela 4.2). Desta forma, o Mn evapora mais do que os outros elementos no

momento da fusao utilizando o forno de arco.
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Tabela 4.2 — Ponto de ebuligcdo dos elementos utilizados na confecgcdo das amostras [37].

Elemento Ponto de Ebulicdo ( K) Pressdo do Vapor (Pa)
La 3737 1(2005K)
Si 3538 1(1908 K)
Mn 2334 100 (1493 K)

A fusdo destes elementos foi realizada em forno de arco voltaico (figura 4.6),
submetidas a pressdao de 0,2 Kgf/cm2 de argdnio e sob uma temperatura de mais de

1200 °C. Em seguida a amostra foi selada em vdcuo em tubos de quartzo, para que fosse

feito um tratamento térmico a 800 °C durante 24 horas em forno de resisténcia.

Figura 4.6 — Forno de arco voltaico (a) utilizado para confecg¢do das amostras e o forno

de resisténcia utilizado para o tratamento térmico das amostras apos fusdo (b).

Ap6s confeccdo, a amostra foi caracterizada por difracdo de raios-x. O
difratograma de raios-x foi obtido a temperatura ambiente e realizado no Laboratério de
Caracterizacdo Tecnoldgica do Departamento de Engenharia de Minas e Petréleo da

Escola Politécnica da Universidade de Sao Paulo. O resultado € apresentado na secdo 5.6.
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Depois de caracterizada, a amostra foi cortada com disco de diamante em
forma de trés discos. Em uma delas, foi adicionado 2 pL de solucdo de "nCl (= 25 pnCi).
Apbs seca, a amostra foi fundida rapidamente no forno de arco com o mesmo
procedimento relatado anteriormente. Apds o preparo, a amostra foi levada ao

espectrometro de seis detectores para medidas de CAP em diversas temperaturas.

111 111

Ao fim de todas as medidas com In— Cd em LaMnSi, € nao mais
apresentando atividade significativa do '''In (ap6s tempo de decaimento da ordem de 30
dias), a mesma amostra foi irradiada com néutrons no reator IEA-R1 (fluxo de cerca de
10" n.em™s™) por aproximadamente 5 minutos para produzir M0 4. Ap6s irradiagdo, a
amostra foi submetida um tratamento térmico a 800 °C durante 24 horas para eliminar os
eventuais danos sofridos na sua estrutura cristalina pelos néutrons rapidos durante a
irradiagdo. O tempo de espera de 24 horas também permitiu decaimento do >°Mn com meia
vida de 2,6 horas que também € produzido na amostra apds irradiacdo desta com néutrons.
Em seguida, a amostra foi levada ao espectrometro de seis detectores para medida. O
procedimento de irradiacdo da amostra foi repetido diversas vezes de forma a permitir

todas as medidas em vdrias temperaturas.

4.7 Tratamento de Dados Experimentais Obtidos nas Medidas de CAP

Para cada uma das amostras foram efetuadas aquisicoes simultineas de 30
espectros de coincidéncias gama-gama atrasadas (24 espectros de 90° e 6 de 180° entre os
detectores) durante um tempo de aproximadamente 12 horas. Como forma ilustrativa, a
figura 4.7 apresenta um dos espectros obtido. As medidas de CAP em ambos os casos

foram realizadas em temperaturas na faixa entre 10 K e 400 K.

Cada espectro apresenta no eixo das ordenadas o nimero de coincidéncias
entre y; € 7, € no eixo das abcissas o tempo decorrido entre a deteccdo destas radiacdes. Na
pratica, o tempo total considerado de cada espectro € de cerca de dez meias-vidas do estado
intermediario do nucleo de prova utilizado no experimento (tabela 4.1). O inicio do
espectro (tempo zero) € deslocado a direita por meio de um cabo de atraso adicionado entre
a saida do circuito de coincidéncia do sinal “stop” e a entrada correspondente do TAC.

Este pequeno atraso ¢ de cerca de 10% do valor do “time range”.
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colncidéncias verdadeiras

coincidéncias

:-—-—-—-_E'_"‘i _________________ i 4

- _ 3

coincidéncias acidentais
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tempo (ns)

Figura 4.7 — Espectro tipico de coincidéncias entre y; e .

Cada espectro apresenta no eixo das ordenadas o nimero de coincidéncias
entre y; € 7, € no eixo das abcissas o tempo decorrido entre a detec¢ao destas radiagdes. Na
pratica, o tempo total considerado de cada espectro € de cerca de dez meias-vidas do estado
intermedidrio do nudcleo de prova utilizado no experimento (tabela 4.1). O inicio do
espectro (tempo zero) € deslocado a direita por meio de um cabo de atraso adicionado entre
a saida do circuito de coincidéncia do sinal “stop” e a entrada correspondente do TAC.
Este pequeno atraso ¢ de cerca de 10% do valor do “time range”.

Além das coincidéncias “verdadeiras” originadas do mesmo nicleo, o espectro
apresenta também as coincidéncias “acidentais” que correspondem aos pares de raios gama
“start” e “stop” ndo pertencentes a0 mesmo nucleo. As coincidéncias acidentais t€tm em
média o mesmo ndmero de eventos para todos os canais de espectro e estdo inseridos na
base destes espectros (linha horizontal). O nimero de coincidéncias acidentais é calculado
pela média aritmética das contagens armazenadas nos canais de uma regido escolhida antes
do “prompt” e a regido final do espectro que apresente contagem proxima. Excluindo-se as
coincidéncias acidentais do espectro, determina-se a funcdo de perturbacdo experimental

através da expressao 4.6.
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R<t>=A22G22<t>=2.{ WI80" 1) ~ WS0", 0 } (4.6)

W(180°,t) + 2W(90°, 1)

Os termos W(180°, t) e W(90°, t) sdo definidos pelas equagdes 4.7 e 4.8 e sdo
calculados pela média geométrica [1] dos valores acumulados das contagens no canal

calibrado no tempo t para os pares de detectores em 180° e 90°, respectivamente.

W(180°, t) = §/C, (180°) *......xC (180°) 4.7

W(90°, t) =%(C, (90°) *......* C,,(90°) (4.8)

Onde C, (180°, 90°) representa o nimero de coincidéncias verdadeiras nos
respectivos angulos. Os espectros de coincidéncia foram reduzidos utilizando-se o
programa TDPAC, desenvolvido no LIH. A partir da curva R(t) € possivel obter os
parametros hiperfinos através de um ajuste por minimos quadrados ndo lineares dos dados
experimentais através do programa PACFIT, desenvolvido na Universidade de Bonn,
Alemanha. Os parametros obtidos sdo: a frequéncia de Larmor (@;) que permite
determinar o campo hiperfino magnético (interacdo magnética), e a frequéncia quadrupolar
(vg) e o parametro de assimetria (#) que permitem determinar o valor de Vzz (interagdo

elétrica).
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5. RESULTADOS EXPERIMENTAIS E DISCUSSOES

5.1 Calibracao em Tempo
Inicialmente foi realizada a calibracdo em tempo do espectrometro de CAP
seguindo os procedimentos descritos na sessdo 4.1. Os valores obtidos, conforme o nicleo

de prova e o correspondente “range” do TAC, sdo apresentados na tabela 5.1.

Tabela 5.1 — Valores obtidos para a calibra¢do em tempo do espectrometro de CAP.

Nucleo de Prova  Range - TAC Calibracao
1010 —'9Ce 100 ns 0,102(1) ns/canal
R 5 S | 200 ns 0,1987(5) ns/canal
"M ed 1000 ns 1,000(2) ns/canal

O erro apresentado pelo calibrador de tempo Ortec modelo 462 é de 0,005%
(ref. manual do fabricante) para a faixa de “range” selecionada. Entretanto, este valor ¢

desprezivel em compara¢do com a incerteza dos valores experimentais.

5.2 Nao Linearidade em Tempo

Os valores determinados de linearidade em tempo do espectrometro de CAP
utilizando os procedimentos descritos na sessdo 4.2 sdo apresentados na tabela 5.2. O
resultado mostra a média das medidas que foram feitas para todos os trinta espectros.
Nestes resultados estdo considerados os valores da linearidade integral e diferencial dados
pelos fabricantes do TAC (< 0,1% e <+ 1%, respectivamente) e do ADC (<+ 0,025% e

<+ 0,9%, respectivamente).

Tabela 5.2 — Valores obtidos para linearidade em tempo do espectrometro de CAP.

Nucleo de Prova  Range - TAC  Linearidade (%)
01 —"9Ce 100 ns 1,067(2)
A S TS VY 200 ns 0,240(1)
"M ed 1000 ns 0,258(3)
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5.3 Tempo Morto
O tempo morto do MCA do espectrometro de seis detectores foi determinado
utilizando-se o procedimento descrito na secao 4.4., e os resultados s@o apresentados no

grafico da figura 5.1.

tempo morto (%)
S
T
1

0 . ] . ] . ] . ] . ] . ] . ] .
0 1k 2k 3k 4k 5k 6k 7k 8k

taxa (coinc/s)

Figura 5.1 — Variagdo do tempo morto do MCA do espectrometro de seis detectores em

relacdo a taxa de coincidéncias y—y.

Os resultados mostram uma variagcdo praticamente linear do tempo morto em
relacdo ao aumento da taxa de coincidéncias y—y, permanecendo abaixo de 10% para o

valor mdximo de contagens.

5.4 Resolucao em Tempo

A resolugdo em tempo, utilizando “range” de 100 ns, calculada para a média
dos trinta espectros de coincidéncias € de 1,057 = 0,091 ns. A tabela 5.3 mostra os valores
individuais de resolucdo em tempo obtidos para cada um dos espectros. As energias de y; e

v, foram ajustadas através da fonte de '**La—'*’Ce, conforme descrito na secdo 4.3.
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Tabela 5.3 — Valores obtidos para as medidas de resolucdo em tempo dos espectros

e . , , 60 . ~
individuais para “range” de 100 ns e nucleo de " Co com energias de y; e y, ajustadas em

328 keV e 487 keV, correspondentes a cascata-gama no decaimento do 01 4-"Ce.

Espectro Detectores Canais Resolucio (ns)
1 Ab 11,05 1,14
2 Ac 11,11 1,14
3 Ad 10,35 1,07
4 Ae 10,73 1,10
5 Af 10,76 1,11
6 Ba 10,67 1,10
7 Bc 11,82 1,22
8 Bd 10,57 1,09
9 Be 11,63 1,20
10 Bf 11,05 1,14
11 Ca 8,21 0,85
12 Cb 9,79 1,01
13 Cd 10,14 1,04
14 Ce 10,37 1,07
15 Cf 9,83 1,01
16 Da 10,15 1,05
17 Db 10,28 1,06
18 Dc 1091 1,12
19 De 11,16 1,15
20 Df 10,64 1,10
21 Ea 9,70 1,00
22 Eb 10,74 1,11
23 Ec 10,85 1,12
24 Ed 10,34 1,06
25 Ef 10,33 1,06
26 Fa 8,50 0,88
27 Fb 943 0,97
28 Fc 9,87 1,02
29 Fd 8,89 0,92
30 Fe 8,27 0,85

Observamos que a resolu¢do em tempo dos espectros individuais ¢é

ligeiramente diferente de um para outro. Isto ocorre devido a varios fatores:
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a) Os conjuntos detector-fotomultiplicadora apresentam caracteristicas um pouco
distintas entre si.

b) As bases das fotomultiplicadoras utilizadas, embora sejam similares para todos
os conjuntos detector-fotomultiplicadora, podem apresentar diferencas que
correspondem, principalmente, as tolerAncias dos componentes eletronicos
utilizados.

¢) A tensdo de polarizacdo € diferente para cada fotomultiplicadora.

d) Os discriminadores de fracao constante (CFD), utilizados para os pulsos rapidos

dos detectores, apresentam valores individuais de ajuste de discriminagao.

5.5 Medidas de CAP Para Teste do Espectrometro

Algumas medidas de CAP foram realizadas para comprovar bom
funcionamento do espectrometro de seis detectores. As medidas se referem aos sistemas
fisicos 181Ta(Hf), 111Cd(Cd), 181Ta(Ni) e 111Cd(Ni), nos quais as parametros hiperfinos sao

muito bem conhecidos da literatura.

5.5.1 Interacio Quadrupolar do 8173 em Hafnio

181 P .
Ta em hafnio metalico mostram

Os resultados encontrados para a amostra de
que este material possui gradiente de campo elétrico com parametro de simetria axial,
diferente de zero. A estrutura cristalina do Hf na forma metdlica € hexagonal e, portanto m
deve ser igual a zero. Esta assimetria observada é devido a impureza de zircOnio presente
na amostra de cerca de 2-3% pois o Zr possui grande afinidade quimica com o hafnio [39].
Atribuimos a diferenca entre os valores de vq e 1 obtidos neste trabalho e os apresentados
na literatura, a concentracdo diferente da impureza de Zr nas amostras utilizadas. A figura
5.2 mostra o espectro de CAP obtido a temperatura ambiente e sua correspondente

transformada de Fourier. Os parametros determinados de frequéncia quadrupolar (vq) e

anisotropia (1) foram:

vq =306,9(2) MHz e n = 0,13(1) (presente trabalho)
vo=311,5(5) MHz e n = 0,26(1) ([39))
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Figura 5.2 — Espectro de CAP do niicleo de prova "'Ta no hdfnio a 293 K e sua

respectiva transformada de Fourier.

5.5.2 Interaciio Quadrupolar do '"'Cd em Cadmio

A figura 5.3 mostra o espectro de CAP da amostra Med(Cd) e sua respectiva
transformada de Fourier. Os pardmetros hiperfinos obtidos a partir da andlise deste

espectro foram:

vo=1243(2) MHzen =0 (presente trabalho)
vo=124,7(5)MHzen =0 ([40))
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Figura 5.3 — Espectro de CAP do niicleo de prova "ed em cddmio a 293 K e sua

respectiva transformada de Fourier.

O presente resultado estd de acordo a ref. [40]. O cddmio metdlico possui uma
estrutura cristalina hexagonal que apresenta um GCE axialmente simétrico com n = 0. De
forma esperada, as frequéncias m; m, e m;estdo relacionadas entre si em uma razao de 1 :
2 : 3 [1]. O resultado deve-se, sobretudo, ao alto teor de pureza do cddmio (99.99%) e a

adequada distribui¢do do "'In no cddmio.
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5.5.3 Interacio Magnética do *'Ta em Niquel
181Ta(Ni) € sua respectiva

A figura 5.4 mostra o espectro de CAP da amostra

transformada de Fourier. Os parametros hiperfinos obtidos a partir da andlise deste

espectro foram:
(presente trabalho)

or, = 535,1(2) Mrad/s, Bypr = -88.6(1) kG
([41D)

or, = 542,8(9) Mrad/s, Bpr = -89,9(1,0) kG

0,20 ;

R()

-0,05
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o (Grad/s)

Figura 5.4 — Espectro de CAP do niicleo de prova "'Ta no niquel a 293 K e sua

respectiva transformada de Fourier.

Os resultados encontrados indicam, através das frequéncias mp, e 2m;, que o
. . s,y . . 181 N\ 2 . .
campo hiperfino magnético no interior da amostra de $THf(Ni) é aleatoriamente orientado.
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5.5.4 Interaciio Magnética do '''Cd em Niquel

A figura 5.5 mostra o espectro de CAP da amostra HCd(Ni) e sua respectiva
transformada de Fourier. Os parametros hiperfinos obtidos a partir da andlise deste

espectro foram:

oL = 97,90(2) Mrad/s, Bys = 65,5(5) kG (presente trabalho)
oL, = 98,05(10) Mrad/s, Bns = 66,9(3) kG [42D
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Figura 5.5 — Espectro de CAP do niicleo de prova ~~"Cd em niquel a 293 K e sua

respectiva transformada de Fourier.

Os resultados dos experimentos descritos acima mostram bom funcionamento
do espectrometro. Além das medidas realizadas nos sistemas fisicos conhecidos da

literatura, também foram realizados medidas na liga LaMnSi, com nucleos de prova Med
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140 . - L. . P ~
e  Ce para estudar interacOes magnéticas neste composto intermetélico. Os resultados sdao

apresentados na secdo 5.6.

5.6 Medidas de CAP no Composto Intermetalico LaMnSi,.

Foram realizadas medidas de campo hiperfino magnético (Bys) no composto
intermetédlico LaMnSi, utilizando a técnica CAP e os nicleo de prova "mn-'cd e
10 a—"%Ce. Ap6s o processo de confeccdo, conforme descrito na secdo 4.6.2, a amostra
foi caracterizada por difracdo de raios-x. Os dados obtidos foram analisados pelo método
Rietveld por meio do programa Rietica [38]. A figura 5.6 mostra o difratograma de raios-x
do composto LaMnSi,. Pela andlise pode ser observada apenas uma fase correspondente a

estrutura tetragonal, estando de acordo com valores obtidos da referéncia [46].

—

0

o

o

o
I

LaMnSi2

—

N

o

o

o
I

Figura 5.6 — Padrdo de difracdo de raios X para o composto LaMnSi,. A linha vermelha
representa o padrdo calculado com o método Rietveld, a linha azul representa a diferenca
entre o resultado experimental e o ajustado, e os tracos em preto representam a posi¢do

dos picos de acordo com a literatura [46].
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111 111

5.6.1 Interacao Hiperfina do  In— Cd no Composto Intermetalico LaMnSi,.

Foram realizadas medidas de campo hiperfino magnético (Byf) no composto
intermetdlico LaMnSi, utilizando a técnica CAP e o nicleo de prova ''In-""'Cd. As
medidas de CAP foram feitas em uma faixa de temperatura entre 50 K e 410 K. Os
resultados das medidas de CAP foram analisados por meio de um modelo que inclui
interacdo combinada, quadrupolo elétrica e dipdlo magnético. Foi observada apenas uma
frequéncia quadrupolar em toda faixa de temperatura com pouca variagdo. Também foi
observada uma udnica interacdo magnética abaixo da temperatura de Curie (T.). Alguns dos

M Med no composto LaMnSi, medido em diferentes

espectros de CAP para o
temperaturas sao apresentados na figura 5.7.

Na andlise dos espectros de CAP supde-se que a sonda '''Cd substitui os
atomos de manganés. Justifica-se pelos seguintes argumentos:

e Os recentes resultados de CAP para os compostos LaMn(Si,Ge), e
CeMn,(Si,Ge), [43-45] mostram que a fracdo majoritdria de Med substitui os
atomos de manganés.

e No caso do composto CeMn;,(Si,Ge),, cdlculos confirmam esta teoria [47].
Considerando que a estrutura cristalina do composto LaMnSi, € muito similar a

"Md substitui os dtomos de Mn no

estrutura do LaMn,Si,, é razodvel assumir que o
LaMnSi, ao invés dos dtomos de La ou Si. A curva de variacdo do campo hiperfino
magnético em funcdo da temperatura pode ser vista na figura 5.8. Os dados experimentais
sdo bem ajustados pela funcdo de Brillouin para a magnetizacdo do hospedeiro com spin
5/2. A fim de determinar o valor preciso da temperatura de Curie (T.), os valores
experimentais do campo hiperfino préximo a temperatura de transi¢do foram ajustados
pela bem conhecida fun¢do By = B(0)*(1 — T/T)P para materiais magnéticos. Nesta
expressao, B € o expoente critico e B(0) é o campo hiperfino a 0 K. O campo hiperfino
magnético medido a 50 K foi determinado em Bys = 7.1(1) T. Os valores resultantes para 3
e Tc s@o 0.43(1) e 401(1) K, respectivamente.

O valor de Tc determinado € consideravelmente alto se comparado ao valor
anterior de 386 K, determinado por meio de medida de magnetizacdo [46]. O valor do
expoente B € proximo ao dos compostos LaMn;(Si,Ge), e CeMn,(Si,Ge), e indica,

portanto, que a natureza de ordem magnética € muito similar nos dois casos. Como o

. Ul~g 4 ~ » . ~
nucleo de prova Cd é um elemento—sp € ndo magnético, este apenas sente interacao
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magnética devido aos dtomos de Mn vizinhos através de interacdio Mn-Mn de longo

alcance.

5 L L L L L L
0 50 100 150 200 250 300 50 100 150 200 250 300

t(ns)

Figura 5.7 — Fungées de perturbacdo para LaMnSi, com o niicleo de prova "ed em
vdrias temperaturas. As linhas solidas correspondem ao ajuste de minimos quadrados dos

dados experimentais as funcoes tedricas.



Capitulo 5. Resultados Experimentais e Discussdes 71

0 L | L | L | L | L | L A

0 70 140 210 280 350 420

Temperatura (K)

Figura 5.8 — Dependéncia do campo hiperfino magnético em fungcdo da temperatura do

" cd em LaMnSis. A curva sélida representa o ajuste a fungdo de Brillouin.

(Os resultados destas medidas foram publicados: Hiperfine Field at Mn in the
Intermetallic Compound LaMnSi, Measured by PAC Using "'cd  Nuclear Probe.
Hyperfine Interactions, 231: 95-99, 2015).

5.6.2 Interacao Hiperfina do 4La—"Ce no Composto Intermetalico LaMnSi,.

Os resultados das medidas de CAP apds andlise mostraram apenas interagao de
dipolo magnético em virtude do pequeno momento de quadrupolo elétrico nuclear (Q) que

140 140 ' . o
La— ""Ce possui para o estado nuclear intermedidrio. O espectro de CAP

a sonda
mostra uma unica ¢ bem definida interacio magnética. Os espectros de CAP para
10 a—'Ce no composto de LaMnSi, medido a diversas temperaturas sdo mostrados na
figura 5.9.

Como o nicleo de prova 140Ce ¢ produzido por decaimento 3° a partir do 014
na irradia¢do da prépria amostra, € esperado que ele venha a ocupar os sitios dos dtomos

do lantanio no LaMnSi,;. O comportamento do campo hiperfino magnético Bys em funcdo

da temperatura € apresentado na figura 5.10. Pode-se observar que o campo hiperfino
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magnético tem um comportamento andmalo e ndo segue a fun¢do normal de Brillouin para
magnetizacdo do material hospedeiro com spin 5/2. O campo magnético aumenta com a
diminui¢do da temperatura até 200 K, diminui até 75 K e depois volta a aumentar
novamente em moddulo. Hipoteticamente, este aumento pode ser negativo devido ao
acoplamento do 0Ce. Assim, o campo hiperfino magnético sofre inversao de polaridade
saturando-se proximo a OK. A temperatura de transi¢do ferromagnética (T.) do LaMnSi,
foi determinada em 402(1) K e estd em acordo com o valor determinado pelas medidas de

CAP com niicleo de prova ''In—'"'Cd.
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0,00 W4
-0,05
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0,05!
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Figura 5.9 — Fungées de perturbagcdo para LaMnSi; com o niicleo de prova 0Ce em
vdrias temperaturas. As linhas solidas correspondem ao ajuste de minimos quadrados dos

dados experimentais as funcoes tedricas.
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Figura 5.10 — Dependéncia do campo hiperfino magnético em fungdo da temperatura do
"Ce em LaMnSi>. Em (a) o grdfico mostra medida do campo hiperfino magnético a
baixas temperaturas com valores do campo em modulo. A curva sélida representa o ajuste
a fungdo de Brillouin. Em (b) grdfico mostra a hipotese da contribuicdo do campo
hiperfino magnético devido ao acoplamento do Ce a baixas temperaturas. As medidas

foram feitas com um magnetometro MPSM — SQUID.
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Os resultados das medidas de magnetizacdo realizadas com um magnetdmetro
MPSM - SQUID sao mostrados na figura 5.11. Os resultados obtidos da magnetiza¢do nao
mostram as anormalidades observadas a baixas temperaturas do campo hiperfino
verificadas nas medidas de CAP. Pode-se observar que o campo hiperfino magnético tem
um comportamento andmalo e ndo segue a funcdo normal de Brillouin para magnetizacao
do material hospedeiro com spin 5/2. O comportamento andmalo da curva do campo
hiperfino em funcdo da temperatura contrasta com as medidas feitas no mesmo composto
utilizando a sonda '''Im—'''Cd [42], em que o campo hiperfino apresenta um

comportamento normal de magnetizacdo do material hospedeiro com spin 5/2.

Momento (emu/g)

|:| M 1 M 1 L 1

1] 100 200 00 400

Temperatura (K)
Figura 5.11 — Resultado da medida de magnetizacdo com campo externo de 500 Oe.

A primeira evidéncia de campo hiperfino andmalo causado pela impureza Ce
em Gd foi obtida por Thiel et.al. [47] em uma medida de CAP com sonda M0 - 10Ce,
Estes autores atribuiram esta anomalia ao estado de valéncia flutuante do Ce. Desde entao,
um grande nimero de compostos intermetédlicos bindrios e terndrios magnéticos contendo
elementos de terras raras tém sido investigados com utilizacdo da sonda M0La-0Ce [47 -
50]. Em poucos casos o comportamento andmalo do campo hiperfino tem sido observado

em baixas temperaturas. Estas anomalias do campo hiperfino t€ém sido atribuidas a
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contribuicdo da camada eletronica 4f do Ce. O fendmeno estd intimamente relacionado
com o fato da energia do nivel 4f do Ce ser bastante proxima das energias dos niveis 5d e
6s de valéncia e, consequentemente, apenas pequenas trocas de energia sao necessarias
para alterar a relativa ocupagdo destes estados eletronicos. Este fato faz com que os
sistemas com a impureza Ce sejam altamente sensiveis aos efeitos externos, tais como
temperatura, pressdo e campos eletromagnéticos.

Em LaMnSi,, o comportamento anémalo do campo hiperfino em funcdo da
temperatura pode ser atribuido a uma interagdo dos elétrons-f do 4tomo da sonda Ce cujo
spin € polarizado pelo campo magnético da sub-rede de Mn e contribui para o efetivo
campo hiperfino. Abaixo da temperatura de transi¢do ferromagnética T, = 402 K e até 200
K, o campo hiperfino observado em '*Ce substituindo os dtomos de La é principalmente
devido a interacdo magnética de longo alcance com momento local de Mn, como uma
interacdo do tipo RKKY, e segue a funcao Brillouin normal.

Entre 200 K e 75 K a polarizacdo dos életrons-f de Ce pela sub-rede do Mn
aparentemente resulta em alinhamento dos spins dos elétrons-f de forma antiparalela com
os spins dos dtomos de manganés, reduzindo de forma gradual o campo magnético efetivo
em funcdo da temperatura de ~ 8.8 T a 200 K para~ 1.4 T em ~ 75 K.

Abaixo de 75 K até 10 K, a temperatura mais baixa em que as medicdes
foram feitas, a polarizacdo dos elétrons-f do Ce muda de sinal e os spins agora se alinham
paralelamente ao Mn, resultando em um aumento do campo hiperfino com a diminui¢do da
temperatura. Como o sinal do campo hiperfino ndo foi medido em nosso experimento,
outra interpretacdo € que o valor do campo hiperfino seja negativo e continua diminuindo a
baixas teperaturas a partir de 200 K, como foi mostrado na figura 5.10 (b). Uma descri¢ao
mais detalhada das interacdes magnéticas que resultam neste fendmeno exigiria cdlculos

tedricos. Tais calculos estdo em fase de desenvolvimento no LIH.

(Os resultados do trabalho: “Hiperfine Field at La in the Intermetallic Compound
LaMnSi, Measured by PAC Using ""0Ce  Nuclear Probe” foram apresentado no
International Conference on Hyperfine Interactions and Their Applications, Leuven,

Belgium, July 3-8, 2016).
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6. CONCLUSOES

Neste trabalho foi projetado e construido um espectrometro de correlacdo
angular gama-gama perturbada diferencial em tempo (CAP) do tipo “lento-rapido”
composto por seis detectores cintiladores de BaF,. Este espectrometro foi instalado no
Laboratorio de Interagdes Hiperfinas (LIH) do CRPq/IPEN e possui a capacidade de gerar
30 espectros simultaneos de coincidéncias y—y, 18 espectros a mais que o espectrometro de
quatro detectores anteriormente instalado. Apesar de ambos possuirem os mesmos tipos de
detectores e uma configuracao do tipo “lento-rapido” semelhante, o espectrometro de 6
detectores possui um sistema de aquisicdo dos dados das coincidéncias y—y diferenciado. O
espectrometro de quatro detectores do LIH utiliza, como a maioria dos equipamentos
instalados nos principais centros de referéncia em pesquisas CAP, analisador multicanal
(MCA) e programa de aquisicdo de dados comerciais para realizar a aquisi¢ao e tratamento
dos dados experimentais. No presente trabalho, e como uma das motivagdes, optou-se pela
confeccdo de um MCA modular préprio composto por um Conversor Analogo Digital
Ultra Rapido (“fast” ADC), uma placa de entradas e saidas digitais (I/O board) e uma
unidade de selecdo de coincidéncia (roteador ou “router”), também desenvolvida no LIH.
O programa para gerenciar o funcionamento do conjunto foi desenvolvido através do
tradicional ambiente grafico de desenvolvimento de sistemas de instrumentagdo LabVIEW
8.5 da National Instruments. As principais caracteristicas observadas nesta estrutura de
aquisicao sao: versatilidade, funcionalidade e capacidade de processar altas taxas de
coincidéncia y—y (fator de dois em comparagdo ao espectrometro de quatro detectores),
qualidade desejavel para utilizacdo de nucleos de prova de meias-vidas curtas como, por
exemplo, o 10 a—'*Ce. Adicionalmente, este espectrometro pode ser facilmente
atualizado pela substituicdo do ADC e da placa de I/O, além do préprio computador e do
programa do MCA, mantendo a eficiéncia do sistema. Estas sdo qualidades muito
interessantes, levando-se em conta os aspectos politicos e econdmicos brasileiros que,
muitas vezes, implicam em dificuldades de aquisicao e manuten¢do de equipamentos para

pesquisas cientificas.
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Os resultados dos testes do espectrometro demonstram que os valores de
resolucdo, linearidade em tempo e tempo morto estdo dentro dos padrdes esperados. Nao
foram observadas distor¢des, limitacdes ou interferéncias externas nos espectros gerados.
Os valores experimentais obtidos a partir das medidas CAP bem conhecidas foram

comparados com resultados correspondentes da literatura, apresentando boa concordancia.

111 111 .
In—" 'Cd consolidaram

As medidas CAP realizadas com o nucleo de prova
a qualidade da amostra de LaMnSi, preparada em nosso laboratorio. A partir da analise dos
dados CAP ficou nitido que no sitio principal o "1Cd substitui a posicdo do dtomo de Mn.
O composto apresentou comportamento do campo hiperfino magnético em fungdo da
temperatura de acordo com a curva de Brillouin para a magnetizagdo do material

hospedeiro com spin 5/2. Desta forma foi definido o Bys(0) = 7.1(1)T na rede magnética do

Mn e Tc=401(1) K com boa precisdo para este composto.

1 . . . 140 140

A andlise das medicdes realizadas com o nicleo de prova “La— "Ce

L. L. . 140 .. .
mostrou apenas um sitio magnético associado ao ~ Ce substituindo o 4tomo de La na rede
TS . 140~ . 4 . . ~ L

cristalina, j4 que o nicleo de prova “Ce € sensivel apenas a interacdo magnética. As
medidas CAP permitiram a determinacdo da temperatura da transi¢do ferromagnética com
precisdo, sendo o valor do Tc = 402(1) K em concordancia com o valor obtido com o

11 11 . . 140 140
In—""'Cd. As medidas com o nicleo de prova “La— " Ce

nicleo de prova
apresentaram um corportamento andmalo. Este comportamento andmalo do campo
hiperfino em fung¢do da temperatura pode ser atribuido a interacdo dos elétrons-4f do
dtomo da sonda '*°Ce cujo spin € polarizado pelo campo magnético da subrede do Mn e

contribui para o campo hiperfino efetivo.

Além do préprio espectrOmetro, cujos resultados mostram funcionamento
satisfatdrio, outras unidades eletronicas foram construidas para facilitar e contribuir com as
medidas CAP, tais como: mini-forno de grafite, divisores de tensdo para as vélvulas
fotomultiplicadores, multiplexadores analdgicos, fontes de alimentacio e atrasos

eletrOnicos.
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6.1 Expectativas Futuras

Atualmente estd sendo projetado e construido no LIH um novo espectrometro
em configuracdo digital constituido por seis detectores de LaBri(Ce), cuja estrutura
mecanica e diagrama em blocos podem ser observados nas figuras 6.1 e 6.2,
respectivamente. Optou-se pelos detectores de LaBr;(Ce) por sua maior efici€éncia para
deteccdo gama e uma resolucio em tempo compardvel aos detectores de BaF,. O
desenvolvimento de espectrometros gama com uso da tecnologia digital demonstra o
“estado da arte” destes equipamentos de medidas [51]. O espectrometro digital dispensa o
sistema eletronico complexo para processamento dos sinais analdgicos, tem um custo
consideravelmente menor, uma estrutura compacta e aceita uma taxa de contagens mais
alta. A expectativa é de operar com uma taxa de coincidéncias maior que 100.000 c/s. O

espectrometro desenvolvido neste trabalho suporta no méximo 15.000 c/s.

Figura 6.1 — Foto da estrutura mecdnica do novo espectrometro de seis detectores digital.
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O espectrometro digital que estd sendo construido no IPEN serd composto por
placas digitalizadoras com FPGA modelo N6751 da empresa CAEN. Estas placas sdao
constituidas por um moédulo FPGA Altera Cyclone EP3C16 por par de canais e podem
operar com 2 ou 4 canais com taxa de amostragem de 2GS/s ou 1 GS/s, respectivamente, e
10 bits de resolucdo. O digitalizador N6751 possui também uma conexdao USB e um
“optical link” com taxa de transferéncia de dados de até 80 MB/s para conexdo com uma
unidade controladora modelo A2818 para até oito digitalizadores. A figura 6.2 mostra um

diagrama de blocos deste digitalizador.

A B C D E F
HV HV HV HV HV HV
TG
CK
DIG1 DIG2 DIG3
PC1 PC2 PC3
SWITCH SERVER

Figura 6.2 — Diagrama em blocos do novo espectrometro de seis detectores digital.

Serdo utilizadas trés placas digitadoras (DIG), uma para cada dois detectores.
A estrutura mecanica permite um arranjo de quatro ou seis detectores (A, B, C, D, E, F)
fixos. O sinal de anodo de cada detector é aplicado aos digitalizadores de alta velocidade.
Cada digitalizador é conectado a um computador dedicado (PC) responsavel pelo pré-
processamento do sinal. Os sinais pré-processados sdo encaminhados (SWITCH) para um

servidor (SERVER) que seleciona e salva os eventos y relevantes. O servidor também €
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responsavel pelo controle do sincronismo (TG) entre os digitalizadores. O “clock” dos

digitalizadores é gerado externamente (CK).

Este novo espectrometro deve contribuir com a crescente demanda de medidas
de CAP por parte dos pesquisadores e estudantes do LIH, e deve proporcionar ensaios com
ndcleos de prova com meia vida curta como, por exemplo, o ' "™Cd—'"'Cd, que necessita
de estatisticas de contagem mais altas do que o espectrometro descrito neste trabalho pode

permitir.

FRONT PANEL

AMC [FPGA] <L :

ADC &
MEMORY
CONTROLLER

BUFFERS

LOCAL BUS

ROC [FPGA]

- Readout control
- Optical link control ]
- USB control —~

- Trigger control
- External interface control

Figura 6.3 — Diagrama de blocos do digitalizador N6751 da CAEN.
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ANEXO I - DIAGRAMA DE TELA DO MCA - LABVIEW 8.5 - PARTE 1/4
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ANEXO II - DIAGRAMA DE TELA DO MCA - LABVIEW 8.5 — PARTE 2/4
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ANEXO III - DIAGRAMA DE TELA DO MCA - LABVIEW 8.5 - PARTE 3/4
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ANEXO 1V - DIAGRAMA DE TELA DO MCA - LABVIEW 8.5 - PARTE 4/4
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