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CAPITULO I

INTRODUCAO

A existéncia do fendmeno, que se tornou conheci,
do como difracdo mtGltipla, fol constatado primeiramente por R.
WAGNER que, no ano 1920T o apresentou como causador da diminuj.
¢do da intensidade observada de uma difrag¢do de raios-X por _u
ma familia deplanos de um cristal> £ o efeito que foi chama-
do dé*aufh€TTu~nj>o SO0 mais tarde, em 1937y: M, RENNINGER  ve-
off1”mm. que também poderia haver um aumento da T1Tté&lTsTdade ob_
servada na difracdo de raios-X por planos de fraco poder refle
toj”- Em um dos casos, Renninger anaiTsou a intensidade da re-
flexdo proibida (222) do diamante» Girando o cristal em torno
do vector de espalhamento dessa reflexdo, ele observou varia-
¢des muito grandes da intensidade, muito embora ela etewsse ser
praticamente nula. Renninger deu a essas variagles o nome de
tiliimweganregung™% Ele observou também flutuag¢des de intensida
de, tanto positivas como negativas, em reflex8es de intensida_

de normal, no diamante e no sal-gema,

0 conceito de espag¢o reciproco aliado a formula
¢do de EWALD das condigdes de reflexdo, permitem vi suaii zar um
cristal como uma rede de pontos nesse espac¢o, onde cada ponto
representa uma familia de planos racionais do cristal « Quando
um feixe de radiacdo incide no cristal, para que esse feixe se
jadifratado 1 suficiente que um dos pontos da-rede esteja so-
bre a superficie de uma esfera que tem raio igual aoinverso
do comprimento de onda do feixee centro no raio Incidente -
(jue passa pedjL orjjj*mj” a qual também esta sobre a superficie
da esfera. Nesta situacgdo, surgird unF feixe difratado que tem



a direcdo do raio da esfera que passa por esse ponto em sua su
perficie. A figura I.la. mostra a reflexdo de um feixe incj_
dente por um ponto da rede. OQutros pontos da rede podem estar
acidental ou propositalménte sobre a superficie da esfera, pro
duzindo outros tantos feixes difratados. ©Pode-se provocar sis
tematicamente o aparecimento de reflex8es miltiplas girando-se
0 cristal em torno do vector de espalhamento, vector gue une a
origem ao ponto 1 que produz a reflexdo, a qual de agora em
diante chamaremos de primaria (o feixe correspondente serd cha®
mado de primédrio). Este giro da rede direta implica =no giro
da rede reciproca e gquando um ponto 2 dela, interceptar a esfe
ra de reflexdo, produzir-se-a um segundo feixe difratado. Um
feixe deste tipo serd chamado de secunddrio e a reflexdo seré
uma reflexdo secunddria. Deve-se observar que ela ndo se dife
rencia de uma reflexdo primdria a ndo ser pélo fato de que nor
malmente o0 que se mede, e a intensidade da reflexdo primédria |,
que resulta alterada quando uma, ou mais, reflexles secundiria
se fazem presentes. Na figura I.la. é" apresentada a situacdo -
da rede reciproca durante o giro, e a seta no ponto 2 indica
que ele estéd sendo levado a interceptar a superficie da esfe
ra, ocasido em que daréd origem a um segundo feixe difratado,Co
mo dissemos, é possivel a ocorréncia de varias reflex8es simul
taneamente, mas para efeito de clareza consideramos apenas duas,
a primdria e a secundéria, como na figura I.lb. A alteracdo
da intensidade primdria observada ocorre porque o feixe inc|
dente, que antes sO fornecia poténcia para o feixe difratado
primadrio, quando do surgimento da reflexdo secundaria,deve for
necer poténcia também para esta, que passa a competir com a re
flexdo primdria. A competig¢do se faz da seguinte forma: o fei
xe incidente ao percorrer o interior do cristal é difratado nu
ma frag¢do constante por unidade de comprimento percorrido, fra_
tAo que depende de uma série de pardmetros mas depende também
da familia de planos considerada. Se sdo duas reflex8es simuj_
taneas, a fiacdo debitada da poténcia do feixe incidente e
maior, por unidade de comprimento, e o feixe vail decrescendo
em intensidade mais rapidamente do que se fosse uma s0 refle
xdo. A poténcia total transferida para o feixe primario re

sulta portanto ser menor no caso de duas reflexfes simulténeas,



Feixe Incidente 0 Detector

Reflexdo Primaria

AEsfera de Reflexédo

Figura 1.la - Representacdo de uma reflexdo normal

Reflexdo Secundaria

Feixe Incidente

Reflexdo Primaria

Esfera de Reflex ;o

Figura I.lb - Representag¢do de um caso de reflex8es miltiplas (3 feixes)



devido ao réapido decréscimo da intensidade do feixe Incidente.
Mas ndo I sb6 isso o que acontece. 0 feixe primério, por sua
vez, ao percorrer o interior do cristal, pode ser difratado na
diregdo do feixe secunddrio, e na direg¢do do préprio feixe In-
cidente, sendo que esta Gltima reflexdo  ocorre independente-
mente da existéncia da reflexdo do feixe secundédrio. Vé-se en
tdo que o feixe primédrio também sofre diminuig¢do de sua inten-
sidade pela via direta, 1isto &, pela difracdo na direcgdao do
feixe secundédrio. £ claro que o feixe secunddrio, de forma se
melhante ao feixe incidente e ao primédrio, pode ser também di-
fratado, devolvendo poténcia aos dois. Em resumo, no caso de
3 feixes, o0s processos existentes podem ser esquematizados da
seguinte forma, onde 0 & o feixe incidente, * o feixe primério

e 2 o feixe secundéario,

0 —-! incidente-primarlo

0 —v2 incidente-secundari o

1 —*1 primario-secundario

2 —- ! secundario-primari o

1 —-0 primario-incidente

2 —-0 secundario-incidente

Em um caso geral, de n feixes, sdo n(n-1) pro-
cessos, O que dé& uma idéia da complexidade que pode resultar

guando aumenta o nimero de planos difratando simultaneamente.-

A andlise da intensidade desses feixes resulta
ndo ser trivial pois se tem um sistema acoplado em que cada um
dos n feixes esta sendo difratado na direcdo dos n-1 feixes
restantes (eventualmente, alguns dos processos podem correspon
der a reflexdes proibidas, ndo havendo portanto transferéncia
de energia de um feixe para outro). R.M.MOON e C(C.G.SHULL
(1964) apresentam as equagdes que descrevem a variagdo de po
téncia dos feixes envolvidos em um fenbmeno de difracdo malti-
pla, quando esses feixes atravessam uma camada dx, a uma pro-

fundidade x da superficie de incidéncia de uma placa plana



cristalina, O sistema de equa¢des formado encontra-se no capi
tulo III, bem como sdo apresentadas soluc¢des para esse sistema.
A solugdo apresentada por Moon & Shull, para a poténcia no fej
xe primdrio, é uma solucdo aproximada obtida por expansdo em
série de TAYLOR dessa poténcia, em torno do ponto x = 0, e e
vdlida somente no caso Laue e ndo no caso Bragg, como é afirma
do no trabalho. Essas equa¢l3es foram reapresentadas por s. C4
TICHA-ELLIS (1969), que encontrou a solu¢do geral exata no ca-
so geral, Laue e Bragg ou uma combinacdo qualquer de reflex8es
Laue e Bragg, dando também soluc¢les aproximadas por desenvolva
mento em serie de Taylor e levando em conta a absor¢do e a po
larizacdo. Este trabalho, embora a sua parte experimental se
ja de raios-X, é vdlido tanto para raios-X como para néutrons,
No trabalho de Moon & Shull a parte experimental €& de néutrons
e admi te-se que o cristal ndo absorve a radiacdo e, obviamente
que ndo ha polarizag¢do. Os resultados sdo parcialmente v3lj_
dos s8 para o caso de néutrons, absor¢do baixa ou nula, e, cc

mo j& citado, somente no caso de reflexdo Laue.

Evi dentemente uma solucdo desse tipo depende da
convergéncia da série e de se considerar um nlmero suficiente
de termos para que a aproximacdo seja considerada boa. A coin

vergéncia da série depende dos produtos ~Q. .1. e uf. , onde Q.
1J i X 1

e a refletividade 1 inear no processo i—->- j, y e o coeficiente
de absorgdo 1 inear efetivo do cristal e L & o comprimento pejr
corrido pelo feixe 1 no cristal. Quando esses produtos obede
cem ds condigdes:

[
LN

Q. .1. « 1 e JifI. << 1 (l,l)

a convergéncia da série é rdpida, e bastam poucos termos da gé
rie para que a solugdo seja boa. Nestas condi¢les & que se w_
locam Moon & Shull, 1impondo que o cristal tenha baizxa extingdo
secunddria, o que limita a sua espessura (de um modo geral a u
ma fracdo de milimetro) e conseqlientemente 1 imita também a pojs
sibil idade de comprimentos mui to grandes (excecdo feita no
caso do feixe ser paraleio ou quase paraielo &s faces do cris”
tal), A imposicdo de que o cristal seja pouco absorvedor, ve



rifica-se normalmente para a mailoria dos cristais em difrag¢do
de niutrons. Com estas imposicdes as duas condigles de conver
gencia (1.1) se verificam, e expansdes ém termos de até terce”
ra ordem, ou mesmo segunda ordem em alguns casos, conduzem a
boas aproximac¢les no célculo de intensidade dos feixes. Moon
& Shull analisam a intensidade dos picos da reflexdo (200) de
um cristal de ferro, em diversas condic¢Bes de egpessura e de -
dimens8es da &rea exposta ao feixe. A espessura maxima de cris_
tal que eles utilizam é de 1,40mm e, neste caso, bem como em
outros, em que a espessura e ainda muito grande para se consi-
derar a extingdo secunddria desprezivel, nenhum cdlculo de in
tensidade é feito. Somente no caso em que a espessura é de --
0,6mm & qgue eles fazem uma comparac¢do entre as intensidades cajl
culadas e as intensidades obtidas experimentalmente, nos casos
de reflexdo e transmissdo simétricas. Quando os feixes sao
muito longos, como aqgueles paralelos ds faces do cristal, eles
introduzem termos de terceira ordem no cédlculo, para melhorar
a aproximac¢do dos resultados. Catioha-Ellis, no trabalho ja
citado, analisa os produtos Q-1 e yi® no caso de raios-X.Nes_
te caso, diferentemente do gqgue acontece com néutrons, eles ndo
podem atingir valores muito altos, mesmo que o cristal seja es’
pesso, pelo fato de que os comprimentos dos feixes gdo limita-
dos pela absorcdo relativamente alta (quando comparada aos néu
trons) dessa radiacdo pela mtioria dos cristais. Para cris-
tais muito absorvedores, no caso de reflexBes simétricas, Cati
oha-El1lis mostra que - 1/(2y), ou seja, os produtos *
0,5, o0 que nao satisfaz integralmente d segunda desigualdade -
das expressfes (K1). Por sua vez, sendo oS muito pequenos,
por forca de serem limitados pela absorcdo, os produtos Qjjjt”
normalmente sdo da ordem de 0,01 a 0,1, satisfazendo a primei-
ra condi¢do expressa em (1»1), de modo satisfatério. Catioha-
Ellis sugere que no caso de cristais muito absorvedores sejam
congiderados termos de ordens mais altas. Ele did a aproxima-
¢do de terceira ordem para o caso em que o feixe secunddrio e
transmitido e o feixe primdrio é refletido. Torna-se patente
nestes dois trabalhos que sdo necessdrias condigles especiais
para a validade das aproximac¢les feitas, o0 Que nem sempre acoji

tece na préatica. Isto e mais verdadeiro ainda no caso da di-



fracdo miltipla de neutrons, onde cristais com pouco mais de
um milimetro de espessura jd estdo fora das condigles de baixa
extincdo secundaria e, portanto, das condi¢des de réapida con-
vergéncia das series de Taylor. Entretanto, do ponto de vista
da determinacdo de estruturas com a difragd3o de neutrons, sdo
justamente o0s cristais bem finos, mais finos do que os usual-
mente empregados em raios-X & que devem ser usados A razao
disto foi demonstrada por G.E.BACON & RD,JD .t am MO trabalho
bastante conhecido sobre extingdo secundaria e <cristalografia
com neutrons {Bacon & Lowde, 1948). Afirmaram eles que, se um
cristal mosaico tem alta absorg¢do para neutrons, a refletivida_
de integrada é proveniente de uma camada bem fina da superfi-

cie do cristal, e esta refletividade integrada, no caso de -
cristais espessos, é igual a Q/(2p), portanto proporcional a
F° como acontece em um bloco mosaico perfeito (Q,refletividade
integrada por unidade de volume de um bloco mosaico perfeito ,

e proporcional a F , como pode ser verificado na expressdo
(3.8) do capitulo III.) Quase que invariavelmente, em raios-X
se tem este caso, pelo motivo ja exposto de gue, em geral, a

absorcdo dos cristais é bastante alta para esse tipo de radia,
¢do. A medida de intensidade integrada dos picos de difracado
de neutrons, neste caso, leva & determinac¢do correta do fator
de estrutura F, e uma andlise similar & empregada com raios-X
pode ser usada. Mas sdo poucos o0s cristais que podem ser en-
gquadrados na categoria acima: a grande maioria & formada de
cristais pouco absorvedores de neutrons, como alids jd mencio-
namos. Em cristais pouco absorvedores e espessos, a penetra-
¢do de um feixe de neutrons ndo estd limitada a uma camada £j
na, como no caso anterior, alcang¢ando um comprimento bem gran-
de dentro da massa cristalina (frequentemente esses feixes sdo
limitados unicamente pelas dimens&es do cristal). Nesta situa®
¢do a refletividade integrada é uma func¢do complicada de Q, vy
e da largura associada do mosaico n» Se a absorc¢do for igual
a zero, a refletividade integrada depende guase que inteiramen
te de n» e, comparativamente, muito pouco de Q. Nestas cir-
cunstdncias, a andlise estrutural se torna impossivel. ©No ca
so de um cristal idealmente imperfeito, em um intervalo de va-

riacdo da razdo Q t,/ riYo de aproximadamente 2 a 13 (onde t, é



a espessura do cristal, e vy,  cosseno diretor do feixe em re-

lacdo a4 normal as suas faces), a refletividade integrada e pra

1/2 ~
ticamente proporcional a Q e portanto a F, sendo o fator de
proporcionalidade determinado por n. Este comportamento da re

fletividade integrada, encontrado anteriormente por E.FERMI &
Li MARSHALL (1947), é compardvel ao caso de um cristal perfeito
com exting¢do primdria bastante severa, Mas a correspondéncia |,
entre as intensidades integradas determinadas experimentalmen-
te e o fator de estrutura, sb pode ser estabelecida se n for
conhecido. Do exposto resulta que, para um cristal pouco ab-
sorvedor e espesso, a andlise estrutural e bastante dificil ,
chegando mesmo a se tornar impossivel . Em todo caso", a depen-
dencia de F pode ser conseguida, em um cristal pouco absorve-
dor, com a redugdo da extingdo secunddria a um valor muito bai
x0, de forma que a refletividade integrada seja igual a Q V
onde V e o volume difratante do cristal» Essa reducdo e obti-
da com a limitagdo drédstica na espessura do cristal. A regido
da validade da dependéncia da intensidade integrada de Q'"° po
de ser usada na a-nil i se estrutural, contudo a expressdes exis
tentes foram derivadas para placas cristalinas e estritamente
'deve-ge'elimitar»- o© seu emprego a este caso. Sendo smdtéf a solu
¢do mais adeguada e mesmo usar cristais bem finos (quando fo-
rem pouco absorvedores) na anédlise estrutural com niutrons
Foi esta a linha seguida por Moon 4 Shull* e a teoria deles
foi desenvolvida tendo em vista corrigir os efeitos da difra-
¢do miltipla na intensidade integrada dos picos, procedimento
necessdrio na determinacgdo mais precisa de estruturas. Toda-
via, nem sempre e este o objetivo, tanto no caso da difracdo -
normal como no caso da difracdo miltipla de niutrons, 0 nosso
objetivo, por exemplo, era a determinac¢do da largura de mosai-
co x] através da andlise de intensidade dos picos de difracédo’
miltipla. Neste caso, o que importa e a solucgdo do sistema de
equacgdes diferenciais, sem qualquer implicagdo com a extingédo
secundaria, a qual resultard automaticamente corrigida. Convém
notar que essas equacgdes foram deduzidas a partir do modelo do
cristal mosaico, proposto por Darwin. Sendo assim, “las sdo
vdlidas exatamente no caso em gue ha surgimento da extincgdo se

cundaria e, tanto a solugdo exata corr a aproximada, ja a le-



vam em consideracdo (a extin¢do primaria n3o I considerada nas
equa¢bes, sendo condigdo essencial que ela seja desprezivel),
Ndo existe, portanto, qualquer impedimento ao uso de <cristais
mais espessos, desde que a soluc¢do, a ser empregada na analise
de intensidade, seja adequada. ©Na verdade, a utilizacado de
cristais finos, onde a exting¢do secundaria & desprezivel, cons_
titui-se na maioria das vezesg, em uma impossibilidade técnica.
De fato, a espessura, para cristais desse tipo, gira em torno
de poucos décimos de milimetro, sendo dificil de se conseguir
cortar cristais nessa espessura. Mesmo que se consigam espes_
suras dessa ordem, a intensidade difratada por uma massa cris_
talina reduzida, como a desses cristails, serd extremamente fra
ca, o que é agravado pelo fato de que as fontes de néutrons e
xistentes j& sdo relativamente fracas. Como se isso ndo bas-
tasse o problema é ainda mais agravado quando se quer obter -
boa resolug¢do, o que obriga a limitar a divergéncia angular -

dos colimadores, como no nosso caso particular.

Bacon & Lowde introduziram alguns critérios pa_
ra se determinar se um cristal e do tipo fino ou espesso ,absor

vedor ou nao absorvedor:

t, n ces . t, 50n
< —--(fino); —-> —-— (espesso);
Y, 4Q y Q
4Q Q
y > (absorv,); y < —— (nao-absorv.)
ri 50ri

Verificamos com esses critérios que o <cristal
que usamos, um cristal de aluminio na forma de uma placa com -
dimensfes 3" x 3" x 1", com planos (111) paralelos ds suas fa-
ces maiores, é intermedidrio na espessura e é ndo-absorvedor
Calculamos também qual seria a espessura desSe cristal para que
ele pudesse ser considerado fino e verificamos que essa espes-

sura deveria ser no mdximo 1,3mm, Para estes céalculos usamos pa_
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ra a largura do mosaico n um valor de 0,153°; e esse valor foi
determinado a partir de uma curva de intensidade da reflexio -
(111), obtida no método do cristal girante. Espessuras dessa
ordem, T,3mm, sdo impraticdveis, especialmente no que se refe-
re a0 aspecto intensidade. Para contornarmos todos estes pro-
blemas e aproveitarmos da vantagem que se tem a0 usar um Cris_
tal espesso, resolvemos usar a solu¢do aproximada introduzida

por Moon & Shulli calculada porém com mais termos. A solugdo
exata proposta por Catiocha-Ellis pode ser aplicada nestes ca-
sos, mas a sua aplicacdo depende de programas de computador gue

regsolvam um sistema de n equacdes lineares simultédneas para a
~ 2 -

determinac¢do das n constantes de integracdo que aparecem nas

n expressdes que ddo as intensidades como solu¢des no caso de

n feixes. Nos casos complicados, portanto, o resultado e numi

rico, ndo se tendo expressdes analiticas para a solucdo do sis

tema. Pelo menos em principio e possivel obter expressdes ana_
liticas para a expansdo da intensidade dos feixes em série de
Taylor» desde que ndo se considere muitos termos, ou seja, que
a ordem da expansdo ndo seja muito alta. A utilidade dessas -
expressfes analiticas e discutivel entretanto, pois elas se
tornam mais e mais complicadas e sua obtencdo mais dificil com
o aumento da ordem da expansdo. Na tentativa de obtencdo de
ordens mais altas da expansdo em série de Taylor, conseguimos

entrever nos resultados a existéncia de uma lei de formacgdo

desses termos. Conseguimos determinar essa lei de modo a se
ter o termo geral da expansdo. Esse termo geral ndo tem exis
téncia independente dos termos anteriores. E na verdade o re-

sultado de um processo iterativo no qual cada termo e gerado
pelo precedente. De qualquer modo, um termo nao tem realmente
significado quando considerado isolado ja gque a expansao e a
soma de todos eles. Por outro lado, o fato dos termos serem
gerados iterativamente, simplifica o calculo quando feito em
computador: com um comando de iteragdo, é possivel obter a ex-
pansdo até uma ordem n qualquer. Nbés fizemos programas usando
esse termo geral e em momento oportuno, no capitulo V, serdo a_
presentados os resultados conseguidos.

Com a possibilidade do cé&lculo das intensidades
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dos feixes como expansbes em série de Taylor até uma ordem n
gqualquer, tornou-se possivel analisar os picos de difragdo md]_
tipla da reflexdo (111) do cristal de aluminio j& -.nwmcionado,
objetivando-se com isso o calculo de n a partir da razdo entre
as intensidades de pico e de base (capitulo V). Assim tornou-
-&e possivel o estudo de intensidades difratadas por um cristal
de espessura intermedidria, ndo s0 no caso miltiplo, mas tam-
bém no caso simples, isto &, quando sO existe a reflexdo prima

ria.

Deve-se citar o fato de que as expressdes anal!
ticas para as expansdes, podem ser deduzidas mais facilmente,
e com menor probabilidade de erro, quando se usa o processo de
geracdo do termo de ordem n, ao invés de se fazer derivagdes -

sucessivas.

Esta, esperamos que assim seja considerada, € u
ma contribuicdo original deste trabalho ao cédlculo de intensj”
dades difratadas, particularmente no caso de difracgdo midltipla

em cristais com espessura considerdvel.

Outras contribuig¢des originais deste trabalho

- A determinacdo do comprimento de onda representativo do
feixe monocromidtico do difratdmetro, por meio da pos|
¢do angular azimutal dos picos de difracdo mGltipla. 0

resultado conseguido é mostrado no capitulo V.

- Na parte experimental, para melhoria da resolugdo, pro
jetamos um tipo de colimador de placas paralelas, com
baixa divergéncia angular tanto na horizontal gquanto -
na vertical» A principal caracteristica deste colima-
dor & que ele tem placas descontinuas, isto &, dividjj_
das em secg¢bes de forma a se poder intercalar os conjuji
tos de placas horizontais e verticais. 0 resultado €& -
gue o colimador resulta ser de féacil construcgdo e de
comprimento bem menor do qgue se ele tivesse placas coni

tinuas. Pormenores sdo dados no capitulo IV.

Quanto a estas duas Ultimas contribuicgdes, te-



12

mos ainda a dizer que: a primeira delas £foi, de certa forma |,
sugerida em um trabalho que é citado no capTtalo V. Tomamos -
conhecimento desse trabalho no final da determinac¢do do eomprd
mento de onda. Quanto & segunda contribuic¢do, nada vimos que
pudesse servir de sugestdo. Ressalva-se, contudo, que existe
a possibilidade de jd@ terem sido construidos eoliraadorss gque -
se assemelhem ao desenvolvido por nos.
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cAPITULO II

APARELHAGEM

11.1 - Predmbulo

0 trabalho de que trata a presente tese fol rea
lizado no difratdmetro de niutrons do Instituto de Energia Atd
mica» Este difratOmetro S o resultado de um programa de coopq
ragdo entre a Agéncia Internacional de Energia Atdmica (IAEA)
e o Instituto de Energia Atdmica (IEA).

Na fase 1inicial do projeto ficou decidido que
se construiria um difratblmetro de néutrons para amostras poli-

cristalinas. Suas linhas gerais seriam baseadas em difratdme-
tro do mesmo tipo existente no Laboratdédrio Cientifico de Los
Alamos (LASL). Da parte inicial do projeto participaram o Dr.

Norris G. Nereson, da IAEA, o Dr. Silvio Bruni Herdade e o0 au-
tor, ambos do IEA. Em fase posterior, por ocasido da montagem
do braco do espectrdmetro e inicio da operagdo do aparelho,par
ticiparam, alem do autor, o Dr. Robert G. Wenzel, da IAEA, o)
pesquisador Kauji Harada e o bolsista lukio Koishi, ambos do -
TEA.

Ainda durante a fase de calibracdo do difratOme
tro, decidiu-se que seria necegsdrio introduzir um certo grau
de automatizac¢do da operac¢do do aparelho. 0 projeto e a super
vi sdo da construgdo dos mecanismos necesgssdrios foram executados
pelo autor deste trabalho. Finalmente, para a realizacdo des-
ta tese, foram introduzidas modificag¢des no difratdmetro, suge

ridas pelo Prof. §. Catioha-Ellis, as quais tornaram possivel
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0 estudo da difrac¢do (particularmente difragdo mGltipla) em mo
nocristais. Estas modifica¢des foram realizadas pelo autor
com a colaboracdo de Kouji Harada e Yukio Koishi* Em momento
oportuno elas serdo citadas»

II.2. - Descricdo geral de um difratOmetro de neutrons

A figura II.1 mostra o esquema geral de um di-
fratometro de niutrons. Neste esquema, os niutrons proveni-/
entes do nlcleo (ou caroc¢o) do reator passam pelo primeiro co
limador. 0 feixe colimado que se forma, contem niutrons com e
nergias que se distribuem dentro do espectro de energia do rea
tor. Um monocristal 1 colocado na direcdo desse feixe, de mo-
do que uma das suas familias de planos cristalinos forme um é&n
guio M com essa direg¢do. Nesta situac¢do, origina-se no cris-
tal um feixe difratado, cuja direcdo 1 simétrica & anterior ,
com relagdo 4 normal aos planos. Este feixe & constituido de
neutrons, com uma sd energia, que foram selecionados do espec-

tro de acordo com a relacdo de Bragg:

nX = 2d sen M (2.1)

onde X 1 o comprimento de onda associado d energia do neutron,
dia distdncia entre dois planos cristalinos vizinhos e n =
1,2,3,... I a ordem da reflex3o, significando que nio somente
niutrong com comprimentos de onda X sdo separados, mas também

0 sdo aquelas com comprimentos de onda X/2, X/3, X/4, etc.

0 comprimento de onda X é dado pela expressdo -

de (ieBroglie:

my

ou, em termos de energia,
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«Orogo do feolor

I

2t colimador

crisio! monocromodos

3 sptimador
_Difrotdmetro de Néutrons

cristal mongoromador- Pb{220}

datector

Finura II.1 - Disposicdo esquemdtica das partes constituintes de um difra-

T1111sf tometro de neutrons.
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sendo que, nestas expressbes, h é a constante de Planck» me a
massa do neutrdn, v a sua velocidade e E a sua energia»

0 cristal empregado é chamado de cristal mono-
cromador, pois separa niutrons de um s8 comprimento de onda

(monocromdticos) e o angulo Me o dngulo de monocromatizac¢do.

familia de planos bem como o angulo de mont
cromatizag¢do M "sdo escolhidos de forma que o comprimento de on_
da da reflexdo de primeira ordem corresponda a uma energia pro
xima ao mdximo do espectro térmico do reator (que tem wuma for
ma praticamente Maxwelliana) . 0 intuito é obter boa intensida
de do feixe monocromédtico. A figura II.2 mostra a faixa de
comprimentos de onda que podem ser aproveitados do espectro
térmico do reator. Mostra também a faixa dos comprimentos de
onda das reflexBes de segunda ordem correspondentes. 0gs feixes
monocromaticos que tiverem comprimentos de onda dentro dessa
faixa, terdo pouca contaminag¢do de niutrons de segunda ordem
ou de ordens mais altas, A contaminac¢do, de segunda ordem em
particular, poderd ser totalmente desprezivel, desde que se a
dote um comprimento de onda que seja pouco menor do que O Vva
lor méximo da distribuic¢do, como se pode verificar com a analJg_
se direta da figura II.2.

0 feixe monocromdtico obtido atravessa um seguji
do colimador e incide na amostra, 0 espalhamento coerente da
amostra 1 an"lisado por um sistema constituido por um terceiro
colimador e um detector de niutrons, montados sobre um brago
gue gira em torno da amostra e forma um angulo 8 com os planos
cristalinos da mesma. Estes planos di fratam segundo a mesma
relacdo de Bragg aplicada no caso do monocromador (2.1). De
um modo geral, um difratdmetro de niutrons assemelha-se a um
difratbmetro de raios-X, a ndo ser pelo fato que no



Formula de Bragg:

nXx

d=

X=

n=

xa dos reflaxdes de 29 cordam correspondenies

=2dsen9J onde:

angulo de reflexé@o 9
distancia interplanar

do cristal

comprimento de on-

da do néutron refle-

tido

ordem da reflexSo

(MAXWELLIANA)

1 .
30 35

COMPRIMENTO DE ONDA'

cte.,

ESPECTRO DO REATOR

d = cte.— > \ = Yi (reflex6es de i e'sima

orden,)

ESCOLHA DO MONOCRISTAL

e=ie

plooohk

Aluminio
a=4,041 A

x(A)  E(evl
1,442 0,039
1,249 0,052

0,883 0,104

Chumbo  «
a=4,941 A

Cobre .
a» 3,608 A

xif)  E(eV) - X(A)

1,763 0,026
1,527 0,034

1,080 0,070

1,287

1,115

0,788

E(ev) "
0,049
0,065

0,131

Espectro de néutrons térmicos do reator. Determinagdo do intervalo dos comprimentos

onda mais convenientes.

de
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difratbmetro de neutrons 5 indispensdvel a existéncia de um mo
nocromador, o que ndo acontece com o de raios-X, onde no espef
tro existem linhas caracteristicas bem intensas e prdximas, de
tal forma que em muitos casos pode ser dispensado o monocroma_
dor. 'y No aspecto fisico um difratdmetro de neutrons 1 muitas
vezes mais pesado e maior do que um difratdmetro de raios-X.As
amostras para difra¢do de neutrons sdo também muitas vezes mai_

ores do que as amostras para difracdo de raios-X, em consegiléji
~ 3
cia do fluxo de neutrons na amostra ser cerca de 10 vezes rae

nor do que o fluxo correspondente, no caso de raios-X.

De todas as diferencas que tém sido apontadas
entre a difracdo de raios-X e a difra¢do de neutrons (Ringo ,
1957, Bacon, 1962, Arndt & willis, 1966),duas delas justificam
plenamente o desenvolvimento da difrag¢do de neutrons com todas

as suas desvantagens quando comparada com a difracdo de raios-
-X:

1. 0 néutron tem momento magnético. Conseqglientemente,
esfB ele se pode analisar a estrutura magnética dos ma_
teriais.

2. A amplitude de espalhamento de neutrons dos elementos
depende de propriedades do nlcleo e ndo de camadas e
letrdnicas do &atomo. Assim sendo, alguns elementos
leves podem espalhar tdo intensamente quanto alguns
elementos pesados, o que ndo acontece com os raios-X.
Mesmo 1isdtopos de um mesmo elemento podem ter amplitu
des de espalhamento bem diferentes,de forma a poderem

ser analisados como se fossem elementos diferentes.

Justifica-se, portanto, a construcdo de difratd
metros de neutrons, mesmo considerando-se gue sdo aparelhos
mais caros do que os de raios-X e que necegsitam de fontes de

radiacdo especiais, como o sdo 0s reatores nucleares.
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II.3 - O difratometro de néutrons do IEA para amostras poli-

oristalinas.

No que se gegue serd feita uma apresentagdo do
difratometro de néutrons instalado junto ao reator IEAR-1 do
Instituto de Energia Atbmica (Souza Santos & Toledo, 1958; Pen

teado F9 & Souza Santos, 1961). Em uma primeira apresentacao
serdo descritas algumas partes principais do aparelho na sua
versdo para estudos de amostras policristalinas, Do Ttem II.4

em diante, serdo indicadas todas as modificag¢les introduzidag,
gue © transformaram em difratometro adequado ao estudo de monf
cristais» As modificac¢les especificamente ligadas 4 realiza
¢do da experiéncia relatada nesta tese, encontram-se descritas
no Ttem IV.1

A figura 11,3 1 uma vista de cima do difratome-
tro mostrando suas partes principais» Este desenho, feito an
tes de terminado o projeto do difratometro, difere em poucos
aspectos do que se constituiu na primeira versdo do instrumen-
to, 1isto &, difratometro de néutrons para amostras policrista-
linas.

IT. 3.1 - O primeiro colimador

0 primeiro colimador, colocado dentro do canal
experimental n° 6 do reator, I do tipo Sol ler, com placas ver-
ticais removiveis, permitindo a variacdo da divergéncia angular
do feixe» 0 corpo do colimador 1 formado por dois tubos de a-
lumTnio: um de 3" de didmetro externo, com 121cm de comprimen-
to, parede de 1/8", fechado na extremidade livre que fica Dbem
prdoxima ao nlcleo do reator, A outra extremidade & soldada a
um tubo maior de 5i«3/4" de didmetro externo, com 155cm de com
primento, parede de 1/4", e que contém uma caixa de 1latdo de
mesmo comprimento, de sec¢do quadrada, paredes de 1/4", com ca_
nal etas f resadas nas suas faces hori zontai s internas , com sepa_
ragdo de 1/4". Nessas canaletas sdo colocadas 7 placas de bron
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Figura II»3 - Vista superior do difratémetro de neutrons mostrando suas
partes principais. Desenho feito durante a fase de proje-

to do instrumento.



ze fosforoso de 100cm de comprimento, 0,020 de egpessura e
2»1/4"de largura» 0 feixe formado tem, na saida do colimador
secgdo de 2"x2", Nada foi colocado dentro do tubo de 3", mas
no tubo de 5 3/4" existe concreto de barita de alta densidade,
no qual estd imersa a caixa de latdo, centrada de forma a se
constituir num prolongamento do tubo de 3". Com todas as pla_
cas colocadas, a divergéncia angular horizontal, calculada com
relacido ao raio central a um canal do colimador, O de 20'. Com
a retirada alternada de 4 placas, tem-se divergéncia de 42'«,
Com a placa central essa divergéncia é de 1° 27'. Com todas as
placas retiradas a divergéncia e de 2° 55', igual a divergén-

cia angular vertical do colimador. A saida do colimador esta

o mais proéxima possivel do cristal monocromador, mas ainda as_
sim permite que, entre ela e o monocromador, possa ser desci-
da a porta de chumbo do canal experimental, operag¢do que se

torna necessdria caso se queira mudar o monocromador.

IT. 3.2 - A blindagem do feixe direto e a -plataforma movei

Com excec¢do do primeiro colimador e do sistema
monocromador, todo o conjunto estd apoiado sobre uma platafor-
ma que se desloca sobre trilhos presos ao piso do reator, pef
mitindo o livre acesso ao monocromador e ao primeiro colimador.
Os trilhos tém um comprimento de aproximadamente 5 metros, 0
gque possibilita o afastamento do conjunto de modo a se poder -
retirar o primeiro colimador» Colocada em frente ao tubo de
radiacdo, e apoiada na plataforma mbével , encontra-se a blinda-
gem do feixe direto» Esta blindagem tem a forma de um meio ci_
lindro de 160cm de diametro e é& toda construida em chapa de a-
¢o de 1/2" de espessura» Na altura da saida do canal experi-
mental, a blindagem e atravessada por um tubo de 5" de didme-
tro Interno no qual esta inserido o segundo colimador. Mais 4
tubos,com didmetros bem menores do que o do segundo colimador,
atravessam a blindagem: 3 desses tubos permitem o controle da
agua de enchimento do canal experimental. Dentro dos tubos e-
xistem eixos gque servem para O acionamento dos registros de a-

gua e que sdo ligados a estes através de pares de juntas uni-
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versals, as quais eliminam gqualquer problema resultante da faj_
ta de alinhamento entre os eixos e 08 registros. No 49 tubo,
hd também um eixo que, no mesmo sistema de juntas universais ,
permite acionar o mecanismo que levanta e abaixa a porta de
chumbo do canal experimental. A blindagem do feixe direto, es_
sencialmente blindagem da radiacdo gama e dos néutrons rap-idos
provenientes do caro¢o do reator, foili conseguida enchendo-se o
tanque de blindagem com sucata resultante do processo de fabH
cagdo de chapas metédlicas perfuradas: sdo pequenos discos de
ferro ou de ag¢o inoxidédvel, com poucos milimetros de didmetro
e de espessura. Bem na direcdo do feixe direto e dentro do
tanque, foram colocadas varias placas de ac¢o inoxidavel com cer
ca de 20cm x 25cm e com 1" de espessura. A espessura total resul
tou ser da ordem de 30cm. Finalmente, sobre todo esse materi-
al de blindagem, foram despejados 400 litros de Oleo mineral
(0leo de motor) ja usado. A blindagem assim constituida reve-
lou-se bastante eficiente, eliminando praticamente toda a radj_
acdo gama, bem como a radiagdo de néutrons térmicos e répidos,
gque atravessam o monocromador ou sdo espalhados incoerentemen-
te por ele.

0 peso do conjunto completo, isto e, incluindo
0 espectrbmetro, e da ordem de 15 toneladas.

II.3.3. - 0O segundo eolimador

0 segundo colimador e do mesmo tipo do primeiro
colimador, sendo idéntico a ele em muitos aspectos. 0 Corpo
deste colimador é constituido por 2 tubos de aluminio de diédme
tros diferentes, soldados entre si. Um dos tubos tem 5" de dig"
metro externo, 7lcm de comprimento e parede de 1/8", e se cons’
titui na parte que e encaixada no tubo de 5" existente na blin
dagem do feixe direto. 0 outro tubo tem didmetro externo de
5.3/4", comprimento de 35cm, parede de 1/4". 0 didmetro maior
desta parte do colimador, que fica para fora da blindagem do

feixe direto, serve para impedir a passagem de radiacgdo entre
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0 corpo do colimador e a parte interna do tubo onde ele i en
caixado. Dentro do corpo do segundo colimador, imersa em con
creto de barita, h&d uma caixa de latdo, que o atravessa pelo
centro em toda a sua extensdo, idéntica & caixa existente no
primeiro colimador, tendo, porem, 73cm de comprimento. As pla
cas sdo também em nimero de 7, de bronze fosforoso com dimeji
soes idénticas as placas do primeiro colimador, excetuando-se
o comprimento que é de 73cm. 0 feixe monocromdtico que sai des
te colimador também tem secgdo de 2"x2" bem na saTda, e diver
géncias angulares horizontais de 27' com todas as placas, 57!
com 4 placas retiradas, I° 57' com uma placa central.Com todas
as placas retiradas, a divergéncia angular e igual a 2° 44',

que 1 o mesmo valor da divergéncia angular vertical.

IT. 3.4 - O espectrometro

B.chamado de espectr'draetro o conjunto que,glran
do em torno da amostra, possibilita a detecgdo das intenside
des difratadas por ela. Ele i constituido pelo detector de
niutrons e sua blindagen juntamente com o terceiro colimador,
Q pela mesa de amostras que pode girar independentemente do de
tector. Os movimentos giratbérios sdo executados por mesas de
fresa da marca TROIKE. Una delas e uma mesa pequena com 9"
de didmetro, precisdo angular de 60 segundos de arco e & a que
serve para girar a amostra no que, Internacionalmente, se con
vendonou em chamar de giro w. A outra, bem maior, com 25" de
didmetro e precisdo angular de 30 segundos de &jrco, suporta duas
vigas de ag¢o com formato I, com 6" de altura. As vigas tém -
sobre elas o terceiro colimador, o detector e sua blindagem e

um contrapeso para contrabalangar o conjunto.

As outras partes do espectrbmetro sdo descritas

nos 2 itens seguintes.

II.3.5 - O terceiro colimador
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0 terceiro colimador é de concepc¢édo diferente
dos dois primeiros. Na vercade, existem 2 colimadores com di_
vergincias angulares horizontais diferentes e que podem ser
trocados conforme se qgueira uma divergencia ou outra. Os dois
colimadores tim o corpo de ferro com mesmas dimensdes e no for
mato de uma caixa com 6"x4" e 11 3/4" de comprimento. Cada urma
destas caixas é formada por duas placas laterais de 6"x1i 3/4"
x 1" que sdo presas a duas outras de 2"x11 3/4"x1", No canal
de seccdo retangular com dimensdes 4"x2", formado pelas placas,
sdo colocadas as laminas do colimador devidamente separadas por
espacadores também de ferro, As laminas dos colimadores sdo to
das iguais: sdo de bronze fosforoso com uma camada de cadmio
de alguns milésimos de polegada, depositada eletroli ticamente
em ambas as faces. As dimensdes destas laminas sdo 4"x11 3/4"
com 1/32" de espessura, Na realidade a espessura varia um pou
co em torno de 1/32", devido & variacdo da camada de cadmio de
positada. Em um col imador, sdo usados espac¢adores com 1" de
largura, 11 3/4" de comprimento e espessura pouco menor do que
1/4". A espessura dos espacadores é tal que o colimador resuj”
tante tem 7 placas que, juntamente com os espag¢adores, sdo a_
pertadas pelos parafusos de armacdo do corpo do colimador. A
seccdo da abertura deste colimador é de 2"x2", e a sua diver-
géncia angular horizontal 1 11'. 0 outro col imador tem 12
placas, separadas por espacadores de aproximadamente 1/8" de
espessura, largura e comprimento iguais aos anteriores. A d|_
vergencia angular horizontal neste caso é 36*. A divergéncia
angular vertical , nos dois col imadores & de 9 40', Apoiada so_
bre os bracos do espectrédmetro had uma base de ferro que serve
de suporte para o terceiro colimador» Quando <colocado sobre
esta base, o terceiro colimador fica encostado na entrada da
blindagem do detector,

I1.3.6» - A blindagem do detector

A Dbli ndagem do detector, colocada nas extremi-
dades maiores dos bragos do espectrémetro, tem a fung¢do de dj_

minuir ou, se possivel , eliminar a radiacdo de fundo que pode
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ria ser detectada pelo sistema. Esta blindagem e constituida
esgsencialmente de duas partes: a blindagem para neutrons répi-

dos e a blindagem para neutrons térmicos.

A blindagem para neutrons rédpidos i constituida
de uma mistura de parafina e borax, em propor¢les aproximadamen-
te iguais. Os neutrons rdpidos que atingem esta mistura, sdo
moderados pelo 4dtomos de hidrogénio da parafina e podem ser ab
sorvidos pelo &atomos de boro do borax. Na primeira versdo do
difratdmetro, o recipiente que continha a mistura era um tam-
bor de 6leo (com capacidade para 200 litros), com, aproximada-
mente, 87cm de comprimento e 58cm de didmetro. Atravessando ©
tambor na sua parte central e no sentido de seu eixo, havia um
tubo de ferro com cerca de 7" de didmetro interno. Neste tubo
era inserida a blindagem para neutrons térmicos. Este tambor
foli posteriormente substituido por um cilindro menor, conforme

mencionado no item II.4.

A blindagem para neutrons térmicos & um cilin-
dro de ferro com didmetro externo de cerca de 7" e com 35" de
comprimento. Na direg¢do central e atravessado por outro tubo
com cerca de 2" de didmetro interno, onde é colocado o detec-
tor de neutrons. Internamente o cilindro contem carbeto de bo
ro (B"C), normalmente usado como abrasivo, mas que, devido a al
ta concentracdo de 4tomos de boro na molécula, serve como exce

1 ente absorvedor de neutrons térmicos.

0 detector, encaixado no tubo central da blinda,
gem de neutrons térmicos, e do tipo BF, com janela frontal de
ceramica pouco absorvedora. Ele tem 2" de didmetro externo e
14" de comprimento. Envolvendo o detector foi colocada uma fo
lha fina de céddmio com cerca de 0,4mm de espessura. Finalmen-
te, atrds do detector foi colocado um tampdo de ferro com 11*%
1/4" de comprimento e perto de 2" de didmetro, tendo um furo
central para a passagem do cabo de alta tensdo. Esse tampdo -
blinda a parte de tréds do detector.

A blindagem (completa) do detector, mostrou-se
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bastante eficiente» A radiacgdo de fundo foi medida e verifi-

cou-se que era da ordem de 1 néutron cada 2 minutos. A medida
foi feita com o detector fora da posigdo de zero e com o feixe
monocromadtico bloqueado com 10cm de parafina e bdrax e com uma

ldmina de cédmio com cerca de lmm de espessura,

0 conjunto formado pela blindagem do detector *
0 terceiro colimador, a sua base e as vigas em I dos bragos do
espectrOmetro, foi equilibrado com a colocacdo de um contrape*
so no lado oposto» Este contrapeso i1 constituido por uma pla-
ca de ago sobre a qual foram colocados tijolos de chumbo, cow«
mente usados em blindagens de radiagdo gama, e esti preso as

vigas em I, nos prolongamentos que foram deixados para esse
fira.

0 conjunto foi cuidadosamente equilibrado, ten-
do-se em vista impedir qualquer tensdo sobre a parte rodvel da
mesa de fresa que pudesse causar desvios no seu eixo de rota-

¢ao.

ITI.3.7 - 0 sistema monoaromadoT

Parte essencial e importante de um difratOmetro
de neutrons, © sistema monocromador é normalmente constituido
do cristal monocromador e de um sistema gonioraétrico para sua

orientacido.

Em difratOmetros de neutrons» com &ngaio de wvo-
nocromatizacgdo variédvel, o monocromador é normalmente colocado
no centro de blindagens cilindricas, as quais se encontram a
uma certa distancia da parede do reator. 0 acesso aoc monocro-
mador, neste caso, pode ser feito por cima eu lateralmente. No
difratOmetro de neutrons do IEA, que tem &ngulo de monocroratj
zagdo fixo, a blindagem foi colocada bem junto & parede do rea_
tor e o monocromador na saida do canal experimental, como pode
ser observado na figura II.3. Nesta posicdo, o0 acesso se tor-

nou dificil e tivemos gque pensar em um sistema g«e pudesse ser
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controlado & distancia. Sendo assim, projetamos um sistema ao

gual demos o nome de mesa de ajuste do cristal monocromador.

Entre usar cabos metédlicos flexTvel s .motores re
versivels ou sincro-transmissores e sincro-receptores de movi_
mento circular (comumente conhecidos por "seisyns"), optamos
por estes Gltimos, que sdo, de fato, os melhores gquando sequer
ter precisdo. Escolhemos 3 movimentos para serem controlados
remotamente. Outros ajustes deveriam ser feitos antecipadamein
te, por ocasido da colocacdo do cristal na posicdo adeguada. E
necesgsdrio que o cristal j& esteja orientado conhecendo-se a
proximadamente a posicdo em que ele deve ficar, para se obter
o feixe monocromdtico. Alids este e o procedimento habitual
para se ajustar monocromadores, sendo mesmo indispensédvel que
a orientacgdo de um monocromador tenha sido feita anteriormente
para se determinar se ele & adequado, ou ndo, a geometria dos
feixes do difratbmetro. Os movimentos escolhidos para serem

controlados remotamente foram os que convencionamos chamar de:

lo rotacdo - movimento que se realiza em torno de um eixo
vertical. Tem uma amplitude de praticamente 360° pog
dois sentidos, ¢6 sendo limitada pela existéncia dos fiosg de
ligagdo dos "gseisyns" dos dois outros movimentos. Na figura
I1.4 este movimento e indicado pelas setas escuras na base do
cilindro. Com a rotac¢do o cristal pode ser colocado de modo
gue os planos escolhidos formem o dngulo de Bragg M com o se
gundo colimador.

20 balanceio - movimento de rotacdo parcial que se real

za em torno de um eixo horizontal. A posig¢do 1ideal pa_
ra este eixo e aquela em que ele fica paralelo aos planos de
monocromatizacdo e corta as retas centrais ao primeiro e ao se
gundo colimador exatamente no ponto de intersec¢do das duas. A
posicdo real do eixo do balanceio depende do ajuste prévio do
monocromador. Na figura II.4 o balanceio e indicado pelas se:
tas curvas escuras no interior do cilindro, préximos & base in
ferior do mesmo. A funcdo deste movimento O ajustar os planos

de forma que a reflexdo se realize em um plano horizontal» A

% wemTITA NF FHERGIA ATUMICA
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amplitude méxima do movimento e da ordem de 7° nos sentidos if

dicados pelas setas.

3. desligamento - movimento de translacdo da mesa onde ©
cristal esta apoiado. £ apenas um movimento que deslf
ca o cristal com relacdo ao feixe direto para coloca-1lo em po-
sicdo de maior intensidade difratada. Duas escolhas sdo possi
veis para este movimento: ele pode ser perpendicular ao eixo -
de rotacdo do balanceio ou ser paralelo a esse eixo. 0 primei_
ro tipo é empregado quando o monocromador esta sendo usado em
reflexdo (no caso de Bragg), e o segundo tipo quando © monocrf
mador esta sendo usado em transmissio (caso de Laue). 0 deslj”®
samento nas suas duas op¢des esta indicado na figura II.4 pe-
los dois pares de setas escuras préximas & base superior do c¢j_
lindro. 0 deslocamento total, em gualquer dos casos, e de

20mm.

Os outros movimentos possiveis sdo movimentos -
de ajuste da base do conjunto e o movimento de ajuste da altu-
ra da mesa do cristal. 0 ajuste da base e feito por 3 parafu-
sos que ddo os movimentos indicados pelos 3 pares de setas cla_
ras probximas a base curva da saida do canal experimental.Estes
movimentos tem poucos milimetros de curso e servem ndo s0 para
nivelar o conjunto mas também para centra-lo com relagdo ao pof
to de interseccgdo das retas centrais aos dois colimadores. 0
movimento de ajuste da altura, indicado pelas duas setas verti
cals no interior do cilindro, permite colocar o cristal mono-

cromador na altura correta.

Por fim, o cilindro que aparece na figura,e que
foi tantas vezegs mencionado na descrigdo dos movimentos, serve
para dar uma idéia da restricdo do espac¢o destinado ao cristal,
gquando este esta sendo ajustado. 0 diadmetro da base desse ci-
lindro tem cerca de 15cm, ndo sendo importante a altura pois -
ndo existem problemas com relagdo a ela. Deve-se mencionar que
a exiguidade de espa¢o surge, unicamente, do fato de que o cris_
tal ndo deve avancar sobre o espac¢o destinado & porta de chum-
bo do canal experimental, caso contrario ndo se poderia fecha-
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da mesa de ajuste do monocromador. As setas escu-

iveis
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Figura II.4 - Desenho mostrando os movimentos poss

feitos

ras indicam os movimentos controlados remotamente e as setas claras os movimentos

no local.
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A figura II.5a mostra a mesa de ajuste durante
a fase de construc¢do, enquanto que a figura 11 o05b mostra a me-

sa terminada, durante a fase de ensaios.

0 sistema monocromador foi completado com a e¢
colha do cristal monocromador e dos planos de monocromati zagdo»
Essa escolha teve duas etapas. Na primeira etapa verificamos
guais os cristais e guais os planos desses cristais que pode
riam ser usados para se obter niutrons com comprimentos de on-
da préximos ao valor do médximo da distribuic¢do de niutrons tir
micos do reator, que para nos I cerca de 1 8. Na tabela, que
se encontra na figura II.2, onde o d4dngulo de monocromati zacgdo,
foi tomado igual a 18°, tim-se os valores dos comprimentos de
onda que se obteria para o feixe monocromdtico, usando-se al-
guns dos planos de maior intensidade de reflexdo de <cristais
de aluminio, cobre e chumbo. Numa segunda etapa verificamos
gqual, entre os cristais que possuiamos, tinha largura na meia
altura da distribuigdo mosaico, ou simplesmente largura de mo-
saico, mais adequada & geometria dos colimadores de forma que
pudéssemos ter boa luminosidade e boa resolugdo (Caglioti,h 1962).
0 estudo dos monocromadores foi feito no espectrdmetro de crig
tal do IEA (Wenzel et al, 1967) e, entre varios cristais de
aluminio, cobre, chumbo e germdnio, decidimos que o melhor mo-

nocromador para O sistema seria o cristal de chumbo, com seus

planos (220) monocromatizando niutrons por transmissdo. A lajr
gura de mosaico desse cristal e da ordem de 18', para esses
planos.

Uma vez determinado gqual o monocromador a ser u
sado, e tendo sido estabelecida a orienta¢do desses planos no
cristal, fixamos o mesmo na mesa de ajuste do monocromador de
forma a j& ficar aproximadamente orientado para a obtengdo do
feixe monocromaticoo Na figura II.6, tem-se uma fotografia da
mesa de ajuste com o cristal monocromador montado. Com o de-
tector na posicdo zero, apbs algumas tentativas com os movimer |

tos de controle remoto, obtivemos o feixe monocromdtico. Em se






guida, fizemos uma otimizacdo da posic¢do do monocromador ( Pa-
rente 1967I)»

Uma vez obtido o feixe monocromdtico,, passamos
a calibracdo do difratdmetroPara esse fim usamos uma amostra
de niquel em p0 compactado da qual obtivemos a figura de difra
¢do mostrada na figura II.7. Com a posicdo angul&r dos picos
gue aparecem nessa figura e por um processo bem simples obtive
mos a reta de calibracdo do difratdmetro da figura ( Parente -
et al, 19670) o Esta reta permitiu estabelecer com maior preci_
sdo qual o comprimento de onda do feixe monocromédtico e permi
tiu também corrigir a posicdo do zero do espectrdédmetro bem co-
mo estabelecer o angulo de monocromatizacdo real» Estes para-
metros sdo conhecidos previamente, mas seus valores corretos -

dependem da calibracdo feita»

Finalmente, foi feito um estudo da resolucdo do
di f ratdmetro usando-se da mesma amostra de niquel pol 1 cri stal i_
no (Harada et al, 1967), Curvas de resolugdo foram calculadas
e obtidas experimentalmente em 3 combina¢des diferentes das dj_
vergéncias angulares horizontais dos colimadores» A divergéji
cia angular do primeiro colimador ndo foil alterada pela difi-
culdade de se retirar placas do mesmo, tendo-se de afastar to-
do o conjunto do difratdmetro e, inclusive, retirar-se de posj_

¢do 0 sistema monocromador.

I1.3.8 - (O sistema de operagdo do difratometro

Como sistema de operacdo do difratometro enten-
demos o conjunto de servo-mecanismos que servem para a movimejil
tacdo e posicionamento angular do detector e da amostra. In-
clui-se neste gistema o circuito elétrico de controle, que da
um certo grau de automatizac¢do aos movimentos. No nosso difra_
témetro, este gsistema fol projetado visando-se obter precisdo
muito boa no posicionamento angular, tanto do detector gquanto
da amostra. Evidentemente a precisdo no posicionamento angu-

lar depende quase que inteiramente da parte mecédnica do siste-



Figura II.6 - Fotografia da mesa de ajuste com o cristal monocromador, instalada no canal experimen-

tal n9 6 do reator IEAR - 1.
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ma 0 Sendo assim, procuramos usar componentes de boa qualidade,
sendo que, aqueles que ndo puderam ser adquiridos prontos, fo-
ram projetados e construidos com bastante cuidado.

A fotografia da figura II.8 mostra a parte mecad
nica do sistema de operacdo do difratOmetro. Esta parte i conf
tituTda, essencialmente, de dois grupos motrizes praticamente

idénticos, servindo um deles para a movimentag¢do e posiciona-

mento do detector e, numa relac¢do angular de 2:1, da amostra:
€ a rotagdo 2 6 , e» 0 outro grupo motriz movimenta e posiciona
somente a amostra: é a rotacdo w. Cada um desses grupos tem

2 motores do tipo sincrono reversivel com engrenagens de redu-
¢do de rotacdo jd incorporadas. Um dos motores e usado na mo-
vimentac¢do lenta, quando se quer fazer uma medida de varredura
ou no posicionamento de acordo com passos angulares estabelece
dos previamente. Este motor, que chamaremos de motor lento, ef
td acoplado ao motor de movimentacdo rédpida e, através deste,
com todo o sistema restante» 0 acoplamento ndo é rigido: e fei
to através de uma unidade de embreagem e freio, o0s quais sdo
acionados por solendides existentes na proépria unidade. A fuji
¢do desta unidade &€ muito importante, sendo ela quem permite
gue se obtenha boa precisdo no posicionamento angular do detef
tor ou da amostra. 0 funcionamento & o seguinte:quando o mo-
tor lento é ligado, o mesmo relé que providencia a sua ligacgdo
liga também a embreagem, ao mesmo tempo que desliga o freio, e
0 motor pode movimentar todo o mecanismo. Quando o sistema che
gou na posicdo angular desejada, o relé, que & de dupla-acdo ,
desliga o motor e a embreagem, mas aciona o freio. Neste inf
tante todo o movimento do mecanismo I freado na posig¢do corre-
ta (tendo sido desacoplado, o motor pode prosseguir girando
por efeito de inércia, até perder toda a sua energia de rota-
¢do), A freagem & bastante violenta, parando quase que instaji
taneamente, todas as engrenagens do sistema. £ a violéncia
desse freamento que impede 0 seu emprego em velocidades mais
altas, o0 que poderia danificar tanto a unidade quanto osoutros
componentes do sistema. Chama-se a atencdo para o fato de que
o freamento & muito mais violento na movimentacg¢do 20, 9, onde

as massas em rotac¢do sdo muito maiores do que no caso da movi






mentacgdo w.

0 outro motor, de movimentagdo rédpida, ou, como
o chamamos, motor rédpido, e usado para levar o sistema até uma
certa posicdo angular, ou para voltar & origem da escala de &af
gulos. Evidentemente ele pode também ser usado em uma varredu
ra répida e, no caso do grupo motriz da amostra, no posiciona-
mento angular por passos. Portanto, esse motor rédpido temd s
funcdes: a primeira é transmitir o movimento gerado pelo motor
lento e a segunda, especifica dele, movimentar mais rapidamen-

te o sistema.

As velocidades angulares dos movimentos resul -
tantes, tanto para o detector quanto para a amostra, estdo reu
nidds na tabela seguinte. Nesta tabela aparecem ainda os valo
res da velocidade angular da amostra quando é acionado um cém-
bio de velocidale% que fol projetado posteriormente e colocado
no sistema. 0 acionamento do cambio i1 efetuado por um solendj.

de de tracgdo controlado pelo sistema elétrico.

TABELA n9 1

Velocidades Angulares do Sistema

de Operacdo do Difratdmetro.

Velocidade Amostra Amostra(cdmbio) Detector
lenta 0,312°/min 1,250°/min 0,625°/min
rapida 1,79°/min 7,18°/min 3*52°/min

0 posicionamento angular, da amostra e do detef
tor , é efetuado em passos angulares fixos. 0 controle desse
posicionamento é realizado pelo gqgue chamamos de unidade de co-

mando do posicionamento angular. E esta unidade que estabele-
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ce a ligagdo entre os sistemas mecédnico e elétrico, enviando
ao circuito elétrico a informac¢do de que mais um passo angular
se completou ap0s o acionamento do sistema, A informacio é
transmitida em uma forma bem simples: uma chave elitrica se a-
bre na unidade de comando gquando o sistema mecdnico chegou a
posicdo angular correta, A abertura da chave interrompe um
circuito elétrico de alimentacdo de um relé, do tipo a que Ja
nos referimos na descricgdo do funcionamento das unidades de em
breagem e freio do sistema. Na realidade, é o mesmo reli que
aciona o motor, a embreagem e o freio, A simplicidade da fun-
¢do executada pela unidade de comando ndo da a medida da sua
importdncia dentro do sistema: é ela gue, aliada & unidade de
embreagem e freio, possibilita o posicionamento do sistema com
uma precisdo excepcionalmente boa. Por este motivo,procuramos
projetar a unidade com bastante cuidado e encontramos uma for-
ma origina] de diminuir mais ainda o0 erro no posicionamento» 0
principio de funcionamento é bem simples: existem camos.na fojr
ma de rebaixos nas bordas de discos metdalicos, que giram con-
forme o gistema é acionado (Vs»figura 11,9), Chaves de aciona-
mento rapido, comumente chamadas de micro-interruptores ("mi-
croswitenes"), com rodas nas alavancas de acionamento, sdo usa -
das como interruptores do circuito elétrico. Essas rodas per-
manecem encostadas nas bordas dos discos de tal forma que, fo-
ra dos rebaixos, a chave fecha o circuito correspondente aque-
le camo, e dentro do rebaixo, o circuito 1 aberto» Para conse
guir maior precisdo no posicionamento apoiamos as rodas dos mi-
cro-interruptores sobre pares de discos de camos gque giram encos-
tados uns nos outros» Tomemos um dos pares de discos e 0 mi-
cro-interruptor correspondente: a roda do micro-interruptor a-
poia-se metade em um disco e metade no outro. Um deles e 0
disco principal, que d& realmente o posicionamento angular» Na
figura 11,9 o disco principal estd indicado com A» Este disco
pode ter um ou mais rebaixos, de modo que a volta ou a fra-cdo
de volta que ele da, corresponde a um passo angular determina-
do. 0 disco secundario B, gira com velocidade angular 4 vezes
maior do que a velocidade do disco principal» 0 gque acontece
€ que, mesmo que a roda do micro-interruptor esteja sobre o re

baixo do disco A, a chave sd serd acionada quando o rebaixo no
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Figura I1.9 - Ph‘nchio de funcionamento dos camos da unidade de comando do posicionamento angular.
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disco B alcancar o do disco A, 1isto e, quando eles <coincidi-
rem. Isto faz com que, para todos os efeitos, o acionamento
do micro-interruptor se dé sempre no mesmo lugar, independendo
das condi¢bes de ajuste do mecanismo. Nos testes que fizemos,
verificamos que sempre que se dava um acréscimo angular, a po-
sicdo indicada nos ndnios das escalas graduadas existentes nas
mesas de fresa, eram perfeitamente corretas, correspondendo e-
xatamente ao valor esperado. Desta forma, as precisdes nos po
sicionamentos do detector e da amostra dependem exclusivamente
das precis8es angulares das mesas de fresa, citadas no item -
IT.3.4.

Ao projetarmos a unidade de comando do posicio-
namento angular, escol hemos,como passos angulares, 0,2° e 0,1°.
Posteriormente acrescentamos mais dois: 0,05° e 0,025°. Estes
dois Gltimos passos sdo obtidos diretamente dos discos secunda
rios, usados no caso dos passos 0,1° e 0,2°, o0s quais foram
feitos mais largos e com novos camos, de forma a ndo interferi-
rem com a ac¢do dos antigos. A precisdo destes passos menores
resultou tdo boa, gue neste caso, também o posicionamento cor-
reto depende exclusivamente das mesas de fresa. 0 nlmero de
passos angulares possiveis,' e 0s seus valores, sdo iguais tan-

to para o detector quanto para a amostra.

0 sistema mecédnico envia para um painel a infor
macdo de sua posic¢do angular, por meio de dois pares de " gel-
syns", um para o detector e outro para a amostra. Cada volta
dos "selsyns" corresponde a 0,1° e no.painel, além de um pon-
teiro para indicar frac¢des de volta, existem contadores de voJ_
tas que indicam a posic¢do angular, incluidas as fragles de 0,1°,
Assim a posigdo 37 ,125° (por exemplo) e lida como 37,1° no con_
tador de voltas, mais 0,025° na escala do ponteiro.

Para completar o sistema de operacdo do difratd
metro, projetamos um circuito elétrico que & mostrado na figu-
ra 11.100 Este circuito ndo chegou a ser montado pois foi pro
jetado para ser usado com registradores de contagens eletro-ine
canicos, doados pela IAEA, que foram logo trocados por regis-
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tradlires eletrbnicos muitas vezes mais rapidos do que os ele-
tro-mecdnicos (que s0 contam ati um méximo de 1° pulsos por se
gundo)» Um circuito baseado no da figura 11.10, porem mais
simples, foli construido e tem funcionado ate hoje.

A fotografia na figura 11.11, mostra o dlfrats-

metro de neutrons na sua primeira versdo.

IT.4 - O difratometro de neutrons do IEA para amostras mono-

eristalinas

0 emprego de amostras policfistalinas em difra-
tometria de neutrons, estd ligado, na maioria das vezes, ao f a_
to de que ndo se consegue monocristais com dimensbes suficien-
tes para poderem ser usados. £ claro que, em muitos casos,pode
ser conveniente usar substancias policristalinas , onde osgrdos
individuais podem ser considerados como incluidos na categoria
dos cristais pequenos, resultando em cédlculos de intensidade
bem mais simples do que os cédlculos necessdrios aos cristais -
grandes. Entretanto, o fato de que a intensidade difratada es_
td distribuida em um cone, de largura angular 49, onde 8 & 0
dngulo de Bragg da reflexdo, e que o detector intercepta ape
nas uma parte muito pequena desse cone, torna as intensidades
detectadas muito baixas. Deve-se considerar também gque apenas
uma pequena fracdo dos grdos é que estdo orientados de modo a
difratarem, ao passo gque todos eles contribuem para o espalha-
mento incoerente, diminuindo a razdo entre a intensidade de pj.
co e a 1intensidade de fundo. Este problema e mais grave quan-
do os materiais em estudo contem elementos nos quais o espalha
mento incoerente é muito mais intenso do que o coerente (Ringo,
1957) . Em amostras monocristalinas a intensidade de pico e
normalmente muito maior do que a intensidade de fundo, pois re
sulta da contribuicdo do cristal inteiro» 0 emprego dos méto-
dos? difratometria em policristais ou difratometria em mono-
cristais, vai depender dos objetivos da medida experimental e
dos fatores acima mencionados. Quando os objetivos da medida
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11.10 - Circuito elétrico do sistema de operagdo do difratdémetro de néutrons

(foi substituido por outro adequado ao sistema eletrdnico de contagem).



Figura I1.11 - 0 difratometro de neutrons do IEA para estudo de amostras policristalinas.

Ev
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permitem (ou exigem), e se tem cristais suficientemente gran-
des, e mais interessante usar monocristais em vez de policris®
tais. Por este motivo, introduzimos modificagdes no difrat@me_

tro de niutrons de modo que ele pudesse ser usado com mono -

cristals. Contudo, continua sendo possivel o estudo de poli-
cristais.
IT.4.1 - Modificagbes no espectrometro
A modificacdo essencial, introduzida no espef

trbtnetro, foi a instalagdo de um goniostato para monocristais,
em substituicdo & mesa de amostra anterior. Todavia, ele pode
ser retirado e novamente instalada a mesa de amostra. Este go-
niostato serd descrito, em suas linhas gerais, no item seguin-

te. *

Outra modificacg¢do consistiu na diminuicgdo da
blindagem do detector. Na realidade, houve somente substitui-
¢do da blindagem para niutrons rapidos, isto i, em lugar do

tambor de 6leo foli colocado um outro cilindro menor, feito com
folha de aluminio e tendo as seguintes dimensdes: 40 cm de dia

metro externo, 60 cm de comprimento e 7" no didmetro interno -

do tubo central, como no caso do tambor. Dentro do cilindro
também foi colocada parafina com bdbérax. Embora mais leve, es-
ta nova blindagem mostrou-se da mesma eficiéncia que a ante-

rior, sendo a radiagdo de fundo, medida nas mesmas condigdes eo*
anteriores (Ttem II.3.6), da ordem de 18 niutrons em 28 minu-
tos (0,6 niutrons por minuto). A diminuigdo do peso da blinda_
gem diminuiu o contrapeso necessédrio, resultando em um conjuji
to muito mais leve que o anterior. Esta substituigdo tornou-se
necessdria depois que introduzimos modificag¢les nas mesas de
fresa do conjunto, ligadas essencialmente & correcdo da falta
de coaxialidade entre os eixos 2e e w (6). As modificagbes fo-
ram as seguintes: substituicdo de um colar de esferas, que fo-
ra colocado entre a base e a parte mbével da mesa maior, por um
anel feito de chapa de bronze fosforoso, e a colocagdo de una

bucha de bronze no centro da mesa maior, por onde passa O eixo
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do goniostato.. A substituigdo do colar de esferas, pelo anel
de bronze, aumentou em muito o torque necessario para a movi-
mentagdo 26, e, o que nos levou & alteragdo da blindagem do de_
tector para diminuir o peso sobre a mesa. Mesmo assim, o pro-
blema continuou existindo e tivemos de alterar a disposicgao

dos motores, colocando os de maior redugdoc para efetuarem a mo_
vimentacdo répida do sistema mecdnico (Ttem II.3.8). No que -
se refere & precisdo, os eixos de rotagdo 20 e w (0) tornaram-
-se quase que perfeitamente coaxiais. As medidas, a alturas dj_
ferentes do eixo do goniostato, mostraram que a excentricidade
de movimentos nessas posigdes era de,no méximo, 0,02 mm, resu]
tado muito bom em um sistema realmente pesado como O nosso. Es_
te resultado foi conseguido apbds 3 tentativas de melhoria de
precisdo, durante as quais todo o conjunto do espectrédmetro foi

quase que totalmente desmontado.

IT1.4.2 - O goniostato para monooristais

0 goniostato que substituiu a mesa de amostras
do dif ratOmetro, fol inteiramente construido nas oficinas do IEA.
E um tipo especial de goniostato, com 5 circulos, ou seja, 5 ei
xo0s de rotacao. Sua construcdo baseou-se em desenho original
do Prof. i?.A. Young* do "Georgia Institute of Technology", e
sofreu algumas modificag¢des introduzidas pelo Prof. S.Caticha-
Ellis.

Os 5 eixos do goniostato sdo designados: 6, u,
X, 4, e E. O0s dois primeiros sdo os mesmos eixos 6 e w do di-
fratbmetro. Os outros sdo eixos do préprio goniostato. Com ex,

cegao de 1, todos o0s outros eilxos sdo normalmente encontrados
em goniostatos, chamados também de difratOmetros de quatro cir
culos, e a descrigdo dos seus movimentos pode ser encontrada -
na literatura (Arndt & Willis, 1966 ; Woolfson, 1970). 0 eixo
Z permite o giro do cristal em torno do vetor de espalhamento,
ou seja, permite a variacdo do angulo azimutal do cristal .Quaji
do o goniostato estd bem posicionado, com o circulo Z contido

em um plano que passa pela bissetriz do angulo formado pelo
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feixe monocromédtico e o terceiro colimador, o eixo Z estd na

sua posigdo correta.

0 goniostato tem como caracteristicas mais impor
tantes além do eixo E, boa precisdo de funcionamento (que foi
sendo melhorada com o decorrer da realizagdo da experiéncia);
tamanho suficientemente grande para conter cristais adequados
a difragdo de néutrons ( o diametro da parte livre dentro do
circulo x e da ordem de 22,5cm), e boa rigidez estrutural, de
modo a nado sofrer modificagdes de posigdo durante o uso, espe
cialmente quando o cristal & muito pesado. Para a movimenta-
gdo do eixo ¢ foi colocado um "selsyn" de modo a ser possivel
o controle & distdncia. No eixo x também foi colocado um "sej[
syn", mas no uso que fizemos até agora do goniostato somente u
tilizamos o eixo ¢ que, como veremos no item IV.1, foi coloca
do em posigdo coincidente com o eixo £ na realizagdo do traba
lho desta tese. Um sistema de controle do eixo § foi construi

do e estd descrito no mesmo item.

A fotografia da figura 11.12 mostra o goniosta
to Instalado no difratdmetro. A fotografia da figura 11.13

mostra o difratbémetro, apdés as modificagles feitas.

0 sistema eletrbnico de detecgdo e formado de 2

monocanais de detecgdo de néutrons comandados por um programa

dor eletrdnico. Um dos monocanais estd ligado ao detector e ©
outro a um monitor do feixe. Eles s&@o, em Unhas gerais, cons_
tituidos de pré-ampllfIcadores, amplificadores, analisadores

de um canal, registradores eletrdnicos ("scalers") e indicado

res de nivel ("ratemeters"), além de fontes de alta-tensdo pa
ra a polarizag¢do dos detectores. Cada um dos canais estd liga,
do, através dos indicadores de nivel, a uma pena de um regif

trador duplo, gque traga as curvas de intensidade detectadas pe
lo detector e pelo monitor. As contagens obtidas, durante um
certo tempo, podem ser registradas por uma impressora ("printer")
de alta velocidade de impressao. 0 controle dos ciclos de con
tagens pode ser feito manualmente, ou entdo, automaticamente,

através do programador eletrdnico, como descrito no Ttém IV.4,



A figura 11.14 mostra uma fotografia do painel de controle

do
difratometro, que inclui,

além do sistema eletrdnico descrito,
0 circuito elétrico do sistema de comando,

citado no Ttem II.
3.8,



Figura Ii.12 - 0 goniostato de 5 eixos instalado no

difratometro de neutrons do IEA.

8



Figura 11.13 - O difratdémetro de neutrons do IEA, apds modificagdes que tomaram possivel o estud

de monocristais.
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CAPITULO TIII

CONSIDERACOES TEORICAS SOBRE A DIFRACAQ
MULTIPLA DE NRUTRONS EM CRISTAIS MOSAICOS

IIT.1 - C(Cristalis mosalicos

Um cristal, cuja estrutura seja perfeitamente u

niforme e regular em toda a sua extensdo, é chamado "cristal
perfeito". Entretanto, um cristal real muitas vezes tem uma
estrutura que estd longe de ser perfeita. Quando muito, em re

giles bem pequenas, a estrutura tem a regularidade proclamada
pela teoria. E essas regiles estdo ligadas a outras regides
também perfeitas através de fronteiras que sdo distor¢des e
deslocamentos na estrutura. Um cristal real deste tipo & cha_
mado de "crjlstai mosaj’co" e as regides perfeitas s3o chamadas
"blocos mosaicos". Se nos blocos mosaicos considerarmos uma
d e teTmThTd1Tf amfl ia de planos cristalinos, as normais a essa
familia, nos diversos blocos, estardo distribuidas em torno de
uma direcdo média, que e a direcdo das normais da maioria dos
blocos.

Em um cristal perfeito a intensidade difratada
pode ser analisada a partir de um elemento de volume 6V, do
cristal, muito pequeno, tdo pequeno que apenas uma frac¢do dimj_
nuta da energia incidente pode ser refletida por ele. Para o
elemento 6V a reflexdo integrada no caso do método do cristal
girante e detector fixo & Q 6V (Baoon & Lowde, 1948) ( a cons
tante Q serd definida mais adiante).

Quando um feixe de néutrons (ou raios-X) 1incide
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em um volume cristalino extenso, no angulo de Bragg, este fej
xe é atenuado por absorcdo, por espalhamento de diversos tipos
e, 1inclusive, pelo fato de qgue uma parte dele estd sendo espa
lhado coerentemente indo formar o feixe refletido. Desta for
ma, mesmo que ndo se considere a absor¢do e os outros espalha
mentos, o espalhamento de Bragg serd tdo menos intenso quanto
mais profunda for a camada em que ele se origina no cristal,
pois a energia incidente nessa camada serd menor do gque nas ca
madas mais prbéximas da superfTcie de incidéncia. Desta forma,
a expressdao QV, que seria aplicada a todo o volume do criatal ,
guando ndo se considera a absorc¢do e os outros tipos de espa-
lhamentos , ndo tem vai idade, pois a intensidade do feixe incj_
dente diminui apreciavelmente com a sua penetragdo no cristal.
Esta reducgdo na 1intensidade incidente constitui-se no fendmeno
chamado de "extincdo". (Em um cristal perfeito, a atenuacdo da
onda que viaja dentro do cristal , na direcdo da onda incidente
pode ser considerada como o resultado da interferéncia de com
ponentes repetidamente refletidas e finalmente 1ancadas na mes’

ma direcdo, mas com fases opostas”/A atenuacdo deste tipo, que

e devida a uma estrutura perfei tamente ordenada, e chamada "JX-

tingdo JDTimar. !aj,'., Tanto para néutrons como para raios-X, no
dngulo de Bragg, esta extingdo & tdo acentuada que a reflexdo

efetivamente se did numa camada da ordem de 10 ° c¢m Bfrcron S

Lowde, 1948)."Entretanto, em um cristal mosaico extincdo deste
tipo e, via de regra, desprezivel , a menos que os blocos mosa_
icos tenham dimensdes suficientemente grandes para gque a extiji
¢do primédria dentro deies seja consideravel .~1 Contudo, & pos
sTvel que em um cristal mosaico dois blocos a profundidades d"
ferentes tenham orienta¢des idénticas, de tal forma que o bio
co mais prdéximo da superfTcie possa tornar a refletir a parte
do feixe que foi refletida pelo bloco mais distante» E claro
gue o caso mais comum € aquele em que os blocos témorientacgdes
préximas mas diferentes , ndo refletindo o feixe incidente na
mesma 1inclinacdo, Por outro lado, as reflexdes de blocos a 4d°
ferentes profundidades sio incoerentes (80 por uma casual idade
muito grande seriam coerentes), e a atenuacgdo causada consti-
tui-se numa diminui c¢do de intensidade,ao passo que na extingao

primdria a atenuac¢do se processa como interferéncia de ondas,

A
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ou seja, como diminuicdo, ate a anulacdo, da amplitude das ojn
das. Pelo primeiro motivo, menor probabilidade de dois blocos
estarem identicamente orientados, e pelo segundo motivo, atenu
acdo de intensidades de feixes e ndo de amplitudes de onda, a

extingcdo assim gerada O muito menos severa do que a extincdo

primaria, \j\ espessura na qual vale a expressdo QV & centenas
de vezes maior do que no cristal perfeito?7) Exting¢do causada
por blocos mosaicos 1 chamada "extingdo secundaria", NaturaJd_

mente um cristal mosaico, que tenha blocos com dimensdes sufj
cientemente grandes, pode ter extincdo primédria dentro deles,
alem da extingdo secundaria» Um cristal deste tipo 1 de andli_
se bastante dificil, ndo se podendo separar facilmente um tipo
de extincdo do outro» Evidentemente, para que um cristal mo
saico ndo tenha extingdo primdria considerdvel nos seus blocos,
i suficiente que esses blocos tenham dimensdes bem menores do

gue a distdncia de penetracdo na gqual a extingdo primdria 1 tf

tal. Um cristal mosaico com esta propriedade i chamado de "J_
dealmente imperfei to", Os cristais reais, teriam, segundo CR.
Ring-2 (1957), blocos mosaicos com dimensdes lineares de 10 a
10 A, o que estad de acordo com CE. Bacon (1962) e I.R.Jones
(1963) gque acham que elas gdo da ordem de 5000 A. Zachariasen
(1968), usando de uma teoria particular, determinou o raio me

dio dos blocos mosaicos de uma amostra de gqguartzo como sendo
0,47 x 10 cm e de uma amostra de hambergita, 1,98 x 10 cm.
Os cristais idealmente imperfeitos devem ter Dblocos mosaicos
com dimensdes da ordem de 10~' a 10~° cm (Cullity, 1967). V Por

tanto, os cristais reais, de um modo geral, podem ser constde
rados idealmente imperfeitos, (desde que sejam cristais mosaj
cos) ,

111,2 - Equacdes diferenciais das intensidades dos feixes.

Cristal mosaicoidealmente .imperfeitoe,

Vamos considerar um cristal mosaico do tipo ide
almente imperfeito definido no item anterior. Se a forma def
se cristal 1 a de uma placa plana, as seguintes equacdes dife
renciais descrevem a variacgdo das poténcias dos varios feixes

envolvidos num fenbmeno de difracgdo miltipla, conforme eles a



travessam uma camada cristalina de espessura dx, a uma profun-

didade x da superficie de incidencia:

dPo _ Po / lﬁ > 1 i

"AR™ v Ivu J I1I J J

aLl_ . -2° o... @ o+ 2Q..) + z -f1- 1 =)
7 P P P P -
INR- " "YTU:0I® -7%- Qii- -y*4 (y+Qio+Qii¢Qyj) «q3514 Q;

(3.3)

As equagdes (3.1)%3.2) e (3.3) constituem-se nu
ma extensdo das equacdes para a difracgdo simples em um cristal
mosaico, apresentadas por W.H. Zaohariasen (1945). Estas equa_
coes apareceram pela primeira vez no trabalho sobre difracgdo -
miltipla de néutrons de R.M. Moon e CG. Shull (1964). A equa
¢do (3.1) aplica-se ao feixe incidente, a equagdo (3.2) ao fej
xe difratado primario e a equag¢ao (3.3) a um feixe difratado -
secunddrio de iIndice i. Nas equagbes (3.2) e (3.3),0 sinal po
sitivo aplica-se ao caso em que os feixes sdo transmitidos a-
través da placa cristalina, isto é, atravessam a placa e saem
na face oposta & face de incidéncia. 0 sinal negativo aplica -
se ao caso em que os feixes sdo refletidos, ou seja, saem na
prépria face de incidéncia. P,, ?, e P, sdo, respectivamente,
as poténcias dos feixes incidentes, primédrio e secundério de
indice 1 e yy ey.f. os valores absolutos dos cossenos direto
res com relacdo a normal & face de incidéncia do cristal, dos
mesmos feixes e na ordem citada. Nos coeficientes dos termos
das equacgdes, u é€ o coeficiente de absor¢do linear efetivo do

cristal e os Q¢j sdo os coeficientes de reflexdo linear. Ambos
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serdo melhor definidos mais adiante. As somatdrias que apare
cem nas 3 equac¢des sdo somatdrias sobre todos os feixes secun-
dédrios, sendo que na equagdo (3.3) elas excluem o feixe secun-
ddrio que a equacgdo representa, alids como e indicado nas proé-

prias somatdrias.

Na aplicac¢do das equa¢les a um caso real, vamos
admitir que se tem as seguintes hipbteses referentes ao cris-
tal e ds condic¢les experimentais (Moon 4 Shull, 1964; C(Catioha-
Ellis, 1969):

1. A distribui¢do das normais a uma mesma familia de pla_
nos dos blocos mosaicos do cristal e uma fung¢do apro-
ximadamente gaussiana e isotrdpica e, portanto, ©pode

SEer expressa por:

W(aA) =— exp (-A°/2 n?) (3.5)
TI/ 2t

onde A é o desvio angular das normais com relagdo a
direcdo media da distribuicdo e n é&" o desvio padrdo -
dessa distribuicdo e 1 dado pela expressdo:

2 JTTHNT"

sendo B a largura na meia altura da distribuicdo, n &
chamado também de largura de mosaico.

2. n O muito maior do que a largura na meia altura (s)da
curva da intensidade refletida por qualquer dos Dblo-
cos mosaicos do cristal

3, 0 feixe de neutrons incidente no cristal é aproximada
mente monocromdtico e e bem colimado de rnodo que sua

divergéncia angular seja bem menor do que ne Entretan

INSTITUTO OE ENERGIA ATOMICA
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to, deve ser bem maior do que s,

4, A &rea da secgdo transversal do feixe incidente deve
ser bem menor do que a é&rea da face de incidéncia do
cristal.

A distribuicdo gaussiana da primeira hipdtese e
normalmente admitida para os cristais mosaicos e na maioria
dos casos ela se aplica bem a curvas de intensidade medidas no
processo do cristal girante. A Isotropia dessa distribuicdo ~
pode ser mais facilmente gquestionada. Entretanto, na falta de
melhor modelo, a primeira hipbtese & integralmente admi tida(Ca
tioha-Ellis, 1969) .

A segunda hipdtese depende exclusivamente do
cristal utilizado. Os cristais metédlicos, por exemplo, em par
ticular aqueles usados como monocromadores de néutrons ,tém lar
gura de mosaico variando de alguns minutos a algumas dezenas -
de minutos de arco, ao passo que, para néutrons, a largura s e
da ordem de uns poucos segundos de arco (Bacon, 1962). A menos
gue se utilize um cristal perfeito, ou quase perfeito, a segun
da hipdtese serd sem divida satisfeita.

A terceira hipbtese, que diz respeito as condi-
¢8es experimentais, & a mais dificil de ser satisfeita integral
mente. Sem divida o feixe "monocromdtico" de um difratOmetro
de néutrons contém néutrons cujas energias variam muito pouco
em torno de uma energia predominante. 0 alargamento em energia
dos néutrons no feixe monocromdtico depende da geometria dos
colimadores e do mosaico do cristal monocromador que deve ser
adequado a essa geometria, conforme citamos no item II.3.7. Em
um difratOmetro de néutrons onde a geometria do feixe monocro-
médtico ndo seja muito pobre, este feixe serd, sem duvidai "aproximada-
mente monocromdatico". Entretanto» em difratometria de neju -
trons, a obteng¢do de um feixe monocromdtico bein colimado envoj_
ve problemas de intensidade tio sérios que conseguir que a di-
vergéncia angular desse feixe seja bem menor do qgue a largura

n do cristal em estudo e praticamente impossivel, 0 mdximo gque
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se consegue 1 tornar a divergéncia angular do feixe poucas ve-
zes menor, 1isto se o n do cristal ndo for mui to pequeno.. Sendo
assim, a divergéncia angular do colimador & bem maior do que a

largura s.

Finalmente, a quarta hipdtese também ndo se ve-
rifica facilmente, devido exatamente ao fato do feixe monocro-
madtico ser pouco intenso em difratotnetria de niutrons, como ci_
tamos no item 11, 2. Esta pouca intensidade e agravada quando
da reducgdo da divergéncia angular do feixe monocromédtico, como
€ requerido pela terceira hipbdtese» Portanto, ndo e possivel
tornar a seccdo do feixe muito pequena com relagdo & face de
incidéncia do cristal. Desta forma, como citamos no capitulo
I, os feixes sdo geralmente limitados pelas dimensdes fisicas
do cristal, ndo se podendo calcular o comprimento deles como -
sendo T/YI, tornando-se necessidrio determinar comprimentos mé-

dios, como mostredo no apéndice III,

I11.3 - Pardmetros que entram nas equacdes diferenciais

IT1.3.1 - A refletividade linear

As constantes QIJ que aparecem nas equacBes di-
ferenciais sdo constantegs de acoplamento responsédveis pela
transferéncia de poténcia do feixe 1 para. o feixe j, que acon-
tece dentro da camada dx do cristal. Essas constantes sdo cha
madas de coeficientes de refletividade linear, no sentido de
que sdo elas que, quando multiplicadas pelo caminho (di”) per-
corrido pelo feixe 1 dentro da camada dx, ddo a fracdo da po-
téncia do feixe 1 que e transferida para o feixe j ,, dentro des_
sa camada. 0 nome refletividade provem do fato que a intensi-
dade integrada I, de uma reflexdo estd ligada a intensidade in
cidente I, e ao volume do cristal 6V, pela refletividade Q, ou
seja, T, = I,.0v'0V;: W, H°® Zachariasen (194.5J. obteve uma expres
sdo para o que ele chama de poder refletor de uma camada de es_
pessura dx de um cristal, de tal modo que essa camada contem
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muitos blocos mosaicos, em numero suficiente para que ja se
possa admitir que a distribuicdo da orientacdo desses blocos &
a mesma distribuic¢do W(A) do cristal todo. Admitindo ainda que
a espessura de cada um dos blocos e tdo pequena que a absorcdo
efetiva pode ser desprezada, o poder refletor de um bloco e a&a
do pela razdo entre a poténcia difratada P, e a poténcia incj
dente P,, como funcdo do desvio midio da orientacdo do feixe
sobre os planocs difratantes do bloco:

"y «>M-<> >

onde e, & o angulo de Bragg para a reflexdo considerada e 8* e
o angulo de incidéncia do feixe sobre os planos do bloco. Con
siderando um &dngulo de incidéncia médio, tem-se:

A_ (6'_eB) B A_ (j- -€..,

onde A=e' - 6 e 6 & 0o 4dngulo de incidéncia médio sobre os
blocos.

0 poder refletor de uma camada simples de blo-
cos mosaicos €&, portanto:

w(a) -A (e-e,’n) da

Pelas duas hipdteses iniciais formuladas no 1i-
tem 111.2, W(A) além de ser uma distribuicdo gaussiana dada por
(3.5) tem largura na meia altura bem maior do que a largura s.
Por outro 1lado, sendo ‘h/*o diferente de zero somente num
intervalo angular bem estreito em torno de 6-9, +A =0, & pos-

sTvel considerar W(A) como constante nesse intervalo, e igual



a W(6, - 8), de tal modo que resulta, para o poder refletor de

urna carnada simples:

W (6, - 0) RO (3,6)

onde R, & o poder refletor integrado de um bloco do mosaico.
n

Se os blocos tem espessura média t,> a camada dx contém dx/t,
camadas simples, nas quais o poder refletor e dado por (3.6)
Portanto, o poder refletor da camada dx e dado por:

9 dx

Se t, & bastante pequeno para que a extingdo primaria seja des_
prezTvel dentro dos blocos mosaicos, resulta finalmente, para

a refletividade linear:

T - QW (9. - 0) (3.7)

-

onde a constante Q é a refletividade integrada por unidade de
volume de um bloco mosaico perfeito. No método do cristal gi-
rante, essa refletividade para neutronS|tem a forma seguinte:
{Bacon, 1948):

Q . x3 N? Fz <3|3)
sen29g

onde X & o comprimento de onda do feixe monocromdtico, N, & o
reciproco do volume da cela unitadria, F é o fator de estrutura
do cristal e 0,, como dissemos, o dngulo de Bragg da reflexdo

que estd sendo considerada.

Admitindo-gse que a distribuicdo do mosaico &
sempre a mesma qualquer que seja a reflexdo considerada, o va~
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lor de Q depende dessa reflexdo, pois Q depende do é&ngulo de

Bragg 8,, e de F que é fungdo exponencial dos Tndices de uil

ler dos planos que produzem a reflexdo. Assim Q aparece nas e
gquacdes diferenciais com dois Tndices relativos aos feixes a
gue ele se refere. Tem-gse entdo:
iy **ij "B - ) (3.7a)
X’ N’ :
0 = — F (3.84)
! sen 29

Por outro lado, a expressadao (3,8) da refletivi-
dade integrada do bloco e apenas valida no caso em gue O giro
€ feito em torno de um eixo de rotacdo normal ao plano de inci”
déncia. Em difragdo miltipla, a rotagdo de um determinado pla_
no secundario, e feita em torno de um eixo arbitrdrio e o &angu_
lo el» dessa rotacdo, é" relacionado com o angulo 9,- 9 através

da seguinte expressdo:

sen ¥ cos $ cos x
6, - e X sen .

onde f, ¢ e x foram definidos por Zachariasen (1945).

No caso de dois feixes difratados 1 e j, os &n
gulos *F, <) ex dependerdo dos planos que difratam esse feixe.

Pode-se escrever entéo:

B ij 1
onde

sen CcOoSs COS x

sen 29,
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resultando que, em (3.7a), se tem:

SEn ¢ €,..

W (e.-e) . w (A,,) = exp (-A., ../2n°)
2IT
0 fator de estrutura e o angulo de Bragg em
(3.8b) referem-se a planos cujos Tndices (hki) sdo calculados

como a diferenca entre os Tndices dos planos a que se refere o

feixe j e os Tndices dos planos a que se refere o feixe 1, ou
seja,

h = h - h., k » k. - k., t - 1 (3.9)
Nem F, nem 6, dependem do sinal de h, k, 1, isto é\ F . » Frrr e
7,, * %%, "T & Sendo assim, normalmente se tem:
hkl hkl

Q n Y Q
IT1.3.1a - 0O fator de estrutura

0 fator de estrutura F,,,, que aparece na refle-

tividade Q. . em (3.8b) e calculado com (Bacon, 1948):
3dJ

A b exp 2TTI ., (h R v i—) (3.10)

hkf dtomos b

onde b, amplitude de espalhamento coerente do &atomo ligado» es_
ta relacionada com a quantidade determinada experimentalmente
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chamada seccdo de choque de espalhamento coerente o,, pela ex-
pressdo:

a « 4irp’ (3.11)

A amplitude de espalhamento b e o equivalente
para néutrons, do fator de espalhamento atdmico £, definido pa
ra ralos-X, Contudo, o elemento espal hador de raios-X & o elef
tron ou, mais propriamente, as camadas eletrdnicas do atomo,en
quanto que o elemento espalhador de néutrons é o nfcleo do &to
mo, com excecdo dos materials magnéticos, onde o espalhamento
eletrdnico & aprecidvel. Esta diferenc¢a fundamental na esséf
cia do espal barrento, leva a diferencas importantes entre os
dois fatores. Uma das diferencas, entre as. muitas existentes,
jd foi citada no item II.2 e refere-se & ndo dependéncia de b
do nfimero atdmico. QOutra, que diz respeito diretamente a este
item, & a ndo variacdo de b com o dngulo de Bragg do espalhamen
to, ou mais propriamente, com (sen 8)/X, contrariamente ao que
acontece com f.

ITII,3.1b - O fator de Debye-Waller:

0 fator de estrutura F,,,, como formulado no t
tem anterior, expressdo (3.10), supde uma estrutura bem ordena
da, com atomos em posicles bem definidas, situacgdo que ndo ge
altera com o tempo. Mas na realidade, os 4tomos tém movimen-
tos devidos 4 temperatura, e as distdncias entre eles variam -
com o tempo. Entdo tais 4dtomos ndo espalhardo exatamente em fa
se e o fator de estrutura serd menor do que o calculado pela

expressdo (3.10). A correcdo para este efeito de temperatura e
conseguida pela reducdo da amplitude de espalhamentc b ,de cada
dtomo, por um fator que & comumente conhecido como fator de

Debye-Waller., ou de temperatura. A amplitude de espalhamento,
na temperatura absoluta T, do cristal é dada por:
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b, = b exp (-M) (3.12)

onde

Sendo u o deslocamento quadrdtico medio dos &tomos, com rela
A
g ) ~

¢do as suas posicgdes medias, em uma direcdo perpendicular aos

planos refletores de distancia interplanar d.

Varias aproximag¢des sdo usadas para esta corre
¢ao de amplitude. Pode-se tomar o mesmo M e isotrdpico para -
todos os &tomos, como em (3.12), o que so é aplicdvel no «caso
de cristais clbicos com um so tipo de Adtomos na cela unitéria
{James, 1967). Uma melhor aproximacdo consiste em usar valo-
res de M individuais para cada &tomo na cela, contudo ainda 1i-
sbtropicos. Muitos cristais ndo obedecem, logicamente, a con-
dicdo de isotropismo. E entdo melhor descrever o movimento -
térmico, de cada &tomo que seja cristalogrdficamente diferente
na cela unitéria, por seis pardmetros. Estes pardmetros podem
ser determinados de intensidades difratadas, por um método de
ajuste por minimos gqguadrados, desde que o nimero delas seja su

ficiente.

No caso de cristails cUbicos monoatdmicos se tem:
N = B ferk ? . (3.13)

sendo B dado pela expressao

p - __ 6hi (3.14)

m, 0k

onde m, € a massa dos atomos, h e k sdo as constantes de Planck

e Boltzman, respectivamente,” 0 & a temperatura de Debye, ou
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temperatura caracteristica do cristal, e x é a razdo entre a
temperatura caracteristica e a temperatura absoluta T do cris®
tal, isto é, x - G/T. A fungdo *(x), apresentada por Debye
€ dada por

d(x)

|

A expressdo (3,14) pode ser calculada conhecen-
do-se o valor de 0 e a temperatura absoluta do cristal, sendo

gue a funcdo $(x) encontra-se tabelada para uma série de valo-

res de x (Int. Tables - V.II), Pode-se também encontrar tabe-
lado o valor de B (Int. Tables - V.III) e mesmo o valor de M
(3.13) para diversos valores de B e de sen 8/X. Entretanto, o

valor de B, seja calculado ou seja tabelado, é sempre pouco e-
xato, poils a temperatura de Debye é conhecida com pouca preci-
sdo. 0 valor de 0 depende muito do método empregado para cal-
cula-lo e do intervalo de temperatura em que foi medido, resuj
tando em diversos valores para um mesmo elemento (#0Zm,1957)

Normalmente adota-se o valor de 0, e consequentemente de B.pro
veniente do intervalo de temperatura no qual se encontra a tem

peratura do cristal

Finalmente no caso de c¢ristals cUbicos monoatd-

micos podemos reescrever (3,10) como:

F... = 1 b, exp 2% (h-f-t k-f-_ *-f-) (3.16)

dtomos

onde b € dado por (3.12),

111,3.2 - 0 coeficiente de absorgdo linear efetivo

0 parédmetro y, que aparece em alguns dos coefi-

cientes das equacdes (3,1)73.2) e (3.3),8 chamado <coeficiente
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de absorg¢do linear efetivo.

Suponhamos um <cristal orientado de tal forma
gue ele ndo esteja em posicdo de Bragg para nenhuma das suas
familias de planos, Se um feixe monocromdtico de néutrons, com
pouca divergéncia angular, atravessar uma camada de espessura
t do cristal, durante o seu transcurso dentro da camada mui-
tos néutrons vdo sendo eliminados por absorg¢do nuclear, enquaji
to outros vao sendo simplesmente desviados da direc¢do do feixe,
no chamado espalhamento nuclear, que neste caso ndo incluil o}

espalhamento coerente de Bragg.

As intensidades do feixe nas superficies de en-
trada e de saida da camada estdo relacionadas pela expressédo
bastante conhecida:

I = I, exp (- ut) (3.17)

onde I, e a intensidade incidente e I, a intensidade emergente.

Se ndo estivéssemos em um caso onde o espalha -
mento de Bragg ndo pode acontecer, u seria a secgdo de choque
macroscédpica total do cristal que seria dada por:

£ - T labs ' Eesp <’ -1
onde E,,. & a secgdo de choque macroscbdpica de absorgdao e & |
gual a Na , sendo N o numero de Atomos por cm’ do cristal e a

a seccdo de choque microscdpica de absorcdo que é proporcional

a E"*'/*, onde E e a energia do neutrdn incidente. Z € a so
" _ eSP -
ma de todas as secg¢des de chogue macr-oscOpicas de espalhamento

benes, 1'9%3)", ou seja, dé I €T coerente eldstica, Z}nc?
:Dpr £L ; 11161
incoerente elédstica, Z. , - coerente 1nelastica e Zt " - in
mel mel -
coerente ineldstica.
coer

Nao considerando Z,, , pode-se portanto reescre
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ver (3.18) na forma:

coer meo meo
» °"*abs ' 1 , * 1 1 , s
inel el inel (
inco inco _ 1 .
E ., e £..., sao fortemente dependentes da energia do neutrdn
mas a soma das duas e relativamente constante. Em um 1interva-

lo de energia de 0,001 a 1,0 eV, essa soma pode ser aproximada

de modo razodvel por (Fulfaro, 1970):

meo meo inco
I + I = | « Na. (3.20)
el inel total

onde N ja foi definido e o0i e a secgdo de choque de espalhameni
to 1ncoerente de um nlGcleo 1solado. Portanto, (3.19) pode ser

reescrita:

coer
Na + 1 + Na. (3.21)
mel

A aproximagdo, representada pela expressdo (3.20),
embora seja apenas razoadvel, ©pode ser usada em (3.19), sem ijn
troduzir um erro muito grande no valor de u. Isto acontece
porqgue, para a maioria dos elementos que formam os cristais co
mumente usados em difratometria de neutrons, em particular os
cristais monocromadores metdlicos, o valor de .ON e muito peque
no, algumas vezes praticamente nulo. Portanto. Na”, na expreis
sdo (3.19), e um termo que representa sempre uma contribuicdo
muito pequena para u, dentro do intervalo citado, principalmein
te se a compararmos com Na, numa regido préxima ao extremo in-

umoa

ferior do intervalo de energia, ou com Z’nei’ *©9%0 proxjl

ma ao extremo superior do intervalo (Jones, 1963).
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coer

Finalmente, 1,,., pode ser calculada a ©partir
de a., secgdo de choque microscédbpica de espalhamento nuclear -
coerente do elemento que forma o cristal, pela expressdo (3.11)
na chamada "aproximag¢do incoerente de Placzek". Esta aproxima_
¢do mostra boa concordédncia com os resultados experimentais ob
tidos no intervalo de 0,001 a 1,0 eV, desde qgue a temperatura
de Debye seja apropriadamente escolhida (Jones, 1963). Nesta

aproximacio I”*el” representada por

ycoer -inco

teinel "y A'm o1

gque pode ser feita:

,coer inco sinco

X X (3.22)
inel total el
_ pinco _

Usando a expressdo para f£., , que e adotada em
vdrios trabalnos(Jones, 1963 ; Vinhas, 1967; Leser, 1968; Ful-
faro, 1970; Fulfavo, 1971), a expressao (3.22), resulta:

coer

. 1 - (1 (3.23)
einel
onde T i uma func¢do dada por:
- 24Em S (x) (3.24)
m, k 0

Nas expressbes (3.23) e (3.24),N,a m,, k, 0,x,
S(x), jad foram definidas. a. é" dada por (3.11) e $(x) por(3.15).

Em (3.24), me a massa do neutron e E a sua e-
nergia. Pela relagdo de deBvoglie (Ringo, 1957), o comprimen-

WSTITUTO TE ENERGIA ATOMICA ] !
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to de onda do neutron e dado por

mnv

onde via velocidade do neutron e h e m ja foram definidos.

Por outro 1lado,

Com estas duas expressdes chega-se a

(3.25)

Substituindo-se (3.25) em (3.24) e usando-se a

expressdo (3.15)» tem-se:

(3.26)

Finalmente, substituindo (3.23) em (3.21) .resul,

ta para o coeficiente de absorgdo linear efetivo:

u « N ca_ + o, + a 1 - (l-e"")/, (3.27)
a i c

onde t 1 dado pela expressdao (3.26) acima.
A expressdo (3.27) e adequada ao caso de um cris

tal cubico monoatdmico. Em casos em que existem atomos de es-

pécies diferentes na cela unitéria,
(Holm, 1955):

a-expressdo de partida, e

quivalente a expressdo (3.18), é
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onde 0,1 & a secgao de choque microscdpica total de espalhamen

to do &dtomo 1. Neste caso o efeito de temperatura deve ser -
considerado de outra forma (item III.3.lb), principalmente se
a cela unitéaria ndo for cUbica. Multos autores, entretanto ,

ndo levam em consideracdo este fato (Holm, 1955; Wajima et al,
1960; Jones, 1963; Dietrich & Nielsen, 1965).

II1.4 - Resolugdo do sistema de equagbes diferenciais,

A resolucgdo do sistema formado pelas equagdes -
(3.1), (3.2), (3.3), pode ser feita em forma analitica, uma
vez estabelecidas condig¢des de contorno adequadas. Entretanto,
igsto ge constitui em um trabalho formidavel e de realizagdo -
concreta somente em casos simples e particulares, w.H.Zacharia
sen (1945) apresentou solugbes das equagbes para a reflexdo -
simples, isto é, gqguando hé somente 2 feixes. As solugdes fo-
ram dadas nos dois casos: reflexdo (caso Bragg) e transmissao,
(caso Laue), ambas reflexbes simétricas (equagles 4.24 e 4.25).
CE. Bacon e R.D. Lowde (1948), baseando-se nas solucgdes de Za-
chariasen, apresentam uma extensao dessas solug¢des no caso da
difracdo de neutrons, onde a extincdo secundiria pode ser bas”
tante intensa. Outros autores, posteriormente, usaram estes -
resultados, particularmente os de Bacon & Lowde, na determina-
¢do da intensidade dos feixes {Holm, 1955; Wajima,et al, 1960;
Jones, 1963; Moon & Shull, 1964). Em alguns trabalhos e consi-
derada também a divergéncia angular do feixe incidente (Die-
trich & Nielsen,1965; Popovici & Gelberg, 1966; Popovici et al
1968) .

Em difracdo miltipla, quando o sistema de equa-
¢Oes & constituido de 3 ou mais equag¢des, a solucdo exata tor
na-se muito dificil, especialmente se Se quiser expressdes ana_
liticas para as intensidades dos feixes. Moon & Shull (1964),
nao fizeram gualguer tentativa para a obten¢do da solugdo exa-
ta do sistema. S.Catioha-Ellis (1969), além de apresentar a

solugdo exata no caso de dois feixes em reflexdo (Bragg),( e-
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gquacdo 6), apresenta também o desenvolvimento analitico quando
sdo 3 feixes, sendo O feixe primario refletido e o secundario
transmitido, terminando em um sistema de 9 equacdes a 9 incOf
nitas (eqg. 13) cuja solucdo fornece as constantes de integra-
gao das solugdes analiticas (eqg.l12), encontradas péara as intejn
sidades dos feixes. Como sugere S.Catioha-Ellis, e necessério

o uso de computador para & resolugdo do sistema que fornece as

constantes de integracdo. ©No caso de n equagdes diferenciais,
ou seja, de n feixes, sao n equagdes lineares simultaneas -
nas n’ constantes de integracédo. K.Imakuma (1972), preparou ,

em colaboragdo com o Centro de Processamento de Dados do IEA,
um programa que calcula a solugdo exata no caso de 4 feixes,
sendo o feixe primédrio refletido e os dois secundarios: um re-

fletido e o outro transmitido.

Entretanto, o uso do computador impede gque as
solugdes encontradas sejam de fato analiticas, perdendo-se as-
sim a possibilidade de se fazer consideracles de cunho analit”

co nas equagles.

IT1.4. 1 - Solugdo Aproximada: Expansdo em série de Taylor

Se "a solucgdo exata do sistema de equagdes dife-
renciais é de dificil obtencdo no caso mGltiplo, solugdes apro
ximadas, na forma de expansdes em série de Taylor, podem ser
obtidas com uma certa facilidade. Moon & Shull, no trabalho
citado propdem uma expansdo em série de Taylor da intensidade
do feixe primdrio P“x) em torno do ponto x * 0, retendo; ter-
mos até segunda ordem. A solugdo apresentada por eles vale no
caso particular em que todos os feixes sdo transmitidos atra-
vés do cristal. S.Catioha-Ellis ( 1969 ) apresenta o mesmo tipo
de solucdo no caso de muitos feixes, sendo o feixe primario -
um feixe refletido (eqg.l16), em um resultado que reproduzimos a
seguir. A expansdo em série de Taylor da intensidade Pj"xjem

torno do ponto x=0, resulta na série:
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dp- d® P.
P (x) »P"0) + X + x°:
dx
x-0 x-0
(3.28)
d3p. d" p, )
x + x" +
dx" n> dx’
x-0 x-0

refletido,

emx=0:

em x»T

onde vamos

-8€:

As condicdes de contorno, quando Pj" e um feixe

sdo:

P « P (0)
o o” !
P, * P (0) /0
para feixes transmitidos
P « P, (0) -0
para feixes refletidos

(espessura do cristal):

P"(T) ° 0 ©para todos os feixes refletidos
Aplicando estas condigdes de contorno em (3.28),
considerar os termos ate o de segunda ordem, obtem-
(2)
-P1(0) T - 4~ VM (0) T (3.29)
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onde chamamos

dp (2) d® p-
Pn(x) = dX KX) dX2
e, consequentemente,
(D dp (2) a’ p.
2. (0) = dx P. (0) eyl
X=0 _'X_:O
(1) (2) .
As derivadas 'Pi (x) e Pi (x) sao obtidas das
equa¢bes (3.1), (3.2) e (3.3). Chamando, nessas equac¢des,
V' ‘ol "'oi

onde o indice r refere-se a feixes refletidos, assim como t re

fere-se a feixes transmitidos.

(1) (2)
As derivadas P, (x) e ?, (x) sao portanto:
pi\x) = -Po(x) + P (x) A, - Z P.(x) -8tL- +
Yo Yt

2 P, (x) (3.30)



‘ol "ol
2p) Po (x) I
. 2 Y Y.
o o i
2
Qr1
+ P (x) + B
YoYl r Y,lYr
- tl A t1
Yo Yy [ER Y
*rl *rl 1
1 Hx " r 1
1l r r t §"2
i/t
kr Q
rl
k'r
Calculando (3.30) e (3.31)

no ponto x=0,
de contorno e substituindo em

73

1
I P, (x) 1o
Y Y
o] r

ki#r

(3.31)

aplicando as condigdes

(3.29) resulta, apOs algum traba
lho algébrico:
2 1
Pl vl ( A Qo1 o 1! Eer 1l
1o Qol Ao Lo+ - <.V.1 Ao £o'
t c1 2



74

* i Br dpp vt By s« AR Y 4 Roffft1- B/ +

,ZI;L:I’ %o(% oi’ _rP'rA ré ;lr/E % QJ f")

o BEAp e tELOAQ A /9 350

onde fizemos:

bl
n
|
<
[
(O
=

£7 é o comprimento do caminho percorrido (Sor um feixe dentro -

do cristal.

A expressdo (3.32) 1 a mesma expressdao (l16) de
Citicha-E11I8 e pode ser aplicada no caso em que o feixe prima
rio e refletido e os feixes secunddrios sdo de qualquer tipo e
em gqualquer numero. No mesmo trabalho a expressdo foi usada-
em dois casos particulares, em que hd um sO feixe secundario |,
transmitido em um caso (eq*1l7), refletido no outro (eqg .20) ,seni
do que neste ultimo caso € necessdrio usar uma expressdo equi-

valente & (3.32) para P, ¥ 0.

Finalmente, Catioha-El1lis calculou a aproxima” -
¢do de terceira ordem para o caso em que o feixe primédrio é re
fletido e o secunddrio transmitido (equacbes 20 e 21). Esta ex
pressao, para a expansao ate terceira ordem, encontra-se como

exemplo no apéndice 1I.
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II1,40Ia - TermO geral da expansdo em série de Taylor

As aproxima¢des apresentadas no Ttem anterior -
supbdem que a extincdo secundaria e a absorcdo sejam baixas, re

sultando que se deve ter (Moon & Shull, 1964)|:

Q. 1i-. << 1 e y i. « 1 (3.33)

As condigbes (3.33), gue j& apareceram cComo
(1.1) no capitulo I, sdo necessarias no caso de se querer rapj_
da convergéncia da série de Taylor, possibilitando uma boa a-
proximagdo, mesmo que a expansao se faga até termos de segunda

ou terceira ordens apenas,

0 coeficiente de absorcdo linear efetivo u é,em
geral, de ordem de 10 cm , Em consequéncia disto, um feixe
de néutrons penetrard muito mais dentro de um cristal espesso,
do que um feixe de raios-X o poderia fazer em um cristal do
mesmo tipo. Se a espessura do cristal ndo for reduzida a um
valor muito pequeno, a extingdo secunddria serd muito intensa
{Bacon, 1948), Este problema praticamente ndo existe com os

raios-X, J& que os comprimentos dos feixes sdo, na smariorriparte

das vezes, limitados pela absorgdo e ndo pela-geometria do
cristal (Catioha-Ellis, 1969), Quanto as refletividades 1linea”
res Q.., estas dependem da distribuig¢do mosaico dos planos que

causam a reflexdo bem como da refletividade integrada por uni-
dade de volume desses mesmos planos, gquando considerados em
um bloco mosaico perfeito. Em um cristal com largura de dis-

tribuicdo mosaico da ordem de uma ou duas dezenas de minutos ,

valor comum entre cristais metdlicos, a refletividade linear ,

para os planos mais intensos, atinge valores da ordem de 10
cm , Com raios-X esses valores tendem a ser maiores do que com
néutrons, considerando-se que o fator de estrutura, do qual de

pende a refletividade integrada do bloco mosaico, temi geralmen"
fte* “ailon* .mais'calito™no case? de r’ios*X;*M.- , e - M e -
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Quanto aos comprimentos dos feixes, no caso de
uma placa cristalina, eles sdo dados por 1.= T/y,, quando ndo
sdo limitados pelas outras dimensdes da placéd(apendice III)
Quase sempre, os comprimentos dos feixes de niutrons estdo 1i_
gados ds dimensbes do cristal, notadamente a espessura, salvo
no caso de cristais absorvedores onde A, <« 1/(2u) (Catiaha-
Ellis, 1969), ndo importando as dimensbes do cristal. Neste
caso o produto wl.” - 0,5 , o que mostra, de acordo com as equa_
¢bes (3.33), que para cristais absorvedores, a convergencia da
serie ndo sera muito rapida Com cristais pouco absorvedores,
os comprimentos dos feixes dependerdo das dimensdes do cristal.
No caso de raios-X, os comprimentos sdo, em geral, menores do

que com neutrons.

Quanto aos produtos Q...I ndo & dificil que che
guem a valores préximos da unidade e, inclusive, maiores. Nao
fossem as limitacgdes fisicas de alguns cristais, entendendo-se
agqui, como limitagdes fisicas, todas as dimensdes do cristal e

nao somente a espessura, e os produtos Q. .1i,. chegariam a valo

XJX
res muito maiores do que 1. Suponhamos, por exemplo, que se
tem uma placa cristalina de 1lcm de espessura, sem limitagdes

nas dimensdes de suas faces» Suponhamos também gue esta placa

esta difratando niutrons segundo planos (111) paralelos as
faces e que, simultaneamente, esta difratando segundo planos
secunddrios de indices (020). 0 cosseno desse feixe secunda -

rio, com relacdo a normal &ds faces do cristal, é 0,0787. 0 com

primento do feixe seria assim:
l = -1 - = 12,7¢m
’ Y2

A ref 1 etividade desse plano, com relagdo ao fej

xe incidente, no caso de um cristal com largura de mosaico 1i-

gual a 12', é igual a 1§, - 0,269cm , Para o feixe primario
tem-se: *., = 0,31l6cm’, Com o comprimento calculado tem-se -
entdo:

Q..Jl. . 3,42 e Q..*. = 4,00



Como se vé&, 0..f-. pode assumir valores bastan-

te altos, que ndo verificam as condigdes (3.33).

0 que se vem fazendo, sistematicamente, qguando
se quer baixa extincdo secunddria, é usar cristais de pequena €js
pessura. Entretanto, este procedimento implica na obtencdo de
feixes difratados com pouca intensidade desde qgue o volume de
cristal que difrata é€ muito pequeno. No nosso caso, em que
a resolugdo foi aumentada, mas com evidente prejuizo da inten-
sidade, o emprego de cristais extremamente finos torna-se im-
praticédvel. Para obtermos intensidade aceitdvel tivemos de 0f
tar por cristais do tipo espesso. Obviamente, a serie de Tay-
lor, quando considerada com termos ate segunda ordem, Ou MesSmMoO
terceira ordem, deixa de ser uma boa aproximac¢do no céalculo
das intensidades dos feixes, pois as desigualdades (3.33) néao

se verificam de modo satisfatdrio, podendo inclusive acontecer

que QI-"I > 1» como no exemplo dado. Em casos ndo muito drés-
ticos de extingdo, Moon S Shull e C(Cat-icha-Ellia recomendam o)
cdlculo com expansdes com termos ate terceira ordem. Certameri

te expansdes que incluem termos com ordens mais altas sdo me-
lhores ainda. 0 problema e que esses termos sdo obtidos por -
derivacdes sucessivas de intensidade e, a ndo ser pela aplica-
¢do das condigdes de contorno gue, em alguns casos, anulam al-
guns termos de intensidade, nenhuma simplificacdo algébrica -
considerdvel pode ser efetuada. O0Os termos de ordens mais aj.
tas vado-se tornando cada vez mais complicados e extensos. Este
fato pode ser verificado comparando-se a expressao (17) de Ca-
ticha-Ellis, gue e uma expansdo de segunda ordem com as suas
expressdes (21) e (21'), que ddo a expansao de terceira ordem -

correspondente.

A necessidade de se ter expansbes de ordens mais
altas que pudessem ser usadas no caso de cristais mails espessos
levou-nos a tentativa, bem sucedida, da determinacdo do termo ge
ral da expansdo em serie de Taylor da poténcia P"x) de um fej_
xe de 1iIndice 1. De fato, quando se faz ags derivacgdes suces-

~
n

sivas para a obtencdo dos termos de ordens crescentes, & pos-

sivel entrever que existe uma lei de formagdo desses termos. A
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deducdo dessa lei se encontra no apéndice I, e o resultado 5 o
gue se segue,

A expansdo da poténcia P\ de um feixe gqualquer

(n) _ (n)
onde Pi (x) representa a derivada n-esima de P.(x) com relacdo
5 x e P| (0) e o valor da mesma, para x-0. No termo de ordem
n, o produto de x" pela derivada calculada no ponto x=0, ©pode

ser escrito na forma:

(n) . (n)

p. (0)x - [ P (0) X, (3,34)
k
onde os coeficientes sdo obtidos pela formula de recor-
ki
rencia
. (n-1)
pm_ g X, . X.. (3,35)
ki ) J»'
J

Os coeficientes X.j sdo dados por

xkj — sj ijxk k % 3

X« s* A.X. k~3

0s * .3 '] «s%0 os coeficientes das equacdes

(3,1), (3,2) e (3,3), 0Os Q, . sdo determinados pela expressao
k J



(307a) e os A" por:

A. =y + Z Q.. (3.36)

enquanto que:

'k

onde Yt e o cosseno diretor do feixe k

Os s. sd0 o0s sinais a serem usados nas equac¢des

(3.1), (3.2) e (3.3) e sdo:
Sj = + 1 se j & um feixe transmitido
S = - 1 se j i um feixe refletido

As somatdrias em (3.34) e (3.35) sdo feitas coji
siderando-se todos os feixes, isto,é, o feixe incidente, o pri®

mario e todos o0s secundadrios. Em (3.34), obviamente, devem
ser consideradas as condi¢des de contorno, mas deve-sge notar
que em (3.35), estdo incluidos todos os X"? '\ mesmo aque-

les que sdo coeficientes de potincias que se tornam nulas gquaji
do em (3.35), usado para o termo anterior, toma-se um valor -

particular para x.

0 termo geral, resultando de um processo de for
macdo de cardter itera*tivo, torna-se adequado ao célculo em
computador. Desta forma, usdmo-lo na preparag¢do de alguns pro
gramas que possibilitaram o estudo da relac¢do existente entre
a variacdo da intensidade relativa do feixe primdrio e a largu_

ra de mosaico do cristal.



CAPITULO IV

REALIZAGAO EXPERIMENTAL

IV.1 - 0 arranjo experimental

0 arranjo experimental em uma experiéncia de dj_
fracdo mGltipla de néutrons e bem simples: o cristal (amostra) e colocado
no goniostato do difratOmetro em posicdo de difratar segundo
uma familia de planos previamente escolhida. Nesta situagdo o
detector e fixado em uma posigdo formando o angulo de espalha-
mento 2e, sendo e calculado segundo a relagdo de Bragg, conhe
cendo-se o comprimento de onda do feixe incidente (X) e a dis-
tancia entre os planos da familia (d). 0 cristal deve girar
em torno do vector de espalhamento, que na rede reciproca 5 o
vector que une a origem ao ponto representativo da famTlia de
planos. Na rede direta a diregdo desse vector coincide com a
direcdo da normal aos planos da familia. No difratdmetro, fa-
zemos com que essa direcdo seja a mesma da bissetriz do éangulo
formado pelo feixe incidente e o feixe refletido, ou seja, pe-
la linha central ao segundo colimador e a linha central ao tejr
ceiro colimador. Durante o giro do cristal, outros planos co-
locam-se em posigdo de difratar e a intensidade resultante da
reflexdo do feixe monocromdtico, pela famTlia de planos esco-
lhida, varia de acordo com o processo descrito no capTtulo I .
Essa variacdo e medida com um detector e registrada mediante -

um sistema eletrdnico.

Em um difratOmetro de néutrons para monocrista-

is normalmente se tem quase todas as condig¢des para se conse-
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guir o arranjo experimental acima descrito. Uma das condig¢des”
entretanto, ndo é facilmente satisfeita: & a colocacdo do
cristal na posicdo de difratar de modo que se possa gira-lo em
torno do vector de espalhamento. De um modo geral e necesséa-
ria a existéncia de um eixo adicional no goniostato. No nosso
aparelho esse eixo adicional e um quinto eixo .conforme referén.
cia feita no item II.4.2. As equacdes diferenciais em III.2 -
(equacdes 3.1, 3.2 e 3.3), sdo validas gquando o cristal tem a
forma de uma placa de faces paralelas. Sendo assim, todos o©s
cristais que usamos tinham essa forma, e a maioria deles eram
orientados com os planos (111) paralelos as suas faces maiores.
0 desvio angular da orientac¢do desses planos, com relacdo i
normal as faces atingia no maximo 4°, o que possibilitou fixar
0s cristais nas cabecas goniométricas (tipo normal) de maneira
gue suas faceg ficassem paralelas aos 2 movimentos de transla-
cdo existentes. Com esta montagem do cristal, tornou-se pos-
sivel o uso do eixo & do goniostato em lugar do eixo I. A coiji
cidincia de eixos & feita simplesmente utilizando-se do eixo
X, para levar $ a coincidir com Z (v.figura IV.1). Elimina-se
assim, a necessidade do uso do eixo Z. Os dois arcos de ajus-
te da cabeca goniometrica, que tém amplitudes de movimentos en
tre -25° e +25°, permitiram compensar o desvio na orientac¢do
dos planos paralelos ds faces e assim obter a reflexdo prima-
ria. Este tipo de montagem do cristal é adequada ao caso da
reflexdo tipo Bragg. As medidas neste caso sdo mals convenieji
tes do que no caso da reflexdo Laue, pois nesta ultima o per-
curso dos feixes varia com o angulo azimutal. ©Nas medidas re<a
lizadas usamos sempre a geometria do caso Bragg. No caso Laue
pode-se conseguir também a coincidéncia dos eixos fe £, mas ,
devido a dificuldade de te conseguir essa coincidéncia, deve-se
utilizar o eixo e, que afinal existe para esse fim. Evitamos

0 eixo Z por 3 motivos:

1. £ um eixo com movimento de ampl itude 11mlta_

da. A limitacdo surge pelo fato de que 0

arco estrutural, que permite o movimento X e gue sustem 0 eixo
4>, acaba, em casos extremos, colocando-se de forma a barrar,ao

mesmo tempo, o feixe incidente e o feixe primério. Estes pro-



MONOCRISTAL

DETECTOR

=

FEIXE INCIDENTE

/

EIXOS DE GIRO DO CRISTAL

Figura IV.1 - Os movimentos circulares existentes no goniostato para

monocristais.
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blemas ndo existem com o eixo < que pode ser girado livremente

para qual quer lado.

2. E" um eixo que nd3o tem a mesma precisdo do

eixo 4), porque sustenta uma boa parte da es.

trutura do goniostato, quase toda ela construida em aco. 0 pe-
so dessa parte levou ao uso de rolamentos de esferas como man-
cais (buchas de bronze dariam mais estabilidade ao movimento)
Contudo, existe a possibilidade de se fazer algumas modifica
¢bes a fim de torna-lo um eixo de movimentag¢do precisa. Para -
as medidas que ndo exigem a precisdo que atingimos, £ 1 um ei-

x0 perfeitamente utilizével.

3. Finalmente, a montagem dos cristais na for-

ma em que foi feita resultou mais compacta

e mais firme do que se os colocdssemos apoiados sobre uma das
suas faces menores (a maioria dos cristais tinha a forma de u-
ma placa quadrada). Esta montagem implica na utilizac¢do do ejl

X0 ¢ como eixo de giro para a variacdo do adngulo azimutal.

A movimentacdo do cristal segundo o eixo < foi

conseguida colocando-se um sincro-receptor de movimento circu-

lar (Selsyn) acoplado & engrenagem sem-fim de acionamento do
eixo. 0 sincro transmissor correspondente, foli por sua vez a-
coplado a um motor sTncrono com redugdo de velocidade. Um mo-

vimento bem lento, cuja velocidade dependia da relagdo entre -
engrenagens que acoplavam o motor ao sincro-transmissor e que
podiam ser substituidas, era transmitido dessa forma ao eixo <p.
A movimentacdo rapida, para mudanca de posicdo do cristal, era
conseguida pela substituig¢do do motor sincrono por um motor de

indugdo comum, sem reducdo de velocidade.

Uma segunda versdo deste sistema foi construida.
Nesta segunda versdo, foram usados 2 sincro->transmissores, es-
tando um deles acoplado, por meio de um par de engrenagens, a
um motor sincrono com reducdo, mas com velocidade de rotacgdo -

razoavelmente alta. Com uma chave de reversdo e possivel girar



o cristal, nos dois sentidos, com a velocidade de 6°/min. 0 ou
tro sincro-transmissor, na mesma forma que na primeira versdo,
estd acoplado a um motor sincrono com redug¢do, e a variacdo da

velocidade é-conseguida pela substituic¢do das engrenagens de &

coplamento. No eixo deste sincro-transmissor foi colocado um
grupo de camos e um micro-interruptor para a movimentacgdo do
cristal em passos angulares. Conforme a posicdo do micro-in-

terruptor, este é acionado por um so camo, ou por dois camos -
separados de 180°, ou por quatro camos separados de 90°. Evi-

dentemente consegue-se assim 3 passos angulares diferentes, -
pois 0 sincro-transmissor gira uma volta completa, ou meia voJl
ta, ou um guarto de volta, respectivamente |, Sendo cada volta
do sincro-transmissor correspondente a 0,1° no angulo azimutal
<b, tem-se portanto os passos angulares; 0,1°, 0,05° e 0,025°,

Este movimento ndo é reversivel, a menos que.se trogue o motor.

A passagem de um sincro-transmissor para outro
é feita por uma chave elétrica, pertencente a um circuito de a_
limentacdo dos motores e sincro-transmissores. Quando um dos
grupos motor/sincro-transmissor & acoplado ao sincro-receptor,
0 outro & automaticamente desacoplado. Como seguranc¢a, a ali-
mentacdo do circuito so se completa quando o sincro-receptor -
se encontra acoplado ao sistema. Para a leitura da posicdo ajn
guiar foi colocado ligado ao eixo do sincro-receptor um conta-
dor de voltas, que indica os acréscimos no adngulo azimutal em
unidades de 0,1°. Posteriormente, foi colocado um segundo des_
tes contadores para quando o cristal gira em sentido contrario,
tendo-se, assim, a indicacdo do sentido positivo e negativo do

dngulo azimutal. Os 2 contadores, bem como o sincro-receptor,
podem ser vistos na fotografia da figura 11.12. Fol este sis-
tema que realmente permitiu a realizacgdo de medidas de muito

boa precisdo da posic¢do angular dos picos, 0 que nos levou a
determinacdo do comprimento de onda representativo do feixe mo
nocromatico, conforme explanag¢do no item V.1 do capitulo seguin
te.

0 arranjo experimental completou-se com a insta
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lagao de um segundo col imador.mais apropriado a observagdo da
difracdo mGltipla de néutrons» Entretanto, mulitos resultados

experimentais preliminares foram obtidos antes de se definir a
necessidade de uma modificac¢do fundamental, no que se refere -
ao segundo colimador, Ainda neste capitulo e feita uma des.

crigdo geral desse novo colimador,

IV.2 - 0s primeiros resultados experimentais

S3o0 poucos os trabalhos que se referem & difra-
¢do miltipla de néutrons. Desses trabalhos, alguns apresentam
a difracdo mGltipla como causadora de variag¢des de intensidade
em espectros de reatores, quando determinados com espectrdme-
tros de cristal. Estes aparelhos tem,em geral, boa resolucdo,
guando comparados com difratdmetros, pois usam do feixe direto
do reator, o que permite o uso de colimadores com poucos minu-
tos de divergéncia angular, ndo existindo problemas serios re
lacionados com a intensidade dos feixes. Sendo assim, nesses
trabalhos, os espectros medidos apresentam picos devidos & di-
fragdo mdltipla, com larguras na meia altura que variam dentro
de um intervalo aproximado de 10' a 1°, conforme pudemos obsef
var (Spenocer & Smith, 1960; O'Connor & Sosnowski, 1960; Blino-
wski 6 Sosnowski, 1960). Nos trabalhos realizados com difratd
metros de néutrons, por outro lado, as larguras na meia altura
dos picos, variam em um intervalo da ordem de 0,5° a 4° (Borgo
novi & Caglioti,1962; Moon & Shull, 1964). Entretanto, nenhum
destes trabalhos informa sobre os tipos de colimadores usados
e suas divergencias angulares. Nada mais natural que comegés-
semos a parte experimental da difragdo miltipla de néutrons, u
sando os colimadores j& existentes no difratdmetro. Fizemos -
algumas tentativas com cristais de silicio, germdnio e chumbo.
Evidenciou-se, desde o inicio, que a colimag¢do ndo era adequa-
da, embora j& aparecessem picos, ou melhor, flutuacgdes pouco
acentuadas da intensidade. Estas flutuagdes apresentaram-se -
melhor caracterizadas na intensidade das reflexdes (111) e

(222) de um cristal de chumbo.
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Para obtermos melhor resoluc¢do, substituimos o
segundo colimador tipo Soller, de divergéncia angular horizon-
tal de 27', por outro do mesmo tipo, porém com 8' de divergén-
cia. Este colimador foi construido na forma de uma caixa com
prida de lat3o com paredes de 1/4", de seccdo quadrada com di-
mensdes externas de 2"x2", de forma a poder ser encaixado den-
tro do colimador original, uma vez retiradas suas placas. Uma
comparacdo de resultados pode ser feita na figura IV.2 onde es.
tdo as curvas de intensidade da reflexdo (111) de um cristal
de chumbo, obtidas com os dois colimadores mencionados. Apare
ce também a curva de intensidade da reflexdo (222) do mesmo
cristal. Observa-se na figura que, mesmo com 0 colimador de
27*% de divergéncia, os picos ja estdo delineados a ponto de se
poder notar que existe uma repeticdo dos mesmos, e que estes
se apresentam simetricamente colocados, com relacdo ds linhas
divisorias espacadas de 30° (a simetria deste tipo é uma cons-
tante na difracdo mGltipla, guando o cristal apresenta sime-
trias na sua rede). Com o colimador de 8* 08 picos se tornaram
muito melhor definidos, notando-se que existe perfeita corres-
pondéncia entre eles nas duas curvas. A reflexdo (222), embo-
ra obtida «com o novo colimador, ndo apresenta boa resolucdo ,
guando comparada com a reflexdo (111) (este fato repetiu-se
mesmo com colimadores melhores e, por esse motivo, raramente me-

dimos reflexd®es (222) e ndo usamos nenhuma delas nos céalculos).

Embora a resoluc¢do tenha sido bastante melhora-
da, com o emprego do colimador de 8', esta ainda ndo poderia -
ser considerada satisfatéria. 0.colimador foi modificado ten-
do sido intercalada mais uma série de placas entre as primeiras
e a divergéncia passou a aproximadamente 4'. A resolucgdo, des
ta feita, ndo melhorou na mesma proporc¢do anterior, diminuindo
pouco relativamente a diminui¢3o da divergéncia. NOs nio te-
mos a curva da reflexdo (111) do chumbo com este col imador ,mas
temos a reflexdo (111) do cobre, na figura IV.4 do Ttem seguin
te. Uma curva de intensidade do cristal de chumbo, obtida no
método do cristal girante, indicou que a largura na. meia altu-
ra da sua distribuicdo mosaico é da ordem de 16',enguanto que,

0 mesmo tipo de curva, para o cristal de cobre, indicou que a
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sua distribuig¢do tem largura da ordem de 18'» portanto compara
vel com a do cristal de chumbo. E possivel, entdo, uma certa
comparag¢do, dos resultados entre a resolugdo obtida com o colj
mador de 8* na reflexdo (111) do chumbo e a resolugdo na mesma
reflexdo do cobre, obtida com o colimador de 4'. Os picos mais
estreitos, no primeiro caso, tem larguras na meia altura da or_
dem de 0,8°, enqguanto que no segundo caso eles tem larguras da
ordem de 0,6°. 0 incremento na resolucdo deveria ser bem me-
lhor, considerando-se que o colimador mais fino tem divergén-
cia cerca de 4 vezes menor do que as larguras de mosaico dos
cristais. Mesmo a separac¢do entre os picos da reflexdo do co-
bre ndo corresponde ao que se poderia esperar. Certamente, dj_
minuir mais a divergéncia angular horizontal causaria, quase
que exclusivamente, queda na intensidade da reflexdo. Restava
alterar a divergéncia angular vertical, que se conservara pra-
ticamente a mesma nos 3 colimadores usados, £ razodvel que,e¢
tando o feixe limitado na sua divergéncia tanto no plano verti
cal quanto no horizontal|obté&m-se melhores resultados, pois as
reflex8es secundarias se desenvolvem em planos quaisquer, dife
rentemente da reflexdo primaria cujo plano de incidéncia & 0
plano horizontal (em um difratOémetro com geometria equatorial
Como O nosso),

Para a realizacdo deste intento, projetamos um
novo colimador, que, como os anteriores, é encaixado dentro do

colimador primitivo do difratdmetro,

IVo 3 - Ocolimadorespecial

No projeto deste novo colimador adotamos o mes-
mo processo de colocacdo de placas usado nos colimadores ante-
riores, [Esse processo, embora ndo seja o melhor pois permite
a deformacgdo das placas, resulta em ser mais fécil de executar.
0 Gnico problema existente é que a colocacdo de um conjunto de
placas horizontais seguido por outro de placas verticais, tor-

naria o colimador muito comprido,jd que, tecnicamente, e muito



89

dificil fazer com que essegs conjuntos ocupem a mesma posicdo -
no corpo do colimador. Usar placas bem curtas implicaria em
usar grande quantidade delas separadas por distancias muito pe
guenas, reduzindo consideravelmente a eficiencia do colimador.
A solug¢do que encontramos fol seccionar os conjuntos de placas
horizontais e verticais, de tal forma que as partes de um mes-
mo conjunto pudessem ser separadas e entre elas colocada uma
parte do outro conjunto. As placas, de um mesmo tipo, perten-
centes a partes diferentes do conjunto, formam uma sO placa, e
videntemente* descontinua. Entretanto, se as dimensdes dessas
placas menores e ags distancias entre elas forem determinadas
com cuidado, elas poderdo ser consideradas como formando pla-
cas continuas, com comprimento dado pelos comprimentos das pla_
cas menores juntamente com 08 espagamentos entre elas. Ndo ha
verd, neste caso passagem de radiacdo de um canal para outro -
gque ndo esteja na sua continuac¢do, isto e, ndo haverd aumento

de divergéncia angular caracterizada como passagem de radiacdo
por canais ndo congsecutivos. Desta forma, consegue-se cong -
truir um colimador com divergéncia limitada, tanto na horizon-
tal quanto na vertical, com comprimento pouco maior do gue um
colimador Soller de mesma divergéncia angular horizontal. No
colimador que projetamos, os conjuntos de placas foram seccio-

nados em duas partes apenas. 0 desenho da figura IV.3 di& uma
ideia da disposicdo dessas placas. Ao lado, as placas de um
colimador Soller para efeito de comparag¢do. No apéndice II

sdo deduzidas as equag¢des que servem para determinar os compri_

mentos das placas.

A descricdo fisica do colimador construido e a
seguinte: 0 corpo é constituido de chapas de latdo de 1/4" de
espessura, com sec¢do quadrada externa 2"x2" e 8l0mm de comprj
mento. Nas faces internas da caixa assim formada,foram fresa-
das 31 canaletas, resultando em 31 placas em cada um dos con-

juntos. A distdncia entre placas é de 0,88mm e o0s comprimentos
das mesmas (indicadas com A,B,C,D na figura IV.3) sdo



Figura IV.3 - Disposigdo das placas do colimador especial construyo ( & direita ). A esquerda, disposi

¢do das placas de um colimador tipo Soller.



- Placas verticais A: 330,4mm

C: 38, 1lmm
- Placas horizontais B: 111,Imm
D: 330,4mm

As divergéncias angulares, horizontal e verti-

cal, calculadas, sdo ambas iguais a 6,3'.

0 angulo critico de reflexdo total de néutrons,
calculado considerando-se que as placas sdo de bronze fosforo-
so, resultou em 5,4", portanto menor do que a divergéncia cal’

culada (ver apéndice II).

A espessura das placas de bronze fosforoso 0 da
ordem de 0,5mm» Sdo pouco rigidas e normalmente apresentam-se
deformadas por motivo de tensOes internas do material. Por e¢
ta razdo, os canails do colimador ndo tém largura regular, resul
tando que a divergéncia angular, antes calculada em 6,3', re-

duz-se a cerca de 5" no colimador real.

A figura IV.4 mostra os resultados obtidos com
esse colimador na difragdo miltipla da reflexdo (111) de um
cristal de cobre em comparacdo com a mesma reflexdo, no mesmo
cristal, obtida com o colimador tipo Soller com 4' de divergen
cia angular horizontal (cerca de ¢' na vertical). A largura
na meia altura da distribuigdo do mosaico desse cristal &, co-

mo citado no i1tem anterior, da ordem de 18%*.

Com o novo colimador conseguiu-gse uma separagao
muito boa dos picos e bem melhor definigdo dos mesmos, embora
com prejuizo da intensidade. Face a esta melhor resolugdo ,
e possivel verificar que, dentro de uma mesma figura, hé uma
variag¢do na largura na meia altura que 1 devida ao efeito do
fator geométrico A." definido por Zaadhariasen (1945). Simplif”
cadamente, pode-se dizer que os picos serdo tanto mais largos,

guanto mais rasante for a trajetbdria do ponto da rede recTpro-
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ca, com relacgdo & superficie da esfera de reflexdo, durante o
giro do cristal. E provével que exista também uma degeneres” -
céncia da resolucdo, em picos com muitas reflexdes simulténeas.
A existéncia de muitos feixes secundarios, com divergéncias ma_
iores do que a divergéncia do feixe incidente, ou mesmo do fej

xe primdrio, causaria esta degenerescéncia.

De um modo geral, os resultados revelaram-se -
muito bons, no caso da reflexdo (111) do cristal de cobre men-
cionado. Por exemplo, o pico (111), o mais estreito talvez da
figura de difracgdo, teve sua largura na meia altura reduzida -
de cerca de 50' para cerca de 18' e o pico (1I3)-(022) passou de
cerca de 50' a cerca de 20'. Passamos a considerar entdo como
estando completo o arranjo experimental, ndo. havendo necessida_
de de se alterar as divergéncias angulares dos outros colimado
res do difratOmetro, gue foram conservados com as menores di-

vergéncias que eles podem ter (ver itens II.3.1 e II.3.5).

IV.4 - Figura de difragdo miltipla da reflexdo (III) de um aris

tal de aluminio.

Uma vez definitivo o arranjo experimental, pas-
samos &4 determinacdo da figura de difracdo mGltipla de um
cristal de aluminio, com a forma de uma placa quadrada com 3"x

3"x1/2" (e o mesmo cristal citado no capitulo I).

A montagem do cristal foi feita na forma descri,
ta no item IV.1l e o eixo & foi feito coincidente com o eixo 2.
Apbs um processo de ajuste que compreende colocar o detector -
na posigdo de receber o maximo de reflexdo primdria e acertar
0 cristal de maneira que gire em torno do vector de espalhamen,
to, medimos a variacdo da intensidade primdria da reflexdo

(111) dessa amostra.

A curva experimental da figura IV.5, figura de

difracdo mtGltipla da reflexdo (111) do cristal de alumTr<e ei-
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tado, foi obtida girando-se o cristal continuamente» com velo-
cidade angular de 1°/h, Um programador eletrdnico no sistema

de detecgdo integrava a intensidade durante 3 minutos, findos
cs quails, imprimia os resul tados, tornava a zero os contadores e-
letrdnicos e reiniciava a contagem, executando estas fungdes -
em uma fragdo de segundo. Embora seja pequeno o tempo neces-
sdrio a realizacgdo desta parte do ciclo de contagem, ele causa
uma defasagem entre o instante real do reinicio da contagem e
0 instante em gue ele deveria realmente acontecer. Entretanto,
mesmo apds algumas horas, esta defasagem é muito pequena. Mes-
mo assim, efetudvamos correcdes apds algum tempo decorrido. 0
intervalo angular percorrido pelo cristal, em 3 minutos de con
tagem, era de 0,05°. As linhas interrompidas (ponto-trago) se
param os trechos obtidos em cada ciclo de operagdo do reator -
(aproximadamente 8 horas por dia, 5 dias por semana). Essas H
nhds, que aparecem também na figura IV.4 (tracejadas) com 0
mesmo significado, ndo devem ser confundidas com as que separan
regides com picos simétricos, colocadas, normalmente, em posi-

¢bes como 0°, 30°, 60°, etc»
0 resultado experimental, representado pela fi-

gura IV.5, serviu como base para a obtengdo dos resultados ex-

perimentais finais, mostrados no item IV.6.

IV.5 - Simetria do diagrama de difracdo miltipla.

Determinacdo da origem para um cristal cibico cfa,

A indexacdo dos picos de uma figura de difracao
miltipla, como a da figura IV.5, pode ser feita depois de se
determinar uma origem para o angulo azimutal. E necessédrio -
gue se estabelegca um sistema de coordenadas de referéncia na -
rede reciproca, para que se possa definir essa origem . No ca
so de uma reflexdo primédria do tipo (hhh), o sistema adotado -
foi o sistema ortogonal com eixo Z na diregdo <11l1l>, eixo X na
direcdo <110> e eixo Y na direcgdo <112>, Nestas circunsténcias,

0 cristal estard na posicdo em que o angulo azimutal e 0° quaji
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do a direcdo do eixo Z for a mesma do vector de espalhamento -
da reflexdo principal e a projecdo da direcdo do feixe inciden
te, sobre os planos da reflexdo primaria, coincidir com a dire
¢do do eixo X, porém com sentido contrério. 0 sentido posi-
tivo de giro é o sentido horédrio, gquando se olha o cristal de
frente para a face <ie incidéncia. Para a determinag¢do correta
da origem e necessadrio estabelecer corretamente a direcgdo do

eixo X no cristal.

Em um cristal cUbico, a direcdo <111> e um eixo
de terceira ordem, isto é, os pontos da rede reciproca coinci-
dem exatamente com a posicdo anterior, apOs um giro de 120° em
torno desse eixo. Portanto, é possivel estabelecer 3 eixos X
equivalentes no cristal. Mas uma vez escolhido um deles, estad

determinado o sistema.

Em uma figura de difrag¢do midltipla de um cris-
tal clGbico cfc aparentemente existem 6 possibilidades para 0
eixo X, 1isto &, a origem parece se repetir de 60° em 60°. Na
verdade, 3 dessas possibilidades conduzem a eixos falsos que
ndo causam problemas quanto a simetria da figura, mas podem -
causar problemas no calculo de intensidade. Esses eixos falsos

evidentemente alternam-se com os verdadeiros.

A figura IV.6a mostra o estrato da rede recipro
ca, ortogonal ao eixo Z e passando pelo ponto Z=0 . Este estrato
foi obtido com um programa de computador que calcula, as coorde
nadas (em unidades 1/a) dos pontos da rede reciproca que tém
reflexdes ndo nulas, no caso de um cristal cfc. Nesse estrato
estdo indicados os eixos verdadeiros (com V) e os falsos { com
F). A simples verificag¢do das reflexdes dos planos (220), -
(022), e (202), guando se gira o cristal colocando-se o eixo Z
coincidente com o eixo u do goniostato, ndo e suficiente para
a determinac¢do dos eixos verdadeiros, poils aparecem as refle-
x8es dos planos (202), (220), e (022), em tudo idénticas Ss -

primeiras eintercaladas entre elas.
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Para a determinagdo dos eixos verdadeiros, usa-
mos de um artificio que pode ser entendido pela observagdo da
figura IV.6b. Nessa figura aparecem 3 tridngulos/passando -
por pontos da rede reciproca, que servem para mostrar que a di-
regdo <111> e um eixo de ordem 3, ja que os tridngulos SO0 i-
rdao coincidir com gtros de 120°. Aparece também a projegdo da
diregdo <111>, que S inclinada com relagdo a esse estrato, que
tem 2=0,577 (a origem se encontra no estrato imediatamente in-
ferior a esse, ou seja, no da figura IV.6a). Neste estrato sé
existem 3 pontos equivalentes 111, 111 e 111. Medindo-se quaj_
quer uma das reflexdes provenientes destes pontos, tem-se no
dngulo azimutal +30**, a partir do eixo determinado por ela, um
eixo X verdadeiro. ©Para conseguir a reflexdo S preciso incli-

nar o eixo 2 de umirnrg-ulo que pode ser facilmente calculado.

Foi procedendo desta forma que determinamos um
eixo X verdadeiro e, portanto, uma origem para a escala de in-
dexagdo. A indexag¢do na figura IV.5 foi feita apés a determi-
nagao dessa origem, notando-se que as escalas de medida e de
indexag¢do ndo coincidem, inclusive em sentido, Um resultado -
interessante pode ser verificado nessa figura. Trata-se dos
picos dispostos simetricamente com relagdo ao &angulo azimutal
60°, medido na escala de indexagdo. Se esses picos sdo simé-
tricos quanto a posigdo, eles ndo o sdo quanto a intensidade ,
como se nota imediatamente. Uma analise da intensidade desses
picos é bastante complicada, mas uma compara¢do pode ser fei-
ta com os picos (002)-(113) e (020)-(131) que se encontram simetri.
camente colocados com relagdo & posicdo 30°, na escala de inde
xagdo. Os planos (002) e (020) tém refletividades iguais, os
feixes difratados por eles sdo do mesmo tipo (transmitidos)com
cossenos diretores iguais e os comprimentos médios calculados
(ver apéndice III), resultam quase iguais. 0 mesmo acontece -
com os planos (113) e (131). Nao e de se estranhar que, quan-
do determinados experimentalmente, eles resultem ser iguais '
como se verifica nas figuras IV.5 e IV.11l. Com os picos ante-
riormente citados, ndo é& possivel sequer Separar-se em grupos
de planos equivalentes como acabamos de fazer. A menos de al-

gumas coincidéncias, e ndo se tem igualdade nas refletlvidades
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nos tipos de feixes e nos seus cossenos diretores, e os compri®
mentos médios dos feixes, se calculados, dariam certamente va-
lores diferentes. Por outro lado, os planos (331) e (242) tém

algumas semelhancas:

(337) Q,, - 0.368 x IO" cm"  , transmitido, y = 0,393

(242) : Q.. = 0.311 x 10~° ¢cm"' , refletido , y =-0,393

Quanto aos comprimentos dos feixes pode-se verj
ficar que os comprimentos médios calculados resultam sempre ma_
iores para feixes transmitidos do que para feixes refletidos,
(o fator é gquase igual a 2). Portanto, a menos do valor abso-
luto do cosseno diretor dos feixes, estas duas reflexdes secujl
darias ndo coincidem em nenhum ponto. E admissivel, portanto,
gue as 1intensidades desses dois picos sejam diferentes, quando
determinados experimentalmente, como se verifica nas figuras -
IV.5 e IV.11 .

Finalmente, estabelecida com certeza uma origem
passamos & medida dos dados experimentais finais, na mesma re-
gido angular da figura IV.5, que se constituili numa regido de
médxima intensidade da reflexdo primdria. A forma que esses da_
dos experimentais foram obtidos encontra-se descrita no item

gue se segue.

IV.6 - Resultados experimentais finais

Os picos de difracgdo miltipla, determinados ex-
perimentalmente, tém duas utilidades para nos: com a posigdo an
guiar (relativa) desses picos determina-se o comprimento de on
da efetivo do feixe monocromdtico incidente e com a intensida-
de de pico (relativa) determina-se a largura da distribuigdo -

angular do mosaico do cristal.
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Para terem essa dupla utilidade, e necessario que
08 picos sejam muito bem determinados, tanto em posigdo quanto
em forma» A precisdo com que se determina a posicdo de um pi -
co experimental depende, deste ser muito bem definido, da precj_
sdo dos aparelhos utilizados ,em particular do goniostato,e, fi,
nalmente do ajuste do cristal, de modo que coincidam a direcdo
do vector de espalhamento com a dire¢do do eixo que promove p
giro azimutal no goniostatoo Evidentemente a definig¢do dos pi_
cos depende de caracteristicas intrinsecas ao fenbmeno de di-
fragdo mGltipla, podendo-se unicamente escolher cristais com
distribuicdo adequada do mosaico. Por outro lado, precisdo
dos aparelhos e ajuste preciso do cristal dependem de condiges
que podem ser alteradas. Nestes dois Gltimos aspectos S que con-
centramos nossos esforcos,a fim de obtermos medidas com grande
precisdo da posic¢do angular dos picos.

0 aumento da precisdo instrumental restringiu -
-se a0 incremento na precisdo de operacdo do goniostato. Varias
modifica¢lBes foram feitas no instrumento, sendo que elas ndo
foram executadas de uma sO vez mas paulatinamente, durante 0
tempo em que estivemos desenvolvendo o processo de ajuste do
cristal. Essas modificac¢des resumiram-se no seguinte: substituj
¢do de engrenagens defeituosas; colocacdo de mancais flutuan-
tes auto-ajustdveis; instalag¢do de contadores de voltas para a
indicacdo do &dngulo azimutal, e outras modificac¢des de menor -
porte. Duas das providéncias tomadas foram fundamentais no au_
mento de precisdo das medidas. Uma delas foi a utilizacdo de
molas para a melhor fixacdo do cristal na cabec¢a goniometrica.
Essas molas forgcavam o cristal contra a cabeca goniometrica ,
mantendo bem juntas todas as diversas partes que a constituem.
Na posic¢do horizontal, o peso do cristal fazia com que essas
partes tendessem a se separar, surgindo, inevitavelmente, uma
flexdo no conjunto, flexdo que poderia mudar repentinamente,du
rante o0 giro do cristal. A funcdo das molas era portanto evi-
tar que isto acontecesse. A outra providéncia tomada foi ndo
tocar no cristal, e em nenhuma*, das partes do goniostato, du-
rante as medidas (s0 na fase de ajuste e que n3o se podia evi-
tar de tocar na cabe¢a goniometrica). Este procedimento foi
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facilitado pela existéncia do sistema de sincro-transmissores
e siflero-receptores com movimentacgdo rédpida e lenta do eixo <,
descrito no Ttem IV.1l. Uma vez ajustado o cristal, dificilmente
se teria necessidade de toca-lo, oque realmente aconteceu ate
se completarem todas as medidas.

0 processo de ajuste do cristal e bastante delj
cado e demorado. E um processo de otimizac¢do que envolve mui-
tos ajustes interdependentes. A primeira parte do ajuste con-
siste em se colocar o detector numa posicdo de médximo da refle
xdo primaria. Isto e conseguido com a determinag¢do de uma cur
va de centragem do detector obtida com a movimentacdo do mesmo
em torno da posic¢do 26 calculada. A segunda parte do processo
consiste em se acertar o goniostato. Ela é realizada determi-
nando-se duas curvas de intensidade da reflexdo, que se obtém
guando se gira o cristal em torno do eixo w. Essas duas cur-
vas sdo obtidas com o cristal em posi¢des azimutails opostas (A
180° uma da outra),, A posicdo correta do goniostato situa-se
numa posicdo media entre os valores obtidos com os maximos das
curvas. A terceira parte, a mailis importante, constitui-se no
ajuste do cristal, propriamente dito.Este ajuste é realizado «_
tilizando-se dos dois movimentos angulares da cabec¢a goniomf -

trica. Trata-se de fazer coincidir o vector da rede reciproca,
gque na figura 1IV,7 une a origem ao ponto (h,",¢,) ™ reflexdo
primdria, com o eixo de giro no cristal. 0 ajuste serd tanto

melhor quanto menor for o desvio angular e, entre os dois. Pa-
ra se conseguir tal intento, procede-se da seguinte forma: de
terminam-se posic¢cdes do cristal, com relacdo ao eixo <j>em tor-
no de 0°, 90°, 180° e 270°, onde ndo existam reflexdes secunda
rias. A determinacdo dessas posic¢des 1 conseguida medindo-se
a intensidade da reflexdo primdria numa regido pequena em tor-
no delas, exatamente como se faz na determinacdo das figuras
de difracdo midltipla. Em seguida, escolhem-se as posic¢des ade
guadas, 1isto e, aguelas onde ndo haja picos. ©Na figura IV.8
essas posicles foram determinadas em 1,0°, 91,0°, 181,0° e
271,0°. Em seguida, em uma dessas posic¢des, por exemplo,1,0°»
acerta-se o cristal obtendo-se o médximo da intensidade da re-

flexdo. A posicdo de méximo e verificada, ou por contagem em
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um contador eletrdnico, ou por grdfico de intensidade em um re
gistrador de intensidade, enquanto o cristal e girado em torno
do eixo u> do goniostato, usando-se do arco correspondente na
cabe¢a goniométrica» Para verifica¢do da posigdo de méximo,de
termina-se uma curva de intensidade, desta vez girando o prd
prio goniostato em torno de w. Se a posi¢do e correta, faz-se
O mesmo com o cristal em & = 181,0°, para verificac¢do. As cur
vas de intensidade podem ser parciais como na figura IV.8,para

economia de tempo.

Ajustado o cristal em um dos eixos da cabeg¢a 9o
niométrica, repete-se o0 processo no outro eixo, ou seja, em
& = 91,0° e 271,0 , no caso da figura. E comum, durante o pro
cesso, o desalinhamento em um dos eixos, enguanto se opera no
outro. Por esse motivo sdo necessdrias inlmeras tentativas pa.

ra se chegar & situac¢do representada na figura, onde os des-
vios da posicdo sdo da ordem de 0,0125°.

Finalmente, apds o ajuste do cristal de alumT.
nio pelo processo descrito, medimos os picos da figura de di_
fragdo mGltipla da reflexdo (111) desse cristal. A maioria dos
picos foram obtidos entre 28° e 63°, na escala de indexacdo ( entre 32° e
36°, sO medimos o pico (222), o qual ndo aparece nas figuras ). 0Os re-
sultados sdo mostrados nas figuras IV.9, IV.10 e IV.11. Eles
foram obtidos fazendo-se a contagem ponto a ponto, para se evi_
tar qualquer desvio na posicdo que poderia resultar do proces”
so de contagem em que o cristal gira continuamente. No que se
refere ao aproveitamento dos picos para a determinacdo de 1j» &
necessdrio obter boa precisdo estatistica nas medidas de inteji,:
sidade. Para tanto, foli empregado um tempo de durac¢do da coji
tagem de 8 minutos para cada ponto. Os acréscimos do angulo &
zimutal variam de 0,2°, em regiles onde se tem a intensidade -

de base, a 0,025° no préprio pico.

Empregamos um programa de ajuste de gaussianas
para determinar a melhor curva que passa pelos pontos experi-
mentais. 0 programa ajustava no maximo 7 gaussianas simultane
amente. 0 ajuste & feito pelo método dos minimos quadrados e
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Figura IV.7 - Representacdo no espaco reciproco do desalinhamento entre o eixo de giro

do cristal e o vetor de espalhamento.
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a curva ajustada e dada por pontosg, em correspondéncia aos poji
tos experimentais. 0Os pontos ajustados sdo indicados com X

nas figuras. A vantagem desse programa & que ele dd os parame
tros das gaussianas (altura, largura na meia altura e posicdo)
juntamente com os desvios resultantes das aproximacbes feitas.
Os erros indicados nas figuras (em alguns pontos experimentais
apenas, para maior clareza do desenho), correspondem a flutua-
¢bdes estatisticas nas medidas dos pontos. Tentamos usar uma -
cdmara de fissdo, como monitor do feixe monocromdtico, mas, de
vido d pouca intensidade deste, ndo conseguimos resultados sa-
tisfatdbrios. Sendo assim, as medidas ficaram sujeitas ds flu-
tuagdes de poténcia do reator. Entretanto, gquando o tempo de

contagem é razoavelmente longo, o efeito torna-se desprezivel.
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CAPITULO V

RESULTADOS E DISCUSSOES

V.1 - Determinagdo do comprimento de onda dos neutrons efetiva

mente espalhados em forma miltipla.

Os picos de difracdo mdltipla resultam de situ
acdes geométricas bem definidas entre a esfera de reflexdo e
os pontos da rede reciproca, como mostramos no capitulo I. A
indexacdo dos picos de uma figura de difracdo mGltipla como as
das figuras IV.4 e IV.5 do capitulo anterior, ou seja, a deter
minacdo dos indices dos planos secundarios que deram origem -
aos picos, é feita usando-se somente relagdes geométricas en-
tre a posicdo da esfera de reflexdo e os pontos da rede recTpro
ca. A indexacdo torna-se, assim, independente de qualqguer re-
sultado experimental, dependendo somente do comprimento de opn
da do feixe monocromédtico incidente, dos parametros da rede, e
de se estabelecer qual é a reflexdo primaria cuja intensidade
€ observada. A reflexdo primdria indica a direcdo cristalina,
em torno da qual o cristal vai girar, e a posicdo da esfera de
reflexdo com relacdo a rede reciproca. Depois de se convencif
nar uma direcg¢do cristalogrdfica perpendicular ao eixo de rota-
¢do, como origem (v. item IV.5), pode-se determinar o ponto da
rede reciproca que toca a superficie da esfera de Ewald, durarji
te o giro do cristal. Determina-se, também, o valor do angulo
azimutal em que isso acontece. Na verdade, um ponto toca a su
perfTcie da esfera duas vezes pois, durante o giro do cristal,
0 ponto descreve uma trajetdria circular que intercepta, a sua
superficie em dois pontos (entrada e saTda), a menos que essa

trajetdédria seja tangente a esfera.
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Para a indexac¢do das figuras de difracdo mGlti-
pla do capitulo anterior, usamos um programa de computador que,
a partir do conhecimento do comprimento de onda do feixe inci-
dente, do pardmetro da rede e dos indices da reflexdo primaria
(do tipo (hhh)), determina os indices dos planos que produzem
reflexdes secundarias, e em que posicdo azimutal elas ocorrem.
Negse programa é adotado o sistema de eixos descrito no item -
IV.5, que é apropriado ao caso de cristais cflbicos de faces

centradas (cfc).

Nas primeiras indexac¢des que fizemos, verifica-
mos que a posicdo calculada de muitos dos picos diferia apreci”®
dvelmente dos resultados experimentais. A explicacdo poderia
ser ajuste mal feito do cristal, ou entdo, valores incorretos

entre os fornecidos como dados de entrada do programa.

Fizemos um ajuste mais preciso do cristal, po-
rem a situac¢do ndo se modificou sensivelmente. Desta forma ,
restava alterar ou o pardmetro da rede, ou o comprimento de on_
da, ou ambos para se tentar uma melhor coincidéncia entre as
posicbes calculadas e as posicdes reais dos picos. No caso -
particular do aluminio, o pardmetro da sua rede e tabelado
(Crystal Data, 1963), com erros da ordem de 10 A e os valo-
res giram em torno de 4,049 X, na temperatura ambiente. Adotan”
do-se um desses valores tabelados, isto &, fixando-se o valor
do parametro da rede, as posi¢les calculadas dos picos ficam
dependentes exclusivamente do valor do comprimento de onda.Sef

do assim, é possivel pensar em usar essas posic¢les, para a de-

terminacdo do comprimento de onda efetivamente espalhado em
forma mGltipla. Se o0 cristal estiver muito bem ajustado,na pf
sicdo de Bragg correta para se obter a reflexdo primaria, 0

comprimento de onda assim determinado corresponde ao valor do
médximo da distribuicdo em X do feixe monocromdtico. A hipbte-
se que e feita ao sge fixar o pardmetro da rede, e que o valor,
alem de correto, corresponde ao valor que o cristal de alumi-

nio teria, independentemente de todas as suas propriedades in-

trinsecas (grau de pureza, concentragdao de defeitos, etc) .



Por outro lado, o comprimento de onda do feixe

monocromidtico, em um difratdmetro de neutrons, depende de um

método de calibragdo do instrumento, para ser conhecido com al_

guma precisdo. Essa precisdo ndo ultrapassa IO"® °\, como se

pode aquilatar dos valores mencionados em alguns trabalhos fej

tos com difratometros de neutrons (Borgonovi & Caglioti]96Z ;
Moon & Shull, 1964; Buras et al, 1971). As posicdes dos picos
de difracdo miltipla sdo sensiveis a variagles de X menores do
gque 10~" % . Alguns picos mais sensiveis, mudam de posicdo de
forma detectdvel guando se muda o comprimento de onda em cerca
de 2xl10~* % (nem sempre, entretanto, esses picos sdo bem defi-
nidos, a ponto de se conseguir determinar a posicdoc deles com
bastante certeza). Isto foi verificado, depois que modifica-
mos o programa de indexag¢do para que se pudesse ter a variacédo
da posigdo dos picos com a variagdo do comprimento de onda. As
curvas obtidas com esse programa sdo mostradas nas figuras
V.la e V.lb, no caso de um cristal de aluminio com parédmetro
a=4,0489 °\, conforme fol estabelecido. Com esgas curvas e as
posicbes dos picos determinadas experimentalmente, pode-se de-
terminar o comprimento de onda que é efetivamente espalhado em
forma mtltipla. Se o cristal estiver perfeitamente ajustado |,
no angulo de Bragg correto para a reflexdo primdria, o compri-
mento de onda encontrado, corresponde ao maximo da distribui-
cdo em X do feixe monocromatico. Curvas semelhantes a egsas
podem ser encontradas no trabalho sobre indexagdo de picos po-
sitivos de H.Cole, F.W. Chambers e H.M.Dunn (1962). sado cur-
vas de variagdo da posicgdo azimutal dos picos positivos da re
flexdo proibida (222) de um cristal de germanio com a razdo en-
tre o pardmetro da rede e o comprimento de onda, 1isto é, a/X
As nossas curvas, além de ndo serem em a/X, correspondem a uma
faixa muito estreita de valores de X e sdo praticamente segmeji

tos de reta nesse trecho.

A determinacdo de X pode ser feita determinando
-se a distédncia angular dos picos a partir da origem. Entretajn
to, erros sistemdticos, que podem ser causados por um ajuste -
imperfeito do cristal, podem alterar o valor da distancia e ,

conseqglientemente, do valor determinado» Além do que, seria ne
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cessaria a determina¢do da origem com muita precisdo. Por es
tes motivos, adotamos certos critérios para a realizacdo da me

dida. Estes critérios sdo o0s seguintes:

1. Nés medimos distdncias entre dois picos e

nao a disténcia de um pico a origem. A com

paracdo entre as diferencas obtidas e as diferencas calculadas
fornece o valor de X, em cada caso.

2. 80 utilizamos picos que estejam distanciados

de poucos graus entre si.

3. Procuramos determinar as distancias entre os
picos que, visivelmente, se aproximam ou se afastam um do ou-

tro, quando X varia.

Com o primeiro critério procuramos evitar que
seja necessadria a determinacdo precisa da posicdo da origem da
figura de difracdo mGltipla. Alem do mais, para picos muito -
distantes da origem, o0s erros sistemdticos poderiam levar a de
termina¢c8es bastante imprecisas de X. Com o segundo critério ,
como no caso dos picos distantes da origem, procuramos evitar
o efeito dos erros sistemdticos, na determinacdo de X. 0 ter
ceiro critério visa incrementar a precisdo da determinacdo de
X, pois a distédncia entre dois picos, nas condig¢les citadas, o)
mais sensivel & variacdo de X, do que no caso de dois picos que
tem o mesmo comportamento com'relagdo a origem, 1isto e, afas-

tam-se ou se aproximam dela (com curvas de variagdo quase parale-

las).

Seguindo estes critérios, usamos das posicgles -
dos picos das figuras IV.9, IV.10 e IV.11l, (excetuando-se al-
guns deles), para a determinacdo de X. Os resultados encontra”
dos, acham-se na tabela n9 2. Para alguns dos picos, usamos a

posicdo determinada pelo programa de ajuste de gaussianas, com

os desvios fornecidos.

Algumas observagdes sdo necessdrias: os picos -
que se originam de planos secunddrios de indices altos, sdo ,
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em geral, os mais largos por descreverem trajetbérias rasantes,
com relagdo a esfera de Ewald. A posigdo deles ndo e bem defi,
nida, mas, por outro lado, as curvas de varia¢do da posigdo des”
ses picos i bastante inclinada. Assim, com um par de picos -
que tenham posigdes pouco definidas, pode-se, contudo, obter um
valor muito bom de X. Este o motivo da aparente discrepéncia

entre os erros nas diferencas e os erros nos valores de X, na

tabela n<? 2.

Calculamos a média ponderada (Parrat, 1961) dos

valores de X da tabela, e resultou:

X = (1,1027 & 0,0003) X

Alguns fatos mostram que este valor e razodvel:
0 principal e que a indexagdo feita considerando-se este com -
primento de onda ( e o valor do pardmetro da rede igual ao ci”
tado) deu uma boa concordidncia com a posigdo dos picos expeH
mentais. Outro fato e que, na figura IV.9, had 3 picos que sédo
resultantes de varios planos secundarios juntos. Eles s0 apa-
recem juntos quando X pertence a uma regido em torno do valor
1,1027 8, conforme pode ser verificado em V.lb. Esses picos -

sdo formados pelos planos:

(622>(315), (424), (202) (- 40°)
(531), (131) - (402) (- 46°)
(331), (333) - (224) (- 43°)

Os picos sd@o bem definidos e razoavelmente es-
treitos, indicando que os planos que formam interceptam a esfe
ra de reflexdo aproximadamente no mesmo angulo azimutal. Desta
forma, a indexag¢do parece correta e, conseqlientemente, o valor

de X I aceitével.



PICO POSIGAO PICO POSIGAO DIFERENCA X (Z )
133 54,794° + 0,006° 111 50,096° + 0,003° 4,698° + 0,007° 1,1026 + 0,0001
133 54,794° 0,006° 531 52,100° £ 0,100° 2,694° +0,100° 1,1024 + 0,0008
022 - 131 53,333° + 0,002° 531 52,100° + 0,100° 1,233° + 0,100° 1,1024 + 0,0010
022 - 131 53,333° + 0,002° 111 50,096° &+ 0,003° 3,237° + 0,004° 1,1029 + 0,0001
333 - 224 , 331 43,383° + 0,020° 131 - 402 46,100° 0,011° 2,717° + 0,023° 1,1027 + 0,0004
424 - 202 40,039° + 0,020° 422 38,681° + 0,010° 1,358° ¢ 0,022° 1,1027 + 0,0004
424 - 202 40,039° + 0,020° 531 - 440 37,610°  0,012° 2,429° +0,023° 1,1024 +0,0003
424 - 202 40,039° + 0,020° 240 33,600° £ 0,050° 6,439° + 0,054° 1,1027 + 0,0007
531 -440 37,600° + 0,050° 222 34,612° + 0,004° 2,988° 1 0,050° 1,1024 + 0,0012
222 34,612° + 0,004° 113 - 002 31,031° + 0,002° 3,581° + 0,004° 1,1031  0,0001"
222 34,612° + 0,004° 240 33,600° + 0,050° 1,012° + 0,050° 1,1028 + 0,0004
240 33,600° * 0,050° 113 - 002 31,031° + 0,002° 2,569° + 0,050° 1,1030 t 0,0005
TABELA. N9 2 - Valores obtidos para o comprimento de onda cora

as diferengas entre as posig¢les angulares de

alguns picos da difragao miltipla de um cris-

tal de aluminio.
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V.2 - Determinagdo da largura de mosaico na difragdo miltipla

de um cristal de aluminio

A razdo entre a intensidade de pico e a intensi®
dade de base na difragdo mGltipla, possibilitarem principio ,
a determinacdo da largura de mosaico n» ligada a uma certa di-
regdo.no cristal. A razdo experimental r, para uma determina-
da reflexdo miltipla, esta relacionada com: p* e p,, pela ex

pressdao  (Caticha-Ellis, 1969) .

onde

Pl (0) px  (0)

P, e p, sdo intensidades relativas calculadas, ou com as solji

¢0es exatas, ou com as solucgdes aproximadas, no caso miltiplo

e no caso simples, respectivamente.

0 fato de que as intensidades sdo medidas em u-
ma mesma escala, implica em que ndo ha necessidade de medidas
absolutas de 1intensidade. Sendo assim, a razdo experimental r
e obtida simplesmente com as intensidades de pico e de base dj_

retamente determinadas nos picos de difracdo miltipla.

s d

No nosso caso, a razdo PpJ/pT" fol calculada teo-
ricamente, para diversos valores de n. 0 calculo foi feito em
computador com programas que se utilizam do termo geral da ex-
pansdo em série de Taylor, mostrado no item 1I1.4. la, conside-
rando termos até uma ordem n. Essa ordem foi feita no méaximo
igual a 14 nos nossos programasg, meramente por uma questdo de
formato de saida dos dados. A razdo entre intensidades foi

chamada de GAMA nos gréficos feitos.



118

Para a determinacdo das curvas GAMA, foi neces-
sdrio calcular os parédmetros que, no capitulo III se encontram
nos itens III.3.1 e III.3.2. As refletividades foram cal_

culadas com (3.8a).

Para o calculo, o comprimento de onda foi consi
derado como sendo X = 1,1028 X (resultado de uma determinaggoN
anterior de X), o reciproco do volume da cela unitdria Nc foi
calculado considerando-se o parametro da cela igual a a*4,0489
A, 0 fator de estrutura. r*,.,» para o caso de um cristal clbi-
co cfc é igual a 4b, quando h,k,f£ tém a mesma paridade, e e
zero quando eles tém paridade mista. A amplitude de espalhamef

to,b, foi calculada usando-se a expressdo(3.11), onde cr. secgédo

de chogque de espalhamento <coerente, foi encontrada tabelada
com o valor c¢. = 1,5 + 0,1b (BNL 325; Int. Tables Vol .III; Ba-
con, 1962). Com este valor, resultou que F,,, ¢ 1,38 x IO"*

cm, para as reflexdes com indices de mesma paridade em um cris_

tal de aluminio. As refletividades Q, , dependem do processo
i —e j considerado. Calculamos alguns para OS Processos
mais provaveis. Alguns valores particulares sdo mostrados nas

curvas GAMA,nas figuras V.2, V.3, V.4 e V.5,

0 fator de temperatura, gque aparece em (3.12),

foi calculado para os diversos processos 1 >¢ j, sendo qgue M,

dado por (3.13), foi calculado através da determinacgdo d# B em
(3.14). A temperatura de Debye escolhida foi 6 = 389° K, que
€ um valor determinado no intervalo de temperatura de 15° K a
300° K (Holm, 1957). A temperatura absoluta do cristal, foi
considerada como sendo a ambiente, 1sto &, T = 293° K, Sendo
assim, com & (x) (3.15) determinada pelas tabelas existentes
(Int.Tables, Vol. III; Holm, 1957), chega-se ao valor B= 0,86
R™. Com este valor calculou-se M e desta forma foi possivel
calcular a amplitude de espalhamento, guando se considera o e-
feito da temperatura, na expressao (3.12). Conseglientemente,
o fator de estrutura F,,, e, assim, as refletividades Q.. fica

ram corrigidos do efeito da temperatura.

Finalmente, o coeficiente de absorcdo linear e-
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fetivo p, foi determinado levando-se em conta a "aproximagdo -

incoerente de Placzek", descrita no item III.3.2. Na expressdo
(3.27), N foi calculado e encontrou-se N = 0,602 x I0" atomos
/cm', t foi calculada através de (3.26) onde B foli dado acj_

ma e X o 1,1028 jt. As secgdes de choque usadas foram as seguin

tes:

0, = 0,235 + 0,005 b (BNL 325 - Supp. nQ 2)

a = 1,5 + 0,1 b (BNL 325 - 1Int.Tables ,V.11l1 Ba-

’ con, 1962).

a < 0,1 b [Ringo, 1957).

ag e tabelada para a energia correspondente a4 velocidade
2.200 m/seg dos néutrons. Essa secc¢do de choque varia com 1/v
isto e, com o inverso da velocidade do niutron. Fizemos uma -
correcao de aa, para o valor da energia quando X = 1,1028 H, 3,

través da formula:

= 0,55611 . X . a, ( X em 1)

0o valor encontrado foil

o, « 0,144b ( X * 1,1028 8)

0 valor de u calculado com os valores acima, re

sultou:

y * 0,0507 cm"®

Com u e os calculados, pudemos determinar a
curva GAMA x n, uma vez determinados ps comprimentos Z, dos -
feixes. Esses comprimentos resultaram ser limitados por todas
as dimensdes do cristal, e n3o s0 pela espessura T. Desta for
ma, eles ndo puderam ser calculados por SL” - J/y" e tornou -se
necessdrio calcular médias dos para cada um dos casos con-

siderados. A forma de determinacdo dessas médias é relatada -
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no apéndice III.

Os programas que fizemos,calcularam as curvas -
da variacdo de GAMA com n» considerando termos ate 14 ' ordem.
Como se trata de um processo iterativo, nos obtivemos as ra-
z8es p~ I p® , a partir da aproximacdo de 1 ' ordem. A razdo
e calculada com p”* é p® com o mesmo numero de termos, isto &,
se p? e de ordem k, p* também o e. As curvas, Que represen-
tam as aproximag¢les da 1 ' d 14 * ordem, encontram-se nas figu
ras V.2, V.3, V.4 e V.5. A curva central, para a qual conver-
gem as aproximac¢des, foi obtida com um programa de integracdo
numérica das equa¢les diferenciais. A convergéncia, para esta
curva, se faz de modo perfeito. Muitas vezes ndo é necesséario
chegar até a 14°' ordem para que a convergéncia se verifique -
em quase todo o intervalo de n, nas figuras. As figuras V.2,V.3,
V.4 e V.5 correspondem a 4 casos diferentes. Na figura V.2 o
feixe secunddrio é do tipo transmitido. Na figura V.3, ele &
refletido. Na figura V.4, sdo dois feixes secundérios, sendo
os dois transmitidos. Na figura V.5 gdo também dois feixes,po
rém um e transmitido e o outro refletido. Qutras combinac¢des

de tipos de feixes, e, inclusive, em maior nlimero, sdo possi-

veis com o emprego do termo geral que deduzimos. H necessério
apenas determinar os elementos de uma matriz X, , do tipo da
que aparece no exemplo dado no apéndice I. Os programas de

computador sdo facilmente feitos e, normalmente, sofrem apenas
algumas modifica¢des quando se passa de um caso para outro. Os
programas, feitos para os 4 casos das figuras, encontram-se no
apéndice 1IV.

A tabela n9 3 apresenta o resultado da determi-
nacdo de n* através das curvas GAMA, para alguns dos picos ob-
tidos nas figuras IV.9, IV.10 e IV.11. Nessa tabela, alem das
posicBes angulares tipos e cossenos diretores dos feixes secuf
dédrios, estdo indicadas as larguras ajustadas pelo programa de
ajuste de gaussianas, com o (nico objetivo de dar uma idéia da
largura do pico considerado. 0Os valores de r foram determina-
dos levando-se em conta apenas a flutuacdo estatistica das coji
tagens.
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R. G. Werzelj R. Fulfaro e R.Stasiulevicius((1967),
determinaram a largura na meia altura da distribuigdo mosaico,
do mesmo cristal de aluminio que usamos. 0 objetivo do traba-
lho era apenas estabelecer valores aproximados para as largu -
ras da distribuicdo mosaico de varios cristais, com o fim de
escolher o mais adequado a geometria dos colimadores do difra-
tdmetro de neutrons. Desta forma, ndo houve, por parte dos ay_
tores, preocupag¢do na determinagdo dos erros nos resultados
Entretanto, o valor encontrado para o cristal de aluminio, po-
de ser comparado com os nossos resultados. Os autores mencio-
nados, determinaram a largura na meia altura da distribuicdo -
mosaico do cristal de aluminio (que eles chamaram A& (6)), por
uma curva de "rocking", obtida no espectrdédmetro de cristal do
IEA. 0 valor encontrado foi b = 0,354°, que resulta em = rt -
0,153°, A media simples dos nossos resultados dd um valor fi =
0,144 , comparédvel , portanto, com o valor encontrado por Wenzel,
FuVfavo e Stasiulevicius.
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TABELA NS 3

VALORES DA LARGURA DE MOSAICO ASSOCIADA n, DETERMINADAS
A PARTIR DOS PICOS DE DIFRACAO MOLTIPLA E DAS CURVAS GAMA

COSSENO LARGURA )
A n
PICO POSICAO TIP0 DIRETOR AJUSTADA
o
111 50,1° TRANS 0,0787 0,214 0,892 0,U7° o1oio
+ 0,006° £0,009 - 0,017°
020 230, 1° REFL _0'0787 0'3240 01839 e i « 6 + 0 | 0120
+ 0,006° +0,010 - 0,012
o
222 34,6° RE FL -0,0787 0,350 0,881 0.1550 # o100
+ 0,014° £0,010 - 0,018
o
133 54,8° TRANS 0,0787 0,250 0,334 0,170° # oo
+0,014° £0,012 - 0,025
-]
331 218,7° TRANS 0,3930 + 0,500 0,916 0,1320 % o-oo
+0,010° £0,012 - 0,025
131 53,30 REFL -0,2359 0,278° 0,811 0. 1420 - o o
022 TRANS 0,2359 £0,004° +0,009 - 0,012°
020 28, TRANS 0,5500 0,378° 0,771 0 1350 oy
131 TRANS 0,3930 +0,008° +0,009 - 0,010°
002 31'10 TRANS 015500 0,3740 01770 0’1320 0 0100
113 TRANS 0,3930 £0,008° 0,009 - 0,010°
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CAPITULO VI

CONCLUSOES GERAIS

A instrumentacdo necessdria a realizacgdo de uma
experiéncia em difracdo mGltipla de neutrons, inclui, alem do
difratOmetro, um goniostato de 5 eixos e, pelo menos, um coli-
mador com divergéncia angular limitada em qualquer plano ( no
caso de um colimador so, este deve ser o segundo colimador)
Conforme o objetivo da experiéncia, tanto o difratOmetro quan-
to o goniostato, devem ter uma precisdo mecédnica muito boa. E
0 caso da determinacdo do comprimento de onda efetivamente es-
palhado na difracdo mGltipla, através da posicdo azimutal dos
picos. Se o0 objetivo esta ligado tdo somente 3 determinacgdo -
de intensidades relativas dos picos de difracdo mGltipla, como
acontece quando sequer determinar a largura de mosaico, a par-
tir da analise de intensidade, e necessario ter boa resolucgdo
na figura de difracdo , além de pouca flutuagdo nas contagens.
Estas duas Ultimas caracteristicas sd3o conflitantes, no senti-
do de que boa resolucdo implica, geralmente, em pouca intensi-
dade dos feixes, 0 que, por sua vez, leva a medidas com flutua_
¢8es estatisticas grandes (a menos que se aumente o tempo de
medida). Este problema e mais grave no caso da difracgdo maltj
pia, porque, na maioria dos casos, as flutua¢des de intensida-
de sdo menores do que 10%, sendo importante que a flutuacdo -
estatistica seja bem peguena, de modo a ndo causar erros muito
grandes nas intensidades relativas medidas. Como nos utiliza-
mos tanto a posicdo como a intensidade relativa dos picos de
difracdo mdltipla, é natural que tivéssemos que cuidar dos dois
aspectos mencionados: precisdo mecanica e medidas de intensida
de com baixa flutuacdo estatistica. Uma precisdo mecédnica ra-

zodvel fol conseguida depois de varias modificag¢les no difratd
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metro e no goniostato, que estdo em forma resumida, relatadas
nos capitulos II e IV, respectivamente. A precisdo na determi
nacdo das intensidades relativas foili conseguida aumentando-se
o tempo de contagem para cada ponto, chegando-se a um maximo -
de 8 minutos, no caso dos resultados experimentais definitivos,
gue aparecem no capitulo IV. Desta forma, a realizagdo de urmna
experiencia em difracdo mGltipla de néutrons, requer cuidados

especials na instrumentagdo e na obtencdo de dados.

Por outro lado, a analise desses dados envolve
a solucdo de um sistema de equacdes lineares diferenciais, que
ndo I, de modo geral, féacil de obter. A solugdo aproximada,na
forma de uma expansdo das intensidades, em serie de Taylor em
torno do ponto x =0, embora mais fadcil de obter, traz alguns
problemas relativos & convergencia dessas series gque podem im-
pedir ou dificultar o seu uso. A necessidade de que os produ-
tos uJL e Q,3",> definidos no capitulo I, sejam bem menores do
que 1, 1implica em limitagdes no emprego de certas amostras pou_

co absorvedoras.de néutrons, particularmente quando a espessu-

ra dessas amostras e muito grande. Para algumas das reflexdes
envolvidas em um processo de difracdo mGltipla, pode acontecer
gue os produtos TI. .JU sejam pouco maiores do que 1. Mas, fe-
lizmente, isto ndo implica, necessariamente, na divergencia -
das series, urna vez que estas devem depender de todos os produ_
tos, considerados em conjunto, e ndo de alguns, isoladamente
Os produtos via de regra, sdo sempre menores do que 1,nas
condi¢des normais de espessura e absorcdo dos cristais .Contudo
se & divergéncia das series pode ser contornada, o que nao -
se pode contornar e o fato de que essas series nao convergem
rapidamente, gquando os produtos citados tém valores em torno
de 1. No caso particular do cristal de aluminio qgue estudamos
caimos em um destes casos. A solucdo encontrada para o trata-
mento da intensidade, foi determinar o termo geral da expansédo
em serie de Taylor e, com isto, conseguir aproximagdes de quaj_
guer ordem, através do cédlculo em computador. As curvas que
aparecem no final do capitulo anterior, mostram como se compor
tam as aproximag¢des calculadas para a razdo de intensidades ,

gque é definida no mesmo capitulo, gqguando se varia a largura de
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mosaico n. No intervalo de variacdo de n, nas figuras, a con-
vergéncia se torna razodavel, quando se tem em torno de dez ter
mos nas aproxima¢des o Para valores muito baixos de n, a razdo
diverge em qualquer das ordens calculadas. Pela tendéncia das
curvas, e possivel que, aquém de um certo valor de n, ndo se -
tenha ; mais convergéncia. Neste caso, o conjunto de produtos
Q.ji., e uwll®, ndo permite, de nenhuma forma, a convergéncia. Um
outro aspecto que deve ser notado nas curvas é que, aparente-
mente, se teriam duas soluc¢les para n» para um determinado va-
lor da razdo entre as intensidades obtidas experimentalmente -
(r). E evidente, entretanto que as solug¢les provenientes das
partes das curvas que se tornam quase horizontais, na regido de
n pequeno, devem ser desprezadas, por serem resultantes de uma
parte divergente da solug¢do. Naquela regido vale a solugdo i
tida por integracdo numérica das equa¢les, para a qual conver-
gem as solu¢lBes aproximadas. Uma analise mais acurada da con-
vergéncia da solucdo aproximada, pode ser feita uma vez gque se
tem a formula de recorréncia que permite o calculo da expansdo
até uma ordem n gqualquer.

Ogs resultados obtidos com as curvas GAMA, j& fo
ram comentados no capitulo anterior. Contudo, resta dizer que
se 0 objetivo é determinar, realmente, a largura de mosaico -

P

nas direc¢des dos feixes secunddrios é necesgsgdrio introduzir -

nas equac¢des diferenciais os calculados com as larguras de
mosaico adequadas em cada uma das dire¢les dos feixes partici-
pantes do fenbmeno. Assim, por exemplo, em um pico causado -
por planos (020), em uma reflexdo primdria (111), tem-se a coin
siderar a largura n,,,,, na dire¢do <111>, n,,,» na direcdo
<020> e n*jj, na diregdo <T1T>, a qual resulta da diferenca
de indices dos planos (020) e (111). Para a determinagdo de rj,o0
e necessirio conhecer n.,, e r)-" Desta maneira, uma verifi®

cagdo da provavel anisotropia de n» ndo é facilmente consegui-

da, embora, em principio, ela ndo seja impossivel.

Em certas condig¢les, quando um feixe secundédrio
€ praticamente paralelo as faces de uma placa cristalina, o n

determinado na direc¢do desse feixe, val representar o mosaico
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de uma camada fina da superficie. Outros feixes, com outras -
inclinac¢des, poderdo levar a valores de n diferentes. E o que
acontece no caso dos cristais estudados por Catioha-Ellis
(1969), nos quais as superficies foram danificadas no proces-
so de corte das placas, e desta forma, os n origindrios de ca-
madas prdéximas a superficie, resultaram diferentes de outros,
origijJUrios de camadas mais profundas. Com néutrons, mesmo
gue as superficies sejam danificadas e os feixes sejam parale-
los a elas, n. ndo representa uma camada fina de uma dessas su-
perficies. ©Ndo e este o motivo, portanto, que o tornard dife-
rente, pelo menos em forma aprecidvel, dos valores encontrados
com feixes que tenham outras inclinagbes. A razdo é que 08
feixes de néutrons penetram toda a massa cristalina (no caso -
de cristais pouco absorvedores) e os n resultantes representam
uma média de todo o cristal. De qualquer forma, se ndo se to-
mar o cuidado de diferenciar os n, de acordo com a direcdo dos
feixes que participam de um pico de difragao mGltipla, a anali_

se nao serd perfeita.

Qutro cuidado a ser tomado, na andlise de interr
sidade, é o da determinag¢do da origem correta da figura de di-
fracao miltipla, conforme estd explicado no item IV.5. Se néo
se tiver este cuidado, pode-se errar na indexac¢do dos picos e,
conseqlientemente, a intensidade, que depende dos planos envol-,

vidos no fendmeno, ndo poderd ser analisada corretamente.

Finalmente, conclui-se que as posicbes dos picos
de difrag¢do miltipla podem servir para a determinag¢do do com-
primento de onda do feixe monocromdtico, com precisdo incomum
em difratometria de néutrons. E as intensidades relativas desses
mesmos picos podem ser usadas na determinac¢do da largura de mo-
saico do cristal. Com uma andlise mais cuidadosa, pode-se de-
terminar as larguras da distribuig¢do do mosaico, em diversas -
direcdes no cristal, e, assim, verificar se egsa distribuicdo

é anisotrOpica ou ndo.



APENDICE I

-TsoLu¢io Aproximada das Equac¢les Diferenciais de Variacdo de Potencia.

Termo Geral da Expansdo em Serie de Taylor;

Para as equacles diferenciais:

dap P B B P. P.
dx Y, 01 jrog Yi 10 J Y] Jo
¢ P P B P.
+ - Q. "-1 (P+Q +EQ ). Z.JQ (I)
dx Y, v J J Yj
dp, P P P, _ _ _ e
* EX_ _YQ“ &~ %I 11 (YIY ¥ i5 Q 41" EV,,Qlj) +°S,, ) le

que descrevem a variagdo de poténcia dos diversos feixes ao atravessarem u-
ma camada cristalina de espessura dx, a uma distancia x da superficie de in
cidéncia de um cristal na forma de placa, pode ser encontrada uma solucdo a
proximada, conforme proposta por Moon & Shull (1964) e apresentada por eles
como a expansdo da intensidade do feixe primdrio considerando termos até 3-
ordem, no caso em que o feixe primdrio e o feixe secundirio sdo ambos trans
mitidos. Caticha-Ellis (1969) apresenta a expansdo ate 2- ordem quando 0
feixe primario é refletido e se tem n feixes secundirios, de quaisquer ti-
pos» Ele particulariza para os casos em que o feixe primdrio é refletido e
o feixe secundério é transmitido ou refletido. Apresenta também a expansdo
ate 3- ordem, quando o feixe primério e refletido e o feixe secundario e
transmitido. Expans8es com termos de ordens mais altas sdo obviamente possf
vels, mas o processo de derivag¢les sucessivas, usado na obtencdo dos termos
da expansdo, torna-se exaustivo e sujeito a erros casuais. No que se segue,
apresentamos a derivacdo do termo geral da expansdo em série de Taylor das
intensidades, as quais se constituem numa soluc¢do aproximada das equacdes -

apresentadas.
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A Gltima das equagdes em (I) quando retiramos a restrigdo j 2,.
passa a representar, de fato, todas as equagdes envolvidas, sendo que i,por
sua vez, passa a representar qualquer um dos feixes (i ¢ o0,1,2,...). Ou

seja, obtém-se a equagdo geral:

dp. P. P.
+ L. £ -J. - i.p+ £ Q) (I1)
dx ANACND & R jr*i

Solugdes P”(x), aproximadas, podem ser encontradas quando se faz

a expansdo em série de Taylor das fungdes P"(x), em torno do ponto x=0, re
sultando em uma série de McLaurin expressa por:

dPi . d*P.

P.(x) = P.(0) + — x., 1 ' : X 4+

i i dx 2ndx X
x=0 0 x=0

Nesta expansdo a derivada no termo de 1- ordem é obtida usando-se da pré-

pria equagdo geral (II). Esta derivada tem a forma seguinte:

dPi P. P.
Z -1Q..__ia. (I1I)
dx  jei Y| \4i

onde fizemos Y + E Q.. * A..

Para simplificar, vamos introduzir uma notagdo mais conveniente

para as derivadas de ordemn (n = 1,2,3,...):
dp.
dxn

Quando calculada no ponto x=0, usaremos a notagdo P£°"0) .
Vamos introduzir também uma constante de sinal das equagles.Es-

ta constante s” (normalmente chamada de sinal) para um feixe k, terd os

INSITIUID CE ENERGIA ATOMICA



valores:

+ 1 : para os feixes transmitidos

- 1 : para os feixes refletidos

A expressdo (III), apés as simplificagles propostas, resulta em:

) P. (x) P. (x)
s. P> (x) = B Q.. - —A,. (I1la)
Jri Y] Yj
Evidentemente s” para as derivadas' " HX) >'fc'™*) » e e "% gempre

o mesmo e igual ao sinal de P"(x).
Devido ao valor unitdrio de s. e possivel escrever (Illa) na for-

ma seguinte:

'piX) - E P,(x) 8. — J — -P.(X) 8. -1 (I1lb)
Jr+i Yi Y-

3 -

0 termo de 1- ordem sera portanto:

M) x - E P.(0) 5. Q.. x. - P.(0) 5. A.

N
-
=

onde x, =X ei-01,2,....%...

Chamando 8; C}_J Xe « )Sl para j / i

-s. A. x. - Xh. para j = i

tem-se a expressdo (IV) reescrita como:

A

pi*0) Xe- E P (0) XA k-01,2,...,1i,,.. (Iva)

Q termo de 2- ordem e obtido a partir da derivagdo de (Illb) , isto e,
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pf'U) - E P"x) s. -P"x) 8. -
Joti Yj Y,
Substituindo-se os x) que sdo dados por (Illb), chega-se a:
pr{x) - E ( E P. (x) s. - P.(x) s. S. -Ji+
Jfi  k#j Y, Y, Y,
Q . A, A,
-( E P,(x) s. — - P. (x) s. ) s. —
W ' ' LV, oy

AzA

Com P™""x) obtém-se o termo de 2- ordem (que vamos escrever sem

a constante 1/2)

AT 1 14

Com a introducdo dos Xjj e dos X*, isto é, com o desaparecimen-
to do sinal negativo, as somatérias em |, k e 1 perderam as restrigdes
j 71, k#] e JT" ie a expressdo pode ser escrita de modo mais sim-
pies, como mostrado a seguir. Em uma 1- etapa temos a assimilagdo dos ter-

mos isolados nas somatdrias entre paréntesis, resultando em:

p1Pio) x> - E ( ’E P.}éO) X.T.uX.j.i) + .E'...ng(_.O) X,f1X11

A dltima somatdéria é na verdade um sO termo pois j representa to

de; os feixes com excegdo do feixe de indice i, desta forma, sendo 1 t j,



evidentemente £ s6 poderd ser igual a i e a expressdo resulta:

ppio) x*- E ( Z P. (0) X. . X ) +P (0) X.. X..
1 j/i k?Ehl-k fec

Eliminando as duas ultimas restrigdes, segue-se sucessivamente:

P§>10>x’- E ( B,

5 P (0) X X.. +P,(0) X X..)
it K

"KL IR % Xx X

pp*0) x' - E E P (00 o . X
De uma forma andloga chega-se a:

v9lo) X° » E E E P.(0) x,,x" X,,

Um termo de ordem n tera entdo;

pf"*0) x*»EEE...EEEP (0)X X .. .x. X. . X..
j ki prs ° o *k TU Ji
n somatdrias produto,de n coeficientes

Sendo assim, a expressdo (IVa) pode ser escrita na forma seguinte:

PRO) x =P (0 X . + p(0) x,. + ... + P.(0) X..
1 (e} OI 1 11 1 XI

A

Chamando os X" - X"P, tem-se, em forma simplificada,

1

p“0) x - E p (0) o
k

(VII)

(Vila)
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A expressdo (V) por sua vez pode também ser escrita na forma:

?i\o) ¥ -P (0) (X X .+X.X, +# ..X . Xov 4 oou ) +

i’ o 00 01 ol 11 01 11
+ P.l(O): (x'loxo'i+ X-le'11+ "'X'le'1'1 + ... ) 4
+ P.(0) (X X + X.. X + X X + ) +

i io 01 11 11 11 11

ou, conforme se pode deduzir da passagem de (VII}) para (Vila),

pf'io) x* » Z P, (0) ZX. . XiIp (VIII)
X i k e K.1 1X

Chamando os coeficientes de (VIII) de

x<> - Z X.. XIP

11 19 JI

xtf* - =z x.. x£tp
3 13 J 1

tem-se:

?r\0) x* - ZP (0) X©
k



Por um desenvolvimento andlogo chega-se a

?r\0) ¥ » E P (0) X<’
k

onde:

X<?> - EX. .ng>
XX j xXJ 1

0 termo de ordem n sera portanto:

P<'*0) x" - E P (0) xX£>

onde:
y(n) yy vy(-1) (IX)
K1l e KJ J1
Portanto, os coeficientes que aparecem em um termo qualquer da expansdo  sdo
dados por (IX). E importante notar que os coeficientes em (IX), ou seja, 0s

X,,, sdo sempre os mesmos, qualquer que seja n. Portanto, a expansdo pode ser

escrita como:

-

P.(x) =P.(0) + P."I0) x + -pf"0) x + -P.""0) x + ...
i 2 1 B

1 1 X

+ ... +1ipiV(0) X +
«1*
onde PﬁIO ) x"» E P.kLO) %{i

k
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sendo que os Xj\ sdo dados por (IX), onde, como vimos,

Vi NG e kw7

X.. » -8, A,_x. parak ¢ i (x, o =)
JJ J J 1 J Y

k

e os sinais sao dados por

S. =+ 1, se i & um feixe transmitido

8j ¢ - 1, se j & um feixe refletido

0 termo de 1- ordem também tem seus coeficientes como combinagdes

dos coeficientes do termo de ordem zero, Este termo de ordem zero pode ser
escrito:
P.CO) - I P,<0) X<°>
k
onde .
X" =0 para k 1 i
(X)

xi?" o 1 parak ¢ i

0 termo de 1- ordem, portanto, pode ser escrito:

pfI0o) x - EP.(0) I xX° 10
J

que devido a (X) resulta em:

P I0) x= ZP.(0) X..

expressdo que coincide com (VII).
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Exemplo de Aplicagdo do Termo Geral:

Vamos aplicar o termo geral no caso de 2 feixes difratados, sen-

do o feixe 1 refletido e o feixe 2 transmitido. As condigdes de contorno,

quando o feixe 1 é refletido, sdo as seguintes:

Em x » 0
P, - P (0)
PL = Pi(O) / 0
= 0 para feixes transmitidos
P1. = PE(O)
f 0 para feixes refletidos
Em x « T (T = espessura do cristal)
P(ty - 0
P*(T) » 0 para todos os feixes refletidos
Da condigdo P*(T) » 0 resulta da serie que:
P, (0) - - P"0) X --P.%to) x* - -Ppf.0) x* +
1 1 0 1 A 1
Os sdo obtidos da matriz que se segue, onde chamamos x* - - £ gquan-
do x =T, e os sinais sao:
so = sl =+ 1
Matriz X"j
0 1 2

o®

-Ag, Q1% Qoo

‘20*2 ~"2\12 ~2'2



Portanto, da expressdo (VII) se tem:

pjHO) T=P_ (0) (-Q..1,) +P (0) A «-,+P,(0) (-Q)t)

Os coeficientes do 19 termo sdo portanto:
N S A
X1 44

1 - b

0 termo de 2- ordem, obtido de (VIII), resulta:

\ P<z*0) Tz -1 Po(o) (Ao £q ch 1;2 - Qol*o Aw - Q02£o Qlu*n

I'1' “lo*l \lI'o "*1'1 V1 ~ \2'1 \I'2) +*
+ 1 PZ(O) (-Q02£2 Q01£0 - Q12£2A1H+A2£2 )
£1

Os coeficientes do termo de 2- ordem sao portanto:
o? * o0l *o -"1°0l1 *0 h - %2 <*12 *0°2
-4
1 ™" ~%l lo h *1 “12 m*2

41 ~ -~"0l°02 *o nh "1 «12 *1°2°72°12 *2

3.
0 termo de 3- ordem por sua vez resulta:

>SEW ° - I P.(0) J-A£ (A Q.£2 -2, Q. £.i,
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~2 ? =2
«02 «12°0°2 > ol o Q1 EoEaqt A'ZL'1£ 12°12 ) +
" «02 *O0 ' " «0l «o02 *o *2 "'l «l12 *1 %272 «l2 *2 >

+ P70) 0l 1 o0l o 1 ol o 1 02 12 o 2

"1 h ' "™ «ol *o h''l 4 - «12 *1 *2 > " «l12 h ‘-«o0l «02°0'2,
1«12 h'2 2 «12 %2 > * 9P{0) 02 %2 o «ol *o
"1 «ol‘o h - «02 «12 *0 *2 > - «12 h' "«ol *o *1 '*1°1 *

«12'1 *2 > "2 "2 < " «ol «02 *o *2 "'l «l12 hi2 *2«12%2>

Chamando P*CO) / P (0) ¢ p* e levando em conta que» pelas condi-

¢bes de contorno, P,(0) = 0, tem-se:
= £ A, i Lia 2. A Q0. £ ¢
Rl_%l o B1 %1t 73 oQ_o'l o 'lQol oy 7
«02 «l2°0 *¥2 > " JPlL ' " «ol *o *1''1 *1 " «12 h V'
3 L - By Qo1 %+ Bg By 0o‘ZI. Io 81+ B %2 U3 £o By o+
tQr Bl oA %r 5O % S -% 8 55
1 «02 «12*0%1*%2 "2 «02 «12*0*2 > m 171 <’o «ol #*o *1°

R Q1 Qo1 Q2 Yafofrfy c Bq Qof §71t B 1Fp Rp Qppf3Eg ¢
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- «0l «02 «12 *o h'2 -'1 «12°'1'2°%2 «l12 *1 *2 >

0 que pode ser escrito na forma:

=

‘1w
onde:

T «ol %> 2 «ol*o "1 *1 ~"0 V' «02 «l2 *0 *2

2% % R b cR % Y2 ootz A RIS

2

to0 v Qp Lakidy - r Yatoiki s + A 8095 AR, .

Obi'

*2 «02 «12 ‘o ‘2

D=1 A 1 .+i- (A I\ -<?, 1,1 -Q*.,1.).

4 <00 ~"1"1 > «0l *o h - «0l «02 «12 *o *1 *2°

FLT1Iom ] «l2%1 *¥2 0t2 «l12%1 %2>
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APENDICE II

Calculo dos comprimentos das placas do colimador

Para se obter as colimagdes vertical e horizontal simultaneamente,
determina-se o comprimento das placas baseando-se no esquema da figura I.

No esquema se tem:

Distancia entre placas S ¢ 0,878 mm
Espessura das placas d - 0,3 mm
Comprimento total L = 810 mm
P* e P* Placas horizontais

?2°%4 Placas verticais
Os comprimentos das placas e as distadncias entre os conjuntos for-
mados por elas, sdo calculados com as equagdes que sdo apresentadas em se-

guida:

Colimagdo horizontal

Para se ter o caso em que e impossivel a um feixe passar por cana-
is que ndo sejam consecutivos, basta estabelecer que os pontos B, E e F, da
figura I, estejam alinhados. As coordenadas desses pontos, em um sistema or_
togonal com a origem na extremidade esquerda da placa imediatamente  infe-
rior a que contém o ponto B, com o eixo x na diregdo do comprimento das pia
cas e o0 eixo z perpendicular ds faces das mesmas, sdo B = (I".8),
E - (L,8+d), F - (L,28+d).

A equagdo da reta que passa por B e E é dada por:

Impondo-se a condicdo de que esta reta passe também pelo ponto F, tem-se a

seguinte equagdo:
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d (L-L,) - (8+d) (L, -L,)

Chamando-se ( S +d ) » a, onde a » 1,178 mm, chega-se a:

Colimagdo vertical

Usando-se o mesmo processo anterior, forma-se uma segunda equagdo:

L.d -L,d«al, - al,

Resolvendo-se o sistema de duas equagbes a trés incégnitas em fungdo de

obtém-se:
L, - 64,84 + 0,92
(D
L, - 254,57 + 0,68 1"

Porem, a condigdo para se ter a mesma divergéncia vertical e horizontal é

L, =L - L Com as equagdes (1) e esta nova equagdo, pode-se obter os com

primentos:
L, ¢ 330,36 mm
L, » 368,45 mm
L, « 479,58 mm
Com estes valores calculam-se os comprimentos das placas:
Pj, - 330,4 mm

P, » 38,1 mm

e
nn

111,1 mm

o
n

330,4 mm

Os comprimentos totais, das partes vertical e horizontal, resultam:
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Calculo da divergencia

Como os comprimentos das partes vertical e horizontal sdo  iguais
e as distancias entre placas também, a divergencia é a mesma nesses dois

sentidos. A divergencia é dada por:

1,8307 x 10~" rad

ay « & * gogrf

M

A divergencia, em graus,

ah = av * 6,29*

Calculo do angulo critico

0 &ngulo critico é calculado pela expressdo (Hughes, 1953):

9 - A { «JL )1/2
c

iy
onde X é o comprimento de onda, N é a densidade e b é a amplitude de espa-
lhamento dos nicleos.

Foram usadas para o colimador chapas de bronze fosforoso. A compo-
sigdo do bronze fosforoso é a seguinte:

Cu - 95,75 % (b -0,79%x 10" cm)

Sb - 4,00

o®

(b -0,54 x 10~ cm )

P - 0125

o®

(b -0,53x10" em)
Consideremos para efeito de cdlculo apenas o cobre porque as outras subs-
tancias entram em pequena quantidade na formagdo do bronze fosforoso; além

das amplitudes de espalhamento serem pouco menores do que a do cobre.Assim:
Cu - 1,062 x 10°““ ¢ ( massa atdmica )

- x 10 - 8,33 x 10% atomos/ cm’
1,062

0 angulo critico resulta:

6 * 1,58 x 10~" rad ou 6 * 5,4
c c
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APENDICE III

Cdlculo dos comprimentos médios dos feixes

No cristal de aluminio de 3" x 3" x 1/2" que analisamos, os feixes
eram limitados por todas as dimensdes do cristal e ndo somente pela espes-
sura. Desta forma, tornou-se necessdrio calcular os comprimentos médios /

dos feixes: incidente, primirio e de todos os secundéirios.

Para o cdlculo da média, em primeiro lugar determinamos a regido
do cristal banhada pelo feixe incidente. 0 cristal tinha o seu eixo de gi-
ro passando mais préximo de um dos seus vértices, para evitar uma regido /
cristalina com orientagdo diferente. Na figura II estdo definidas estas rf
gides e o centro de rotagdo por onde passa o eixo. Na regido banhada pelo
feixe, é considerado um quadriculado e de cada ponto de intersecgdo das re
tas que formam o quadriculado, supoe-se nascendo um feixe. Na verdade, con
sidera-se a projegdo desses feixes sobre a superficie de incidéncia e acha
-se a média de todos eles. Esses feixes nascem nas intersecgdes, mas o pon
to onde eles saem do cristal deve ser determinado de acordo com o tipo de
feixe e de acordo com a regido onde ele se encontra. A figura III vem em
auxilio, para o esclarecimento da questdo. No perfil da direita, verifica-
se que a projegdo do feixe incidente, no seu percurso no interior do cris-

tal, sempre acaba na face lateral.

Na vista de cima da figura II, essa face lateral reduz-se a uma a-
resta onde as projeg¢des terminam. Sendo assim, a média para o feixe inci-
dente é facil de ser conseguida, bastando somente, considerar todos os com
primentos dos segmentos que nascem nas intersecgdes e acabam na aresta. Ja
o feixe primdrio, como qualquer outro lueiixe do tipo refletido, & mais com-
plicado. Todos os segmentos nascem na parte inferior da regido determinada

pelo feixe incidente, mas terminam, ou na face superior do cristal ( fei~



/ DIRECAO DO

L FEIXE INCIDENTE

A - CENTRO DO CRISTAL

B- CENTRO DE ROTACAHO

LIMITE DA REGIZO BANHADA

PELO FEIXE INCIDENTE

s

R - REGIXZO COM ORIENTAGAO

DIFERENTE

DIREQAO DO r

FEIXE PRIMARIO /

FEIXE SECUNDARIO

Figura 1II



FEIXE PRIMARIO FEIXE INCIDENTE

(REFLETIDO)

R
LIMITE DA REGIAO BANHADA PELOS FEIXES INCIDENTE E PRIMARIO m REGIAO DE FEIXES DE MESMO COMPRIMENTO
QUE ATRAVESSAM O CRISTAL
REGIAO DE FEIXES QUE TERMINAM NA FACE SUPERIOR DO CRISTAL ® REGIAO AONDE OS FEIXES TERMINAM

NA FACE LATERAL DO CRISTAL

REGIAO DE FEIXES QUE TERMINAM NA FACE LATERAL DO CRISTAL

PROJEGAO DE ALGUNS COMPRIMENTOS DE FEIXES

SITUAGKO DOS FEIXES COM O CRISTAL VISTO DE PERFIL

Figura  III



xes da regido 1 na figura III ), ou na face lateral, como no caso do feixe
incidente ( regido 2 ). As projecgdes dos feixes da regido 1 tem comprimentos
que vdo diminuindo, conforme os feixes vdo nascendo mais préximos da super-
ficie. Na regido 2 os comprimentos vao diminuindo conforme nascem em regides
mais profundas do cristal. As proje¢des de feixes das duas regides podem ser
vistas em 3, na figura II. Finalmente, feixes do tipo transmitido, como ©
feixe incidente porém com inclinagdo menor com relagdo & superficie do cris-
tal, também formam duas regides distintas (perfil da direita, na figura III)
Na regido 2 se tem praticamente o mesmo caso que na regido 2 anterior. Mas
na regido 1, todos os feixes tém o mesmo comprimento, dado por = T/y",po-
is nascem sempre na superficie de incidéncia do cristal e terminam na outra

face.

Para a obtengdo das médias foram sempre consideradas as projeg¢des. D<2
pois das médias das projegdes estarem determinadas é que se corrigiu para a
inclinagdo dos feixes. A tabela n9 4 mostra os valores encontrados para os
comprimentos dos feixes relativos aos picos utilizados na determinagdo de n,

no capitulo V.

Tabela n? 4
(£ em cm)

—

Picos Tipo dos feixes| £ 1 £,

secundarios (inz.) (prim.)| (seel)| (sec.2)

(111) TRANS 3,25 1,81 3,15

(020) REFL 3,70 1,79 2,67

(222) REFL 3,58 2,29 2,90

(133) TRANS 3,12 1,66 3,75

(331) TRANS 3,42 1,74 3,66
(131)-(022) | ° REFL-TRANS 3,34 1,74 2,37 3,85
(020) - (131) TRANS - TRANS 3,63 1,85 3,30 3,01
(002) - (113) TRANS- TRANS 3,60 1,86 3,34 2,97




APENDICE IV

Programas de Computador Utilizados

Na analise dos picos de difragao miltipla de um cristal de alumi-
nio, usamos muitos programas de computador. Vamos resumir as fungdes execti

tadas por alguns dos principais programas usados:

—INDEXAGAO EXATA- Faz a indexagdo de uma figura de difracao dentro de um
intervalo angular azimutal pre-determinado. Sao dados de entrada: o inter-
valo angular; o comprimento de onda do feixe monocromitico; o pardmetro da

rede; os indices ( h k £ ) da reflexdo orincipal ( do tipo ( hh h ) )*
o o o *

Sdo dados de saida : os indices dos planos; o angulo azimutal corresponden-

te» em que a reflexdo miltipla ocorre.

—INDEXAGAO EXATA 2— Foi derivado do primeiro e tem como diferenga, que e-
le admite n comprimentos de dados de entrada, fornecendo n conjuntos de
saida. Desta forma, pode-se calcular a curva de variagdo da posigdo dos pi_

cos, com o comprimento de onda ou com o parametro da rede,

—-EXTRATOS— Este programa determina os indices dos planos que podem ser &
fratados multiplamente, e que estdo dentro de um cubo na rede reciproca,com
aresta 2n, onde n é o valor mdximo que podem ter os indices dos planos. Es-
tes planos aparecem em extratos perpendiculares ao eixo Z, o qual coincide
com a diregdo k do vetor da reflexdo primdria. S&do dados de en-
trada : n, indice médximo dos planos; o comprimento de onda; o paradmetro da
rede; os indices da reflex@o primdria. Sao dados de saida : a coordenada Z
dos extratos; o raio do circulo de intersecgdo desse extrato com a esfera -
de Ewald; os indices dos pontos da rede reciproca, nesse extrato e dentro
do cubo; as coordenadas desses pontos er um siftema X, Y, Z definido; os
angulos azimutais em que o ponto intercepta a esfera de Ewald ( na entrada

e na saida ); as coordenadas da projegdo do centro da esfera sobre o ex-

trato, na posigdo em que o ponto da rede reciproca toca a esfera.

Os outros programas foram utilizados, porem tiveram um papel me-

nos importante, na andlise de dados, do que os citados.
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Os programas mais importantes, utilizados &a analise dos dados da
difragdo miltipla do cristal de aluminio mencionado, sdo"listados" a se-
guir. Além desses, empregou-se também o programa GAMAI, diferente do

GAMAII, por ser apropriado ao caso de 3 feixes apenas.

c GAMART - PROGRAMA QUE CALCULA GAMA, RAZAO ENTRE A INTENSIDADE DE
c PICO E A INTENSIDADE DE BASE NA DIFRACAO MULTIPLA. GAMA E CALCU-
c LADA EM APROXIMACﬁES DA IA. A M-ESIMA ORDEM DE UMA EXPANSAO EM
c SERIE DE TAYLOR, NO CASO DE UM FEIXE PRIMARIO REFLETIDO E DOIS
c FEIXES SECUNDARIOS, SENDO 0 PRIMEIRO REFLETIDO E 0 SEGUNDO TRANS-
c MITIDO.
C
DIMENSION TIT(30),A(4,4),B(2,2),X(15,4),Y(15,4),2(15,2),GAMA(14),
1coM(20)
READ CMU,T,ETAl,ETA2,EPS,CZ1,Cz2,CZ3,CZ4,AL0,ALl,AL2,AL3,R],
1R2,E3,R4,R5,R6,M
N=2.+(ETA2-ETAl) /EPS
M1=M+1
ACR=0.

CTE1=3.14159*SQRT(2.%3,14159)
CTE=180./CTEl

DO 10 1=1,N
ETA=ETA1+ACR
ETTA=CTE/ETA
Q01=R1*ETTA
Q02=R2*ETTA
Q03=R3*ETTA
Q12=R4*ETTA
Q13=R5*ETTA
Q23=R6*ETTA
AS=CMU+Q01
A0=AS+Q02+Q03
Al=AS+Q12+Q13 o
A2=CMU+Q029Q12+Q23
A3=CMU+Q03+Q13+Q23
A(1,1)=-A0*AL0
A(2,1)=-Q01*AL0
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TNM==0.
TEN»1.
FAT=e],
DO 20
K>J-el

=-Q02*AL0
=Q03*AL(
=Q01*AL1
=A1*ALL
=-Q12*ALl
=Q13*AL1
=Q02+*AL2
=-Q12+*AL2
=A2*AL2
=Q23+*AL2
=Q03*AL3
=-Q13+*AL3
=-Q23+*AL3
=-A3*AL3
=-AS*ALO
=A(2,1)
-A(1,2)
=AS*ALl

J=2,Ml
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40

20

10

DO 30 L=114

X(J,L)=A(1,L)*X(K,1)+A(2,L) *X(K,2) +A(3,L) *X(K,3) +A(4,L) *X (K, 4)
Y(J,L)=A(1,L)*Y(K1)+A(2,L)*Y(K,2)+A(3,L)*Y(K,3)+A(4,L) *y(K,4)

DO 40 L=1,2
Z(J,L)=B(1,L)*Z(K,1)+B(2,L)*Z(K,2)
EME=FLOAT (K)
FAT=FAT*EME
TA01=X(J,3) /FAT
TB01=X(J,1) /FAT
TC01=X(J,2) /FAT
A01=A01-TAO1
B01=B01-TBO1
C01=C01+TCO1
TA02=Y(J,2) /FAT
TB02=Y (J,1) /FAT
TC02=Y(J,3) /FAT
A02=A02-TAO2
B02=B02-TB02
C02=C02+TC02
TNU=A01*B02+B01*C02
TDE=C01*C02-A01*A02
P1D=TNU/TDE
TS1=Z(J,1) /FAT
TS2=Z(J,2) /FAT
TNM=TNM-TS1
TDN=TDN+TS2
P1S=TNM/TDN

GAMA (K) =P1D/P1S
CONTINUE

WRITE ETA; GAMA(K)
ACR=ACR+EPS
CONTINUE

STOP

END

,}.ﬁr_‘::m‘:';;n: A ST T Tk -

INSITIUIO DE ENERGIA ATOMICA
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GAMATT - PROGRAMA QUE CALCULA GAMA, RAZAO ENTRE A INTENSIDADE DE
PICO E A INTENSIDADE DE BASE NA DIFRACAO MOLTIPLA. GAMA E CALCU-
LADA EM APROXIMACﬁES DA IA. A M-ESIMA ORDEM DE UMA EXPANSAO EM
SERIE DE TAYLOR, NO CASO DE UM FEIXE PRIMARIO REFLETIDO E DOIS
FEIXES SECUNDARIOS TRANSMITIDOS.

DIMENSION TIT(30),A(4,4),B(2,2),X(15,4),Y(15,2),GAMA(14),CoM(20)

READ CMU,T,ETAl,ETA2,EPS,CZ1,CZ2,CZ3,CZ4,AL0,ALl,AL2,AL3,R],
1R2,R3,R4,R5,R6,M

N=2.+(ETA2-ETAl) /EPS
M1»M+1

ACR=0.
CTE1=3.14159*SQRT(2.+*3.14159)
CTE=180./CTEl

DO 10 1=1,N
ETA=ETA1+ACR
ETTA=CTE/ETA
Q01=R1*ETTA
Q02=R2*ETTA
Q03=R3*ETTA
Q12=R4*ETTA
Q13=R5*ETTA
Q23=R6*ETTA
AS=CMU+Q01
A0-2AS+Q02+Q03
Al=AS+Q12+Q13
A2=CMU+Q02+Q12+Q23
A3=CMU+Q03+Q23
A(1,1)=-A0*AL0

(2,1)
A(3,1)=Q02*AL0
A(4,1)=Q03*AL0
A(1,2)=Q01*ALl
A(2,2)=A1*AL1
A(3,2)=Q12*ALl
A(4,2)=Q13*AL1
A(1,3)=Q02*AL2

XXV
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A(2 3)=-Q12*AL2
A(3,3)=-A2*AL2
A(4,3)=023*AL2
A(1,4)=Q03*AL3
A(2,4)=-Q13*AL3
A(3,4)=023*aL3
A(4,4)=-A3*AL3
B(1,1)=-AS*AL0
B(2,1)-A(2,1)
B(1,2)=A(1,2)
B(2,2)=AS*ALl
X(1,1)=0.
X(1,2)=1.
X(1,3)=0.
X(1,4)=0.
Y(1,1)-0.
Y(1,2)-1.
TDE=1,,

TNU=0

TNM=0

TDN=1

FAT-1.

DO 20 J=2,M1
K=7J-1

DO 30 L=1,4

X(J,L)=A(1,L)*X(K,1)+A(2,L) *X(K,2)+A(3,L) *X (K, 3) +A(4,L) *X (K, 4)
DO 40 L=1,2
Y(J,L)=B(1,L)*Y(K,1)+B(2,L)*Y(K,2)
EME=FLOAT (K)

FAT=FAT*EME

TD1=X(J,1) /FAT

TD2=X(J,2) /FAT

TNU=TNU-TD1

TDE=TDE+TD2

P1D=TNU/TDE

TS1=Y(J,1) /FAT

TS2=Y(J,2) /FAT

TNM=TNM-TS1

TDN=TDN+TS2

P1S=TNM/TDN
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GAMA (K)=P1D/PIS
CONTINUE

WRITE ETA, GAMA(K)
ACR-ACR+EPS

CONTINUE

STOP

END

GAMAII - PROGRAMA QUE CALCULA GAMA, RAZAO ENTRE A INTENSIDADE DE
PICO E A INTENSIDADE DE BASE NA DIFRACAO MULTIPLA. GAMA E CALCU-
LADA POR MEIO DE INTEGRACﬁES NUMERICAS DAS EQUACﬁES DIFERENCIAIS,
NO CASO DE UMA REFLEXZO SIMETRICA E DOIS FEIXES SECUNDARIOS DE
QUALQUER TIPO.

DIMENSION POT (4)

READ CMU,T,ETAl,ETA2,EPS,R1,R2,R3,R4,R5,R6,CL(1),CL(2),CL(3),
1CL(4),Cz (1) .Cz(2),CZ(3),CZ(4)

N=2.+(ETA2-ETAL) /EPS

ACR=0.

CTE1=3.14159*SQRT(2.*%3.14159)

CTE=180./CTEl

DO 10 1=1,N

ETA=ETA1+ACR

ETTA=CTE/ETA

R(1,2)=R1*ETTA

R(1,3)=R2*ETTA
R(1,4)=R3*ETTA
R(2,3)=R4*ETTA
R(2,4)=R5*ETTA
R(3,4) »R6*ETTA
DO 20 J=2,4,2
NB=J

CALL COEFF

DO 30 K=1,NB
CALL INTMUN (K)
CALL PRTSOL

XXVIX
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POT(J)=S0L(2,1)
GAMAI-POT(4) /POT(2)

WRITE ETA,R(1,2),R(1,3),R(1,4),R(2,3),R(2,4),R(3,4),POT(4),

1p0T(2),GAMAI
ACR=ACR+EPS
CONTINUE
STOP
END

SUBROUTINE COEFF
DIMENSION DELT (4,4)

COMMON/BLOC01/NB/BLOC02/CMU, R(4,4) /BLOC05/CZ (4) /BLOC07/SIG(4,4)

DO 10 1=1,NB

DO 10 J=1,NB

DELT(I.EQ.J) DELT(I,J)»l.

CONTINUE

DO 20 1=1,NB

DO 20 J=1,NB

IF (I.GT.J) R(I,J)=R(J,I)

DO 30 1=1,NB

DO 30 J=1,NB
SIG(I,J)=R(I,J)/CZ(I)*ABS(CZ(I))
DO 40 J=1,NB

SIG(J,J)»-CMU

DO 40 K=1,NB
SIG(J,J)=SIG(J,J)-R(J,K)*(1.-DELT(J,K))
DO 50 L=1,NB
SIG(L,L)=SIG(L,L)/CZ(L)*ABS(CZ (L))
RETURN

END

SUBROUTINE INTNUM(L)
DIMENSION PS(7,7),DEX(4)

xxviii

COMMON/BLOCO1/NB/BLOC03/IND CL(4)/BLOC04/NP/BLOC07/SIG(4,4)/BLOCO8

1/U(4,500,4)

DATA PS/10.,20.,30.,40.,75.,20.,71.,21.,51.,71.,51,,
131.,11.,12.,32.,42.,22.,32.,62.,42.,23.,43.,12.,33.,53.,
273.,33.,24.,14.,44.,34.,34.,74.,24.,45.,65.,35.,15.,15.,

335.,65.,56.,36.,16.,56.,76.,26.,36./
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NFOR=IND+1

NBACK-IND-1

DO 5 J=1,NB

DEX (J) =CL/ (NP-1)
U(L,IND,J)=PS(L,J)

INTEGRAGAO NO SENTIDO POSITIVO
DO 10 I=NFOR,NP

DO 20 J=1,NB
u(L,I,J)=U(L,I-1,J)

DO 30 Ll=1,NB
U(L,I,J)=U(L,I,J)+DEX(L1)*SIG(J,L1)*U(L,I-1,L1)
CONTINUE

CONTINUE

INTEGRACAO NO SENTIDO NEGATIVO
DO 40 M=1,NBACK

I-NBACK-M+1

DO 50 J=1,NB
U(L,I,J)«U(L,I+1,J)

DO 60 Ll=1,NB
U(L,I,J)»U(L,I,J)-DEX(L1)*SIG(J,L)*U(L,I+1,L1)
CONTINUE

CONTINUE

RETURN

END

SUBROUTINE PRTSOL
DIMENSION NBS(4),AMAT(4,4),VECT(4),ALMB(4)

[}

COMMON/BLOCOL/NB/BL0CO4 /NP/BLOC05/CZ (4) /BLOC06/SOL (4,500) /BLOC08/
1U(4,500,4)

DO 10 J=1,NB

IF (CZ(J)) 30,300,20

NBS (J) =1

GO TO 10

NBS (J) =NP

GO TO lo

WRITE (6,1)

FORMAT (1HO,44H UM DOS FEIXES E PARALELO AS FACES DA PLACA.)
RETURN

CONTINUE

xxXix



40

50

60

70

10

20

50

40

60
80

VECT (1) =100.

DO 40 J=2,NB

VECT (J) =0.

DO 50 J=1,NB

AMAT(1,J)=U(J,1,1)

DO 60 J=2,NB

DO 60 L=1,NB

NFK=NBS (J)

AMAT(J,L) =U (L, NFK, J)

NB1=NB+1

CALL SOLV (NB,NB1,AMAT, VECT,ALMB)
DO 70 J=1,NB

DO 70 L=1,NB

SOL(L,J) =0.

DO 70 M=1,NB

SOL (L, J) =SOL (L, J) +ALMB (M) *U (M, J, L)
RETURN

END

SUBROUTINE SOLV (NEQ,NEQIL,S,V,X)
DIMENSION S(4,4),V(4),X(4),A(4,5)
EPS=1.0E-08

DO 10 1=1,NEQ

DO 10 J=1,NEQ

A(I,J)=8(1,J)

DO 20 1=1,NEQ

A(I,NEQ1)=V(I)

DO 30 1=1,NEQ

XMAX=ABS (A(I,I))

L=I

KK=I+1

DO 40 K=KK,NEQ

IF (XMAX-ABS(A(K,I))) 50,40,40
XMAX=ABS (A (K, I))

L=K

CONTINUE 4

WRITE (6,80) XMAX

FORMAT (1X.17H MATRIZ SINGULAR,,F15.8,1X,31H, MENOR DO QUE 0 ZERO

1NUMERICO.)

XXX
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250

go 1o 250

DO 90 J=1,NEQ
B=A(I,J)
A(I,J)=A(L,J)
A(L,J)=B

CONTINUE

M=NEQ+1
A(I,M)=A(I,M)/A(I,I)
IF (M-I) 100,100,110
M=M-1

¢o To 120

IF (1-1) 125,125,115
N=1

¢o To 150

N=1I

N=N+1

IF(N-I) 135,130,135
IF (N-NEQ) 150,150,30
M=NEQ+1

A(N,M) =A(N,M)TA(N,I)*A(I,M)
IF (M-I) 130.130,180
M=M-1

go 1o 170

CONTINUE

DO 200 1=1,NEQ
RETURN

END

XXXI
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