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RESUMO

A utilizagao da geometria de éspalhamento na espectrosco
pia MBssbauer no lugar do uso da geometria convencional de transmissao pro
porciona dois novos recursos 3 técnica MYssbauer: a amostra pode ser anali
sada em seu estado natural, nao sendo necessdrio prepara-la em forma de la
mina fina ou pd, e analise de camadas superficiais podem ser feitas. Entre
tanto, a baixa razao sinal/ruido presente no processo de detecgao tem limi
tado o uso desta geometria nao convencional. Neste trabalho desenvolveu-se
um contador proporcional de fluxo de gds para detectar el8trons na tentati

va de reduzir esta limitacao.

0 detector construido consiste de uma camara ..cilindrica
com diametro de 30 mm e altura variavel de 3 a 10 mm. A alta tensao € apli
cada a trés eletrodos de cobre de 75u m de didmetro, igualmente espagados

e colocados paralelos 3 base do cilindro.

No processo de determinagao das caracteristicas oOtimes
de funcionamento do detector procurou-se analisar a influéncia, tanto na
porcentagem de efeito quanto no tempo de obtengao de um espectro, das se

guintes variaveis

Distancia fonte-absorvedor;
Colimagao da radiagao incidente;
Fluxo do gas atraves da camara;
Volume (altura) da camara;
Tensao aplicada nos eletrodos;

Discriminagao da energia detectada;

0 gas utilizado foi uma mistura 94% He - 6% CH&‘ Para os
testes foram utilizados absorvedores de A¢o Inox 310 e ferro natural e uma

57

fonte de Co”’ em matriz de P4 de 10 mCi.

As condigoes Gtimas de funcionamento do detector podem,

de um modo geral, serem especificadas atraves dos valores :



Dist, fonte=absorvedor,ysyssssssanacansneanes. 30 mm
Didmetro de colimador.iiiiiesiveneenaasanenaa10 @ 15 mm
Volume (altura) da camara..isvisseecseesan 3,5 a 6,0 mm
Fluxo do gaS.eeenasenacnasansss miximo = 40 bolhas/min
Discriminagdo da energia.............Eliminar regido ini

cial do espectrode

altura de pulso

Uma escolha mais refinada das condigoes de operagdo den
tro destas faixas dependera das caracteristicas do absorvedor, pois,depen
dendo do tipo de absorvedor pode-se precisar de maior absorgao implicando

em baixas taxas de contagem ou vice-versa.

.

A eficiéncia pratica do detector bem como sua versatil

|
dade foram avaliadas através da obtencao de espectros de amostras de mete

oritos e chapas de ago baixo-carbono oxidadas.
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ABSTRACT

The use of scattering technique instead of the

convencional transmission geometry provides two new resources to MUssbauer

Spectroscopy. Firstly, the sample can be studied in its natural form, that

is, one does not need either powdered it or reduced it to a thin foil.

Secondly, the scattering geometry is the ideal technique .for

surface

analysis. However, the very low signal to noise ratio in the detection

process has limited the use of the scattering technique.

In this work, a gas-flow proportional detector for

MUssbauer conversion electrons has been designed and constructed in such

a way that it was

possible to determine the best values of the various

parameters which give the optimum signal to noise ratio and energy resolution.

chamber at ground

The constructed detector consists of a external cylindrical

potential, having 30 mm diameter and a height varying

between 3 and 10 mm. The high positive potential was applied at 3 copper

anode of 75 um in

diameter, which were equally spaced and parallel to the

base of the cylinder.

the detector, the
influences in the

concern:

In order to find out the optimum operation conditions of
following parameters were investigated as far as their
Mdssbauer percentage effect and the counting time are

1
Source-absorber distance

Collimation of the incident gamma radiation
Gas-flow rate

Chamber volume
High positive potential

Detected energy discrimination

The detector was operated using a premixed helium - 6%

methane gas. All testing spectra were carried out with 310 stainless steel



and natural iron absorbers and a 10 mCi 57Co-Pd source.

The best average volues for the investigated parameters
which optimized the working conditions of the detector are:

Source - absorber distances....eecevviencareene.. 30 mm
Collimator diameter ..........ccovevevnnennn. 10 = 15 mm
Chamber height.........ciiiiiiireeeeiiranaes 3,5-6,0 mm
Gas=flow rate ....cicviiivvrrnsrenncncnaaanaaat ml/min,
detected energy discrimination = cutting dow the initial

region of the pulse-heiht spectra.

A more refined choice for the values of the above parameters
will depend on the characteristics of the absorber, because a trade-off must
be made between optimizing the MUBssbauer percentage effect, so as to minimize

the count rate for a given experiment.

Mdssbauer spectra of meteorite and low carbon alloy steel
samples were taken in order to test the efficiency and versatillity of the

constructed detector.



AGRADECIMENTOS

Agradego

- Ao Professon Anuan Abras, pela onrientagdo segura e de
dicada;

- Ao Progesson Eustdquio Galvdo da Silva, pelo  acompa
hamento de todo o t/aabcu’,ho; -

- Ao Professon Ewaldo Melo de Carvalho, pelas primeiras
ideias sobre a construgdo e utilizagdo de um contador proporcional de §eu
x0 de gas; o

- Ao Professon e colega Ronaldo ALipio Mansur,  pelos
puimeinos conhecimentos e discussdes sobre a tZenica MBssbauer;

- Ao colega Nivaldo pela ajuda na parte de computagdo:

- A0 teenico mecdnico Luls Manio pelas ideias sobre o
sistema meednico do detecton ;

- A todos 05 colegas;

- A todo 0 conpo teenico administrativo;

- Ao CNPq, FINEP e CNEN,



CAPTITULO 1

INTRODUGAD

1 - 1. A8 geometrias de thansmissao e espalhamento na espectnoscopia
MBssbauen

0 efeito MYssbauer consiste na emissdo e absorcdo res
sonante, sem recuo, de radiagao gama por nicleos atdmicos. As radiacdes en
volvidas neste efeito estao mostradas na figura I.] de uma maneira resumi

da ou mais detalhadamente na tabela I-1,

14.4 keV
RAIO-Y
M
10
7.3 keV o~
L
90
K
14.4 keV 9 5.6 keV &~
4 4.4 Ny e
T 1003 F7 oy | 64
~ keV
MOSSBAUER RAIO-X
RAIO- Y 27
~6.3 keV
RAIO- X
Fig. '-1 Radiagoes envolvidas no Efeito MBssbauer para o caso especifico
57

do Fe”'.



TABELA 1=}
TIPO DE RADIAQAO I ENERGIA (kev) ! PROBABILIDADE !
Gama re-emitido E = 14,4 0,09
Eletrons de E - By = 14,3 0,01
conversao M
Eletrons de E - BLC= 13,6 0,09
conversao L
Eletrons de E-Bgk= 7,3 0,81
conversao K
Raios-X K Bk-BL = 6,3 0,24
Eletrons Auger BK-ZBL = 6,4 0,57
Outros raios=-X menor que 0,90
e eletrons B = 0,85
* 0s By (1 =M, L, K) indicam as energias dos niveis eletronicos

A observagao do efeito pode ser feita com o equipamen
to representado no diagrama de bloco da figura 1-2,

Nos blocos A e B estao indicadas duas geometrias pos
sfveis e seus respectivos sistemas de detecgdo. No bloco A estd mostrado
o sistema de detec¢ao convencional, o qual utiliza a geometria de transmis
sdo. Mesta geometria, a radiagao emitida pela fonte radioativa passa atra
vés do absorvedor e o efeito & observado por meio da radiagao nao absorvi
da. Isto requer um absorvedor em forma de uma lamina muito fina ou po. De

tectores para esta geometria ji estdao industrializados e apresentam

um
funcionamento optimizado,



GERADOR DE PULSOS SAIDA
E CONTROLADOR DE MULTICANAL DE
VELOCIDADES DADOS
ANALIZADOR
MONO-CANAL
e smE- i |
' 1
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ABSORVEDOR DETECTOR
BLOCO A BLOCO B

Fig. 1-2. .Diagrama de bloco para espectroscopia MUssbauer
Bloco A: Geometria de transmissdo

Bloco B: Geometria de espalhamento(2m)

Este fato juntamente com o preparo convenientemente do absorvedor faz com
que nesta geometria se obtenha altas taxas de contagem e razdes sinal/rui
do relativamente altas. Um exemplo de espectro MYssbauer por transmissao,

utilizando um absorvedor de ferro natural acha-se ilustrado na figura'l-3.
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Fig. 1-3. .Espectro Mdssbauer, por transmissao, de Fe natural
I (E) - Intensidade de radiagao detectada
E - Energia
Os pontos El,2,3,4,5,6 sendo pontos de menor contagem de radiagao

representam as energias onde houve ressonancia nuclear.

0 bloco B mostra o sistema de detecgao utilizando a
geometria n3o convencional de espalhamento. Nesta geometria, detecta-se di
retamente a radiagao re-emitida pelo absorvedor. Este fato da a ela  duas

caracteristicas distintas da geometria de transmissao :

i. Nao ha a necessidade de um absorvedor fino ou em

forma de p6 ja que a radiagao nao precisa atravessa
lo.

ii. Pode~se optar pela detecgao de qualquer uma das ra

diagOes re-emitidas ; gama, raios-x ou de elétrons.

Esta Oltima caracteristica faz da geometria de espalhamento uma ferramenta
para analise de camadas superficiais, pois, ao se detectar raios-y ou rai
os-x obtem-se informagoes de camadas da ordem de 109 A, ao passo que na
deteccao de eletrons obtem-se informagoes de camadas de ate 3000 R. Entre
tanto, dificuldades devidas ao sistema de detecgao, apresentando de um mo
do geral uma baixa razdo sinal/ruido, tem limitado em muito a utilizagao

desta geometria.



Un exemplo de espectro MUssbauer por espalhamento de
absorvedor de ferro natural esta ilustrado na figura I-b.
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Fig. 1-4. Espectro Mbssbauer, por espalhamento, de Fe natural
I(E) - Intensidade da radiacdo detectada
E - Energia
0s pontos E],2,3,4,5,6 sendo pontos de maior contagem de radiagao

representam as energias onde houve ressonancia nuclear.

1-2. Um resumo histornico da geometria de espalhamento

Esta sub-unidade nao tem de modo algum a pretensao de
ser um apanhado completo de tudo que %e fez até o presente sobre a técnica
MUssbauer por espalhamento. Seu objetivo &€ de apenas dar uma visao do ini
cio, desenvolvimento e estagio atual desta outra geometria também muito im
portante na espectroscopia MYssbauer. Com isto, pretende-se aqui colocar as
bases para um melhor entendimento da origem, propositos e justificativas de

todo este trabalho.

Embora nao se possa estabelecer marcos muito nitidos,a

evolugdo da espectroscopia MUssbauer utilizando a geometria de espalhamen-



to (EMGE) pode ser dividida em trés etapas : de 1960 a 1968, de 1968 4
1973 e de 1973 até hoje, as quais sao caracterizadas principalmente pelos

objetivos na utilizaggo da técnica e ou, pela intensidade de trabalhos fei
tos,

Os primeiros trabalhos em EMGE, surgidos no infcio da
década de 60, embora em nimero extremamente menar do que aquéles que uti
lizavam a geometria de transmissao, ja mostravam algumas desvantagens ou
mesmo impossibilidades desta Gltima para a realizagao de certas experién
cias, conforme mencionado em |~1, Estes trabalhos, em sua maioria se vol
taram para estudos mais diretamente ligados ao efeito MUssbauer propria
mente dito, tais como ; cd3lculo de fator de DebyerWaller(1,2), interferen
cia entre o espalhamento ressonante (MUssbauer) € nao ressonante (Ray

leigh) (1), distribuigao angular do escalhamento ressonante (1), etc.

Analises especificas de problemas de superficie, uti
lizandc EMGE também comegaram a ser feitas, nesta época, através do tra

balho de C.E.Violet e E.L.Lee (3), os quais investigam peliculas ferromag
néticas ultra-flinas.

Ainda nesta la. etapa, ja se nota um tipo de preocupa
¢ao que tem acompanhado a EMGE até os dias atuais : o aprimoramento do

sistema de detecgao.

Projetos de detectores foram feitos tentanto minimi
zar o problema, ja mencionado em I~1, da baixa razdo sinal/ruido (1). ©
sistema de detecgao com geometria de 2m introduzido por N.Hershokowitz e
J.C.Walker (L) em 1968, proporcionou um grande avango no campo. Esta geo
metria de 27 sera a utilizada neste trabalho, embora aplicada mais espe

cificamente a elétrons de conversao.

Entre 1967 a 1966 recha~se a la. etapa da EMGE com
alguns trabalhos nos quais aparecem as opgoes de se detectar raios=y, ou

raiosex ou elétrons (4,5).

A partir de 1968 intensificarse a quantidade de traba
lhos sobre a EMGE e observa~se uma certa mudanga quanto a sua utilizacao.

Estes trabalhos, alem de continuarem a insistir no aprimoramento dosiste



ma de detecgdo (6,7,8,9,10,11), se voltam para a aplicagdo prdtica da téc

nica principalmente para andlise de superficies, intensificando assim a
op¢do de detectar elétrons, e problemas metallrgicos (7,9,10,11,12,13,14).
Com respeito & detecgao de elétrons, surge em 1971 o primeiro trabalho teo

rico (15) dando um tratamento bem completo as grandezas : largura de linha,

drea e intensidade do efeito no espalhamento. Este e outros trabalhos ted
ricos posteriores (16,17) utilizam a suposigdo da atenuagao exponencial da
energia dos elétrons a medida que estes percorrem as camadas superficiais.
A validade de tal suposigao & colocada em divida pelo trabalho

experimen
tal de M. J.Tricker, L,A.Ash e T.E.Cranshaw (18). Estes

autores  procuram
mostrar a inviabilidade prdtica de tal suposigdo devido a problemas de de

teccao de foton-elétrons gerados por raios-x de conversao.

Estes trés Ultimos trabalhos citados ja fazem parte da
dltima e mais fértil etapa da EMGE iniciada em 1973-74. A partir desta épo
ca varios trabalhos foram feitos nao sé visando o aprimoramento do sistema
de detecgao (19,20,21,22) como também ampliando tremendamente as areas de
aplicagao da EMGE 3 metalurgia (23,24,25,26), a andlise de sistemas em es
do vitreo (27), ao estudo de superficies de um modo geral(24,28,29), 3 and

lise de produtos de fotdlise (30), ao estudo de implantagao de fon Fe?! em
monocristais de grafite (31), etc,

Para finalizar esta sub-unidade & importante salientar
que toda esta exposigao anterior mostra que a EMGE & uma técnica em franco
desenvolvimento tanto na parte do aprimoramento de sua propria instrumenta
¢30 quanto nas suas possibilidades de aplicagao pratica.

T+3. Propoaditos deste thabalho

Embora, como mencionado em 1-2, o processo de detec

g3o e estudos de ‘problemas de superficie tem-se desenvolvido bastante nos

altimos anos, duas consideragSes devem ser feitas :

|
U . Os detectores ainda se acham em um estagio artesa

nal, n3o existindo ainda um modelo acabado com ca



racteristicas bem definidas e optimizadas.

ii, Analise de superficies embora bem sucedidas no que

se refere 3 determinagao dos compostos, estruturas
e fases, tem deixado ddvidas quanto a profundidade

das camadas analizadas,

Levando isto em conta e o fato de que a EMGE, além de

ser indispensavel para certos tipos de experiéncias, completa em muito um

laboratorio de Espectroscopia MUssbauer, este trabalho se propoe a :

i . Projetar, construir e optimizar um detector de elé

—

trons (Raios-x ou Raios-y) por espalhamento com

geometria de 2m. '

Fazer andlises de camadas superficiais com o obje
tivo de determinar seus elementos componentes e
sua estrutura e ainda dar alguma contribuigao ao
estudo da determinagao das profundidades das cama

das analizadas.



CAPITULO 11

0 SISTEMA DE DETECCA)

11-1. Contadonres proporcionadis

Contadores proporcionais que utilizam o efeito multi
plicador por ionizagdo de um gas consistem basicamente de uma camara con
tendo em seu interior gas e um fio condutor colocado a um potencial positi
vo com relagao ao restante da c8mara, Dependendo da tens3o aplicada ao fio

o sistema pode funcionar como uma simples c3mara de ionizagao (regiao 11,

fig. 11.1), um contador proporcional (regiao 111, fig. I1-1) ou um conta
dor Geiger -Muller (regiao IV, figura I1-1).
t ; !
} RECOMBINAGAQ ANTES . |
/ DA DETECGAO : ]
|
wn l |
S . v
|l I IT1 c IV
- . | CONTADORES ICONTADORES
Z CAMARA | PROPORCIONALS I GEIGER-!
Q DE _ | ! MULLER !
& IONIZACAO: I [
| 1
0 T/, | |
= I PARTICULA & ! |
o ! ' !
' !
| |
& | ’ | :
o | PARTICULA » | |
= | | !
| | |
] | 1 I — 1 >
0o 1000 2000 OLTS*
Fig. Il1-1. Altura do pulso em fungao da voltagem aplicada

*0s valores especificos da voltagem aplicada ao fio, definindo as regioes

I,I1,111e IV dependem das caracteristicas proprias de cada detector.



10.

Em qualquer uma dessas regides, exceto na regiao | on
de predomina a recombinagdo dos Tons e elétrons antes de serem coletados,o
processo de detecgdo consiste na fonizagdo das moléculas do gas pela radia
¢ao incidente na camara. Elétrons liberados nesta ionizagdo provocam no

vas ionizagoes e um efeito multiplicador do sinal inicial & notado.

0 que existe de peculiar na regiao lll € o fato de que
nela o resultado final observado € proporcional ao nimero de ionizagoes
primarias(ionizagoes causadas pela radiagao incidente), dando assim condi
¢oes, junto com uma grande ampliagdo do efeito, de se fazer analises quan
titativas da radiagao incidente em termos de detecg¢3o das ionizagdes secun
darias(ionizagOes originadas pelas ionizagdes primdrias). Detectores que
operam nesta regiao sdo por isso chamados de contadores proporcionais. As
radiagoes apropriadas para serem detectadas por um detector deste tipo

estdo na faixa de energia de 0,250 a 100 Kev.

Alguns tipos de contadores proporcionais a gas sao

ilustrados na figura (1=-2,

, janela
fio ilnodo / entrada do gas

e — n,

H AW v y! W E— saida
b

8

d

«Fig.11-2. Alguns tipos de contadores proporcionais a gas.

a) Contador proporcional lacrado muito comumente utilizado em es

pectroscopia MUssbauer por transmissao

b), ¢), d) contadores proporcionais de fluxo de gas com diferen-

tes formas da camara e fios anodos.



1.

11-2, 0 detector comﬂpux‘do e wtildizado neste m_aba,(iho

Como foimencionado no capitulo ! um dos objetivos deste

trabalho € desenvolver um detector de eletrons para estudos de superficies
por espectroscopia MUssbauer com geometria de espalhamento (EMGE). ‘Como
elétrons na faixa de energia de interesse t&m uma penetragdo extremamen
te reduzida em qualquer material s6lido, & necessdrio, caso nao se queira
perder eficiéncia, que a amostra a ser analizada seja colocada dentro da
- . -
camara do detector. Com isto os eletrons, ao abandonarem o absorvedor, en
tram em contacto direto com o gas na camara iniciando o processo de detec’

¢ao, além de se poder coletar estes elétrons dentro de todo um angulo

8
lido de 2n ., Fig, 11-3

E \! +—absorvedor

Fig. I1-3. A geometria de espalhamento com angulo sdlido de deteccao de m

Un detector apropriado a estas condigoes € um conta
dor proporcional de fluxo de gas. Um detector deste tipo € de facil cons
trugao, manutencao e operagao, Sendo a base de fluxo de gas, problemas re
lativos & limpeza interna da camara sao bastante reduzidos e assim a cgmg

ra pode ser aberta sempre que.se desejar trocar o absorvedor.



12.

A maioria dos trabalhos sobre a utilizacdo da  EMGE
tem ut|1|zado detectores deste tipo (7,8,9,10, 1 +19,20,21,23,26,29)varian
do apenas o nimero de fios coletores, a forma e dimensoes da camara e al
guns outros detalhes, N

0 projeto desenvolvido neste trabalho se baseou no de
tector construido e utilizado no trabalho de A.S.C3mara e W.Keune(26).

Tomando este ponto de partida e levando em conta que
no processo de optimizagdo seria necessdrio que o detector tivesse o mai
or numero possivel de parametros variaveis, foi feito o projeto represen:
tado na figura |l<h,

Como pode ser notado, este detector apresenta a espes
sura da camara cilindrica variavel, Isto foi fntrodeido na tentativa de.
achar uma espessura de melhor funcionamento ja que tal par3metro varia
muito nos trabalhos que utifizam este tipo de detector sendo que nenhum

deles apresenta uma justificativa convincente para a escolha feita.

0 diametro da camara cilindrica foi escolhido levando
se em conta a relagao entre o tamanho da fonte radiotiva utilizada, a di§ 
tancia fonte-absorvedor, a c6limag3o da radiagdo incidente, a regiao efe
tiva do absorvedor(parte atingida pela radiagdo incidente) e o fato de
que raios com grande inclinagao com relagao a direg3o de movimento da fon
te podem causar deformagoes principalmente em linhas externas .do espec
tro, como serd mostrado no capitulo Ill. Para estimar este diametro consi

derou~se as condigdes normais, em principio, para a obteng3o de um espec
tro.



A

c E
E
A
A
I1-4, O detector projetado e construido para este trabalho.
A. Fios de cobre de 75 um de diametro
B. Camara de volume variavel
C. Acrilico metalizado internamente
D. Entrada e saida do fluxo de gas
E. Aluminio
F. Aneis de borracha
G. Absorvedor

13.



14,

A partir da figura Il=5 pode~se escrever:

_D(F +C) + BC

A =
B
6 = ARCTg A -C
2D
‘/COLIMADOR
/FONTE ”"'}
| R ’,—1‘" e
i S b L
-L__—l’/ ?[‘\\‘\\ {
| H -
{ i N
{ B n D { ABSORVEDOR
Fig. 11-5. Alinhamento fonte-colimadui ~absorvedor mostrando o angulo maximo

de incidencia da radiagao (8) e o diametro A do Absorvedor que &
atingido por esta radiacao.

Em uma avaliagao inicial tem-se

i

Smm

1

6mm

25mm

O o m O
R’

|14

1 0mm

. - ~ ~ O -
Isto implica em A=13mm e @ = 18 .peste modo o diametro escolhido para
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a camara foi 30 mm,

A janela de entrada da radiagdo no detector foi cons
truida com uma chapa de acrilico de 2 mm de espessura metalizada interna
mente, Esta chapa absorve cerca de 90% dos raios~x incidentes e apenas cer
ca de 15% dos raios-y. Acoplado a esta janela foi feito um porta colimador

de modo a facilitar variagoes de colimagao do feixe incidente.

A opgao pelo uso de trés fios coletores feita no detec
tor que deu origem a este projeto (26) foi mantida.

0 gas utilizado neste trabalho, por sua eficiéncia ja
comprovada éuma mistura 94% He 6% CHy. O fluxo é controlado por bolhas e
ajustado por duas valvulas em série onde a primeira controla a pressao de
saida do gas do cilindro e a segunda regula a quantidade que ird fluiratra

ves do detector. Este sistema permite boa estabilidade do fluxo e um mini
mo de 5 bolhas por minuto.

0 sistema de detecgEo completo esta representado no
diagrama de bloco da figura 11-6.



VALVULA

CONTROL ADORA
DA PRESSAO DE

SAIDA DO GAS

4}._

CILINDRO COM
94°% He - 6 % CH

ALTA
TENSAO
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VALVULA
REGULADORA

DA QUANTIDADE,
DE SAIDA DO GAS

PARA O MULTI-CANAL

AMPLIFICADOR
E DISCRIMINADOR
DE ENERGIA

DETECTOR

PRE -

AMPLIFICADOR

 RECIPIENTE TRANSPARENTE CONTENDO

GLICERINA PARA CONTAGEM DO NUMERO
DE BOLHAS.

Fig. ll1-6. Diagrama da bloco do sistema de detecgao completo.
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CAPTTULO 11T

A OPTIMIZAGAO DO SISTEMA DE DETECCAQ

111-1 . Introdugdo

Na quase totalidade dos espectros apresentados neste ca
pitulo foi utilizado um absorvedor padrdo de ago inoxiddvel 310. Este ab

sorvedor apresenta uma dnica 1inha MYssbauer como mostra a figura tl1=1.

0 acompanhamento das modificagbes em N(gy) e N(g) neste
espectro e bastante simples e suficiente para caracterizar a eficiencia
do detector em quase todas as situacoes como serd mostrado no decorrer

deste capitulo.

A busca da eficiéncia m3xima ou das condig¢oes ideais de
funcionamente, aqui chamadas de processo de optimizagao do detector, sera

feita tendo em vista dois fatores:

i . A absorcao (AB), definida como:

ANr . NroN(e) Eq.111-1
N (€) N2 (€)

A qual, pode-se dizer, determina a eficiencia relativa do detector, ou se
ja, estabelece a quantidade relativa da contagem ressonante para & nao
ressonante, ou ainda, numa linguagem mais usual estabelece a razao sinal/

ruido.



NEo) {o-v----

Fig. t11-1.

MiE-—-—--

>
ENERGLA

Espectro MYssbauer de uma linha

N(e) - Contagem nao ressonante

€, - Energia da transigao MYssbauer
N(eo)- Contagem em €,
NrR - Contagem ressonante maxima

€v=0 - Energia para velocidade da fonte igual a zero
S - Desvio isomerico

v - Largura da linha

18.



ii. A taxa de contagem efetiva (TCE), definida como:

TCE = N £ ( ANr - NrAT eq.111-2
T T T2

(T = tempo de obten¢do do espectro)

A qual multiplicada pela largura da linha representa aproximadamente a
area do espectro normalizada no tempo. Esta drea, pode-se dizer,determina
a eficiéncia absoluta do detector, ou seja, mede a quantidade de radiagao

ressonante detectada por unidade de tempo.

Deste modo, o processo de optimizagao consistira en ten
tar obter valores maximos tanto na absorcdo, possibilitanto uma melhor re
. solugao de espectros, quanto da taxa de contagem efetiva, possibilitando

esta resolugao em intervalos de tempo ndo muito longos.
111-2 . 04 parametnos a serem analisados

Como foi descrito no capitulo anterior, o detector pro
jetado e construido oferece condigoes que permitem variagoes dos  seguin
tes parametros: grau de colimacdo do feixe da radiacao incidente, distan-
cia fonte absorvedor, fluxo da gis, espessura da camara cilindrica e ten

sao aplicada aos fios coletores.

Considerando que a fonte de radiagao gama nao € puntual
e possue aproximadamente 6 mm de didmetro, variagOes tanto no grau de co
1imagao quanto na dist3ncia fonte-absorvedor causarao mudangas na propor
¢ao entre raios paralelos e raios inclinados, com relagdo ao movimento da
fonte, que atingem o absorvedor. Alteragoes nesta proporg¢ao poderao resul
tar em mudangas em AB, TCE, 7 e &(32). A analise dos resultados obti
dos atraves de espectros tirados com diferentes colimadores e distancias
fonte-absorvedor poderac indicar as condigdes para as quais se obtenha va
lores mais altos de AB e TCE sem contudo produzir apreciaveis . alargamen

tos e mudangas nas posicoes das linhas.
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0 fluxo do gds utilizado deverd ser em principio o mini
mo possivel devido ao seu alto custo e certa dificuldade de obtengdo por
se constituir de uma mistura ndo comumente utilizada e de alta pureza. Es

te minimo no entanto n3o deverd interferir na qualidade do espectro.

Quanto ao volume da ca3mara cilindrica alguns resultados
preliminares sugeriram a existéncia de uma relagdo entre diametro e altu
ra da camara para a qual a eficiéncia do detector é midxima. Com a analise
dos resultados obtidos através da variagdo da altura da camara tentar-se
a obter esta relacao para o detector.

Tambem como resultados de alguns testes preliminares'pg
de-se dizer que o detector admite uma faixa de voltagem aplicada aos fios
coletores para a qual ele funciona. A andlise dos resultados obtidos atra
ves da variagao de cada parametro devera especificar tanto esta faixa de

operacao quanto a regiao desta faixa onde se tem um melhor funcionamento
do detector.

No processo de optimizacdo se levard em conta também um
parametro, contrelado externamente ao detector pelo fato dele ter sidopou
co explorado na maioria dos trabalhos deste tipo e por exercer grande in
fiuéncia na parte de utilizagao do detector em analise de superficies. Es
te parametro e a faixa de energia selecionada entre toda a radiagao detec
tada. Atraves de um analisador de altura de pulso pode-se ver que toda a
radiagao detectada por um detector do tipo utilizado neste trabalho e ope

rando com gas He-CHh € de um modo geral como ilustra a figura 111-2.

Esta radiagao, alem de envolver os eletrons de  conver
sao MUssbauer, envolve também foton-eletrons e eletrons compton. Como ape
nas eletrons de conversao contribuem para o efeito MYssbauer, a possivel
seleg3o de uma faixa de energia onde possa haver uma maior concentracao
destes eletrons, permitira obter espectros com mais altas razoes sinal/
rufdo. A relagao deste pardmetro com estudos de superficie sera apresen

tada nocapitulo IV,
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Ne) Y

Fig. 111-2. Altura do pulso em fungao da energia para um contador proporcio
nal de fluxo de gas He - CHy.

N(e) - Contagem € - Energia

111-3 . Esquema do processo de optimizagcao

Como foi descrito na segao anterior a eficiéncia do de

tector sera acompanhada através da variagdo de seis parametros. Para isto

alguns testes preliminares foram feitos com o objetivo de estabelecer as

condigoes iniciais de operagdo (condigdes ja de razoavel funcionamento do

detector) e ajudar na montagem do esquema do processo de optimizagdo. Es

te esquema & apresentado no quadro I11-1. Observa-se que o processo expe

rimental foi dividido em seis séries, cada uma correspondendo a cinco pa
rametros fixos e um variavel. ApGs a anilise de cada serie parte-se para
a e«ecugao da série seguinte ja utilizando as melhores condigdes obtidas
nas series anteriores. A faixa de variagao de cada parametro foi

determi
nada atraves dos testes preliminares e das possibilidades do sistema.
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111-4 . A optimizagdo do sistema

As tabelas Iti~1, 2 .3 ,4,5,6 e 7 desta segcao apre
sentam os resultados de todos os espectros tirados no processo de optimi
zacao do detector, A analise destes resultados deve ser feita tendo em

vista as seguintes consideracoes:

i . Como a eficiéencia do detector € analisada também por taxas de conta
gem, fica aqui especificado que as taxas apresentadas nas tabelas foram
obtidas com uma fonte de cobalto em matriz de paladium com intens idade

aproximada de 10 m Ci

ii . Todos os espectros do absorvedor ago inox 310 foram ajustados com u
ma linha Gaussiana por ser esta forma a que melhor se ajustou aos pontos
experimentais principalmente ao que se refere aos parametros de maior in

teresse no processo de optimizagdo, quais sejam; absorgdo e taxa de conta
gem efetiva.

iii. Os erros nas grandezas AB ¢ TCE colocados nas tabelas foram
calculados pelo programa de computador de ajuste dos espectros e corres
pondem a flutuagac estatistica de cada espectro particular. 0 erro real
nas grandezas AB e TCE, as quais s3o muito sensiveis a pequenas oscila-
goes dos varios parametros do detector, pode ser considerado algumas ve

zes maior que o especificado.

I11-4-1 . Distancia fonte-absorvedon

0 sistema de movimento da fonte e o detector foram ali
nhados sobre um trilho triangular graduado em milimetros de modo a permi
tir boa precisao na medida do parametro a ser analisado, distancia

Fonte-absorvedor (figura 111-3).
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Fig. Il1i-3. Alinhamento Fonte-Detector
T - Trilho milimetrado

Sistema de movimento da Fonte

n

- Fonte

o
1

Detector

>
1

Absorvedor

As condigoes iniciais de operagdo do detector para os demais parametros,

obtidas através dos testes preliminares e j3 colocadas no quadro 111 - 1
sao :

Diametro do colimador - 12 mm

42 B/min
Volume (altura do cilindro) - 3,0 mm

Fluxo

Tensao

1100 Volts

*
Nivel/janela 0,16/10,00 Volts

0 parametro nivel/janela referente a discriminagao da
energia detectada sera fixado nesta posigcao em  todos
os espectros até o ftem 111-4-6 no qual sua influéncia
na eficiéncia do detector serad analisada. Esta posigao
corresponde a nenhuma discriminagao da energia, ou se
ja, toda a radiagao detectada tomara parte no proces

so de obtengao do espectro MBssbauer.
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com estes parametros fixos obteve-se ¢spectros para uma série de valores
da distancia fonte-absorvedor. 0s resultados sdo mostrados na tabela Ili-
1. Observa-se inicialmente que os parametros Mdssbauer ¥ e § permanecem
inalterados dentros dos erros experimentais. Também dentro destes erros
experimentais e considerando o que foi dito em iii no infcio deste cagl
lo a absorcao mantem-se praticamente constante. Deste modo a condigdo de
melhor eficiéncia do detector corresponderd 3quela de maior taxa de conta

gem efetiva. Isto € alcangado no espectro | da tabela I!1-1 o qual & mos.

trado na figura Il1-4.

A possivel mudanga em AB e TCE devido a alteragdes na
proporgao entre raios paralelos e inclinados, com relagdo ao movimento da
fonte, que atingem o absorvedor, como mencionado em It~2, & aqui inéignl
ficante dentro da faixa de variacao. lsto pode ser concluido 3 partir da
grafico da figura 111«5, Como o acréscimo da drea efetiva & causado pela
incidéncia no absorvedor dos raios mais externos do feixe ele & acompanha
do de um aumento na proporgao de raios inclinados. Caso estes novos raios
incidentes estivessem acima de um certo dngulo limite (segdo |li-4=2) pa
ra o qual eles ndo participariam do efeito, isto deveria se manisfetar
graficamente como uma perda de proporcionalidade entre TCE e a area efe

tiva devido a uma saturagao em TCE (curva tracejada da fig. I11-5).

0 comportamento geral de TCE com a distancia fonte-ab
sorvedor varia, na faixa analisada, aproximadamente com o inverso do qua

drado como mostra no grafico da figura 111-6.
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'11-4. Espectro 1 da tabela |11~

¥ = (0,378 + 0,004) mm/
8§ = (0,105 + 0,005) mm/s
AB = 7,13%

TCE= 140 contagens/min.

Tempo de obtengao = 17:40 horas
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Fig. 111-5. Variagao da taxa de contagem efetiva (TCE) em funcdo da area efe

tiva (AE) quando se varia a distancia fonte-absorvedor.
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T:(ig. I11-6. Variagao da taxa de contagem efetiva em fungao do inverso do qua

drado da distancia Fonte-Absorvedor. (x)
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111-4-2 . Grau de colima¢ao da nadiagdo incidente

Os resultados obtidos a partir da andlise dos espectros
tirados com colimadores (Je diferentes diametros, utilizando um absorvedor
de linha Gnica, sao mostrados na tabela |11-2, Estes resultados mostram
que os parametros MUssbauer v e & dos espectros permanecem inalterados
dentro dos erros experimentais. Exceto para um colimador de diametro da
ordem do diametro da fonte (7mm) a absorgdo mantem-se praticamente cons

tante indicando que,na faixa de variagao do parametro,sinal e ruido aumen
taram ou reduziram na mesma proporg¢ao.

Como mostra a figura 111-7 o acréscimo em TCE com o au
mento do diametro do colimador &, até certa regido, proporcional 3 area
efetiva do absorvedor. Para diametros acima de determinado valor (nao cal
culado explicitamente aqui)‘observa-se uma perda desta proporcionalidade
por motivos ja delineados no Ttem anterior e sobre os quais se fara um

tratamento semi-quantitativo a seguir.

Uma estimativa da influencia de raios inclinados naquan
tidade de efeito observado pode ser feita através da analise da influen
cia do angulo, entre a diregao em que a radiagao é emitida e a direcao de

movimento da fonte (fig. I11.8a), no efeito Dopples produzido na radiagao.

Sera considerado aqui que a maior contribuigao para o
efeito MUssbauer sera proveniente de raios-y cujas energias E estiverem
dentro da faixa.

€0 = V/2 <e <g, + V/2 (fig. 111-8b)

A energia € da radiagao emitida pela fonte pode ser es
crita na forma :

€ =€y = Er + g4

onde %, & a energia de transigao do nicleo radioativo da’fonte,er a ener
gia de recuo deste mesmo niicleo e €4 a energia Doppler devido ao movimen

to da fonte.
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Fig. 111-7. Taxa de contagem efetiva (TCE) em fungao da area efetiva (AE) ao

variar o diametro do colimador.
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Fig. 111-8. a) Angulo o entre a diregao de emissao do raio-y € a diregao de

mov imento da fonte

b) Faixa de energia (eo‘i v/2) para uma maior contribuigao de um

raio~y no Efeito MUssbauer.
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Tem-se que

\'2
€ = — €
d C Y cos

onde v e a velocidade da fonte, ¢ a velocidade da luz e a como especifi

cado na figura Il1-8a. Assim o efeito Doppler serd maximo quando of= 0 ou

e diminuira a medida que o aumentar. Levando-se em conta o fato de que a
fonte nao & puntual, o correto seria calcular a distribuigao angular de
radiagao*. No entanto para uma estimativa bastante grosseira sera conside

rado que para g = 0 tem-se € = €g (figura 111-8b).

Assim o maior valor possivel de a (x =ap) para que a radiagdo ainda con

tribua mais efetivamente para a ressonancia sera determinado pela condi
¢do;
!E: - Eo'= V/Z

€od = €4 = V/2

€y - %_ ey €Os ap _ V/2

ol<

< ) eq.l11-3

o = Arccos (I -
m R
ZV"Y

*De fato ha um calculo feito para esta distribuicao (32) considerando uma
geometria perfeitamente cilindrica o que nao se aplica no caso presente.
No entanto esta teoria mostra que tanto as larguras quanto as  posigoes

das linhas MUssbauer variam com o grau de colimagao.
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como ¢ =3 x 10" mm/s e para o caso do Fe57 v /ey =3 x 10-13 tem-se
On= Arccos (1 = 545_5_12__9
v
(v em mm/s)
Para os espectros das tabelas lli~1 e 111-2 a energia de

ressonancia €y corresponde a uma velocidade da fonte de
v 2= 0,3 mm/s

Isto resulta pelo calculo anterior que um raio gama contribuird mais efeti
vamente para o efeito se seu dngulo de emissdo o for menor que O = 320.
As tabelas IIl-1 e Il1=-2 mostram que o dnico angulo superior a Oy calcu
lado e o do espectro 5 da tabela IlI-2, que € o Unico espectro que foge a

proporcionalidade entre TCE e AE.

A parte estas Ultimas consideracdes os valores de AB e
TCE das tabelas |ll-1 e 111-2 mostram claramente, em termos de eficiéncia
do detector, que as condigdes que deram origem ao espectro 5 da tabela

It1-2, mostrado na figura 111-9, sao até o momento as melhores.

- Entretanto, levando em conta a estimativa anterior, embgI
ra nao se tenha considerado a distribuicao de radiagao no calculo de o,
observa-se que ele depende da velocidade da fonte (v). Assim espera-se que
o efeito da colimagao nos parametros MUssbauer deva'ser diferente para pi
cos que aparegam em regioes de diferentes velocidades. Para verificar isto
resolveu-se analisar os espectros de absorvedor de ferro natural com o ob
jetivo de verificar a possivel interferencia dos raios mais inclinados em
linhas externas do espectro (linhas correspondendo a velocidades maiores
da fonte). 0s espectros obtidos sao mostrados na figura I11-10 e seus pard
metros MUssbauer tirados a partir do ajuste sao mostrados na tabela I11-3.
0 espectro (@) foi obtido com geometria de transmissao para fins comparati
vos. Os demais espectros sao de espalhamento e foram obtidos variando o

grau de colimagao. Observa-se através da figura I11-10 ou mais precisamen
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te através da tabela 111=3 que & infludncia da colimagdo nos parametros

MBssbauer depende do valor absoluto de v. Assim 1inhas mais externas  so

frem maior alargamento e alteragdo em sua posi¢d3o tanto maior quanto

me
nor o grau de colimagao.

L

N (&)

[} 94 * 40 oot [y
AT PR DAL Tt R e e Tl TR
o

Fig. 111-9. Espectro 5 da tabela 111-2
v = (0,377 + 0,004) mm/s
§ = (0,133 + 0,005) mm/s
AB = 6,49 %
TCE= 313 contagens/min.

Tempo de obtengao = 3:00 horas
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111-4-3. 0 fLuxo do gas

No Ttem anterior mostrou-se que um colimador de 30 mm de
de diametro utilizado juntamente com uma distancia fonte-absorvedor de 30
mm pode produzir tanto alargamento quanto alteragdo na posigao das linhas
de um espectro. Mostrou-se também que este efeito € tanto mais drastico
quanto maior for a velocidade da fonte correspondente & posigao da linha.
Como o absorvedor utilizado no processo de optimizagdo apresenta linha uni
ca em posigao de baixa velocidade da fonte e as condigoes de colimagao e
distancia fonte-absorvedor, acima referidas, dao origem a espectros com al
tas taxas de contagem, elas continuarao a serem utilizadas no processo em
bora com a ressalva de que absorvedores com linhas em posigoes de energia
correspondendo a velocidades mais altas da fonte as condigoes do espectro

(b) da figura I11-10 tornam-se necessarias,

0s dados dos espectros resultantes de uma série de valo

res do fluxo do gas através do detector s3o mostrados na tabela Il!-4. 0b
serva-se que os parametros MUssbauer T e § permanecem constantes ‘I. dentro
dos erros experimentais. Os graficos da figura [li-11 dao uma visdo da de

pendéncia de AB e TCE com o fluxo do gas.
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Fig. 111-11. Variagdo de TCE e Ab em fungao do fluxo do gas

A partir dos resultados obtidos vé-se claramente que o
parametro fluxo do gis oferece duas opgoes para a utilizagdo do detector.
A primeira opgao seria utilizar as condi¢oes do espectro | da tabela |l1-4
as quais, embora exigindo maior tempo para a obtengao de um espectro devi -
do ao baixo valor de TCE, seriam apropriadas para absorvedores que neces
sitassem de mais altas razoes sinal/rufdo para uma melhor resolugao  de
seus espectros. A segunda opgao corresponde as condigbes do espectro § da
tabela t11-4, as quais proporcionam a obtengdo rapida de um espectro devi
do ao alto valor de TCE embora com uma razao sinal/ruido razoavelmente in
ferior aquela das condigoes anteriores. Os espectros resultantes destas

duas opg¢oes sao mostrados na figura 111=-12.
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Pig.111-12. a) Espectro obtido com fluxo de 6 B/min. em um intervalo de tempo

b)

de 15 horas e 43 minutos
AB = 13,1%
TCE= 155 cont./min.

Espectro obtido com um fluxo de 30 B/min. em um intervalo |
tempo de 3 horas e 42 minutos

AB = 9%

TCE= 418 cont./min.

de



"30

Para finalizar este Ttem deve ser sallientado que a par
tir dos resultados da tabela !ll«k pode~se concluir que um fluxo acima da
faixa 40 a 45 B/min, além de acarretar um malor consuma do gds, reduz a
eficiéncia do detector fornecendo menor absor¢do e menor taxa de contagem
efetiva.

111-4-4. Volume da camara

Conforme fol mostrado anteriormente, o detector oferece
condigoes de variar o volume de sua camara cilfndrica através da altura do
cilindro,o qual tem um raio de base de 15 mm. Os dados dos espectros obtl
dos a partir da variagao desta altura sao mostrados na tabela | l|-5, Observa-
se que 3 medida que se aumenta a altura da c3mara tem-se um decréscimo con
tTnuo em TCE enquanto AB passa por um maximo na faixa de altura de 6,0 a
6,5 mm, Isto pode ser melhor visualizado através do grafico da figura |!I
-13.

Deste modo, a variagao do volume da c3mara, bem como : &
variagao do fluxo do gis anteriomente analisada, oferecem a condigao, de
pendendo do tipo de absorvedor a ser analisado, de se optar por um alto va
lor de TCE com razoavel valor de AB, espectros 1, 2, 3 e 4 da tabela 111-5,
ou vice-versa, espectro 6 da mesma tabela.
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Fig. 111-13. Variagao de AB e TCE em fungdo do volume (altura) da camara ci

1indrica.
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111-4-5. Tensdo aplicada aos §ios coletonres

Os resultados obtidos a partir de espectros tirados com
diferentes tensoes aplicadas aos fios coletores do detector sao mostrados
na tabela 111-6, Observa-se que a 1000 volts embora se tenha menor TCE, o
pera-se com uma absorgao razoavelmente superior aquela da condigao de ten
sao utilizada até o momento (1100 vosts). A 900 volts embora a absorgao
seja relativamente alta, a taxa de contagem efetliva cai a um nivel que
torna o tempo de obtengao de um espectro muito longo. Abaixo de 900 e aci
ma de 1200 volts o detector pode ser considerado ionperante : Na primeira
condigao TCE reduz-~se quase a zero e na segunda comega a ocorrer descarga

eletrica entre os fios coletores e a carcaga do detector. As variagdes de

AB e TCE em fungao da tens3o sdo mostradas graficamente na figura I11-14.
AB
(%) CE
-400
12 :E
<
o
[N 8
AB W
)
-
200
8-
0 L 1 0
1000 _ 1200
TENSAOQ(VOLTS)
Fig. I11-14. Variag3o de AB e TCE em funcdo da tensao aplicada aos fios co

letores.
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111-4-6. Discrniminacdo da energia

Este parametro refere-se, entre toda a faixa de energia
detectada pelo detector, a parte que sera selecionada para analise. Esta
selegdo é feita através de dols controles chamados janela e nlvel do ana
lisador de altura de pulso, considerando um ganho conveniente do amplifj
cador. 0 controle janela delimita a largura da falxa de energia seleclona
da e o controle nfvel estabelece o limite inferior desta faixa. Os valo

res numericos atribuidos a est.s controles sao esclarecidos a seguir.

Toda a faixa de energia detectada apos passar pelo' ana
lisador de altura de pulso € armazenada em 256 canais do multi-canal em
ordem crescente de energla. Para estes 256 canais os controles nivel e ja
nela podem variar de 0,00 a 10,00 volts. Deste modo, por exemplo, um va
lor de 2,00 volts para o nivel e 1,00 volt para a janela significa que se
ira utilizar para a obtengdo do espectro MUssbauer uma faixa de energla

correspondente a 25,6 canais a partir do canal 51,2 (figura I11-15),
/CANAL 5,2
| ., _ CANAL 76,8
: .‘.."“'Ccooouoo .
: = SC0 00000 0000000000009 00000080005000%00q0% s0as -—
Fae- CANAL(Energia)
Fig. t11-15. Altura de pulso em fungao da energia a faixa de energia &c

dorresponde a uma posigao nivel-janela(2,00-1,00) volts.
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Para analisar o efeito da faixa de energia selecionada

no espectro Mdssbauer tomou-se uma janela de 0,20 volts(5,12 canais) e va
riou-se o nivel de 0,20 em 0,20 volts a partir da posigao 0,10 volts até
na figura

a posigao 2,50 volts no espectro de energia detectado mostrado

11-16.

fg/m'vst. INICIAL DE 0,0 VOLTS (CANAL 2,56)

;:"——JANELA DE 0,20 VOLTS (85,I12 CANAIS)

'

i

(KR

| .

R ,

‘e, NIVEL FINAL DE 2,50 VOLTS(CANA

: | o (C L 64)

| | ! .‘.‘l.

" | ! ....'°looo-ooononccooooo

l l J ‘ [ RN N R N ENNYNYN]

CANAL
Fig. 111-16. Altura de pulso em fungao da energia espectro experimental que
foi varrido do canal 2.56 ao canal 69.12.

0s resultados sao mostrados na tabela I11-7.

Este tipo de andlise da informagao sobre a distribuigao
da radiagao ressonante em todo o espectro de energia. Através do valores
de AB e TCE da tabela 111-7 pode~se selecionar faixas de energia apropria
das de modo a se obter um maximo no resolugdo do espectro pelo sistema ca

so haja necessidade dependendo das condigoes do absorvedor.

Valores de AB e TCE para cada faixa de energia seleciona
"

da sao mostrados nos graficos da figura 111-17.
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Fig.l11-17. Valores de AB e TCE em fungao da faixa de energia selecionado
altura de pulso da figura 111-16.

do espectro de
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111-5, Conclusdes do processo de obtencdo das caracteristicas otimas de
guncionamento do detecton,

Dos resultados apresentados neste capitulo pode-se con
cluir que todos os parametros analisados exercem grande influéncia na efi
ciencia do detector. Com base nestes resultados pode-se estabelecer condi
goes normais de operagao do sistema de detecgdo as quais proporcionam va
lores razoaveis de absorgao e taxa de contagem. Um espectro obtido a par
tir de uma das possiveis selegoes dos resultados anteriores & mostrado na
fiaura 111-18.

N(E)

[
.-.:.:".:':.0~ o.-. .'o..'. LI

Fig.111-18. Espectro obtido & partir de uma selegdo dos resultados anterio

res.

Condig¢des: Collmador - 30 mm

Dist. fonte-abs. -~ 20 mm

Volume - 3,5 mm(altura)

fluxo - 35 B/min.

Tensao - 1100 volts

nivel/janela -1,00/1,50

tempo de obtencao - 1,0 hora

Parametros MYssbauer - v = (0,394 + 0,004) mm/s

§

(0,102 + 0,004) mm/s

+ 0,11)
+ 2,9)cont./min
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Deve-se notar contudo que estas condigdes embora possam
ser considerados boas para obtengao de um espectro elas podem e devem ser
modificadas dependendo das caracteristicas do absorvedor como ja menciona
do nos Ttens 111-4=2,  [11=4=3, |il<4=h e |I|-4~5,
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CAPTTULO TV

DUAS APLICACOES DA TECNICA MOSSBAUER POR ESPALHAMENTO UTTLIZANDO O DETECTOR

As duas aplicagOes apresentadas neste capitulo foram fei
tas com o objetivo de salientar a importadncia da geometria de espalhamento
na técnica MYssbauer. Esta importdncia se torna evidente em duas situagoes.
A primeira estaria relacionada com a necessidade, em determinados traba
lhos, de obtengao de espectros MUssbauer de amostras que por algum motivo
nao possam ser transformadas em laminas finas ou po impossibilitando assim
0 uso da geometria de transmissao. A segunda estaria relacionada com a pro

pria situagao a ser analisada , como por exemplo o estudo de camadas super
ciais depositadas ou crescidas sobre um substrato.
Deste modo estas aplica¢cdoes n3o constituem um estudo do

tema por elas abordado, mas apenas uma contribuicao para a viabilidade des

tes estudos.

IV-1. Meteoritos

IV-1 mostra uma série de espectrosde espalha

A figura
provenientes

mento, obtidos com o detector, de meteoritos de ligas Fe-Ni
de varias regioes. A analise destes meteoritos, relacionada com a possivel
termi

presenca de uma fase ordenada Fe(50%)-Ni(50%) e o efeito de choques
cos e mecanicos sobre esta fase, é parte de um trabalho em realizagao no
Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas(32).

No entanto, parte das amostras a serem analisadas se
constituiam de pegas de museus as quais nao poderijam ser colocadas em con
digoes de fornecerem espectros MHssbauer por transmissao. A utilizagao da
geometria de espalhamento com o uso do detector aqui desenvolvido wviabill

zou a analise por efeito MUsshbauer destas amostras.



Fig.

h . (a) TISHOMINGO
K ' :'(b) LIME CREEK
% . N ¢
(c)SAN CRISTOBAL
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Iv-1.

Espectros de meteoritos de ligas Fe-Ni

-
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Iv=-2. Oxi.dagb'eé

Nesta secdo ser3 analisada uma amostra de uma chapa de

1,5 mm de espessura de ago baixo carbono* constituidoem peso por

C - 0,0b% s - 0,012 %
Mn- 0,32 % Al= 0,057 %
Si- 0,01 % N - 0,006 %
P~ 0,014% Restante em Fe

Esta amostra foi polida ate 3 mm e oxidada durante 8:00

horas a 300°C em forno aberto.

0 objetivo desta anjlise € determinar, através de espec
tros MUssbauer por espalhamento, os dxidos formados e dar subsidios ini-
ciais a determinagao da sequéncia de formagdo e das quantidades relativas
destes oxidos. As informagoes aqui obtidas serdo utilizadas como ponto de

partida para a realizagao de uma das etapas de um projeto do Departamento

de Fisica da Universidade Federal de Minas Gerais e das Usinas Siderurgi

cas de Minas Gerais no qual se pretende detalhar toda a cinética de oxida

¢ao de chapas do ago acima especificado.

1V-2-1. 08 oxddos formados no absorvedor

A partir da observagao do espectro obtido com a amostra

especificada no inicio deste |TEM e mostrado na figura IV-2, pode-se

ver que ele apresenta trés grupos de seis linhas. 0 grupo mals interno e
de maior intensidade corresponde a matriz de ferro do absorvedor. Por com
paragdo com espectros da literatura (33) os dois grupos mais externos cor

respondem ao espectro da magnetita (Fe304) em seus dois sTtios.

* ACO BF - EEP laminado a frio
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I | L1 I_J Fe

.l L1l % 1 [ er‘Oy

Fig. 1V.2. Espectro MUssbauer do absorvedor ago baixo carbono oxidado por
80 horas a 300°C em forno aberto.

IV-2-2. Informagoes iniciais para o desenvolvimento de estudos de camadas
supenficiais atraves da discrniminagdo da energia detectada.

0 espectro mostrado na figura do item anterior foi obti
do analisando-se toda a energia detectada pelo detector (nivel 0,16 volts
e janela 10,00 volts). Entretanto considerando que eletrons provenientes
de camadas mais superficiais devem atingir a camara de detecgdo com maio
res energias, uma possivel selecao da faixa de energia a ser analisada em
regiao de energia mais alta deve provavelmente dar informagao sobre cama

das mais superficiais do absorvedor,

Com o objetivo de testar esta suposi¢ao foram obtidos
varios espectros, da mesma amostra do item anterior, cada um corresponden
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do a uma determinada faixa de energia do espectro de altura de pulso.Estes
espectros sao mostrados na figura IV-3, Observa-se nitidamente um aumento
na parte do espectro que corresponde & oxidagdo em detrimento do espectro
da matriz de ferro. Isto sugere que 3 medida que se seleciona faixas de

energias mais altas obtem~se Informagoes de camadas mais superficiais.

No espectro (c) da figura IV-3 j& se torna marcante a
presenca de outro Oxido, a hematita (a - Fe203).



] | ot ""1
C

|
y

Ll 1.1 1 | 1 1Fe304

Fig. IV-3. Espectros do mesmo absorvedor da fig. I1V-2 tirados em diferen

tes faixas de energia do espectro de altura de pulso-

a) Nivel = 0,90 voits
b) Nivel = 1,10 volts janela = 0,20 volts.
c) Nivel = 1,30 volts




60

REFERENCIAS

. J.K.Major, '""Measurements by Scattering Techiniques ', in Mdssbauer

effect Methodology (Plenum Press Inc., New York, 1965) vol, |

2 . P. de Brunner, ''Measurements by Scattering Techiniques, 1", in MUss
Bauer effect Methodology (Plenum Press Inc., New York, 1965) Vol. 1

3 . C.E.Violet and E.L.Lee, ''Investigation of Ultra=Thin Fron Films, in
MUssbauer Effect Methodology (Plenum Press Inc.,New York, 1966),vol.2

L4 ., N.Hershkowitz and J.C.Walker, Nucl. Instr. and Meth. 53 (1967) 273

5 . A.N.Artem'Ev, V.V.Sklyarebskii, G.V.Smirnov and E.P.Stepanov, Soviet
Physics Jetp 25 (1967) 768

6 . P.Ostergaard, Nucl. Instr. And Meth. 77(1970) 328

7 . K.R.Swanson and J.J.Spejkerman, Journal of Applied Physics 41 (1970)
3155

8 . J.Fenger, Nucl. Instr. and Meth. 69 (1969) 268

9 . J.J.Spejderman, ''Conversion Electrons MUssbauer Spectroscopy', in
MBssbauer Effect Methology (Plenum Press Inc., New York, 1971),vol. 7

10. J.Fenger, Nuc!. Instr. and Meth., 106 (1973) 203

i,

R.L.Collins, ''Surface Stress Mcasurement with the MBssbauer Effect'',
in Mdssbauer Effect Methodology (Plenum press inc., New York, 1973),
vol. 8



12.

13.

14,

15.

16.

17.

18,

20‘

21.

22.

23.

24,

25.

61

J.H.Terrell and J.J.Spijkerman, Applied Physics Letters, |3 (1968) 11

R.L.Collins, "A One-Sided View of MUssbauer Spectroscopy'’, {4 MHss
bauer Effect Methology (Plenum Press Inc., New York, 1968), vol. &4

H.Onddera, H.Yamamoto, H.Watanabe and H.Ebiko, Japan. J. Appl. Phys.
11 (1972) 1380

R.AlKrakowski and R.B.Miller, Nucl. Instr. and Meth. 100 (1972) 93
J.Bainbridge, Nucl. Instr. and Meth. 128 (1975) 53l
G.P.Huffman, Nucl. Instr. and Meth., 137 (1976) 267

M.J. Tricker, L.A, Ash and T.E. Cranshaw, Nucl. Inst. and Meth. 143
(1977) 307

- R.Katano and T. Mukdyama, Bull. Inst. Chem, Res., Kyoto Univ., 51,

(1973) 19
Y.lsozumi, D.l.Lee and |.Kadar, Nucl. Instr. and Meth. 120 (i974) 23

M.J.Tricker, A.G.Freeman, A.P.Winter Bottom and J.M.Thomas, Nucl.
Instr. Meth. 135 (1976) 117

J.G.Mullen and J.Stevenson, Nucl. Instr. and Meth. 153 (1978) 77

G.W.Simmons, E.Kellerman and H.Leidheiser, Corrosion-Nace 29(1973)227

J.M.Thomas, M.J.Tricker and A.P.Winterbottom, J.Chem. Soc. Faraday
Trans. 11 71 (1975) 1708

C.Janot, 'Mise au point d'un montage de spectrometrie Mdssbauer en
retour adapte al'analyse et au controle industriel', Fondation de
L'industie et dela metallurgie des mines laboratoire de Physique ou

Socide - Nany - Cedex C.0. 140



62

26. A.S.Camara, W.Keune, Corrorion Science 15 (1975) 441

27. J.Sawicki, B.Sawicka and 0.Gzowski, Phys. Stat. Sol. 41 (1977) 173

28. J.P.Schunck, J.M.Friedt et Y,Llabador, Reuue de Physique Appliquée 10

(1973) 121

29. W.Jones, J.M.Thomas, R.K.Thorpe and M.J.Tricker, Applications

of
surface science 1 (1978) 388

30. T.Tominaga and H.Sato, Radiochem. Radiocanal. Letters 33 (1978) 53

31. M.J.Tricker, R.K.Torpe, J,H.Freeman and G.A,Gard Phys. Stat. Sol.

33
(1976) K 97

32. F.Aramu and V. Maxia, Nucl. Instr. an Meth., 80 (1970) 35

33. N.N.Greenwood, T,C.Gibb, ''"MUssbauer Spectroscopy', Chapman and Hall

Ltd. London, 197}



