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ESTUDO DO CAMPO HIPERFINO MAGNETICO NO
1813 NAS LIGAS DE HEUSLER Co,S¢Sn Co,ScGa E

CozHfSn

Roberta Nunes Attili

Resumo

Os campos hiperfinos magnéticos atuando no nicleo de ** Ta nos sitios do Sc e
Hf foram medidos nas ligas de Heusler CojScSn, Co}ScGa e Co;HfSn, utilizando a
técnica de Correlagao Angular 7~ Perturbada Diferencial em Tempo (CAPDT).
As medidas foram realizadas em um espectrometro automatico com dois detetores
de BaF, associados & eletronica convencional.

A magnitude dos Campos Hiperfinos Magnéticos no ™ Ta foi medida para
todas as ligas. O sinal do campo foi determinado nos casos das ligas Co;5¢Sn e
Co;HISn realizando as medidas de Correlagao Angular Perturbada com um campo
magnético externo polarizador de = 5 kGauss.

Os valores de campos hiperfinos magnéticos obtidos sio -187,6 + 3,3 e
90,0 1 2,1 kOe medidos & 77 K para as ligas CozScSn e Co,ScGa respectivamente,
e -342,4 1 10,1 kOe medido a temperatura ambiente para a liga Co;HISn.

Estes resultados sao discutidos e comparados com uma sistematica de campos
hiperfinos magnéticos nas ligas de Heusler baseadas no Cobalto.



HYPERFINE MAGNETIC FIELDS ON 8T IN
HEUSLER ALLOYS Co0,5¢Sn CosScGa AND CooHfSn

Roberta Nunes Attili

Abstract

The hyperfine magnetic fields acting on ®'Ta nuclei at the Sc and Hf sites
have been measured in Heusler alloys Co,ScSn, Co,ScGa and Co,l1{Sn using the
Time Differencial Perturbed 4 — 4 Angular Correlation (TDPAC) technique. The
measurements were carried out using an automatic spectrometer consisting of two
BaF; detectors and the conventional eletronics.

The magnitude of hyperfine magnetic field at '*'Ta was measured for all the
alloys. The signs of the field were determined in the cases of Co,ScSn and Co;HfSn
alloys by performing the Perturbed Angular Correlation measurements with an
external polarizing magnetic field of = 5 kGauss.

The hyperfine magnetic fields obtained are -187,6 £+ 3,3 and 90,0 £ 2,1
kOe measured at 77 K for Co,ScSn and Co;ScGa alloys respectively, and
-342,4 £ 10,1 kOe measured at the room temperature for Co;HiSn alloy.

These results are discussed and compared with the hyperfine magnetic field
systematics in Co-based Heusler alloy.
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Introducao

O objetivo do presente trabalho é estudar o comportamento de Campos Hiperfinos
Magnéticos (CHM) em ligas de Heusler do tipo Co;YZ. As ligas de Heusler sao
compaostos ternarios intermetalicos com estequiometria e estrutura cibica bem
definidas. Geralmente, estas ligas apresentam ordenamento magnético, mesmo
a temperatura ambiente, e mesmo quando os elementos que as constituem nao
siao ordenados magneticamente. Assim, com o intuito de obtermos informagoes
que possam contribuir para aumentarmos o conhecimento das propriedades
magnéticas das ligas de Heusler, bem como ampliarmos uma sistematica de CHM
nestas ligas fizemos, neste tratalho, as medidas de campos hiperfinos sobre o '*'Ta
no sitic Y das ligas de Heusler Co,ScSn, Co,;ScGa e Co;HfSn.

A técnica empregada na determinagao destes campos foi a Correlagao Angular
Gama-Gama Perturbada Diferencial. Para tal foi utilizada a cascata gama 133 -
482 keV no '8! Ta proveniente do decaimento 8~ do '*'llf , que foi utilizado como
ponta de prova. Foram realizadas medidas acima e abaixo da temperatura de
Curie (T.) na auséncia de campo magnético externo, e abaixo de T, sob agio de
campo magnéticc externo polarizador para as ligas.

No capitulo 1 descrevemos as origens dos CHIM, bem como as caracteristicas
das ligas de Heusler, no capitulo 2 redigimos o formalismo tedrico da Correlagao
Angular Gama-Gama e no capitulo 3 descrevemos o equipamento empregado e
o procedimento experimental das medidas. Os resultados experimentais e suas
interpretagdes podem ser vistos no capitulo 4 e as conclusoes no capitulo §.



Introducido

As equagdes apresentadas no texto seguem ordem por capitulo, seqao e citagio;
e as figuras e tabelas seguem ordem por capitulo e citagao.



Capitulo 1

Estudo do Campo Hiperfino Magnético
nas ligas de Heusler

1.1. Introducao

O magnetismo é um dos fenémenos mais antigos da ciéncia e seu estudo,
propriamente dito, teve inicio no século XVl com a descoberta de que a
altas temperaturas um ima perde suas propriedades magnéticas. Substancias
magnéticas sio aquelas que podem, em maior ou menor intensidade, ser
magnetizadas por agao de um campo magnético. Existem varios tipos de
magnetismo, sendo cada um caracterizado por uma estrutura magnética diferente.
Entre estes, podemos destacar o ferromagnet,smo, o antiferromagnetisino e o
ferrimagnetismo. Nos ferromagnetos os spins atdmicos encontram-se alinhados
paralelamente gerando um momento magnético espontaneo mesimo na auséncia
de campo magnético; nos antiferromagnetos os spins encontram-se alinhados
antiparalelamente resultando um momento magnético nulo e nos ferrimagnetos
os spins estao alinhados antiparalelamente mas o momento magnético resultante
¢ diferente de zero. Os ferrimagnetos, assim como os ferromagnetos, possuem
momento magnético espontineo.

O ferromagnetismo é manifestado somente nos cristais de nove elementos
quimicos: trés metais 3d (Fe, Co, Ni) e seis metais 4f (Gd, Dy, Tb, Er e Ti).
Mas existe um numero enorme de ligas e compostos quimicos ferromagnéticos.
A unica caracteristica coiuuin a todos os ferromagnetos é a existéncia de dtomos
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com camadas d ou f incompletas. A magnetizagao espontinea mostra que os
momentos magnéticos dos atomos nio estdo orientados de um modo aleatorio
como nos paramagnetos, mas ordenados paralelos uns aos outros.

Para explicar a existéncia do momento magnético espontaneo, P. Weiss
(1) supos que no material ferromagnético existia um campo molecular interno.
Segundo Weiss, este campo, de modo semelhante ao campo magnético externo
em um paramagneto, cria no cristal ferromagnético a orientagao paralela dos
momentos magnéticos dos dtomos quando o campo magnético externo sobre este
cristal é zero. Embora esta teoria consiga explicar a variagao da magnetizagao com
a temperatura, ela nao oferece uma origem fisica para o campo molecular. Coube
a Heisenberg [2], com o advento da Mecinica Quantica, sugerir as interagoes de
troca como a origem do ferromagnetismo.

Heisenberg mostrou que se existe uma interagao eletrostatica intensa entre os
elétrons, pode resultar do ponto de vista energético, um estado com orientagao
paralela dos spins. Os cilculos detalhados da Mecanica Quantica da interagao
elétrica dos elétrons, levando-se em conta seus spins conduzem a conclusao de
que na expressao da energia da interagao resultante, além do termo coulombiano
puramente classico ba um termo adicional especificamente quantico, dependente
da orientagao dos spins. Esta energia adicional recebe o nome de energia de trcca.
No caso da interagao de um grande nimero de elétrous, como ocorre no sélido, a
energia de troca pode ser expressa como:

E= -ZA.,(S;'.SJ') (11.1)

onde S; e S; sdo os spins dos elétrons que interagem e A;; é um parametro com
dimensdo de energia chamado de integral de troca.

O efeito orientador da interagao de troca é contrariado pela agitagio térmica,
e, em temperaturas relativamente altas, a ordem dos spins é destruida. A
temperatura acima da qual a magunetizagao espontinea se anula é a chamada
Temperatura de Curie (T.), qu- separa a fase paramagnética desordenada da fase
ferromagnética ordenada.

Neste modelo proposto por Heisenberg, o ferromagnetisimo se deve ao
ordenamento dos momentos magnéticos dos ions vizinhos com as camadas d ou
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f incompletas. A interagao de troca de elétrons entre os ions vizinhos chama-
se interagao de troca direta e se deve a superposi¢ao das distribuigoes de carga
de diferentes ions magréticos (i.é., ions com camadas d ou { incompletas). No
grupo do Ferro, por exemplo, o ferromagnetismo foi atribuido inicialmente ao
comportamento dos elétrons 3d. Entretanto, verificou-se que a interagao de
troca direta entre os elétrons 3d nao era de magnitude suficiente para explicar
a existéncia do ferromagnetismo.

Mas em muitas ligas e compostos quimicos os ions magnéticos estao scparados
um dos outros por umn ion nao magnético, ou seja, por um ion no qual as camadas
eletronicas estao totalmente ocupadas. Neste caso a interagao de troca entre
os ions magnéticos pode se efetuar por meio dos elétrons do jon nio magnético
comum a ambos. Esta forma de interagao de troca recebe o nome de supertroca.

Também foi estabelecido que, além da troca direta e da supertroca, o
ferromagnetismo pode ser ocasionado pela interagao de troca indireta de elétrons
localizados por meio dos elétrons coletivos ou itinerantes, i.€., elétrons que
pertencem coletivamente a todos os atomos do cristal, tais como os elétrons de
condugao. A troca indireta € caracteristica nos metais e ligas de Terras Raras.

Entretanto, a diferenca entre elétron localizado e elétron itinerante nao é bem
estabelecida em um sélido, sendo assim os tipos de interagdes de troca citados
anteriormente nao podem ser diferenciados, podendo levar a erros considera-los
como mecanismos independentes.

Uma das maneiras de se estudar as caracteristicas magnéticas de uma
substancia é feita através das interagdes hiperfinas existentes entre o nicleo
atomico e o seu meio envolvente.

1.2. Campos Hiperfinos Magnéticos

Se imaginarmos um nicleo atémico implantado em um material ferromagnético,
sabemos que a interagio entre este micleo e os elétrons do héspede com
#pins polarizados levam o nicleo atomico a sentir um campo magnético efetivo
chnamado Campo Hiperfino Magnético (CHM). Os campos hiperfinos nos fornecem
informagdes microscépicas sobre o estado eletronico do héspede e foi bastante
investigado principalmente para ferromagnetos de transi¢io 3d como Fe, Co e
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Ni. Hoje, é bem conhecido que o campo hiperfino nestes ferromagnetos mostra
um comportamento oscilatorio em fungao do nimero atémico Z da impureza,
como pode ser visto na fiz. 1.1 [3] . Os campos hiperfinos sao negativos (tém
diregio oposta & magnetizagao da matriz) quando as umpurezas sao elementos
situados na série de transicao e primeira metade da série s-p. Apés, os campos
hiperfinos mudam de sinal, tornando-se intensos e positivos (i.é., com o campo
na mesma direcao da magnetizacao do hospede) para impurezas situadas na
segunda metade da série s-p. Muito embora esta sistematica seja conhecida a
aproximadamente virte anos, nao sabemos a razao deste comportamento. Sendo
assim, tornou-se interessante o estabelecimento de uma sistematica de Campos
Hiperfinos Magnéticos em outros sistemas magnéticos alémn dos ferromagnetos
tradicionais. Consequentemente, as ligas de Heusler tornaran-se importantes
objetos de estudo dos Campos Hiperfinos Magnéticos.
O CHM tem algumas origees principais que sao destacadas abaixo [4]:

a. Momento Angular Orbital — O movimento orbital dos elétrons de camadas
nao completas € responsave] por uma densidade de corrente eletronica que
gera um campo magnético classico sobre o nicleo. Esta interagao é pequena
(~ 10 kOe) para elementos de transi¢ao 3d; ja para inicleos de terras raras
esta contribuigao é grande (~ 10° kOe).

b. Interacdo Dipolar ~ Esta contribuigdo é devida & interagdo dipolar do spin
eletronico com o dipolo nuclear e sua magnitude é da ordem de 10 kOe.
Mas se a estrutura cristalina da amostra for cibica, a contribuigdo desta
interagao se anula.

c. Interagao de Contato de Fermi — A interagio de contato de Fermi é a
interagdo existente entre o momento de dipolo magnético nuclear e a
densidade de magnetizagao de spin elctronico dentro do niclco atdinico.
Os elétrons g do carogo e os elétrons de condugio podem contribuir para a
interagdo hiperfina através deste mecanismo.

A interagio de contato de Fermi pode ser subdividida em algumas
contribuigbes como:
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c.l. Polarizagdo do carogo: Esta contribui¢io é devida a polarizagao
dos elétrons g do carogo pelos elétrons 3d do mesmo atomo. Calculos de
Freeman e Watson [5] mostram que a repulsio coulombiana entre elétrons s
e d € maior quando seus spins sao antiparalelos. Entretanto, elétrons s com
spin “up” sao mais atraidos pelos elétrons 3d polarizados do que os elétrons
s com gpin “down”, resultando uma maior densidade de elétrons com spin
“down” que ocasiona um campo hiperfino negativo.

c.2. Efeitos de “overlap” e covaléncia: Estes efeitos estao presentes
tanto em ilons magnéticos como em ifons n3o magnéticos, sendo que as
maiores contribui¢des destes efeitos para o campo hiperfino podem ser para
impurezas nao magnéticas. O sinal destas contribuigdes para o campo é
sempre positivo.

cd. Interacio RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida): Esta
interagao contribue para o campo hiperfino em impurezas nao magnéticas,
bem como em impurezas magnéticas. Sua maior contribuigdo é para
impurezas nao magnéticas, e o campo hiperfino nestes ions é uma fungao
da distancia do ion magnético, sendo que seu sinal varia com esta distancia.
Para ferromagnetos de transigdo 3d, por exemplo, esta interagic da uma
contribuigio negativa para o campo hiperfino & distancia de primeiros
vizinhos.

Ainda, se for aplicado um campo magnético externo sobre uma amostra
magnética, o CHM tera mais uma componente que é o campo magnético local,
da ordem de alguns kOersted. A contribuigio do campo magnético local é devida
ao campo magnético externo, fator de demagnetizagao e de Lorentz; e pode ser
escrita como:

Elocal = §¢sl + B'dtm + §lor (l~2'1)
onde:

5,,. = campo magnético externo aplicado

Bim = -DM
El,, = %IM'
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Sendo:

D - fator de demagnetizagio (dependente da forma geométrica da amostrz),
M- magnetizagdo da amostra,

M' - magnetizagio em cada dominio.

Resumindo, o campo magnético efetivo sentido por um nicleo implantado em
um meio magnético €:

3

B, = Blu + Eu (1.2.2)

onde:

-

B,y ~ campo magnético efetivo
B, - campo magnético local
B, 7 — campo hiperfino magnético.

Existem varios modelos tedricos que tentam explicar os Campos lliperfinos
Magnéticos nas ligas de Heusler, logo os resultados experimentais de CHM também
servem para verificar estes modelos.

1.3. Ligas de Heusler [6)

As ligas de Heusler tornaram-se importantes no inicio do século, mais precisamente
em 1903, quando F. Heusler (7] descobriu ser possivel confeccionar ligas
ferromagnéticas (mesmo a temperatura ambiente) a partir de elementos nao
ferromagnéticos. Estudos destas ligas mostraram que as propriedades magnéticas
das mesmas estavam relacionadas com a sua estrutura quimica ou tratamento
térmico empregado.

Desde a descoberta da primeira liga de Heusler varias tentativas foram feitas
para a determinagao da sua estrutura por difragio de raios-x. O trabalho definitivo
para a determinagdo de sua estrutura foi realizado por Bradley e Rodgers (8]
em 1934. Eles estudaram a liga Cu;MnAl pela técnica de difragio de raios x
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e encontraram grandes dificuldades devido ao fato dos fatores de espalhamento
do Cobre e do Manganes serem muito proximos. Para sanarem esta dificuldade
usaram diversos tubos de raios x como Ferro, Cobre e Zinco, possibilitando a
localizagio do Cu e do Mn. Assim, estes autores concluiram que a liga estudada
apresentava uma estrutura do tipo CsCl, i.é.,, uma estrutura cibica de corpo
centrado onde a posi¢ao central de cada célula é ocupada alternadamente por
atomos diferentes. Esta estrutura é melhor descrita pela interpenetragao de quatro
sub-redes fcc com coordenadas ABCD dadas por:

A B c D
000 i 33 i
0§ 3 1ii oo i
Lol 113 030 i
bho 134 00 i3

onde os dtomos de Cu ocupam as posigoes A e C, os dtomos de Mn ocupam a
posicao B e os atomos de Al ocupam a posigao D.

Inicialmente somente a difragdo de raios x era empregada como técnica de
investigacao das estruturas das ligas de Heusler, entretanto, hoje, podem ser
usadas outras técnicas para o estudo de outras propriedades como: difragao de
neutrons, medidas de magnetometria, difragio eletronica ¢ medida de resistividade
da amostra.

As ligas de Heusler podem apresentar trés diferentes arranjos (conforme mostra
a figura 1.2) denominados pelos titulos Strukturbericht, que sio:

e L2, e B; cuja formula quimica é X;YZ,

¢ Cl; cuja a férmula quimica é XYZ

10
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Geralmente, a caracterizagio para os dtomos da liga de Heusler é:

X - metal nobre ou de transicio 3d, 4d ou 5d com a camada d externa quase
cheia (Co, Ni, Cu, etc.).

Y - metal de transicdo com a camada d externa menos completa do que para o
atomo X (Ti, Zr, Hf, V, Nb, Sc, etc.).

Z - metal da série s-p (Al, Ga, Si, Sn, etc.).

Quanto ao ordenamento magnético, estas ligas podem ser ferrimagnéticas
(Ni;MnSn), antiferromagnéticas (Pd;Mnln), paramagnéticas (Co,TiSb) e
ferromagnéticas (Co;NbAl).  Sendo, estas altimas, as mais intensamente
estudadas.

As ligas de Heusler apresentam algumas vantagens, em comparagio as ligas
binirias, quanto ao estudo das relagdes que existem entre os ordenamentos
quimicos e magnéticos; pois devido ao fato de possuirem trés atomos distintos
na férmula quimica € possivel a realizagio de combinagoes diversificadas, com a
finalidade de estudar o efeito Jocal, bem como o de diferentes atomos vizinhos no
valor do CHM.

Ainda, estas ligas sao compostos com estequiometria e estrutura cristalina
definidas, o que possibilita sabermos exatamente a posigio dos dtomos na sua
rede cristalina.

Existem dois tipos de ligas de Heusler que sao bastante estudadas, uma baseada
no Manganés (X;MnZ) e a outra no Cobalto (Co,YZ). Sendo esta dltima a do
nosso maior interesse.

Ha dois fatores principais que originam o intenso estudo sistematico das ligas
de Heusler do tipo X;MnZ. O primeiro motivo se deve ao fato do momento
magnético do composto estar localizado somente nos atomos de Mn (X # Fe,
Co, Ni), e o segundo deve-se  distincia minima Mn-Mn, nas ligas X;MnZ, ser
aproximadamente 1,62 vezes maior que no Manganés puro ou com impurezas

11
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Figura 1.2: Estruturas de Heusler
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diluidas. De acordo com estas consideragoes, acredita-se que o ferromagnetismo
no sitio do Mn neste tipo de liga é devido a interacao de spin de elétrons d das
camadas incompletas com spin de camadas § internas que interagem cem o nucleo
via contato de Fermi.

Os estudos ji existentes revelam que para as ligas de Heusler baseadas no
Manganeés a temperatura de Curie varia entre 600 e 1000 K, o momento localizado
0o Mn (par,) € da ordem de 4 pp e os parametros de rede sao préximos a 6,0 A.

Verifica-se, ainda, que as medidas existentes de CHM no sitio do Mn nestas
ligas mostram valores negativos (~ ~ 300 kOe ); no sitio X os valores de campos
também sao negatives (~ — 160 kOe) e no sitio Z os campos sao pusitivos.

Mas atualmente, existe uma grande tendéncia de estudar-se outro tipo de
liga de Heusler; sao as ligas baseadas no Cobalto (Co,YZ). Neste tipo de liga, o
momento magnético esta localizado somente nos dtomos de Cobalto (Y # Mn), que
corresponde & posi¢ao X da liga de Heusler. Além disso, a menor distancia entre os
atomos de Co nas ligas Co,YZ é cerca de 1,17 vezes maior que no Cobalto puro ou
com impurezas diluidas, e este fato sugere que possa ocorrer alguma superpaosicao
d-d direta.

Os valores de temperatura de Curie (T,) nestas ligas variam entre 90 e 1100 K
e os valores de g, estao entre 0,3 e 1,0 up. Quanto aos parametros de rede, para
ligas cujo sitio Y sao elementos situados entre o Titanio e Ferro (22 < Z < 26) o
parametro de rede ¢ da ordem de 5,8 A, ja para ligas cujos sitios Y sio Zirconio,
Niébio e Hafnio (Z = 40, 41 e 72) o parametro de rede oscila em torno de 6,0 A.
Variando-se o sitio Z nao se verifica nenhum comportamento sistematico do valor
do parametro de rede.

Considerando o campo hiperfino magnético verifica-se que para o sitio X (sitio
do Cobalto) os campos podem ser positivos ou negativos, para o sitio Y os valores
experimentais de campos hiperfinos mostram-se negativos e para o sitio Z os
campaos sao positivos.

1.4. Campos Hiperfinos Magnéticos — Modelos Teéricos

Neste item, faremos uma breve citagio de alguns modclos tedricos que tentam
explicar o comportamento dos campos hiperfinos magnéticos.

13
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1.4.1. Modelo de Daniel-Friedel [9)

Este foi um dos primeiros modelos tedricos elaborados para explicar resultados
experimentais de CHM. Considera-se, neste modelo, uma matriz ferrcmagnética
contendo impurezas nao magnéticas. Os elétrons de condugao do metal
ferromagnético podem ser polarizados pela interagao de troca s-d. Se atribuirmos
a esta polarizagao de spins o campo magnético efetive medido no nicleo do atomo
0o magnético, um calculo relativamente simples mostra um campo local de sinal
contrario daquele da polarizagio global dos elétrons da matriz. A comparagao
deste modelo tedrico com os resultados experimentais conhecides indicaram que

a polariza¢ao € positiva no Ferro puro.

1.4.2. Modelo de 1. A. Campbel! [10]

Os resultados experimentais para campos hiperfinos para um grande numero
de impurezas em metais ferromagnéticos sao analisados por este modelo que é
baseado no modelo de Daniel-Friedel {9], mas tendo como mecanismo dominante
a hibridizagao dos orbitais s-d. A polarizagao dos elétrons de condugao da matriz
€ negativa e o modelo tenta interpretar uma sistematica de cainpos hiperfinos.

1.4.3. Modelo de Daniel-Friedel-Jena-Geldart [11]

Este é 0 modelo de Daniel-Friedel [9] adaptado por Jena e Geldart para as ligas de
Heusler. A interpretagao fisica é dada para uma sistematica de campos hiperfinos
nos sitios de ions ndo magnéticos em ligas ferromagneéticas concentradas com
estrutura X;MnZ. Considera-se a interagio de contato de Fermi como mecanismo
dominante para o campo hiperfino. O modelo preve, para as ligas X;MnZ, que
campos hiperfinos medidos no sitio Z aumentam com o aumento da densidade
dos elétrons de condugao. Os valores obtidos por este modelo para os campos
hiperfinos no sitios Z nas ligas de Heusler X,MnZ estao de acordo com o modelo
de Campbell [10); entretanto aplicagdes deste modelo para calculos de campos
hiperfinos nos sitios X e Z de vérias outras ligas de Heusler sao inadequadas.

14
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1.4.4. Modelo de Caroli-Blandin [12]

Neste modelo os autores mostramn que os fories campos magnéticos medidos sobre
os atomos de Cobre nas ligas de Heusler do tipo Cu;MnZ sao bem compreendidos
se supusermos que os momentos magnéticos estao localizados somente sobre os
dtomos de Manganés. Nesse estudo, eles consideram os atomos de Mn como
impurezas isoladas e a inatriz é representada pelo conjunto dos dtomos de Cobre
e dos dtomos Z. Assim, ocorre a interagiao dos elétrons de condugao da matriz
com a impureza magnética (no caso o Manganes), via espalhamento ressonante
de elétrons d itinerantes por potencial dependente de spin no sitio do Mn. Este
modelo reproduziu bons resultadc: - -ra calculos de CHM no sitio X, mas para
o sitio Z os valores calculados nao concordam com os valores experimentais.
Também foram calculadas por este modelo teérico as temperaturas de Curie de
algumas ligas.

1.4.5. Modelo de Blandin-Campbell [13, 14)

Este modelo considera um ion magnético e um ion ndo magnético na banda de
condugao de um meio magaético. Os autores tratam a interagio dos elétrons
de condugao com o ion magnético através de um potencial dependente do spin
€ a interagio dos elétrons de condugdo com o ion nido magnético através de um
potencial independente do spin.

A contribuigao da polarizagdo dos elétrons de condugao para os campos
hiperfinos nos sitios de elementos s-p em metais magnéticos é discutida usando
a aproximagao RKKY. Isto mostra que este mecanismo pode providenciar uma
explicagdo para sistematicas hiperfinas em uma variedade de sistemas, em
particular para elementos s-p nas ligas de Heusler e para impurezas s-p em matrizes

de Fe, Ni ou Pd.
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Capitulo 2

Correlagao Angular Gama-Gama

2.1. Introducao

E um fato bem conhecido que para duas radiagdes coincidentes emitidas por
um nicleo pode existir uma correlagio entre suas dire¢oes de propagagao. Este
fato foi apontado primeiramente por Dunworth [15] em 1940 e tem sido utilizado
extensivamente como método para medidas de virias propriedades nucleares, uma
vez que a correlagio angular esta baseada nos principios gerais de simetria de
rotagio e reflexio que conduzem a conservagio do momento angular e da paridade
respectivamente. Ainda em 1940, Hamilton [16] publicou um trabalho tedrico
onde descreveu a correlacio angular de rajios gama emitidos em duas transigoes
sucessivas usando a teoria de Perturbagao. O primeiro trabalho experimental onde
foi observada a correlagao angular entre raios gama foi feito por Brady e Deutsch
(17) em 1947.

Ampliando o trabalho de Hamilton, Goertzel [18] sugeriu a presenga de
perturbagdes extranucleares no estudo da correlagio angular. A teoria de
correlagdo angular perturbada foi extendida por Alder [19, 20], que investigou
o efeito da aplicagao de campos magnéticos estaticos. Esta teoria de correlagio
angular perturbada foi bastante aperfeigoada e hoje ela é bem conlecida tendo
inumeras aplicagdes como no estudo da Fisica do Estado Sélido, Quimica e
Biofisica além da Fisica Nuclear.
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2.2. Correlagao Angular Direcional

A probabilidade de emissao de uma particula ou folon por um nicleo radioativo
depeade do angulo entre o eixo de spin do nicleo e a diregao de emissao. Assim, a
radiacao emitida por uma amostra comum é€ isotrépica, pois os nicleos individuais
estao orientados aleatoriamente no espago. A anisotropia somente pode ser
observada em um conjunto de nicleos que estio orientados numa s6 diregao. Uma
maneira de se chegar a esta situagao é colocarmos a amostra radioativa a baixas
temperaturas em um forte campo magnético ou gradiente de campo elétrico, onde
a diregao destes campos externos definem o eixo de quantizagao. Entretanto, a
técnica de alinhamento nuclear mais usual € através da observagao das radiagoes
sucessivas 7; e 7;. A observagio da primeira radiacio em uma diregao fixada F,
seleciona um conjunto de niicleos no estado intermediario com a mesma diregao
de spins. A segunda radiagio emitida por este conjunto apresenta, entio, uma
correlagao angular definida em relagao a diregao do primeiro raio gama. Para que
isto ocorra, a vida média do estado intermediario deve ser pequena (da ordem de
10-12 segundos) para que a diregao do spin nao se altere sob a agio de campos
extranucleares antes da emissio de 4;. A figura 2.1 apresenta o esquema de
decaimento de uma cascata gama simples e os respectivos parametros envolvidos.

E, Li,m;
n(Li,m)

E,T I,
72(La,72)

E, Iy

Figura 2.1: Esquema de decaimento

onde:

I - spin

7 - paridade

E - energia

7 - vida média do estado intermediirio
L - multipolaridade da transigio
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Dado um experimento de correlagio angular v — 7 tipico, consideremos um

nucleo emitindo duas radiagoes 4 em cascata. A primeira radiacio é detetada

pelo detetor 1 e a segunda radiagao pelo detetor 2 sendo que as coincidéncias

entre as radiagoes sao registradas em fungao do angulo 0 formado pelos detetores

utilizando uma eletrdnica apropriada. A figura 2.2 ilustra o esquema experimental

que ¢ utilizado para se obter as coincidéncias entre 4, e y, provenientes de um

mesmo niicleo e que sao emitidas nas diregoes k e L:; dentro dos angulos sélidos

dQ, e df1;.
FONTE
,//At\\
’/,;/ \\\\
//I \\\ A Y
- /’ / \N »
K./’ "\ K2
4 / e v\ N
/7 / \ A Y
/ 7 // \ \\ N
,d-ﬂ, dnz\\
DETETOR 1 DETETOR 2
COINCIDENCIA

Figura 2.2: Esquema para medidas de correlagio angular direcional
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A fungio correlacio angular, que fornece a probabilidade de 7, ser emitido em
um elemento de angulo sdlido df2;, pode ser escrita da forma [21}:

w(e) = ? Awk Pi(cos0) (2.2.1)
onde:
W(#) — n2 de coincidéncias entre v, € 1,
kn4z — < minimo entre (2], 2L,, 2L;)

Pi(cos6) — polindomios de Legendre de ordem par, pois ha conservagio da
paridade em transigdes eletromagnéticas

Os coeficientes de correlagio angular A, dependem dos spins e das
multipolaridades e podem ser escritcs como:

A = Au(1)Ax() (2.2.2)
ou
Ak = Au(LL L LD AG(L LY, T) (2.2.3)

Segundo Falkolf e Ling [22] os coeficientes da fungdo correlagio angular sio
dados por:

Fu( Ly Ly Ld) + (=1) =426, Fu(Li L 1T ) + 82 Fu( LY L 1)

AL L 1]) =
1+ l+6?

(2.2.4)

Fiu(LoLay0, 1) + 25 F(LoL51, 1) + Jng(L;L;I/ 1)

Ak(,LgL'zljl) = ] n 62
3

(2.2.5)

Sendo que § é a razao de mistura multipolar e F}, sio os coeficientes de Ferentz-
Rozenzweig tabeladas na ref. 23 e definidos por:
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L I kY[L L &k
1 =101 I L
(2.2.6)

F(LL'LT) = (-1)%+1-3 2L+ 1)(2L'+1)(21+1)(2k+1)} (

onde:

!
( f Ll : ) ~ coeficientes 3-j de Wigner

{ l]' l} : } - coeficientes 6-j de Wigner

Em muitos casos a correlagao angular é muito bem descrita somente pelos
parametros Az; e Ay, € como a equagao (2.2.1) é, geralmente, normalizada em
relacao a Agy, temos:

W(0) =14 Aan(COSO) + A44P4(C0$0) (227)

Assim, através da correlagio angular direcional podemos determinar
parametros nucleares tais como spins aucleares, ordens multipolares e razoes de

mistura.

2.3. Correlagao Angular Perturbada [24)]

A correlagao angular de uma cascata gama I, — I -+ [; é, em geral, alterada
quando o nucleo no nivel intermediario I é sujeito a torques, devido & interagio
do momento de dipolo magnético 4 com um campo magnético extranuclear B, ou
do momento de quadrupolo elétrico Q com gradientes de campo elétrico V;,. Do
ponto de vista semiclassico, estas interagoes produzem uma precessio do niicleo
em torno do eixo de simetria. A mudanga da orientagao nuclear implica em uma
correlagao angular alterada. Estas interagdes sio estdticas, entretanto, também
existem interagdes dependentes do tempo que ocasionam uma mudanga na fungio
correlagao.

A influéncia de um campo extranuclear sobre a correlagio angular de uma
cascata gama em particular, depende da magnitude e da duragio da interagao.

20



Correlagio Angular gama-gama

Para perturbagoes estiticas, a magnitude pode ser descrita pela frequencia de
precessao w. Para interagoes magnéticas, w € a chamada Frequéncia de Larmor wy,
que ¢ proporcional & u e B. No caso de interagoes quadrupolares, w € proporcional
a Q e V,,. Perturbagoes dependentes do tempo podem ser caracterizadas pela
constante de relaxagdo A. Assim, a correlagao angular da cascata € perturbada
scwr > 1 e At > 1; sendo 7 a vida média do estado intermediario. Para um
experimento de correlagio angular nao perturbada a expressao (2.2.1) também
pode ser escrita como:

W(k-;a k-;io) = Emi,m.,m. ZM.:.my.ml <ml|”"m5><m°|H1 |mi>
X&m.m. < m,nglm,. >'<my|H1 Im,- >° 6,,‘.,.,.., (2.31)

onde H; e H, representam as interagoes entre os nicleos e a radiagao.

Supondo, agora, uma interagao dos nicleos no seu estado intermediario I com
algum campo extranuclear, sabemos que o tempo decorrido entre a formacao do
estado intermediario orientado e o instante da emissao do segundo raio gama
é suficientemente longo para causar uma mudanga apreciavel na populagio dos
sub-estados magnéticos. Esta mudanga pode ser representada por um operador
unitario A(t) que descreve a evolugao temporal dos vetores de estado [mg >:

A@)ime>= T <my|A(t)|me> [my> (2.3.2)

Este operador satisfaz a equagao de Schrodidinger:

-(%A(t) = _Tils’/\(t) (2.3.3)

Se K ndo depende do tempo (interagdes estaticas), a solugiao da equagio acima

A(t) = exp [~ (i/R) K1) (2.3.4)

Mas para interagdes dependentes do tempo a solugao da equagio (2.3.3) pode
ser escrita como:
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A(t) = exp [-(%) /o 'K () (2.35)

Sendo assim, a correlagio angular pode ser escrita da seguinte forma:

W(k-h k-h t) = Zm,,llli Zm..m; Zm_-.mv <m!IH1lmb><mblA(t)‘ml ><ml'Hl 'mi >
x <my|Halmy >°<my|A(t)imae > <ma | iy jm; >° (2.3.6)

Trocando os elementos de matriz < m'|H;|m > pelas suas expressoes usuais
[25, 26] e abrindo as somatdrias em m; e m , restringindo somente para a diregao de
correlagio, podemos obter a expressdo para a correlagio angular 4 — v perturbada
diferencial em tempo:

Wk, B3, t) = Taosaioms A (1) A (1)GIN (0)[(2K, + 1)(2k; +1))73
xY,)1°(01, 61)Yir* (02, 1) (2.3.7)

onde os argumentos § e ¢ dos harmonicos esléricos referem-se a diregdo de
observagio da radiagio em relagio ao eixo de quantizacdo z arbitrariamente

escolhido; e o termo Gﬁ‘,f:’(t) € o fator de Perturbagao definido por:

me —ms Ny

Gurk (0 =2m-.m.<-1)"*“-+“°[(2k1+1)<2k,+1)1*( o kl)

x ( ik ) <my|A(t)jm, ><mylA(t)|my > (2.3.8)
my =M,y Ng
A influéncia da perturbagdo extranuclear é descrita completamente pelo fator
de perturbagio (2.3.8).
Uma correlagio angular ndo perturbada nio depende do tempo transcorrido
para o nucleo no estado intermediario. Para o caso nao perturbado W(0,t) =
W(6,0) (equagio (2.2.1)). Entretanto, no caso de perturbagées temos:

W(G,t) = EG‘k(t)A“Pk(COS 0) (239)
k
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Assim, podemos notar que a forma da fungido correlagao angular nao foi
alterada pela perturbagao; apenas foi introduzido o fator de perturbagao G (1)
também chamado fator de atenuagao.

2.4. Interacoes Quadrupolares Estaticas

Considerando um gradiente de campo elétrico, sabemos que a hamiltoniana que
descreve a interagao deste campo elétrico com o momento de quadrupolo elétrico
do estado nuclear é dada por [27]:

kg = gATOVE) = o T (-1ITAVE (24.1)
L]

onde V® é um operador tensorial do gradiente de campo elétrico clssico e T2
€ o operador tensorial de segunda ordem do momento de quadrupolo nuclear com
as componentes dadas por:

T = 3" e,r2Y}(0, 4) (24.2)
P

onde e, sao cargas puntuais situadas nos pontos (r,, 0,, ¢,) nos nicleos.

Se o campo eletrostatico é causado por cargas puntuais e, (ions na rede
cristalina) nas posigdes (r., 0., ¢.) em relagao ao centro nuclear, as componentes
esféricas do tensor de campo V) sio dadas por:

v €.
Vq(?/ = E "3},:(0‘;, ¢g) (2.43)
[4 [

Mas os tensores de campo V! também podem ser escritos em termos de
gradientes cartesianos em um sistema de coordenadas Xyz escolhido:

1 {5
Vom‘—'z ;Vu

Vil =9 (2.4.4)

(3) _ 11/;". - _11/3
V*? - 4 6’(‘/8 Vw) - 4 G”UVu

onde o parametro de assimetria do campo elétrico 7 € introduzido como:
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Ver =V,
= =2 24.5
" Vo (24.5)
E conveniente escolhermos o sistema de eixos principais tal que |V, | < Vil <
[Visl, pois esta condigao restringe o valor de y para 0 < 7 < 1, uma vez que a

equagdo de Poisson é dada por:

Ver +Viy+ Ve =0 (2.4.6)

Assim, o tensor gradiente V(?) é determinado pelos dois parametros n e V.
Se o campo elétrico é axialmente simétrico em relagao ao eixo z, o parametro
de assimetria 5 é zero e o tensor V{3 é dado por V,,. Entao, a hamiltoniana fica

ko = \féxrg”v.. (24.7)

Os elementos de matriz desta Hamiltoniana na representagao m sao dados por:

como:

Im*-I(I+1)
4121 - 1)
A frequencia de quadrupolo é definida como:

o o oV
Y TEY )T
Quando 5 = 0 os estados sio duplamente degenerados, uma vez que +m e -m

<Imlkg|Im'>=E,, = eQV,, (24.8)

(2.4.9)

déo o mesmo valor de energia E,,. Sendo assim, a interagao nao produz qualquer
rotagao do padrao de correlagio integral, mas apenas uma atenuagao. O fator de
atenuagao para interagdes quadrupolares estiticas ¢ dado por:

GE () = 3" Sk cos nuwpt (2.4.10)

onde o indice n da somatéria assume todos os valores inteiros e positivos. Os
coeficientes S} sao dados por:

S:Wh=z(,ir ! k')(l ! k’)l(2k,+l)(2ka+1)]* (2.4.11)

’
o -m N/'m' «m N
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sendo que a somatoria inclui todos os termos m e m’ que satisfazem a condigio
|m? — m*| = n para I inteiro, e 2jm? — m*?| = n para I semi-inteiro. Os valores
numéricos dos coeficientes 5547 estao tabulados na ref. 28. Assim, a correlagio
perturbada por um gradiente de campo elétrico axialmente simétrico, para um
cristal simples nao cibico, pode ser calculada através das equagoes (2.4.10) e
(2.4.11).

Ja a influéncia de uma interagdo quadrupolar axialmente simétrica em uma
amostra policristalina na correlagao angular € representada pelos coeficientes de
atenuagio Gui(t) dados por:

Illc)z

m —m p exp [-3i(m? — m" Jwql] (2.4.12)

Gu(i) = z: (

m,m’
onde wgq € a frequéncia quadrupolar dada pela eq. (2.4.9). A expressao (2.4.12)
também pode ser escrita como:

Cu(t)= ZSl,ncos(nwot) (2.4.13)
com "
T | k 2
Sin = E ( e ) (2.4.14)

No caso de spin | = % para o estado intermediario, por exemplo, a interagio
quadrupolar separa este nivel em trés subniveis, cujas energias dependem do
parametro de assimetria 7. As frequencias de transicoes entr= estes subniveis no
caso de uma amostra policristalina podem ser obtidas através da fungao correlagio
angular, como:

W(0,t) =Y AuGii(t) Pi(cos 0) (2.4.15)
k

Aeq. (24.13),paral = %, pode ser reescrita de uma forma mais conveniente
por:

Gin(t) = Sko + Siy cosuy T + Siz coswyt + Sz coswyt (2.4.16)
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onde os coeficientes S;,, sio valores tabelados [28] e sio fungdes de 7.

Através do ajuste da curva tedrica dada pela expressao acima com os valores
experimentais de G,;(t), é possivel obter parametros como a frequéncia de
transicao de menor energia (w1) e o parametro de assimetria do GCE(n). Assim,
a partir destes vaiores, podemos extrair a frequéncia angular elétrica (wp) como
funcao de w; e 7, e entio, deduzir a frequéncia de quadrupolo wg pela relagao
wg = 2 que ¢ valida para spin semi-inteiro. E usando a expressio (2.4.9) é
possivel obtermos o valor de V,, e assim determinarmos o valor do tensur GCE.

2.5. Interagoes Magnéticas Estaticas

Quando um campo magnético B age sobre uma amostra que emite radiagdes gama
sucessivas, o spin nuclear precessiona em torno da diregio do campo magnético
B com uma fraquéncia wy, chamada frequéncia de Larmor. Se a permanéncia do
piicleo no nivel intermediario for longa o suficiente (> 10-° s), esta frequéncia é
mensuravel.

A hamiltoniana que descreve a interagio do momento de dipolo magnético
nuclear 4 com o campo B aplicado na diregio do eixo —z é:

Kp=—-Gg.B=—-yu,B (2.5.1,

onde 7 = gl é o operador momento de dipolo magnético. Os elementos de matriz
de K na representagao de m sao:

<Im|K|Im'>= -B <Im|p,)Im’' > (2.5.2)

considerando que g, = g/, e que a matriz interagio ¢ diagonal, temos:

m
(274 1)(1 +1)1]
Com a definigdo convencional do momento magnético:

E, =<Im|K|Im>= -B p(lll 1) (2.5.3)

1
= (Ip,|1]) = 0.
p = (Hu,| 1) @+ 0 l)l]i(l“”“” (2.54)

os autovalores s3o dados pela expressdo:
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Bum

En=-=" (2.5.5)
Assim podemos definir a frequéncia de Larmor w;, como:
_ Eln+'l - Em _ _B_I: - E
WL = = =T = ~gENg (2.5.6)

onde g é o fator giromagnético do estado intermediario e puy €é o magneton
nuclear (uy = 5,05 x 10%* erg/gauss).

Assim, através da eq. (2.5.6) pode-se determinar o campo magnético B,
bem como o momento magnético u, se ao menos uma das duas grandezas ji
for conhecida.

Considerando uma amostra ferromagnética policristalina na ausencia de campo
magnético externo, sabemos que seus dominios magnéticos estao orientados ao
acaso, € cada dominio tem uma fungao correlagao angular dada pela eq. (2.3.9):

W(0,t) = Y AuGus(t) Pi(cos 0)
k

O fator de perturbagdo Gy,(t) escrito de uma forma mais conveniente é dado
por:

1
2% +1

Considerando que AyGu(t) & A2;Gaa(t) tragamos uma curva de Az;Gx(1),
através da qual podemos determinar o valor da frequéncia wy, uma vez que o
periodo dacurva é T = :-f A curva tedrica de A;;G;(1) é mostrada na fig. 2.3.
Consequentemente, através da equagao (2.5.6) determinamos o valor do CHM.

Ji pa presenga de um campo magnético externo polarizador, os dominios
magnéticos da amostra se alinham na diregao do campo. Considerando que o
campo magnético € aplicado na diregio perpendicular ao plano dos detetores
podemos escrever a fungao correlagao angular como:

[1+2 fj cos Nuf] (25.7)

Gul(t) =

W(0,t,2B) =14 3= bycosn(? 5 wnt) (2.5.8)

n=32
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1

1
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wt
Figura 2.3: Curva tedrica de A32Gn(t)

onde 8 é o angulo formado entre os detetores e, para ki, = 4 os coeficientes b,
sao dados por:

b= %An + éA«
1+ %Au + %A«

(2.5.9)

B

T 1+ 3An+ 2Au
Assim, através de (2.5.8) podemos definir a taxa de contagem envolvendo

coincidéncias entre duas radiagoes 7y da cascata em um angulo 0p:

bs

(2.5.10)

W(0o,1,+5) - W(bp,t, —5)]

R(t,8p) =2. = =
(t.80) [W(00,1.+B)+W(0D,t,-—3)

(2.5.11)
sendo:

W(op,1t, :l:§) — numero de coincidéncias observadas em 0 = 0p com o sentido do
campo magnético aplicado para cima (sinal +) e para baixo (sinal -).

Utilizando 6p = 135° e para Az; > Ay a razio R(t) se reduz para:

R(t,135°) = —2b;sen(2wy1) (2.5.12)
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onde o periodo da curva é T = .

O periodo desta curva é a metade do periodo da curva obtida nas medidas feitas
em auséncia de campo magnético externo polarizador, pois quando a precessao
de todo o sistema de spins alinhados atinge 180° o padrao correlagao angular se
repete e na auséncia do campo externo o sistema tem que precessionar 360° para
atingir a situagio do alinhamento inicial.

A curva tedrica da fungdo R(t) é mostrada na fig. 2.4.

wt
Figura 2.4: Curva tedrica de R(?)

A fungao R(t) depende de sen2w t, entdo, para t — 0, a fungdo R(t) pode ser
aproximada para:

R(135°,1) = —4byu,t (2.5.13)

Assim, se R(t) e b; tiverem o mesmo sinal, a frequéncia de Larmor w; serd
negativa, e se o sinal do fator-g for positivo o produto ¢.B tera um sinal positivo.
Agora, se f(t) e b; tiverem sinais opostos, wy terd um sinal positivo e o produto
g-B um sinal negativo.

Desta maneira podemos determinar o sinal do CHM presente na amostra uma
vez que o fator-g do nivel intermediario é conhecido.
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Capitulo 3

Equipamentos Utilizados e
Procedimentos Experimentais

3.1. Equipamentos Utilizados

3.1.1. Espectrometro Automitico de Correlagao Angular gama-gama
Perturbada

As medidas foram realizadas em um espectrometro automatico de correlagio
angular que consiste de uma mesa de ago circular e fixa com dois detetores de BaF;
de dimensoes 2" x 2", sendo um dos detetores fixo na mesa e o outro mével (figura
3.1), associados & eletronica convencional para medidas de coincidéncias gama-
gama atrasadas (figura 3.2). Os detetores sio acoplados a fotomultiplicadoras
Philips XP2020/Q e estao protegidos por colimadores de chumbo cénicos com
abertura de 2,5 cm de diametro para evitar a detegio de fotons espalhados.

O movimento do detetor movel é controlado por um sistema légico digital,
determinando angulos pré-estabelecidos por chaves de parada. Estas chaves
também acionam microchaves instaladas no sistema que tém por finalidade
selecionar memorias distintas no multicanal para cada angulo. A amostra é
colocada no centro da mesa equidistante aos detetores.

As contagens sio realizadas em um tempo determinado na unidade de controle
através de um Dual Counter/Timer 994 ORTEC. Apés o término deste tempo,
a unidade de controle envia um sinal ao “scaller-gate”, o qual ocasiona a parada
dos “scallers”que armazenam as contagens dos dois detetores e das coincidéncias.
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Os espectros das coincidéncias gama-gama atrasadas sio enviados as memorias
do multicanal. Este procedimento é feito automaticamente para cada angulo
selecionado.

As bases dos tubos fotomultiplicadores foram construidas no Departamento de
Eletronica do 1PEN; e em cada uma existem duas saidas: o anodo, cuja saida
fornece um sinal relativo ao tempo de chegada do foton no detetor (ramo do
tempo); e o dinodo que fornece um pulso positivo proporcional a energia do raio
gama (ramo da energia). Os ramos do tempo e energia possuem uma linha para
cada detetor. Os pulsos provenientes do anodo sao amplificados em um “Quad
Amplifier” EGG AN201/N e analisados em um discriminador diferencial EGG
TD101/N no modo “ungated LLT" (“Lower Level Timing”). Este dicriminador
fornece um pulso 16gico relacionado ao tempo. Os pulsos légicos provenientes do
detetor fixo (detetor n? 1) e do detetor movel (detetor n 2) sdo enviados & um
“Time to Pulse Height Converter” (TP1IC) ORTEC modelo 437A. Porém, antes
que os pulsos légicos provenientes do detetor mével cheguem ao TPHC, estes
passam por uma linha de atraso (“Delay box” EGG DB463) e sofrem um atraso
convenientemente escolhido.

Os pulsos provenientes do detetor nimero 1, que correspondem ao primeiro
raio gama da cascata (133 keV), sao chamados de pulsos de “start”; e os pulsos
provenientes do detetor numero 2, que correspondem ao segundo raio gama da
cascata (482 keV), sdo chamados de pulsos de “stop”.

O TPHC produz um sinal que é proporcional a diferenga em tempo entre a
chegada dos pulsos de “start” e “stop”, a qual ¢ igual a diferenga em tempo entre
a emissao do primeiro e do segundo raio gama da cascata por um mesmo nicleo.
Este sinal é enviado, entao, ao analisador multicanal ORTEC modelo 6240B onde
¢ digitalizado e armazenado no canal correspondente.

Os pulsos relativos a energia dos raios gama passam inicialmente por um pré-
amplificador ORTEC modelo 113 e em seguida por um amplificador ORTEC
modelo 571, para cada detetor. Os pulsos lineares resultantes entram em dois
analisadores monocanais TSCA ORTEC modelo 420A, sendo que um seleciona
o fotopico do ¥, (janela do 11) e o outro o fotopico do 7; (janela do ;). Estes
produzem pulsos légicos correspondentes as alturas de pulsos dentro de uma regio
selecionada.
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A seguir os pulsos selecionados na energia do 7, do detetor fixo juntamente com
os pulsos selecionados na energia do v; do detetor movel entram em uma unidade
de coincidéncia lenta ORTEC modelo 409 com 1 us de tempo de resolugio. Os
pulsos logicos da saida da unidade de coincidéncia sio usados como “gate” no
muliticanal para evitar que um pulse proveniente do TPHC devido a raios gama
emitidos por nicleos diferentes seja aceito pelo multicanal.

Com a finalidade de aumentarmos a estatistica das medidas utilizamos cada
detetor como “start” e “stop” simultaneamente. Para isso foi usada uma interface
especialmente construida no Departamento de Eletronica do IPEN, que permite
enviar os sinais de coincidencias de cada par “start-stop”dos detetores para duas
memorias distintas do analisador multicanal. As memorias no multicanal sao
divididas em quatro grupos de 1024 canais cada e o espectro obtido corresponde
ao espectro de coincidéncias gama-gama atrasadas. Os resultados acumulados no
multicanal sao transferidos para um microcomputador PS2 modelo 30 286 1BM
através de uma placa de saida serial digital localizada no muliicanal e, entio,
armazenados em disquetes.

Experimentos de Correlagio Angular Perturbada Diferencial em Tempo
(técnica mais conhecida como “Time Diferencial Perturbed Angular Correlation” -
TDPAC) dependem da alta qualidadade de espectros de coincidéncias atrasadas
para raios gama que sao detetados com boa resolugdo em tempo e energia. Muitos
traballios experimentais tém sido feitos comn cintiladores Nal(Tl); e estes detetores
sao conhecidos pela boa resolugéo ein energia, alta eficiéncia e uma razoavel
resolugao em tempo.

Recentemente foi introduzido o detetor BaF, como um material cintilador

muito atrativo para detegao de raios gama devido as seguintes caracteristicas [29}:

a. A componente rapida da cintilagao de luz & 220 nm oferece um tempo de
resolugdo comparavel aos rapidos cintiladores pldsticos.

b. A resolugio em energia de pequenos cristais é somente da ordem de 30% menor
que o detetor Nal(TI).

c. A eficiéncia especifica de raios gama é alta devido  densidade de 4,88 g/cm®
(~ 30% maior que o Nal(T1)).
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Essas caracteristicas, ainda, sdo combinadas com o fato do cristal ser nao
bigroscépico. Sendo assim, BaF, pode ser superior ao Nal(Tl) em todas as
aplicacoes onde uma resposta ripida em tempo é essencial.

Algumas propriedades fisicas destes detetores estudadas por Farukhi e
Swinehart [30} sao comparadas com as propriedades dos detetores Nal(TIl) na
tabela 3.1

Propriedades BaF, l Nal( TLI
Constante de decaimento ps (comp. de onda nm) | 600(220)%
Constante de decaimento ns (comp. de onda am) | 630(325) | 250(420)

indice de refragao 1,495 1,850
densidade(g/cm®) 4,88 3,67
Higroscopico nao muito

Tabela 3.1: Propriedades fisicas dos cintiladores BaF, e Nal(Tl)

Para efeito de comparagao, podemos observar os resultados apresentados na
ref. 32 que mostram um confronto entre as medidas de TDPAC com os detetores
Nal{T1) e BaF; apresentados nas figura 3.3 e 3.4 respectivamente.

As figuras representam os espectros de A;;(t) de duas amostras para dois tipos
de detetores. Através das figuras podemos notar que os espectros obtidos com o
detetor BaF; possuem uma resolugao em tempo muito melhor, pois neles é possivel
observarmos detalhes, que podem representar aspectos fisicos importantes, nio
observados nos espectros obtidos com o detetor Nal(Ti).

Também para efeito de comparagio mostramos nas figuras 3.5 e 3.6 os
espectros de energia do "'Hf feitos no laboratério para ambos os detetores. E
podemos concluir o que ja foi dito anteriormente, que o detetor BaF; tem resolugao
em energia comparavel ao Nal(T}).

Sendo assim, justificamos o uso dos detetores BaF; no lugar do Nal(Tl) no
espectrometro e aproveitamos a oportunidade de informar que este foi o primeiro
trabalho concluido no laboratério usando os novos detetores. Anteriormente eram
utilizados, no espectrometro, trés detetores de Nal(Tl) e a resolugao em tempo
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do sistema era aproximadamente 2 ns. Atualmente sio utilizados dois detetores

de BaF; e a resolugio em tempo do sistema € menor que 1 ns.

8.1.2. Sistema para Medidas & Temperatura Ambiente

Nas medidas & temperatura ambiente a amostra é colocada em um porta-amostra
de lucite que é encaixado em um pino situado no centro da mesa de correlagao
angular e que gira com uma velocidade da ordem de 2 rpm afim de diminuir efeitos

de assimetria na amostra.

3.1.3. Sistema para Medidas & Altax Temperaturas

Devido ao fato da temperatura de Curie de algumas ligas de Heusler ser acima
da temperatura ambiente existe a necessidade de efetuarmos medidas a altas
temperaturas. Sendo assim, o laboratério dispée de um forno chamado “dedo
quente”, o qual pode ser visualizado na fig. 3.7. O “dedo quente” consiste de
um porta-amostra de Cobre que é rosqueado em um suporte também de Cobie
por onde passa uma resisténcia que é ligada a uma fonte de corrente variavel. O
conjunto porta-amostra e suporte de Cobre & envolvido por um tubo pirex onde
é feito vacuo e a temperatura da amostra é medida através de um termopar de
"chromel-alumel”.

3.1.4. Sistema para Medidas & Baixas Temperaturas

Para as medidas a baixas temperaturas dispomos de dois dispositivos diferentes.
Um deles consiste de um criostato do tipo “garrafa térmica” com capacidade
de armazenar aproximadamente 3 litros de Nitrogénio liquido com autonomia de
~24 horas. Neste dispositivo a amostra € colocada em um porta-amostra de Cobre
preso em uma haste de madeira que se fixa na tampa da garrafa, permanecendo
equidistante aos dois detetores. A fig. 3.8 ilustra o esquema do criostato utilizado
nas medidas a temperatura do Nitrogénio liquido.

Para as medidas efetuadas a temperaturas intermediarias entre a temperatura
ambiente e a do Nitrogeénio liquido utiliza-se um sistema de “dedo frio” como
aquele mostrado na fig. 3.9. Neste dispositivo, a amostra é colocada em uin porta
amostra de Cobre rosqueado em um suporte de Aluminio que é isolado por anéis
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de isolamento térmico. Este esti localizado dentro de um tubo pirex espelhado
internamente onde é feito o vicuo. O conjunto é mergulhado em um criostato
que contém Nitrogenio liquido e a medida da temperatura ¢ feita atraves de um
termopar localizado préximo a amostra. A ponta do tubo pirex tem um diametro
de ~10 mm que pode ser colocada entre os pélos de um eletroima que produz o
campo externo. O arranjo fornece temperaturas da ordem de 140 K.

3.1.5. Eletroima

Como mencionado anteriormente, para se medir o sinal do campo hiperfino
magnético € necessario polarizar a amostra por meio de um campo magnético
externo. Para tal dispomos de um eleiroima onde as bobinas sao refrigeradas a
oleo. A distincia entre seus pdlos é variavel, sendo que a distancia de ~10 mm
obtemos campos com intensidades entre 4 e 5 kGauss. O controle da intensidade
do campo é feito através de uma fonte de corrente € de um gaussimetro.

O eletroima é, entio, fixado no centro da mesa de correlagao Angular entre os
detetores posicionados em 135° entre si . O esquema do eletroina é mostrado na
figura 3.10.

3.2. Confccgao das Ligas de Heusler

As ligas de Heusler Co;ScSn, Co;ScGa, Co;HfSn foram preparadas com massa
~ 0,5 gramas cada com componetes metalicos com 99,9 % de pureza em proporgoes
estequiomeétricas. Para isso, os componentes metalicos eram pesados, misturados
uniformemente e em seguida prensados na forma de nastilhias. Estas, entio, eram
fundidas em forno de arco sob atmosfera de Argonio formando as ligas metalicas.

Apos a fusao em forno de arco, as amostras passavam por alguns tratamentos
térmicos como a homogeneizagao, que consiste de um aquecimento a uma
temperatura determinada durante um periodo escolhido seguido de resfriamento
lento. Em seguida estas amostras eram trituradas e apos sofriam um tratamento
térmico chamado annealing, que é baseado no aqueciimento da amostra a uma
temperatura estabelecida durante um determinado periodo, também seguido de
resfriamento lento.
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A homogeneizagio tem a finalidade de reagrupar a estrutura cristalina e o
“annealing” tem como objetivo eliminar as tensoes introduzidas na rede cristalina
pela trituragdo. Os tratamentos térmicos podem ser feitos tanto em vacuo como
em atmosfera de gis inerte.

Como no presente trabalho foram estudadas trés ligas de Heusler, iremos
resumir separadamente o tratamento térmico de cada uma:

- liga Co,ScSn Para esta liga foi feita uma pastilha que sofreu um pré-cozimento
4 300 °C em vacuo durante 2 horas. Apos esta foi fundida em forno de arco
sob atmosfera de Argonio formando a liga. Esta liga nao era magnética a
temperatura ambiente e sim & temperatura do Nitrogénio liquido, uma vez
que a sua temperatura de Curie (T.) é 268 K [33]. Em seguida a liga sofreu
o processo de homogeneizagdo a 800 °C durante 72 horas sob atmosfera de
Argonio; e apos foi triturada. Entao, foi feito “annealing” a 700 °C durante
72 horas também sob atmosfera de Argonio.

- liga Co,ScGa Apos a fusdo da pastilha em forno de arco, a liga foi
homogeneizada durante 24 horas a aproximadamente 850 °C. Em seguida a
liga foi triturada e, entdo, foi feito “annealing” sendo que a temperatura foi
abaixada lenta e gradativamente conforme mostra a tabela 3.11.

Temperatura | Tempo
(°C) (h)
825 72
550 24
350 12

Tabela 3.11: Tratamento Térmico “Annealing” - Amostra Co,ScGa

Esta liga era magnética a temperatura do Nitrogénio liquido antes do
tratamento térmico e apés o mesmo esta era magnética a temperatura
ambiente. Mas é importante informar que a T, desta liga é desconhecida.

Para esta amostra foram efetuadas algumas medidas de correlagio angular
cujos resultados ndo foram satisfatérios uma vez que as medidas realizadas
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em virias temperaturas diferentes apresentaram o mesmo aspecto. Sendo
assim, foi feita uma liga Co;ScGa que apés prensada foi fundida em forno de
arco sem qualquer tratamento térmico posterior. Esta foi a amostra utilizada
para as medidas de correlagao angular cujos resultados sao apresentados no
proximo capitulo. Esta amostra era magnética a temperatura do Nitrogenio

liquido.

-liga Co,HfSn Para a amostra Co;HfSn foi feita uma pastilha que foi fundida
em forno de arco sob atmosfera de Argonio formando a liga metalica que
era magnética a temperatura ambiente, pois sua T, é ~ 394 K [34, 35]. Em
seguida a liga sofreu um processo de homogeneizagao a aproximadamente
900 °C durante 24 horas em vacuo e apos foi triturada. Entdo, foi feito
“annealing” a 800 °C durante 72 horas em atmosfera de Argonio.

Apos a confecgdo das ligas, estas foram analisadas pela técnica de difragio de
raios-x para verificar se as mesmas haviam atingido a estrutura cibica de Heusler

L2,.
3.3. Analise das ligas de Heusler pela técnica de Difragao
de Raios-x

Com a finalidade de determinar a =strutura das ligas de Heusler ¢ utilizada a
técnica de difragao de raios-x. Assim, sabemos que a radiagao é refletida em um

angulo 0 obedecendo a lei de Bragg:

2dp senld = nA (3.3.1)

onde:

dikr .... distdncia interplanar

A .... comprimento de onda da radiagdo

Para sistemas cibicos a distancia interplanar ¢ dada por
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2

2 _ a .
dl;kl = (h2 + k2+ 12) (332)
onde a ¢ o parametro de rede e hk,l sao os indices de Milier.
Assim, substituindo (3.3.2) em (3.3.1) temos:
= a R4 r 4P (3.3.3
sen‘fd = -4?( + k5 +1%) 3.3)

Entretanto, nem todas as combinagoes de lik,] sdo possiveis devido &
ocorréncia de interferéncia destrutiva entre as ondas espalbadas na célula unitaria.
Tratando-se das ligas de Heusler, as reflexdes de Bragg somente sao diferentes de
zero quando h,k,] forem todos pares ou impares. Assim, utilizando-se a equagio
(3.3.3) podemos fazer a indexagao dos planos de Miller tragando uma curva de
sen’? 0 x (h* + k? + 1) onde a tangente fornece o valor do parimetro de rede a,

sendo A um valor conhecido.

3.4. Confeccao das ligas de Heusler com Ponta de Prova
Radioativa

O nicleo radioativo escolhido como ponta de prova deve ter as mesmas
propriedades quimicas do elemento localizado no sitio que se deseja medir a
interagdo. Sendo assim, a radiagido emitida por este nucleo incorporado carrega
as informagdes sobre a interagao hiperfina que age naquele sitio.

Logo apos a caracterizagao das ligas de leusler Co,ScSn, Co,ScGa e Co,llfSn
foram preparadas as amostras destas ligas com a ponta de prova. Esta ponta
de prova, que substitui menos de 1 % dos dtomos de Sc e Nf nestas ligas, era
prensada juntamente com os componentes metdlicos forinando as pastilhas que
eram fundidas em forno de arco sob atmosfera de Argonio formando, entio, as
ligas metdlicas. LEm seguida, estas ligas passavam pelos tratamentos térmicos
descritos anteriormente.

O niicleo utilizado como ponta de prova é o "'Hf obtido através da reagio
nuclear "[[f(n, v) "'11f. O "®'Hf decai por f~ para 'Ta com uma mcia vida
de 42,5 dias, sendo o esquema de decaimento radioativo simplificado mostrado na
figura 3.11 (36].
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E(keV) T% 1 fator-g
1He g
425 \ 93% R
— 615 178ps 12
IkeV 2 108ms £ 1307
482 keV
estivel §+
181Ta

Figura 3.11: Esquema de decaimento radioativo simplificado do '*' Hf

Para esta cascata os coeficientes de correlagio angular gama-gama nao
perturbada sio muito bem conhecidos, apresentando os seguintes valores [38, 39]:

An = —0,282 + 0,006 (34.1)
Ay = —0,065 £ 0,003 (3.4.2)

3.5. Medidas de Correlagao Angular Gama-Gama Perturbada
Diferencial

Para as medidas de correlagio angular gama-gama perturbada utilizamos a
cascata gama 133-482 keV do ®'Ta, conforme o esquema de decaimento
simplificado mostrado acima.

As medidas foram realizadas em trés condigbes diferentes para as amostras.
Inicialmente foram feitas medidas acima da temperatura de Curie (T.) de cada
amostra (fase paramagnética), apos foram efetuadas medidas abaixo da T, de
cada amostra (fase ferromagnética), e entao, medidas abaixo da T, na presenga
de campo magnético externo.

As medidas feitas acima da temperatura de Curie nos fornecem informagdes
a respeito das interagdes quadrupolares, caso estejam presentes, no sitio do
181Ta; enquanto que as medidas efetuadas abaixo da T. permitem determinar
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a frequéncia de Larmor e consequentemente o valor absoluto do CHM naquele
sitio; e as medidas efetuadas abaixo da T. com polarizagao externa permitem
determinar o sinal do CHM.

Para a liga Co,ScSn cuja T, é 268 K foram realizadas medidas a temperatura
ambiente (fase paramagnética), & temperatura do Nitrogénio liquido (fase
ferromagnética) e a temperatura de 140 K com campo magnético externo
polarizador.

Para a liga Co,ScGa cuja T, é desconhecida foram efetuadas medidas a
temperatura ambiente e a 77 K.

Ja, para a liga CozHfSn cuja T, é da ordem de 394 K foram realizadas medidas
a 673 K (fase paramagnética), a temperatura ambiente (fase ferromagnética) e a
temperatura ambiente com campo magnético externo polarizador.

Para todas as medidas efetuadas na auséncia de campo externo, a tomada de
dados foi feita com os detetores posicionados a 90° e 180° entre si . Inicialmente,
era escolhido um intervalo de tempo determinado (~ 6 horas) em que o detetor
movel ficava posicionado a 180° em relagio ao detetor fixo. Durante este
intervalo de tempo duas meniérias do analisador multicanal acumulavam espectros
de coincidéncias gama-gama para este par de detetores. Ao terminar este
intervalo, o detetor movel se posicionava automaticamente a 90° em relagao ao
detetor fixo utilizando as outras duas memorias do multicanal para acimulo dos
espectros de coincidencias. A cada intervalo de 24 horas os espectros obtidos
no multicanal eram transferidos para o microcomputador e armazenados em
disquetes. A tomada de dados foi de aproximadamente 48 horas para as amostras
na fase paramagnética e aproximadamente 96 horas para as amostras na fase
ferromagnética.

Na presenga de campo magnético externo, a tomada de dados foi feita com os
detetores posicionados a 135° entre si. As contagens eram acumuladas em duas
memorias do multicanal durante um iutervalo de tempo previamente estabelecido
com o campo magnético externo num sentido também determinado previamente.
No final deste intervalo de tempo, era enviado um sinal pelo sistema eletrénico
que possibilitava a inversio do campo externo, bem como a troca de memérias do
muiticanal. Os dados acumulados no multicanal também eram armazenados em
disquetes a cada 24 horas. A tomada de dados com o campo magnético polarizador

49



Equipamentos Utilizados e Procedimentos Experimentais

foi, em média, 72 horas para cada amostra e o campo magnético aplicado foi da
ordem de 5 kGauss.

3.6. Tratamento de Dados e Calculo dos Coeficientes
de Correlagao Angular Gama-Gama Perturbada
Diferencial

Apés o término de cada tomada de dados faziamos uma verificagio do espectro
“prompt” para averiguarmos se nao estava ocorrendo variagdes no espectro
de coincidéncias. Para verificarmos a posigao do pico do espectro “prompt”
utilizamos uma fonte de **Na emissor de um positron que se aniquila com um
elétron emitindo dois raios gama de 511 keV cada no angulo de 180° entre si ;ou
ainda utilizames a propria fonte de  Hf deslocando apenas a janela da linha de
“stop” para a energia de 345 keV.

Os espectros de coincidéncias gama-gama atrasadas em um mesmo angulo
que estavam armazenados nos disquetes eram somados deslocando, se necessario,
cada espectro em relagao a posigdo do pico do espectro “prompt”. Os novos
arquivos acumulados de cada conjunto de detetores foram normalizados pelas
contagens acumuladas nos “scallers” em relagao a cada angulo. A normalizagao
era feita para corrigir efeitos de descentralizagio das amostras ou variagao nas
janelas. Também foram determinadas as coincidéncias acidentais que foram
subtraidas dos espectros totais afim de obtermos apenas espectros de coincidéncias
verdadeiras, As coincidéncias acidentais sao aquelas correspondentes a todos raios
gama que chegam aos dois detetores em um intervalo de tempo menor que o tempo
de resolugao da unidade de coincidéncia lenta; e estas coincidéncias acidentais
sao calculadas pela média aritmética das contagens armazenadas nos canais da
regiao anterior ao canal zero ou t = 0 (posigio do “prompt”) e posterior ao
canal t =~ 100 ns, que equivale aproxilmadamente & 10 meias vidas do estado
intermediario da cascata gama no '*'Ta.

Para amostras nao polarizadas externamente os valores de Az;(t) foram obtidos
pela razio:
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W80, 1) - W90, 1) |

Ap(t) = AuGn(t) = 2'[W(180°,t) + 2W(90°, 1)

(3.6.1)
onde:

W(90°,t).... nimero de coincidéncias observadas no angulo de 90°.
W(180°,t).... nimero de coincidéncias observadas no angulo de 180°.

As curvas experimentais obtidas pela eq. (3.6.1) sio ajustadi. pela fungéo
teorica Ga,(t). Considerando que Ay (t) € Az;(t) e que a fungio esta normalizada
em relagio a Agg, temos:

AnGzz(i) = An [0, 2 + 0,4 Cos (k‘Lt) + 0, 4 cos (2th)] (362)

O ajuste dos dados experimentais cem a fungio tedrica (3.6.2) fornece o valor
da frequéncia de Larmor (w ), e conhecendo-se o fator giromagnético do estado
intermediario, determinamos a valor do CHM através da equagao (2.5.6).

Muitas vézes, para o ajuste dos dados experimentais, é necessario um fator
exponencial na equagio (3.6.2), que leva em conta a atenuagao da amplitude das
oscilagdes. Assim, a equagao (3.6.2) pode ser escrita como:

A2Ga(t) = A32[0,2 + 0,4 cos (wit) + 0,4 cos (2w, )] e (3.6.3)

onde A € uma constante de atenuagao exponencial.
Para amostras polarizadas externamente os valores experimentais de
R(135°, t, £ B) foram obtidos pela relagao:

W(135°,¢,+5) — W(135°,, —B)]
W(135°,t,+B) + W(135°, 1, — B)
A curva experimental obtida pela eq. (3.6.4) é ajustada pela expressio tedrica

(2.5.12):

R(135°,t,25) = 2.|

(3.6.4)

R(t) = —2b;sen(2wt)

O sinal é determinado através da anilise da curva experimental quando t — 0,
pois nestas condigdes a expressao (2.5.12) é aproximada para a equagio (2.5.13):
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R(135°,1) = —4byw,

De acordo com as expressoes (2.5.9), (3.4.1) e (3.4.2) o cocliciente by tem
sinal negativo e consequentemente a fungao R(135°,t), bem como a frequéncia
de Larmor wy tém sinais positives. E como o fator-g para o estado 482 keV do
decaimento do '®'Ta ¢€ positivo (g = 1,3) [37], a expressao (2.5.6) determina um
valor negativo para o campo hiperfino.

Na determinagao do sinal do CHM as medidas sdo realizadas em qualquer

temperatura que as amostras sejam ferromagnéticas.

3.7. Teste do Espectrometro

Com o objetivo de testar lodo o equipamento do espectrometro para uma dada
medida de interagdo hiperfina foram determinados a intensidade, bem como o
sinal do CHM atuando no sitio do ®Ta em matriz de Niquel. O ClIIM unesta
amostra € muito bem conhecido na literatura permitindo, entao, fazermos uma
comparagio dos resultados obtidos e verificarmos as condigoes de funcionamento
do equipamento empregado.

A amostra Ni("'Hf) foi preparada incorporando-se & um cadinho de Niquel
(~ 99,9% de pureza) uma massa da ordem de 1% atomico de '®!'lif radioativo. O
cadinho de Niquel com '®'Hf foi fechado em vacuo e em seguida fundido em forno
de arco sob atmosfera de Argonio.

Antes de iniciarmos esta experiéncia foi feita a calibragiao e a determinacio da
resolugao em tenipo do sistema.

Para a determinagio do valor absoluto do CIIM as medidas foram efctuadas
a temperatura ambiente (T,ni = 631 K [40]), e a curva experimental de Ag(l) ¢
mostrada na figura 3.12. As barras representam os pontos experimentais com seus
respectivos erros e foi ajustada uma curva tedrica representada pela linha cheia.

A frequéncia obtida pela curva ajustada foi:

wy = 546,61 9,8 Mrad/s

e utilizando a equagdo (2.5.6) obtivemos para o CIIM o valor de:
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By =87,8+1,6 KkOe

Para a determinagio do sinal do ClIM as medidas também foram realizadas
a temperatura ambiente s6 que com a aplicagao de um campo magnético externo
~ 5 kGauss sobre a amostra.

A curva experimental de R(t) é mostrada na figura 3.13. Da curva ajustada

obtivemos os seguintes resultados:
2wy = 1053,0+ 19,0 Mrad/s

-

Bmea=-84,61£1,6 kOe

mas utilizando a eq. (1.2.2), temos:

Bpei = Biy + Bey

—~

onde: B.;; = 5 kGauss.
Entao, o ClIM é:
Bhy=-89,6+1,6 KkOc

Assim, podemos verificar que estes resultados estao de pleno acordo com os
resultados - 89,7 £ 1,6 kOe [41] e -89,9 £ 1 kOec [42] da literatura ¢, entio,

comprovarmos o bom funcionamento do equipamento experimental utilizado.
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Capitulo 4

Resultados Experimentais e Discussao

4.1. Resultados

4.1.1. Resultados das analises das ligas de Heusler pela difragao de
raios-x

As figuras 4.1, 4.2 e 4.3 apresentam os difratogramas das amostras de Co,ScSn,
C0;5cGa e CoHfSn correspondentes aos tratamentos térmicos descritos no
capitulo anterior respectivamente; e as figuras 4.4, 4.5 € 4.6 mostram as curvas de
indexagao dos planos cristalinos de Miller para as mcsmas amostras.

A amostra Co,;ScSn foi analisada utilizando a radiagao do Cromo cujo
comprimento de onda é 2,2909 A e as amostras de Co,ScGa e Co,llfSn foram
analisadas utilizando a radiagao do Cobre cujo comprimento de onda ¢ 1,542 A.

Para o calculo do parametro de rede utilizamos a equagao (3.3.3) e os
coeficientes angulares das retas apresentadas nas figuras 4.4, 4.5 ¢ 4.6. Os
parametros de rede obtidos sao mostrados na tabela 4.1 juntamente com outros
valores encontrados na literatura.

Os valores dos parametros de rede a experimentais obtidos neste trabalho
estao em bom acordo com aqueles encontrados na litcratura. Sendo assim,
tudo indica que as ligas Co;8c¢Sn, Co,;ScGa e Co,llfSu foram caracterizadas
como estruturas de Heusler do tipo L2, muito cmbora os difratogramas destas
amostras apresentem alguns picos que nao foram indexados, i.€., alguns picos que
provavelinente pertengam & outras fases.
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Resultados Experimentais e Discussao

Amostra Parametro de rede a (A)
valor deste trabalho | valor da literatura
Co;5¢Sn 6,17 6,190
Co3ScGa 6,17 -
Co,HfSn 6,24 6,209
6,227()

(a) Ref. 33 (b) Ref. 34 (c) Ref. 35

Tabela 4.1: Parimetros de Rede das amostras Co;ScSn, Co,S¢Ga e CoalifSn

4.1.2. Determinagao dos Campos Hiperfinos Magnéticos nas ligas de
Heusler Co,;Sc¢Sn, Co,8ScGa e Co,HfSn

Resultados Experimentais da Liga Co,ScSn

Os resultados das medidas de Aj;(t) para a liga Co,ScSn nas temperaturas
ambiente e 77 K sao mostrados nas figuras 4.7 e 4.8 respectivamente enquanto
que o resultado da medida de R(t) para esta liga na temperatura de 140 K com o
campo magnético externo é mostrado na figura 4.9. As curvas clicias sio resultados
de um ajuste por minimos quadrados dos dados experimentais com as expressoes
tedricas (3.6.3) e (2.5.12) respectivamente, enquanto os pontos experimentais sio
indicados com seus respectivos erros nestas figuras. Pela figura 4.7 podemos notar
a presenga de interagdo quadrupolar que provoca uma atenuagio na curva de
Ag(t) .

Acreditamos qua a presenga do gradiente de campo clétrico (GCE) deve-se
principalmente a pequena desordem entre os dtomos da amostra, ji que liga sendo
cubica nao deveria apresentar GCE.

A curva de Ajp(t) a 77 K (figura 4.8) mostra claramente a presenga de
interagoes magnéticas nesta amostra . Nesta curva também podemos notar a
atenuacao da amplitude de Az (t) em fungio do tempo ¢ isto ocorre devido a
presenga das interagdes quadrupolares. O ajuste desta curva foi feito pela equagio
(3.6.3) que leva em conta esta fraca interagio quadrupolar através de um fator
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exponencial. Foi escolhido este tipo de fungao devido ao fato da frequencia causada
pela interagdo elétrica ser muito menor que a frequéncia de Larmor, logo o scu
periodo € muito grande e pode ser considerado como uma atenuagao exponcencial.
Este ajuste forneceu um valor de 1168,0 = 20,4 Mrad/s para a frequénaa de
Larmor w;. Consequentemente, com o auxilio da cquagio (2.5.6) calculamos o
valor absoluto do CIlIM como 187,6 £+ 3,3 kQec.

Na figura 4.9 esta representado o espectro R(t) da amostra medido a 140 K
com um campo magnético externo polarizador de 5 kGauss. O sinal do campo foi
determinado como negativo.

Assim, concluimos que o CHIM sobre o nicleo de ™'Ta na liga Co,Sc¢Sn tem
o valor de -187,6 + 3,3 kOe. O modulo deste valor ¢ aquele do experimento sem
campo externo (pois possui maior estatistica) ¢ o sinal foi obtido pelas medidas

com campo externo polarizador.

Resultados Experimentais da liga Co,ScGa

Para esta amostra foram efctuadas medidas apenas a temperatura ambiente ¢ a 77
K; e o espectros de Ay(t) sio mostrado nas figuras 4.10 e 4.11 respectivamente.
Ambas as curvas parecem caraclerizar a amostra na sua fase ferromagnética, mas
vale lembrar mais uma vez que a sua temperatura de Curie nio ¢ conhecida na
literatura.

As curvas mostradas nas figuras 4.10 e 4.11 também evidenciam a presenga de
interagoes quadrupolares e também foram ajustadas pcla eq. (3.6.3) fornecendo
os valores 3934 + 29,7 e 560,4 £ 13,9 Mrad/s para a frequéncia de Larmor
respectivamente.  Os valores absolutos dos Campos Hiperfinos Magnéticos
calculados pela equagao (2.5.6) foram 63,2 + 4,8 kOc para a amostra na
temperatura ambiente e 90,0 £ 2,2 kOe para a amostra a 77 K.

Nao foram realizadas medidas com campo externo polarizador para csta

amostra.

Resultados Experimentais da liga Co,lIfSn

As curvas experimentais de Az(t) para esta amostra nas temperaturas 622 I
e ambiente sdo apresentadas nas figuras 4.12 ¢ 4.13 respectivamente. A figura
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4.12, que sc refere as medidas na fase paramagnética da amostra, evidencia a
presenca de interagiao quadrupolar que provoca uma alenuagao na curva de Ag(t)

Entretanto, a figura 4.13 mostra que foi possivel obscrvarmos uma frequencia
devida a interacao magnética na curva experimental de Azz(l) que representa as
medidas efetuadas na fase ferromagnética da liga. Nesta curva tambémn ocorre a
atenuagao da amplitude de Aj;(t) em fungao do tempo, o que evidencia novamente
a presenca de interagao quadrupolar.

A frequéncia de Larmor obtida através do ajuste dos pontos experimentais
pela funcao (3.6.3) para a curva de Ap(t) na temperatura ambicnte [oi
2132,00 £ 63,2 Mrad/s e o calculo do campo hiperfino apresentou o valor absoluto
de 3424 £ 10,1 kOe.

A figura 4.14 apresenta a curva experimental de R(t) medida a temperatura
ambiente com o campo externo de § kGauss. O sinal também foi determinado
como negativo. E importante informar que a medida do sinal do CIIM para csta
liga € inédita e sua maior dificuldade deve-se a alta frequéncia de Larmor (vale
lembrar que o valor da frequéncia dobra sob a acio de campo magnético exteruo),
que somente pode ser determinada se o equipamento utilizado nas medidas tiver
resolugao suficiente para tal.

Resumindo, o valor do CHIM no '®'Ta nesta liga ¢ -342,4 £ 10,1 kOc. Sendo
que o modulo deste valor é aquele encontrado nas medidas sem campo externo
devido ao fato de possuir maior estatistica; e o sinal {oi determinado pelas medidas
realizadas na presenga do campo externo polarizador.

Com a finalidade de concluir a apresentacao dos resuliados ¢ mostrada, a
seguir. uma tabela na qual constam os resultados obtidos neste trabalho ¢ na
literatura para os Campos Hiperfinos Magnéticos medidos no sitio do "'

ligas de Heusler Co;ScSn, Co,ScGa e CoHiSu. Ainda nesta tabela coustam os

a ljas

valores de temperatura de Curie e momento magnético por atomo de Cobalto
encontrados na literatura.
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liga Hr.(kOe) (Temperatura medida (iX)) | T. (K) | pico (15)

Presente Trabalho | Literatura

Co,S5¢Sn | -187,6 £ 3,3 (77) - 268(=) | 0,552

Co;ScGa | 63,2 £ 4,8 (295) - - -

90,0 £+ 2,2 (77) -

Co,1IfSn | -342,4 £ 10,1 (295) | 347 £ 8 (295)® | 394® | 0,75¢
(a) Ref. 33 (b) Ref. 34

Tabela 4.11: Resultados de ClIM para as ligas de lleusler Co,ScSn, Co;5¢Ga e
Co,HfSn

4.2. Discussao dos Resultados

Os resultados do CIIM obtidos neste trabalhio para as ligas Co,S¢Sn, Co,5¢Ga ¢
Co;HfSn jd foram apresentados na tabela 4.11. Agora, o nosso objetivo ¢ comparar
estes resultados comn aqueles j& existentes para ligas similares medidas no nosso
iaboratério e que sdo mostrados na tabela 4.111.

Como podemos notar, todas as ligas estudadas neste trabalbo revelam a
presenga de uma unica frequéncia, o que evidencia que os nicleos de ™Ta
ocuparam realimente o sitio Y das ligas de llcusler e que as ligas nao apresentam
grandes distorgdes na rede ou outras fases.

O valor apresentado nesta tabela para o llz, na liga CoHISn ¢ um valor
extrapolado a 77 k, uma vez que esta medida foi rezlizada a temperatura ambiente.
Esta corregao corresponde a um aumento do campo hipeifino no Ta de um fator
1,23 calculado a partir dos campos hiperfinos magnéticos no Su nesta liga , a
temperatura ambiente e a 80 K [52].

Os valores de campos hiperfinos magunéticos no ™'Ta o sitio ¥ das ligas de
Heusler do tipo Co;YZ, oude Y € um clemento do grupo HIA (Sc), IVA (T, Zr,
Hf) ou VA (Nb,V) encontrados nas tabelas 4.111 sio todos negativos onde foram
medidos os sinais, i.€., similares aos campos hiperfinos magnéticos em impurczas
nao magnéticas diluidas em matrizes magnéticas como Cobalo, Ferro ¢ Niquel.

Isto deve-se ao fato de uma impureza nao magnética diluida ein matriz de Cobalto,
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Parametro T. HCo Hra(TTH) Hra/pce 1g./Tc
liga de rede a (K) () (kOc) (kOc/ps) | (kOc/K)
! (A) .
[ CosTiAl | 5,85 148(2) | 0,35(0,1) [-143¢) ~409(117) | -0,97
Co,TiGa | 5,85 130(2)'¢ | 0,40(0,1)®) | (-)159(€) (-)317(99) | (-)1,22
Co,TiSn | 6,07 370(2)'¢ | 1,03(0,1)=) | (-)480!) (-)466(45) | (-)1,30
Co,TiSi | 5,74 375(4)® | 0,55 -287(6)1'9 1 -522(95) -0,76
Co;TiGe | 5,83 386(4)® | 0,89 -335(6)¢¢ | -376(43) -0,87
Co,ZrAl | 6,08 185(2)() | 0,30(0,1)(®) | -184() -613(204) -0,99
Co,ZrSn | 6,25%) 460(2) | 0,80(0,1)) | (-)380(¢) (-)475(58) | (-)0,83
Co,HfAl | 6,02¢) 193(4)® | 0,40(0,1)@ [-189(4)) | -472(118) | -0,98
Co,HfGa | 6,03 186(3)!) | 0,30(0,1)¢ | -2130) ST10(327) | -1,14
Co;NbAl | 5,950 383/ 0,67 (-)138(4) | (-)206(31) | (-)0,36
Co, VAL | 5,800 310(4) 1 0,92(0,1) | (-)116(4)) | (-)126(14) | (-)0,37
(-)63(3)¢) | (-)68(8) (-)0,20
Co,VSn | 5,98@ 105@ 0,60") (-)130(1)@ | (-)172{29) | (-)0,98
()71 | (-)118(20) | (-)0,68
Co,5¢Ga | 6,17 - 0,25° (-)90,0(2,2) | (-)360(169)" | -
Co,ScSu | 6,17 268(H) 0,55 -187,6(3,3) | -341(62) -0,70
CozHiSu | 6,24 396(*) 0,77(0,1)® [-421,1(12,4) | -547(73) -1,07
(a) Ref. 43 (D) Ref. 44 (c) Ref. 45 (d) Hel 46 (c) Kef. 47
(f) Ref. 48 (g) Ref. 49 (L) Ref. 33 (i) Ref. 35 (j) Ref. 50

* Observagdes citadas no texto

Tabela 4.111: Propriedades Magnéticas das ligas de Heusler do Tipo Co,YZ

por exemplo, ter como primeiro vizinlio um dtomo magnético (ambiente andlogo ao

das ligas de lleusler se considerarmos a impureza localizada no sitio Y das mesmas)

e também das distancias entre os dtomos de Cobalto nestas ligas (~ 3,0 A) serem

quase as inesmas que no Cobalto puro ou com impurezas diluidas (~ 2,5 A).

Outra evidéncia deste fato é a proporcionalidade entre o campo hiperfino
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no '*'Ta e a temperatura de Curie para as dilerentes ligas. A razio 4Ls ¢
praticamente constante (com variagées entre 10 % e 15 %) para as ligas cujos sitios
Y sao ocupados por elementos da mesma familia. Esta proporcionalidzde também
se verifica para a razao !“%‘ A medida que o momento magnético aumenta,
podemos perceber que o campo hiperfino magnético também aumenta mantendo
uma razao constante para as ligas formadas por elementos da mesma familia no
sitio Y.

A discusao e comparagao dos resultados para CHM apresentados na tabela
pode ser feita de uma maneira mais conveniente se utilizarmos o campo hiperfino
magnético reduzido (%ﬁ:), pois dessa maneira eliminamos os efeitos dos diferentes
valores de momentos magnéticos nos atomos de Cobalto (uc,) para as diferentes
ligas. Os valores dos momentos magnéticos no Co para as diversas ligas na
tabela 4.iIl foram obtidos da literatura; porém para a liga Co,ScGa o momento
magnético no atomo de Cobalto nio foi medido. Este valor foi estimado com
base nas sistematicas de momentos magnéticos para ligas de lleusler do tipo
Co,YGa e Co,YSn mostradas nas refercucias 35 e 48. Scgundo estas referéncias, o
momento magnético para as ligas Co,YGa decresce lincarmente com o aumento da
diferenga de eletronegatividade (em valor absoluta) entre o Cobalto ¢ o elemento
Y. Também nos bascamos na sistematica de momentos magncticos apresentada
na tabela 4.11. Como podemos obscrvar, a razio entre os momentos magnéticos
nas ligas Co;YGa e Co,YSn onde Y é Ti, lIf, V e Nb ¢ praticamente constante ¢
o momento magnético nos atomos de Cobalto nestas ligas aumenta a medida que
passamos da familia 1A, para IVA e VA. Dessa maneira o valor estimado para
0 pco na liga CosScGa é da ordem ge 0,25 pup. Conscquentemente, o valor do
campo hiperfino reduzido para esta ga é ~ 360 kOc/ iy

Os valores dos erros dos campos l'iipcrﬁuos reduzidos mostrados na tabela sio
grandes devido aos erros dos valoret dos momentos magnéticos nos atomos de

medidos. Sendo assim, para as lig

Cobalte. Estes erros experimentais o ~ 0,1 pp para todas as ligas onde foram
cujos valores dus erros experimentais dos

momentos magnéticos nao eran conl_;ccidos também adotamos o valor 0,1 ug.
Os resultados apresentados na' tabela 4.11 revelam quc os valores de

CHM reduzidos aumentam, em magnitude, quando passam das ligas que

contém elementos IHA (~ - 350 kOe/up) para ligas que contém elementos
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IVA(~ - 500 kOe/up); e sofrem uma queda para as ligas que contém elementos
VA (~ (-) 170 kQOe/up). Mas é importante ressaltar que antes de efetuarmos as
medidas de CIIM nas ligas de Heusler contendo um elemento de transigao 111A
(Sc), esperavamos que estes resultados iossem maiores em magnitude do que para
as ligas contendo Ti, Zr, HI, V e Nb; entretanto os resultados mostraramn um valor
intermediario.

Estudos feitos por espectroscopia Mossbauer no sitio do Su das ligas de
Heusler do tipo Co;YSn evidenciam este mesmno comportamento. Alguns dados

da literatura podem ser vistos na tabela 4.1V.

* medida realizada a 8 K

v ——

& Estrutura Tetragenal Distorcida

Parametro | T. KCo Hsn(4.2K) | Usu/pce | Usn/Te

liga deredea | (K) (18) (kOe) | (kOe/up) | (kOe/K)
(A)

Co,ScSn | 6,i9¢) 268() | 0,55!=) +40°(e) +73(13) | 40,15
Co,TiSn | 6,06¢ 375¢ | 1,03(0,1)¢ | +82(1)¢) | +80(8) +0,22
Co,ZrSn | 6,25 4681 | 0,80(0,1)(¢ | +88W +110(14) | 40,22
Co,HfSn | 6,20® 3941 1 0,77¢0,1)) | +106(2)V) | +138(18) | +0,27
Co;VSn | 598" 105%¢) | 0,609 +10(HY 1 +17(3) +0,09
Co,NbSn | a=6,2!404) | 1199 [ 9,32(0,1) | +15(1)¢ | +47(15) | 40,13

¢=6,00 [

(a) Ret. 33 (b) Ref. 50 e 51 (c) Ref. 48 (d) Ref. 43

(e) Ref. 35 (f) Ref. 34 (g) Ref. 52

Tabela 4.1V: Propriedades magnéticas das ligas de lleusler do tipo Co,YSu

O valor do CHM medido sobre o S5n na liga Co;YSn onde Y é um elemento

ITTIA (€c) é de +40 kOe, para as ligas onde Y pertence ao grupo IVA (TiZr,Hf)
os valores sdo de +82, +88 e 4106 kOe respectivamente e para as ligas onde
Y é do grupo VA (V, Nb) os valores de ClIM medidos foram +10 ¢ +15 kQc.
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Comparando-se, agora, 0s campos hiperfinos reduzidos mostrados na tabela 4.1V
observamos novamente que a liga Co;ScSu apresenta um valor intermediirio
(~ 73 kOe/pug) aos valores das ligas Coz(Ti, Zr, IIf)Sn (~ 100 kOe/ug) ¢
COz(V, Nb)Sn (~ 30 kOE/[IB).

Dos dados apresentado nas tabelas 4.111 e 4.1V podemos concluir que o campo
hiperfino reduzido no dtomo da série s-p (sitio Z) depende da naturcza do elemento
de transi¢ao no sitio Y, porém o valor do CIIM reduzido no atomo de transigao
(sitio Y) é praticamente insensivel a natureza do elemento s-p. Além disso, o
CHM reduzido no sitio Y é totalmente dependente da natureza quimica, i.¢., da
familia quimica do prépio elemento Y.

Através da fig. 4.15 podemos visualizar de uma maneira mais ilustrativa o
comportamento dos campos hiperfinos reduzidos em fungio do clemento quimico
localizado no sitio Y das ligas de lleusler do tipo Co,YZ. Os pontos “vazios”
representam o campo hiperfino reduzido no *'Ta , enquanto os pontos “chcios”
represeatam o campo hiperfino reduzido no *°Su.

Um fato interessante é que se calcularmos valores mdédios para os campos
hiperfinos magnéticos reduzidos no Sn e no Ta para as ligas contendo no sitio Y
elementos das familias 111A (Sc), IVA (Ti, Zr, lIf) e VA (V,Nb) scparadamente ¢,
entio, fizermos razoes destes valores encontramos resultados proporcionais cutre

os CHM reduzidos nestas familias. Como exemplo temos:

}]Tﬂ/”Cmy =111A ~ llTu/l‘Covy =IVA ~ llTn/I‘CmY =VA ~48
HSn/l‘Cwy =111A~ llSn/l‘Con =JVA B llSn/"Cos Y=VA -

Isto sugere que os campos hiperfinos magnéticos medidos nos sitios Y ¢ Z

apresentam sistematicas similares.

Alguns modelos tedricos tentam explicar o comportamento dos campos
hiperfinos nas ligas de Heusler, porém ainda nio exitc um tdnico modelo que
ofcrega uma explicagao satisfatéria para estes comportamentos em diversas ligas.
Os modelos existentes apenas prevéeni uin comportamento sistematico para
alguns tipos de ligas, mas nio conseguem sugerir valores tericos para os campos
hiperfinos nas mesmas.

O modelo de Jena-Geldart [11], por exemplo, preve para as ligas X;MnZ que
os campos hiperfinos no sitio de impureza Z, por exemplo o Sn, aumentam com o
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aumento da densidade de elétrons de conducio. Para as ligas NizMnSn e CuMnSu
os campos hiperfinos sio da ordem de +90 kOe e +280 kOe respectivamente ¢
isto mostra que a medida que passamos do Ni para o Cu o campo aumenta, umz
vez que 0 Cobre contribui com mais elétrons na banda de condugao.

Para as ligas de Heusler do tipo Co;YZ, este modelo até explica o fato do
campo hiperfino reduzido aumentar {em valor absoluto) a medida que o clemento
Y passa de Sc para Ti, Zr e Hf; entretanto nao consegue explicar a diminuigao no
valor do campo hiperfino reduzido para as ligas cujos sitios Y siv ocupados por
V e Nb. Isto sugere que a teoria de Jena-Geldart nio pode ser aplicada para as
ligas de Heusler baseadas no Cobalto.

Ja, o modelo de Blandin-Campbell [13] preve um campo no sitio do Su nas
ligas de Heusler que depende da densidade de clétrons de condugao através do

parametro kr (raio de Fermi) pela relagdo:

§= b

(kr.a)?
onde a ¢é o fator de Bloch, g,, é o momento magnctico ¢ a é o parimctro de
rede. Este modelo prevé que o campo hiperfino reduzido diminui a medida que
a densidade de elétrons de condugao aumenta. Os autores da rel. 51 utilizam
este modelo para explicar o fato do campo hiperfino reduzido diminuir quando
passamos da liga Co;TiSn para a liga Co;VSu. E isto ndo concorda com a teoria
de Jena-Gelaart.

Os outros modelos tedricos citados no capitulo 1 também nio conseguem dar
explicagoes viaveis para as ligas de lleusler do tipo Co,YZ, mas apenas conseguem
oferecer previsoes tedricas para ligas de lleusler do tipo X;MnZ. Entretanto,
existem alguinas diferengas eutre estas ligas que devem ser consideradas; como por
exemplo o fato dos momentos magnéticos nos atomos de Mu para diferentes ligas
serem proximos, o que ndo ocorre para as ligas bascadas no Cobalto, ¢ também
do fato do moniento magnético nas ligas XaMuZ scr lvcalizado no clemento Y,
enquanto que nas ligas Co,YZ este é localizado no elemento X,

O fato destes modelos parecerem inadequados para explicarem satisfaloriamente
o CIIM nas ligas Co,YZ, pelo menos ¢ o momento, mostra que existe a

necessidade de ampliarmos a sistematica de Campos Hiperfinos Magnéticos neste
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tipo de liga, sendo os dados obtidos, ainda, insuficientes para uma previsic
tedrica precisa. E neste sentido que o laboratorio vem trabalhando, sendo que os

resultados obtidos neste trabalho contribuem para a ampliagio desta sistematica.



Capitulo 5

Conclusoes

O campo hiperfino magnético transferido de um ion magnético aos scus vizinhos
em um cristal é um dos fendmenos do magnetismo que ainda nio foi explicado
satisfatoriamente, e as ligas de Heusler tem sido estudadas extensivamente com
a finalidade de abordar esta questao. As ligas de Heusler sio otimos sistemas
magnéticos e tém despertado um enorme interesse devido a variedade de possivers
ligas.

Medidas de CHM no Sn no sitio Z das ligas de Jleusler Co,YZ revelam campos
positivos, enquanto que as medidas de CHM no sitio Y das respectivas ligas
revelam campos negativos. As conclusdes estabelecidas alé o momento para as
ligas Co;YZ sio:

1. Os campos hiperfinos no ™7Ta no dtomo de transigio nio magnético
comportam-se COmo 0s €ampos em impurezas nio magnclicas diluidas
em matrizes magnéticas como Colalto, Ferro e Niquel; sugerindo que os
mecanisimnos que progusem os campos hiperfinos nos dois sistemas scja o

mesino;

2. Os campos hiperfinos medidos nos sitios do Su (sitio Z) ¢ do Ta (sitio Y)
nas ligas Co;YZ aprescntam uma forte dependéncia do clemenio de transicao
localizado no sitio Y, e s3o praticameunte insensiveis & natureza do cleento

s-p situado no sitio Z;

3. Os campos hiperfinos medidos no sitio Y nio dependem da natureza quimica

do préprio elemunto Y.



Conclusoes

4. Os campos hiperfinos medidos dependem de outros pardmetros como

momento magnético localizado, parametro de rede, etc.

Ainda existem poucas informagoes sobre os campos hiperfinos nestas ligas para
que se possa estabelecer sistemadticas especificas que permitam o desenvolvimento
de um modelo tedrico adequado para explicar os valores destes campos obtidos
experimentalmente. Em virtude deste fato foran feitas, neste trabalho, as medidas
dos campos hiperfinos magnéticos nos niclcos de ™ Ta no sitiv Y das ligas de
Heusler Co;S¢cSn, Co,ScGa e Co,HiSu. As medidas foram realizadas pela téenica
de Correlagao Angular Gama-Gama Perturbada Diferencial em Tempo.

A presenga de interagoes quadrupolares nas medidas acima da temperatura
de Curic para as tres amostras estudadas indica que ha a necessidade de um
tratamento térmico prolongado com a finalidade de eliminar possiveis defeitos nas
redes cristalinas das mesmas aumentando, assim suas simetrias; o que tornariz a
andlise das curvas de Ag;(1) abaixo de T, mais simples. Os resultados de R(t)
obtidos confirmaram que o CIIM no '®'Ta nas ligas de lleusler do tipo Co,YZ
sao negativos onde foram medidos o sinal. Para a liga ColfSn o resultado
determinado para o campo hiperfino concorda com o valor absoluto encontrado na
literatura {34} e o sit al foi uma medida inédita deste traballio. Para a liga Co,ScGa
o resultado obtido para o CIHIM parece coerente em relagiao ao resultado obtido
para a liga Co,ScSu, entretanto € necessario efetuar-se as medidas da temperatura
de Curie e momento magunético no atomo de Cobalto para esta amostra, além de
fazer as medidas para a determinagao do sinal do CIIM.

A principal dificuldade experimental do traballo foi a confecgiao das amostras
na estrutura de lleusler cabica L2y, umna vez que os tratamentos Wrinicos para o
preparo das mesmas sio desconhecidos e empinicos. Alén disso, foi despendido
muito tempo nas analises por difragao de raios-x devido ao fato desta facilidade
ser bastante deficiente no IPEN, sendo necessario contarmos com a colaboragio do
Instituto de Fisica da USP de Sao Paulo e de Sao Carlos e da Escola Politécnica
da USP.

O laboralorio esta fazendo um grande esforgo no sentido de determinar o CHM
em diversas outras ligas de lleusler com a finalidadc de ampliar a sistematica de

campos hiperfinos em ligas bascadas no Coballo ¢, entao, procurar propor um
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modelo teérico capaz de explicar estes resultados.’
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