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Introdução 

-0 preocnl'te pro:poe-se a relatar trabalhos üesenvolvi.do,:; 

e1..1 correlaçÕes an~ares perturbadu.s ( de ora em dí-..tnte abrevi. .• . -
do Cii.P) pu.ru s1. tua.ções on y_ue u.ma das radiaçÕes envolvidas é d<~ 

enerc.;ia -:.Jlü to baJ za o 

Grandes s~o ~s possibilidades de estudo de tais caso~ 

como se tem demor!S trado com o :Cfei to :.15ssbauer (de or2. em d1an 

te a"l)reviado al)" 

Realizamos medid:J.s em compostos de Co 57 radioativo '..:.u 

dec .::.i :p,J.ra Fe57 :por captu..ra de elétrons. As cor1•elaçÕes ang~..,_8 ~ 

res foram dete:rmino.d..:s p:...l.ra a cascata 122-14-.4 keV do :Fe 57 
GP 

volvendo o nivel I.J:ossbauer (vide ficv..ra 8) de ~ 1; 2 - ~ 100 ns .. 

Para os estudos iniciais que aqu1 apresentamos escolb5 

mos compostos com temperatura Curie bastante menor y_ue a ambie1 

tei de tal modo que nos pudemos fixar somente effi efeitos de in 

teração quadru:polar elétrica como perturbando a correlaçã.... ar.13;_ 

lar (CoCl2 e Coso4 )~ 

Para outros composto (Co(OH) 3 e Co(NH
3

)(0H)
3

)sua com

posição real não conseguimos determinar~ restando-nos~ por an8. 

l1.se dos resultados~ concluir pela presença ou não~ em qua.nt 1 él.:: 

apreciável~ de um componente com temperar,uras de Curie abaíxo 

da ambiente, 

O E.LL tem sua maior precisao eru determinar req_uenc1 

de interação q:uadrupolar maiores qy.e 2, 21TI-Iz ( qu.e eorres!_)ortd") a 

largura de q993 x 10-5 e V para e. li!l...ha de abso .. ção de 14- 4keV 

no Fe57 ). Não só a estes casos nos restrigimosJ -mas -..,amb lli ü'~ '-'::' 

les de frequencias ba:ixas (menores qt.le 2" 21'1Hz e também a SJ t 

ções em q!le possa haver suspeitas de efeitos de rclo.xaçD:o e~ 

s6lidos-
~ 

Nossos resul t~dor:;~ que <;-:P na.o primam pela origi!Jalto.a 
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de em. saa maioria ( embora ainda :rmo obt dos por CAP'~ .nostra 

ctaramer-te as possibilidades do arrw1jo exper~mental obtido 

Com ~feit~ medimo ~ 

a) CoC12 em soluçao l!qu~da 'até então só ·inhamos conheciment 

da cor:t"'elac"'o a "{..)l!lar ~n""Gegrát..) o 

b) CoCl2 o6H2o - ReslD.te.dos indicando presença de uma interação 

quadru.:polar elétrica, também mostrando não ser êste um caso 

de relaxação em sólidos~ 

c) co·~o4 ),7H2o - Renulta~o~ mostrando ~s ~ mi ·açoes do equipa

mento para medidas de al·iias :frequencias de interação ., Ta_ r~ 

giáo de freq ências é passivel de medidas em E~M o~ com grande 
..... 

precisao, 

d) Co( OH) 3 
- Os resultados indicam caso de in-

teração quadrupolar de muito baixa frequencia, abrindo pos

sibilidades para um extenso programa de pesquisas nesta área de 

frequencias 1 onde os resu~tados de EM~ não tem a1ta precisà ~ 

e) Co(NH3 )6:oH) 3 - Resultados sugerindo a possibilidade de umu 

interação dependente do tempoo 

Com tal res tm.o gosta:riamos de deixar claras as f na1i

dados dêste trabalho como in_toiante de um de envolvimento de 

linha de pesquisas nova e bastante p-"omissora no IFUFRGS .. Res

salte-se que o trabalho aqui desenvolvido já sugere um caminho 

claro e fecundo para ob ·-enção de res tados mui to bons e de al-

to valor científico. 

Devido a essas pr6pri s finalidades se no ará que não 
I• 

nos preocupamos no ajuste rigoroso de curvas nem melhoria de e~ 

ros estatísticos .. Nossa preocupação fundamental , co mo já dito 

foi pesquisar possibilidades e assim alcançar um desenvol men

to bastante amplo em nossa trabalho futuro ~ 
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Introdu (resumo) 

Dos trabalhos originais de Dunsy·orth (1) Hamilton (2), 

Goertzel (3), Brady & Deu.tsch (.!!-~a-tê 1947 ja obtínhamos eviden 

cia de que poderia haver uma correlação ans~ar entre raios ga-
... 

ma emitidost em sucessao quando do decaimento de um núcleo ex 

citado c 

Dai desenvo veu-se muito a técnica e a. teoria sÔbre ta~ · 

f·enômeno o 

Publicação :fun e.men·iJal sobre tais desenvolvimentos ~ a 
de R.1t.,Steff' n & HoFrauenf'elder ( 5) onde prà:ticamente tÔdas as 

referencias niciais sÔbre ·O assunto estão compiladas" 

Outras referencias interessantes são os trabalhos de P p 

R.Andrade (6)~ Po R, Anarade e ou·t;ros ( 7) • 

Res~ringiremo-nos aos tópicos que mais de perto nos in

teressam para o presente trabalho . 

Para a função correlação ang~ar entre radiaçÕes suces 

sivas podemos pÔr (5): 

H1 ~ H2 representam a interaçao entre o núcleo qb campo de radia 

çao . l\ é um operador unitâr o que representa a evolução doses

tados f ma) quando sob uma interação do núcleo; em seu estado 

íntermediá-io;com cgmpos extranucleares ~ representada por um 

hamil toniano K o 

Escrevendo as expressÕes usuais para (J.M.' l \-1~ \.Mo\) 

(8) (9 ) e restringindo-nos a correlações direcionais somente • 

. " .s .. M?. ] - ·vz 
W'(~.,~'-,t.)~ L À~.(~) ~~~(Z) G~~~t (t)[(z~.·H)(2~ztV 

~l~t. .h 
>J, ~h. Y;,~ * te1 41) Y~z \82

1 
~) 
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A in:fluê~ncia da :pertur-be.9ão extranuclear ê completamen-
~ I' tJ't l.h. I \) • te descri ta. pelo fator de pertur"oaçao \.:;In 0 \. t 

~"~" 

Os resuJ.tados que mai~ utilizaremos: 

a) correlação aDé~lar não per~Àrbada 

cmde os A s a Õ os coeficientes da correlação angula r com valores 

independentes do tempo (10) e P . são polinomio de Legendre em -
f'unção do â:nguJ.o entre os de·r.ectores" 

b) Correlaçao angular quándo a amostr-a está sujeita a uma int e 

ração quadrupola r elétrica est:ática em fontes policr istalinas: 

ondo. 

G~~li)::: ~ ~~M. ~ (}-\ <.uol) 
~ 

com 

À~ li.. coeficientes tabelados em (11)., 

Para o caso presente do Fe 57 

onde 

frequencia de interação quadrupolaro 

E. 
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Outros casos podem ser encontrados em (5) atê (7) e 

suas referenciaso 

Experimentalmente devemos medir o rromero de co ncidên

c1as entre as radiações selecionadas, em função do ânoou.J.o forma

do pelas direções respectivas de emissão. 

Coincidência haverá sempre que as radiaçÕes detectadas 

estejam separadas por v~ intervalo m~nimo de tempo, determinado 

pelas condiçÕes exper~mentais~ 

Mais explíci tamente 1 suponl1amos um mie eo com tres ni-

A 

c. 

FIGo l 

veis energéticos~ A~ B e C. Se 

há a des excitação de A--+ B 

pela emissão de v~a radiação 

~ ~ medimos esta em um dete 

~o conven~ente e enviamos o 

sinal que se origina de tal de 

teção a um c~~cuito que chama-

mos de coincidências- O núcleo agora p rmanece no estado exc·ta

do B1 durante ~ tempo mé io ~ (vida média)~ ap6s desexcitando-

se para C, com emissão de ~z 

mo cj_rcui to de coincidÉmcias. 

que também será enviado ao mes~ 

Na saída de tal circuito haverá sinal se os dois sinals 

(de g-. e <{"2 ) estiveram separados por um tempo entre O e -fo. ~o i 
:fixado pelo instrumento e se chama re olução do sistema . 

Podemos salientar dois casos limites: 

a) O tempo de resolução do circuito de coinc_denc1a ê ~ >>~ 

(vida média do estado intermediário)v Neste caso a correla

ção angular é medida em sua forma integralo 

b) O t~po de resolução do circuito de coincidência ê ~(<~ 

Neste caso a correlação a~üur é medida em sua forma dife-

rencia " 
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Inte:r>es ~ante nc.·tar que os r 3st1.l taé.os teóricos fora.T.n. a-

presentados su.pon~."1o 

No :presentL' ~rabalho conside.~·amos só o case, de Hec1idas 

diferenc·ais., 

Também s•~1pore:.1o s possíve'l a o "lservaçg,o das coincidEm.-

cias em todos os :i nterv"" 1 os de te·mpo s1.:.cessi vo : 

O ---.l> ~o ~ .-.- 2 'bo 2 ~ -.11>-~ ~) • • •) {r. -V ~o ---+- M."' ;,o 
) ) ~ 

com 

0 "1 .. 

Ao estudarmos a fv.nça correlE çâ\.. a~oular em sua forma 

diferencial poderemos observar l -ai::> detal· .... damente os :9r cesses 

de interaçâo que ocorrem durante os difere, tes tempos de v1.da. 

do estado intermediário • 

Obviamente tal estudo é mu 1 to maü: valloso que o do m · 

todo J.ntec;ral~ onde so podeii1os verif~. c~:.r os efeitos dLs :.Lntera:-

.... çoes de uma forma integrada no tempo o Para e.: t:u.do de process ·s 

de relaxe,ção~ interaçôes quadnlpolo.rEts elêtrj_,·.as J magn§tJ.ca'.•. etc . 

é fundamental o conhecimen' o da corre:lação an.iJ!,l.-:!r dj l'erer.c:. 1 'i 

já que O proCeSSO inteGral não permi ( 1 ra~ de TIO lo l..UlÍVOCC: > a •.í.is 

tinção dos diferentes processos de i teração_ 

Por exemplo., para o caso J. i! ~'erturbaçe.o dev-1do um'=! 

in"eração q_uadrupolar estática~ os ooeficientes da corre-.c çv.o 

angular inte5ral+serão pert~rbados (5) de tal mouo quE 

a)- i 
G~~(60)= ~h~~ l ~- (M1.0o'G'J t para o c~.so c.j F e 5

7 
fica _,.. 

C"J".' )"' ) -i 
G (~ ) - O 2 -+ O • "i? ( A + I Wo ,~; . 

:Z.2. • ~· - , . 

Pura o c...1so L·.E' v..ma rel:t~:t•çáo eu ceso s·m Le ( L2 

llO 

-•- \JJC9,t>O) =(~riS. wce)l:) clt 
o 
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Em c e~rtos limites~ LJ.l!la simples determinaçâ:o de G2 (integral) na o 

nos pe:rmite concluir no.da s"bre os mecanismos de interaçao ... 

Outras si -b.1açÕes existem. em q_ue há a necessidade de _ 

ma determinação simultânea das correlaçÕes diferencial e inte

gral ( 6) (13).., Tal é mui ·!:;o fácil com u.m circuito diferencial~ :fa 

zendo 

Assim tentamos desenvolver em nosso laborátorio tecn~

ca para medir correlaçÕes angulares diferenciais extendend(;-a 

para o caso em que a energia de uma das radiaçoes fosse mv.ito 

baixa ~ 

Tal extensao foi ainda mui ho pouco eJ~lorada fevido as 

grandes dificuldades envolvidas .. 

Tecnicas ~ medida~ 

Para melhor compreensão do interêsse e d~t.ficuldades en 

volvidas tentemos sumariza como executamos! de uodo exper men

tal~ as medídas diferenciais. 

Em tôdas as nossas medido.s utilizamos sis·cema "rápido

lento" (14) (15)~ usando para a deteção em terroo dos e·i.Tentos o 

processo de "Detecção de frente de onda 11
· ( 

1'Leading Ed~eu)(l6)., 

Um esquema em bloco do circui-to padrão por nós utiliz~ 

do representamos na figura 2~ 
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, R
1 

r:. R
2 

sao os chamados sina1s rá

pid s {informam sÔbre o tempo de in. 

cidencia das radiaçÕes nos detecto

res) e geralmente têm a forma esbo-

çada na figw 4o 

FIG.,4 

Importante notar que ~undamental proservar em L1 e 

L
2 

a sua altura como proporcional a enervia. e em R1 e R2 a in

formação sobre o tempo de emissão das radiaçoes As conformaçóes 

sôbre um e outro são feitas de molde a não modificar -ais carac -
ter!stica.so 

Os sinais rápicJ. s enviamos a L.un''circui to rái>ido", con.ê_ 

tituído de DA~ DB e CTA~ Em DA e DB (discriminadores lógicos) ~ 

l . .alis8.m.os os sinais R
1 

e R2 , ajustando os níveis de discrimina 

çao convenientemente de acÔrdo c?m o experimento a ser realizr 

do~ Esta a detecção de informação de tempo tipo detecçao de fren 

tt? de "! .r ~- ( nLt-)0..t'l. ·1 J...g Edge" ) ,, Suas sai das (sinais lógicos, que 

só existem para amplitudes dos Rl ou R2 acima dos Li v eis de di.ê_ 

.... respectivos) constit-uirão PT (part-ida) criminaçao os sinais e 

PR (parada) de um circu.i to conversor de tempo em am:pl· tude (C 'A) 

(17). 

~ste circuito analisa os tempos de chegada de PR e PT 

(aceitando-os só na ordem: primei~Q ~ ~ ~ós ~)convertendo a 

difel .. ença. de tempo em amplitude de sinal ne. sua saída .. 

Assim, na saida do CTA teremos sinais de alturas dife

rentes (Ati)
1 

correspondendo a cada altura uma diferença de tem

po de chegada das rad ações no detector~ Os AN são ana isados 
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em. r!lu ti canal (MO) ( 18) (19) ( 20) (21) Tal aparelho fllncio-

na como um conjunto de discriminadores diferenc ais acoplados a 

contadores de pulsos" Em seus cana i~ se acu.m.ula~11. número e de co~ 

taeens de sinais AN com a corre·spondencia canal altura de sinal.; 

fundamentalmente obedecidaq 

Os sinais L1 e L2 serão enviados para amplificadores e 

analisadores 1 e 2 e após para u~ circUito de coincidencia len-

ta (CL) (assim chamado pois sua resolução ~
1 

~ alg1J..ns r 
s ~gundo )., 1!:ste o ci cuito len·to., Hos ampli:ficadores 7 os sina_s 

L1 ou L2 terão suas amplitude multJ.plice.das por um. fator cons 

tante conveniente~ Após~ nos analisadores~ escolhemos dos L
1 

(ou dos L2 ) aquele~ que estejam ·compreendiâos numa faixa de am

plitudes pré-determinada (corresponde a uma faixa de energia pr~ 

determinada) .. 

Oe sinais E1 e E2 corr sponderão a radiaçÕes com ene~ 

gias determinadas~ Da saída da CL os sinais C (sinais lógicos) 

acionarão um dispositivo do MC que permitir" a análise simultâ

nea de u.m sinal AN (só haverá análise de AN q,uando, ao mesmo 

tempo houver um sinal C). 
/ 

Observe-se então que., nos canais do rliC se dispor·a o nº 

de coincidências das radiaçÕes ( s 6 quando (f .c. 

antecede ('Z.. ) com energias perfeitamente definidas 9 pb.ra in-

tervalos de tempos O -->.-go> ~ --t> "2. ~~), 11 > l.M-t)~o----9 )A~o 

A resolução em tempo c:t: do sistema será determinada 

por uma sêrie de fatôresn como por exemplo: dispersão de tempo 

nos detectores 7 estatística de cintilação (os detectores por nós 

usados são cristais de cintilação acoplados a v'lvtüas fotom~üL

tiplicadoras)~ eficiência de conversão fotoeletrons/Jrev nos de

tectores de cin~ilaçãoo etco Para mediraos tal resolução u iliz~ 
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mos t". e (a. 
zar· (no caso t1 
·LUna casca: a com 

- 11 ·-

• " A • com mesmas enerGJ.as elas exper2 enc1as a reali-

= J.22 KeV e '{z. = 14 4 KeV) :provenient~o.,s de 

~ ~ O A curva obtida (ver fizse 9 e l l ) terá 

a meie. altura~ uma largura diferente de zero~ lJste valor~ será 

a nossa defintção para a resolução em tempo~ do sistema ., 

Em estágio iLicial de pesquisa utiliZ..lElOS o sis·Lema 

cruzamento de zero ( 11 cross over") par-1 detecção em tempo (22) 

Um esquema padrão~ em bloco~ do circuito por nós utili 

zado está na figura 5o 

RL2. 
D 2 

M. C. 

c..o i 
AN 

J AN i'T i' R 
CTA ----<. 

L 

1 
. 

CO"'íADO R C.OI\IT A1>í)it 

!. 2 . 

FIG~ 5 
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Os sinais RL1 e HL2 
, 
em a 

mesma forma de L~ e L2 no 

arranjo anterior. Bstes 

apôs a amplificaÇ30 em AMP1 
e AMP 2+ terão uma forma 

que~ aproximadamente, esbo-

çamos na f'ig. 6. 

Lstes sinais 001 e 002 man -
ém uma altura proporcional 

a L
2 

e L2 e por·tianto às e

n,:.rgias de ~ e f-;_ 
respectivamente, e cruzam 

a linha de amplitude zero 

em "t.llll t eiD.J.l o /).. t, c ons tan-

temente proporcional ao te~ 

pu de incidência de ~ 

ou t' no detector • 

0 J e 002 serao analisa 

dos da mesma forma q e no 

ircu~to anterior por ANl 

e AN2t sendo os sina s de 

saída (PT o PR) da forma ~ 

proXimada na :f'ig 7 ,. 

+ lifica ores de upla 'diferenc·ação. 
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Estes sinais
1 

c mo visto~ preservam a informação de tempo con ·~ 

da no cruzdmento de zero e correspondem (como antes) a energias 

pré-determinadas dt~ ~" e (z ., 
Os PT e PR tem suas diferenças de tempos convertidas 

em ampl1 tudes de sinal AN e analisados por v.m MC" Agora no me 

nao há uma condição subsidiár·a como a fornecida pelos sinais C 

do circui~o anterior~~ 
tste circnito também ê um de co~ncidências diferenc ais, 

Embora os dois métodos conduzam ao mesmo resu_tac1o (não 

necessàriamente mesma resolução ), haverá comportamento dif~ 

rente de um e outro. Nossa escolha devera se basear n~una série 

de circunstâncias, sendo o e _uipamento dispon_vel, e111 nosso ca-

so algo de primordiale 
Para discussão de vantagens de um e outro método é in-

teressante a referência (16}. 
Para discussao Quantitativa sôbre os métodos e prob1e 

mas envolvidos em detecção de tempo de eventos sugerimos as re-

ferências (25) (26) (27) (28) (29) (30L 

Arranjo~ e erimentais utilizados 

Nossos arranjos experimentais foram elaborados com o 

fim de medir correlaçÕes an8ulares diferenciais em que fÔsse en 

vo vida pelo menos uma radiação gama. de ba.· a energia~ 

Sendo a taxa de conversão do ietector de oin ilação da 

ordem de - 3 fotoelétrons/KeV1 tere~os i~ saida dos detecto . e 

de cintilação uma disponibilidade de el 'trons mu~~o pequena pa

ra nossos sina·s L L
2

f ~ e R2 ~ Assim, os efeitos já meneio~ 

do no item anteiior. como determinantes da resolução do sist -
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ma, impÕem restriçÕes drásticas para a melhoria desta resolução 

No caso presente nos res r ngimos a medidas de correla.-
.... 

angulares na cascata 122 çoes KeV X 14~4 KeV do Fe 57 (nuclídeo 

amplamente empregado em E.N~) :por ser êste um caso onde muitos 

resultados são conhecidos e en~ã.o:. um excelente tes·be p .. ;T• 

quaisquer condiçÕes novas de equipamento. 

Dêste estágio inicial os resultados já nos sugerem ne~ 

te nuclideo grandes possibilidades futuras e também a extensão 

dos estudos a outros casos interessantes(/ 

Como primeira aproximação às nossas medida , tentamos 

detec ão do gama de baixa enel'(;ia em um detector de Sllício e 

um ciroui o de cruzamento de zer~ 

Nossos ~esultados 7 após var·as ajustagens e . miza-

çoes de equipamento, forem a obtenção de uma resolução da ordem 

de 90 ns (~o )o Tentativas para o sistema detecção de frente de 

onda ("Leading Edge"} foram de pouca valia .. 

Tentamos, então, a utilização de cristais de Pai(Tl) , 

como detectores pera os gamas~ acoplados a válvu as fotomultip1~ 

cadoras de ba xo u:!do e alto ganho (as melhor_·s a nossa dispo

s·ção). In:tcialmente, com o sistema de "cruzamento de zero 11 os 

resultados obtidos indicaram uma resolução temporal da or em de 

70 ns (~ ) .. 

Tentamos o sistema ''Leading Edge" . com utilização de 

aparêlho detector de temp9TP0 ("Time Pick-of'f 11 ) e fe.bricação da 

ORTEC, para obtencão dos stnai 2 da flg. 2 já . e sua ampli 

rud e extremamente pequena (correspondem à radiação de 14v4 

K V)o 

Assim conseGUimos uma resolug~o de 30 n , co a qua_ 
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realizamos as primeiras medidas a~ui rel1tadas~ Após a obtenção 

dêstes resultados inici,•.J.s e~ em continuação a nossa linha de 

pea~uisas$ modificamoe o sistema no que se refere à detecção de 

tempo da radiação de baixa energia <gi )~ Continuamos com ~etec 

çáo de frente de onda ( "leading edge 11
), mas aban< o_ mos o "TPO" 

amplificando o sinal rápido R2 antes de sua discriminação~ que 

fizemos com o processo de discriminação inferior e superiorQ Com 

tal arranjo melhoramos a resolução para lliE '~s 
Continuamos medindo nessas condiçoes.. relatando já ne::;-

te trabalho a guns resuJ..tadosu Para continuar encomendamos :foto

mul~iplioadoras especiais com o ~ue se espera vma grande melho 

-ria de condiçoeso 

Em outros laboratórios~ com tal e~uipamento . já estao 

sendo relatadas mel1ores resoluções em tempo (31) (25) . 

ConsideraçÕes gerais ~e o Fe5'7 

O Fe57 provém do decaimento do Co 57 por meio de captu

ra de elétrons com uma meia vida de 267 d .. 

A porçã do esquema de desintegraçao que nos interessa 

é apresentada na :f'ig., 8o 

Algumas propr"edades para o n1vel de 14.4 KeV (32) 

= (9~77 Í 0"02) x l0-8
s 

(valor médio arb_trário de várias medidas) +0 33b 

M,M = -üC/1547 m.,n .. (va~o:r· médio a bitrário de vár as medidas) 

2 r ;o 933 X J..O 5 ev 

A ç_on:f'~guração e e·trÔnica do F e 5'7 atômico é e 

( N ) 3s2 3p6 3d6 4s2 

INSTITUTO 

. ' 
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FIG. 8 

Nossa experiencias se destinaram a medir a eorrela9~ 

no~ar diferencial entre os 3amas de 122o0 e 14~4 KeV o Com va

_ores de mistura de multipolaridade e sequencia de s~in (NDS 

os alÔres eôricos não -perturbados, para os coef'icier..tes de 

.... 
serao• 

•;' ( g) ==- 1 + Az 'Pz('l!t')&) +À~ 'Acl~ e) 

A = -3"4% e 

A4 = OoO% 

Para a detecção do gama de 122 ~eV utilizamos um cristal de 

1 O" 3/ u de Ne.I (Tl) acoplado a uma fotomultiplicadora RCA 

6810A" Para o gama. de 14~4- KeV utilizamos um cris al de 2 .. 5 mm 

3/4" de Nai ('1!1.)~ acoplado a uma fotomu.ltiplicadora illHI 6097B. 
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Compostos rad; oe.ti vos 

Foram mea·· dos os seguintes campo · os: 

a ~ CoC12 .am soluçao l'quida 

b, CoCl2 . 6H2o policristalina 

o~ Co so4 o6If20 policristalina 

d Co (1m3) (OH} 
3 

poli cristalina 

e. Co( OH) 
3 

policris·L;ulina. 

- l{ -

Tais mt ter · ..., foram P1"'ept...r"'.dos quimicamente graça a o 

auxili o do Engo Euclides Fraga da Divisão de Radioqui~ca do 

Insti tu·t.o de Física da Universidade Federal do Rio Grande do 
H 

Su~~ Os detalhes de praparo sao: 

TÔdas as fontes foram preparadas a partir de uma so 
... çao de CoCl

2 
em HOl Oz5 N fornecida pela New England ~uclear 

Corp o O principal con aminante ê o zn65 em proporção inferior 

a l% (radiometrica)o 

Solução original evada a sêco e depois r~dissolvida 

em agua; a segui~ dessecada à temperatura ambiente em desseca 

dor de H2so4" 

Soluçã: oriG~nal tratada com exc sso de H2so4 conc e; 

posteriormente o excesso de H2so4 foi evaporado à uma tempera

tura inferior a 400°Co O sal foi então dissolvido em água e 

posteriormente secado à temperatura ambiente em dessecador de 
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F nte de Co(OH)3 - (Mistura de Co(OH))(s) + Na2co
3
(s)) 

Adicionado á solução original excesso de solução lN de 

~aOH e H2o2 c Levada a mistura a sêco em baru1o-maria~ Red~ssolvi

da em água e secada em dessecador de H2so4 a temperatura ambi en 

te o 

S lução original tratada com excesso de NH
4

0H e ~02 ~ 

Levada a sêço em banho-m~ria~ Redissol~da em àgQa e secada em 

de secador de H2so4 · temperatura ambiente., 

- ·r Nosso resultado para a re olugao em tempo 
1 

junto com u 

ma determinaça do tempo de vida do nível de 14 4 KeV são os da 

medida para as radiaçÕes Compton de 122 e 1~.4 KeV dos picow 

d aniqUiiaçao no Na21
u 
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1a~ CoC12 em solução liquida 
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A edida da correlação angv~ar integral para êste com

posto já havia sid apresentada por T.Lindqvist e Ernst Heer 

(33) 1 como .. 

V(s):. .A- (o
1
o2.lf ± o.)oo3)B (cose) 

Nêsae trabalho é suposto que tal resv~tado seria o ca

so não Jerturbado já que aqui teremo um vci.l.or m:Lnim.o pare. a 

1nteraç-o de quadrupolo elétrico devido ao movimento Bro\v-oiano 
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no liquidQ que cancela em média o campo elétrico~ 

• A verificação de tal resulte.do com uma medida de cor-

' 

~ ~ 
relaçao angular di~erencial comprova estas hipóteses de nao peE 

turbação e~ tambémt afasta a pos;ibilidade de uma relaxação e~ 

líquidos (l2) (34) 

~lesao resultado conduz a 

W (9) = ~ - (O 017: ~ 0~009) :P2 (Co.!:>S ) 

e aparece na fig~ 10 a curva da anisotropia em f-wn o do ·tempo .. 

_ttf: 
o 

-~ 

-2io 
-fi, 

-to 

[~--~~~~~~ 

FIG 10 

o ··so re W..tado está e. confirmar a rip6tese de Li d-

st r d que t 1 correlaç; 
~ 

na. o pe turbadaf eon radize • 
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de> Cb.andra (35 L que apresenta t.rm. valor· de 

w ( (:) J = ~l- (.0,042 -: o~,Ol6)""P.z (c..os.e) 

para um cristal 

simples de coba to metálico~ 

A erplicação para a discrepância pode ser suposta co-

mo proveniente de efeit;os de absorção e espalhamento das ra 

diaçÕes na fonte~ como já referido (33)o 

bo CoCl2 u6H20 - policristalína 

Tambem Lindq: ist e Heer mediram -'cal compost-o obtend 

1J..m vs.lor· para a correls.ção angular e interpretando o resultad..) 

como devido a problemas de absorção e es; ·alhamento ., 
+ N6s 1 tentando uma fonte sem ma s sa ~ fugir amos aos e-

feitos de absorção 1 podendo então observar efeitos de interaçao 

quadru.polar (4) e (o*) relaxação em sólidos (6) (7) (36) (37) 

( 38). 

Nossas medidas excluem a possibilidade de uma relaxa 
,, 

çao 

Observamos sô uma interação quadrupolar elétrica coru 

frequencia na ordem de 

Podemos compare.r com o resultado de W0~11MH:: obtido 

oom EoM por Ingall~ e Pasquali {22)v 
"" Noss s resultados para a anisotropia~ nao corrig_idos 

para ângulo sólido nem resolução finita da coincidencia estào 

na figo 11 onde tambam aparece v~a curva teórica para 

Q) = 12o8~z (um melhor ajuste~ não pelos minimos quadrados)~ 
o 

+ ~o termo em ingl~s f 11 • .f. d "!:\ ss ree ., s~gm J.can o em nosso caso 

que t odo o material ou é 1 ou já foi ativo~ 
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FIG 11 

Resultados anteriores de Eollç > ( 39) ate (A-4 )) prevêem 

pare Fe( SO 
4

) .'7H20 o valo:t~ de w
0 

,... 40 r.TIIz., 
~ 

A res luçao em tempo de nosso equipamento nao é sufi-

ciente para a medida desta fre~uência. 

Tal resultado é vis:!vel P...a f'igura 2 

'lt~ .. · 
-5.%· 

-2% 

1 t I -f% I I 1 - -
. 

-r-

. 
I ...._ 

L.. 

-~ 
, -L. 

" ~ 
;iA,7J4o\ 

PIG~ 12 
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Medj das 2.2!! resoluçã2_ de 17 v 6ns, 

Nosso resultudo para a resolução de tempo+~ junto com 

uma determinação do deca mento do nivel de 14 1 4 KeV. estão na fj 

gv.ra 13 ~ 

3 

.. 

FIG.. 13 

. '· • • . . 
'• 

+medid para as radiações Comp on de 122 ~ 

aniqUilaçao ·1 Na 21 

. 
' ... 

t. 

~ 4 KeV dos picos 
I 
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Essas novas condiçÕes~ al.::m de trazerem grande melhc

ria na. resolução em tempo~ apresentam uma taxa de aciden-tais mui 

t mais baixa do CJ.tte os resv~tados anteriores,. 

I.Iedimos os seg·uintes compos os: 

Os resultados para êste composto parecem indicar :pos

stbilidade de uma :frequência w
0 

~l"@[z .. Tal freq_uência correspo~ 

de··, . a uma separagao em E .. m., de O~ 12mm/ s~ ir..ferior à yr pria 

l&.r·gura da lj;nhe- de atsorção ... 

Nosso resv~·c;edo é apresenTado na :figura 14-1 com pontos 

at:é 600ns\) 

~ 
o i e, -I 

1 
-3% 

~l -2% 
-1% 

/ 

FIGo 14 

I , bo Co CifH
3

) 6 \ OH) 
3 

Os resul ta.dos na f'ig ... 15 mostram a co:t·relaçác ang1.1J.al' 

alenuada até ze ·o, indicando talvez uma relaxação. 

~s~e composto mostra-se ser um caso muito interessant 

p ~a ~u·uros desenvol ~ment~s~ 
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InterpreT.asa~ d~s resultados 

O CoC1
2 

em solução liquid , co o ja ref r1 o por 

& L~ndq•is· (33}t dever~a co~responder a uma corr lação angu1ar 

nao erturbada
9 

sendo nossos resultadoes coerentes oom ta_s su-.... 

~ 

pos:Lçoes. 
Tentemos algumas considereçoes adicionais vara fon e 

:polioristalinas 
Da captura de elétrons~ no Co57 origina-se um átomo 

de Fe57 
9 

com ura.a lacuna ::.a coroa eletrbnica-: (Também são emiti-

dos neutrinos com energia máxima de 600ReV) (37)a 

O núcleo de Fe57 forraado encontra-se no ~~vel de 13 

KeV (v-er f'ig;ura 8 )J enql).anto a estru..r.ur ele·t;rÔnica é a do Co 57 

sem ura elétron internao 
Uma redistribuição rápida de elêtrons (a escala de 

tempo provàveimente é da ordem de l0-l5 seg) então ocorre ( 5~ 
na qual elétrons orbitais externos caem 11as vacâncias de elé

trons internoso A energia resultante pode ter vários efeito d 

qua:Ls um importante é a e j eçã.o de alguns elétrons ( el.éJGrons Au:.

ger)~ Se o átomo que decai está em um gásJnão haverá elétrons 

dispon.tveis para nev.tralizar o s~stema,., e o resultado •"inal po 

ser o de á~omos muito carregadoso n;stríbuiçÕes de estado com 

cargas de até +30 têm sido observados (46)c 

Em sólidos a situação ê ·bastante diferente,. pois os ~ 

to1os muito carregado que seguem aos processos Au~er originam 

um alto potencial coulombianoq e -~endem a tomar, rápidamente 

elê·trons das redondezas rr 

No caso de um meta _ _, a abundâncta él.e elétrons livres 
~ ~ 

possib-lita a previsao de tem:pos de recuperaçao ex~.~remameute ' . 
baixos em comparação com os 10-7 do nível de l4o4KeV do Fe5

7
o 
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Em um isolante existe a p ossibil_dade de tempos menores e~ por

tanto observaçüo de feiGos de relaxação~ 

Resultados em E.,Ivi, (47) (37) (38) (48) mostram a pos

sibilidade de pr~se_ça de dois estados (as vê~e três) ionizados 

para o Fe 57 em compostos como o CoC~2 hidratados mas não conse 

gu.em de r.Jer-minar efeitos de relaxação., 

Nossos res11ltados. excetuando os do Co(tnr
3

)
6

(0H)
3 

~ 

Dia penai tem a:firmar a inf'luênoiu de tais fenômenos na es

cala de ~empoe medida e resoluçào obtidav 

Desconsiderando a possibilidade de "'..llila pertur-b.açâo do 
... * 

tipo relaxaçao em solidos~ no .... fixa.r·emos em como interpreta:c- as 

para as fontes pol~ 

cr:t.stalinas~ onde devemos considerar se o ion Fe (após o decai

mento do Co) figura com ·valê:.1·,1a. dois ou três., No pr meiro ca

so esperaremos . •J.m. gradiente ele campo elétrico razoável (estado 

fundamental do íon Fe2~ J>D ~ ); no segundo caso o gradiente ou. 

é n o ou extremamente baixo (estado ~undamental 6s)c 

Consideremos os casos; 
' -

' 

O Oo2+ neste .composto decaJ. para o Fe2+ .:~ Este carac""·e . 
:zar-se-à por um estado fundamental 5n~ 

ngalls (t1,.9) apresenta tl.I1la. análise q,uant:itati va compl!_ 

ta da interaçao quad1•-.1polar e étrica para o Fe2+ e nôs aqui 

ten r...remos apresentar dê as mais qu itat1 vae de tal ~n eração q 

w -A energia de separaçao devida a interaçao quadrupolar 
2+ elétrica para o Fe . pode s er expressa por. 

]~/z 

AE=tJ-O 'll i+·k? 
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com 

e 

onde 

Q - momen-to de quad~ctxpolo nuclear 

Vzz -!Componentes do tensor gr~d2ente 

Vxx - tema de eixos principais. 

Vyy -

de campo elétrico~ no si~ 

f ê o parâmetro de assime-tria do gr·~ 

{ diente de campo el etrico, 

Para o !on livre~ desprezando a interação spin órbita· 

Um um s6lido, a tem~eratura di~erente de zero absolu

t~haverá modificaçÕes nos valÔres livres devidas ao ca~po cri~ 

ta1ino., interação spin - órbita e covalencia4 Além dêstes~ os f~ 

tôres de Sternhe·mer (50) a __ (54) levam em conta efeitos de pol~ 

r1zação de caroço férrico ( 6~3d5) pelo gradiente de cam)o orla

do pela. distribuição de cargas de valência e da rêde 

A d~str·buição de carga dos ions -rlzinhos na rêde cri~ 

talina também contribui para q e '7'1 ., porém com menor intensid.ê:_ 

de .. 

Para o nosso caso o campo cristalino apresentará ~a 

simetria octaádricas mais ou menos distorcidacSÔbre o estado 5n 
supomos agindo uma perturbação apropriada para tal simetria 

(55 h 
V = V.c"á.bico + Vaxial + Vrômbico = 
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Onde o ejxo cristalino foi suposto passando pelo F 2+ 
e dois vizinhos próximo e desprezamos efei os axiais e rôm. lco 

de 2- ordem. 

O efeito :fundamental dêste campo e levantar a degene-
ç:; 

rescência espacial do estado "'D, separando-o em uma série de e.§_ 

tado~ orbitais~~ ~ com ener~ias En~ que podem produzir diferea 

tes t sores para o Gradiente de campo elêtric na posição do 

n1:icleo. (Veja por exemplo 9 a tabela 1 em IngalJ..s (49)) I! 

Tais efe:i. tos podem ser vistos para u.ma escolha pert1 

cular de cA, B o e B2 na figura 16 
L~ 2 2 

Onde~ 

l oN 

L t v ~ t. 

)3 ~a-Jt) 

6. 

txv>l 

C~s1c..o 1 Axt ~L 
I 

·' I 
FIGo 1 6 

Ear - "Rr\ G = (4-/21) c4 (r4 > 
Â = (6/7) B~ <r2) 

A; ( 6/7) ( r 2) ( Bo 2 
== 2 - B2 

b.2 (6/7) ( r 2 ) ( Bo 2 
= 2 + B2 

) 

I I 
I CAt-t 'Po I 
I I 
I I 

:1~Ô KBICO : 
I 
I 
I 

) 
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li: importante notar que os val~res relativos de C 4_1 J3~ 

e B~ ~ue caracterizarão a estrutura octaédrica distorcida~ de 

terminam o tipo de eequema de energia5 do qual a figu.1•a é v..m. e-

xemplo~ 

Para u~a temperatura diferente de zero poderemos defi -
nir valÔres médios (equilíbrio térmico) para q e ~q como fuJ1çÕes 

lt interaçâo spin - órbita 

Yso = - 'l L. S ,.J ,..J 

bnde 1 ; a constante de acoplamento spin-órbita vale~ para 

ion livre (56}~ 

1\ I -Õ _1) 
Ao = .A o CJ.M.. 

I 

o 

levanta parcial ou co-m.pleta:men-te a degenerescência em spin.~ mo

dificando os valôres (le q e 1\.q_ obtidos., !:stes efeitos e maio e

feitos secundários do campo cris ·~alino ( 5'7) (58) são levados em 

conta se escrevermos 

'! onde 

R fatôr de Sternheimer~ já referido e 

Famílias éle curvas para F foram calcu~adas por I11galls ( 4·9). 

Efeito~ sÔbre as par-es radiais das ftn1çÕes de onda 
;z 

(59) modificam o valor anterior por 1.J.m :parâmetro Of. !I mul t :l. 

plicando (\o ~ / .. -"=>'-o ( b ·-'- · a· , "" ~ ~A ~ o su scrl~o ~ ln _ca va_ores para o 

fon livre)<l 

Assim para o ion Fe2+ em simetria octaédrica distox·cida· 

Uma interpretação êle dados experimentais em têmos de 
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uma interaçao do íotL ferroso com a estrutura crista ina se res~ 

ria a ajustar os valÔres medidos :para À~ com o valor· teórico 

acima\} determinando ~~ ~1 -e ~z .t ~ portanto 9 valôres para 

B~ e B~o 
Ingalls (49) apresenta interpretação para uma sêrie de 

" compostos , Ono (60) interpretou o FeC12 anidro~ Zory (61) o 

FeC12 .. 4H20., 
{' 

Em no~so casú possuimos um valor para ~'E (300 K) 

do FeC1
2 

6H2~ (62) para o que supomos transformar-se a estru

tura do CoCl2• 6H2o .. 
Outros resultados para f::J. 'E" encontramos no trabalho de 

I1..ga. ls e Pasquali (38)" Porém"ao todo_,~ conseguimos só três pon

tos experimentais~ 

Assim p.:.,ra prossegu ·mente no sent do de nterpretação 

da estrutura do FeC12 o6H2o
1

tentaremosJem primeiro lugar, um coa. 

junto de m didas de 6.E' para várias temperaturas~ o qv.e se de-
' 

A 

monstra ser possfvel por este resu~tado inicial. 

bo Co (OH) 3 • 

Para o ion fér~ico (Fe3+, 6s) nosso tratamento é dife

ren""ce do ferroso (Fe2+; 6s): Seguindo resultados teóri ~os usuais 
~ 

para êste caso (58) (57) (64) (65) (63), podemo~ por para o gr~ 

diente de campo elé rico sobre o núcleo de Fe
57 

à" :. (A. \{} ,V.J:. + ~à \j ),wt; 

onde: 

(Á~) gr.-adien e de campo e~étrico produzido pelt. ... e <:a.!:_ 

gas externas ao ion 

(à 'i ) int - gradiente de campo elétrico produzido pelos e-

letrons do !ono 

(à~) int anula-se para o estado 6S1 exceto por uma polari-



• 

.. 

• 

- 32 .... 

zaçao do on
1 

caQsada pelas cargas exterv~s a êle~ 
" Podemos por: 

C A") int == - (()O ( Av ) ext. 

onde l[óO é 1.J.m fator de antJ..blinr:agem ( "anti-shielding") de Ster!! 

heimer (50) a (54)_ 
I 

~~o = - 6olt '66) (para o Fe5'7) 

Entao~ 
~ 

( 1.~ )total = (l- (~) (&'J) exJo 

Donde podemos cono:ui g 

q ~ < 1 .... v-()O ) L. .e. -: f ~ :e1: - )\. t ) 
~ -1, \ )\.~~ 

r1 ~ xil yi~ zi - referem-se a cada íon de carga ei da rêde cri~ 
talina em tôrno do ·on férrico considerado~ 

As somas de rede podem ser calcv~ados utilizando a tec -
nica de Bersohm (57) 1 por exemplo~ 

O Co (OII)
3 

transforma-se por desinteg~ação d~ Co57 p~ 
ra o Fe (OH.) 3 ~ De tal composto pottcas i!'+'ormaçoes con .. eguimos o E_ 

ter {62) (67), sendo citado que o precipitado vcr·melho -marrom. 
' 

btido seria constituido de Fe2o3" nH20 fde cuja estrutura não 

conseguimos referência a gtuna) e talvez tamb~lli de F~O (OH) em 
f -· 

suas diversao fases • d, f>· (, d ) o Dêstea com:po ·t~s podemos co-

nhecer suas estrutu •as ~uadrupola es elétricas, (69) (10) (!l)Q 

As frequências correspondentes a estas interaçÕes são 

da ordem de 5 a 7 MHzQ
1 

em contraposição ao nos8a resultado d· 
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1 .. 2MHz,. 

Face a t:ais consideraçõe está claro faltarem dados 

~ para tentativa de conclusão com real valoro 

• Do expôsto parece-nos 6bvio que o caminho a seguir ~ 

.. 

t 

~ 

I 
v 

verá ser não s6 a:prim.oramento do resu~ tado obtido (não só quanto 

aos êrros experimentais mas tamb~m com extensão das medidas até 

tempos da ordem de 1 ou 2 microsegundos) como v~ estudo biblio

gráfico em profundidade s~bre a estru.tura em ~ues ao para, a pa~ 

tir disto, tentar uma interpretação sÔbre a provável co~pos·ção 

e est1~.tura do (s) seu (s) constituinte (s) 

CONCLUSÕES 

Face aos resultados expostos o que nos parece mais coe -
rente é a sugestão de uma linha extensa · e pesquisas no nucleo 

Fe57 por CAP" 

Assim sendo~ sô dêstes resul ados preli~nares já se 

pode esboçar a seguin'.e linha de trabalhog 

ao entativa de melhorar· a resoluçao em tempo do equi

pamento e eficiência em aq\úsiçao de dados, Tal jã 

está em fase de fr~o desenvolvimento com enc men

da de equipamento mais eficaz e transformação do 

sistema para medida simultânea com três detetores 

b Modificação do sistema para est-udo de ~empos até al -
gw.ms ~s com determinação de interaçÕes com fre-

q~.!ências mui to be. xass 

c .. Estudos do composto CoCl .. 6H2o para diferentes te!!! 

peraturas Ta conjttnto de medidast como já referi-· 
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do na pãg, ~~ ) nos possi.bili tará melhor compreensão 

da estrutura do policristal~ Também se fará neces-

sário amplo levantamento bibliográfico~ 

Já estamos em fase de início de projeto pa~a res1ri§ 

men-co e aquecimen o de fon~es de CoCl2 c 6Hl' 
do Estudo em pro.oundidade do problema do Co(OH) 3 tentan . 

do não so · a.eterminar sua prova.vel composição como 

também sua estrutura c istalina e propriedades cor

relatas~ Para tal se fará necessário. já de início, 

medidas com muito mais precisãc~.1 com elhor estatís

t1ca e texnbém com pon"tos até alguns .Jt segu.ndoso 

eo Estudo do composto Co(lUI3)6 (OH) 3 ~ para interpretação 

do mecanismo de interaçao que perturba a correlação 
, 

anoe7U.lar., Nêste caso ê fundamental uma :L ... esolu.ção em 

tempo a melhor possível. 

f. Extensão ·dos estudos a outros compostos de Fe e tam

bem a casos de amostras difundidas em redes cristali 

nc.s de outros materiais para medidas de campos inter 

no~ (31) 

Tais projetos~ já em fase de pleno desenvolvimento. con.§. 

t ituirão maT-erial para nossa t ese de doutoramento~ 
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