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ESTUDO DAS REFLEXOES DE ORDENS SUPERIORES EM
CRISTAIS MONOCROMADORES DE NEUTRONS

Roberto Fulfaro

RESUMO

Com 0 objetivo de obter, para o espectrometro de cristal do 1EA, 0 intervalo energético de operacio de 1,0 eV
a 0,01 eV, foi feito um estudo das reflexdes de ordens superiores em cristais monocromadorss oe néutrons. Um cristal
de ANIN) foi estudado proximo a 1,0 eV e um de Gellll) na regido de energias mais baixss. Para o case do Gellll) as
contaminacoes de ordens superiores no feixe refletido foram determinadas usando a secg30 de choque total do ouro
como padrdo e caiculando a refletividade do cristal para virias ordens de reflexdo. O conhecimento da contaminagdo
para cada ordem em fun¢ao do comprimento de onda do néutron permite gue filtros sejam optimizados para reduzir o3
néutrons de ordens superiores

O cristal de Ge{l1!} foi usado porgue suas refiexdes de segunda ordem sdo teoricamente proibidas, levando
vantager. sobre outros cristais, pois medidas até 0,02 eV podem ser feitas diretamente sem filtros. Na regifo de energia
de 0,02 a 0,01 eV, estdo presentes contaminagdes de ordens mais altas do que a segunda, portanto ou sdo empregados
filtros de quartzo ou sdo aphicadas correcdes calculadas nos dados experimentais.

O cristal de AI{H]) foi usado para estimar o efeito de contaminacdo de segunda ordem na medida da
ressonancii do iridio em E 0,654 eV Nessa regido, algumas aproximagGes podem ser feitas e para a optimizagdo da
espessura de fiitros ndo foi necessirio o calcuio da reffetividade do cristal. Como somente a segunda ordem afeta 03
resultados nessa regido, foi utilizado o felGrio para a filtragem, porque esse elemento possue uma ressonancia na regido
dos néutrons com energia 4 E.

CAPITULO |

INTRODUGAO

O estudo da interacdo de néutrons termicos com a matéria é fundamental para a tecnologia de
reatores e de grande intéresse para a fisica nuclear e para a fisica dos estados s6lido e liquido; sdo
considerados néutrons térmicos aqueles com energia inferior a 1 eV, ou seja. de comprimento de onda
superior a 0.3 A.

As mais importantes fontes de néutros térmicos s30 Os reatores nucleares, nos quais estes
ndutrons s3o os que, apds perder energia durante a moderacdo, atingem o equilibrio térmico com os
ngcleos de meio:. apresentam uma distribuicio de velocidades proxima a uma Maxwelliana!36},
abrangendo um intervalo de energia de 10°* eV a 1 eV

De uma maneira geral, esses néutrons interagem, com 0s nucleos de um alvo, por espalhamento
e captura radioativa. O connecimento preciso das secgdes de choque para essas reacOes é muito
importante nos calculos relativos a projetos de reatores, uma vez que uma pequena incerteza no valor da
sec¢do de choque gera um erro aprecidvel na reatividade do reator, o que implica numa variacdo de
varios Megawatts-dia/ton na queima do combustivel nuclear(43),

Os néutrons com energias compreendidas no intervalo mencionado, sdo muito usados como



particulas de prova na obtenc¢do de informacdes sobre as propriedades nucieares dos alvos.

Além disso, esses néutrons possuindo comprimento de onda da ordem de grandeza das
distdncias interatdmicas, interagem com um conjunto de itomos ao serem espalhados, podendo haver
interferéncia entre os espalhamentos por nuicleos vizinhos. Assim, os neutrons térmicos tem sido muito
utilizados, através da difragio, para a determinacdo de estruturas atdmicas!3).

Muitos outros efeitos também podem ser estudados com o auxilio dos néutrons térmicos, tais
como: interagoes magnéticas, espalhamento ineldstico em s3lidos e liquidos, ete. Nestes diversos tipos de
experiéncias possiveis, a utilizacio dos néutrons térmicos, produzidos por um reator nuclear, exige em
geral o emprégo de espectrometros para selecionar ou analisar os néutrons pelas suas energias.

Os espectrometros mais comumente usados s3o aqueles que utilizam como princfpio de
operacio, técnicas de difracio seletiva de néutrons em cristais, ou entdo anélise por tempo de vdo. O
assunto desta tese é referente ao primeiro tipo de técnica mencionado, referéncias quanto 20 segundo
tipo s3o fartamente encontradas na literatura!12.22,24.31)

Vérios autores se ocuparam em comparar as vantagens entre vs espectrometros de cristal e os d+
tempc de v60'27.54) porém, entre os pontos que favorecem os do primeiro tipo, além da 6tima
estabilidade de calibragdo e boa resolugdo {27!, pode-se  apontar a vantagem de ter um feixe continuo
e intenso de néutrons monocromiticos, que torna o aparelho particularmente Otil para medidas precisas
em energias especificas.

O principal problema, na utilizagio do espectrometro de cr.tal, aparece em energias abaixo do
pico do espectro Maxwelliano do reator, onde a operagio do instrumento torna-se impraticdvel devido a
presenca de contaminacdes de ordens superiores no feixe de néutrons refletido pelo cristal.

O principio de operagdo do espectrometro de cristal utiliza a difracdo de néutrons por um
monocristal, que por sua vez é governada pela chamada relagdo de Bragg(:”. As contaminagdes de ordens
superiores s30 inerentes aos processos de difragdo que produzem as reflexdes de Bragg. Quando um feixe
colimado de néutrons polienergéticos incide sobre um conjunto de planos cristalinos paralelos, de
distancia interplanar d, num angulo de incidéncia O, sé serdo refletidos os néutrons de comprimento Jde
onda, que satisfazem a relagdo:

n\ = 2dsen O com n = 1,23 etc. (1.1)

esta ¢ uma condi¢do de maxima interferéncia construtiva no espalhamento coerente eldstico pe103 varios
atomos do cristal, na direcdo de reflexdo, que forma um angulo 20 com a dire¢do do feixe incidente,

Da equagdo de Bragg (eq.1.1), poue-se obs:rvar que n comprimento de onda desejado A, é dado
pela reflexdo de primeira ordem {n =1), enquanto que os valores de n=2,3, etc., ddo as indesejadas
contaminacSes de ordens superiores. Portanto, o feixe de néutrons refletidos ¢ constituido por
ndutrons com comprimentos de onda )\, A2, \/3,etc, e as intensidades re.ativas dos diferentes
comprirnentos de onda, que compdem o feixe, dependem do espectro de ndutrons incidentes no cristal e
da refletividade dos planos cristalinos para esses comprimentos de onda.

Se o espectro de néutrons incidente contém mais néutrons de comprimento de onda pegueno,
obviamente a contaminagio de ordem superior cerd séria, e em casos desfavoréveis poderd se: até mesmo
maior do que a reflexo de primeira ordem. Como exemplo, considera-se um espectro Maxwelliano no
qual o comprimento de onda do pico é 1 3; se o cristal é colocado em posi¢do angular para a reflexdo
de néutrons de comprimento de onda de primeira ordem A = 2A, entdo \/2 = 1A, e nesse caso a reflexdo
de segunda ordem é muito maior do que a de primeira. Portanto, a operagdo do espectrdmetro de cristal
no lado dos comprimentos de onda maiores ou energias menores do que a energia do pico do espectro
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Maxwelliano, requer cuidados especiais, tais como: a escolha de cristais adequados e filtros eficientes
para a eliminacdo da contaminagdo de ordem superior.

Nas regides de comprimentos de onda menores do que o do pico do espectro, no caso particular
do espectrometro de cristal do IEA, quando utilizado com um cristal monocromador comum, e sem
lancar mao de nenhum recurso para a eliminagdo de ordens superiores, consegue-se medir corretamente
no intervalo de 0.3A a 1.2A. Este fato é constatado pela medida da curva padrdo de secgdo de choque
total do ouro, onde a concordancia dos pontos experimentais com a curva faz com que a contaminagdo
possa ser considerada desprezivel, nesse intervalo de comprimentos de onda!67)_ Contudo, essa
aproximacg3o ndo pode ser feita no caso de medida de uma ressondncia nuclear nessa regido, pois necsse
caso uma pequena contaminacdo de ordem superior, influencia bastante a obtencdo dos dados
experimentais!26.29),

O principal objetivo deste trabalho é efetuar um estudo completo do problema das
contaminagoes de ordens superiores, presentes nas reflexdes de Bragg do cristal monocromador, e das
possibilidades de utilizacdo dos métodos disponiveis para elimind-las. Isto deve ser feito devido ao grande
interesse das secgOes de choque totais em regido de energia abaixo do pico do espectro térmico, e das
ressondncias nucleares em regido de energia préxima a 1 eV; e uma vez que o espectrometro de cristal
possui @ propriedade de efetuar medidas em cada energia, individualmente, esse instrumento é de grande
utilidade na obtencdo dos dados experimentais da seccdo de choque em fungdo da energia do néutron.

Entre os diversos métodos que podem ser usados para corrigir ou eliminar as contaminacOes de
ordens superiores, pode-se citar:

a) a aplicagdo de corregbes calculadas aos dados experimentais!5.29)

b) a selecdo de cristais monocromadores adequados, para 0s quais uma ou mais reflexdes de
ordem superior sdo proibidas pelo fator de estrutural23.48)

c) o uso de filtros cristalinos para atenuar os néutrons numa energia especifical23’
d) o uso de filtros cristalinos para atenuar os néutrons de energias mais altas!49.51)

e) o uso de um seletor mecanico de velocidades de modo a deixar passar somente a primeira
ordem(27.52)

Este Gitimo método ja foi anteriormente empregado em medidas de secgdo de choque total,
num programa de pesquisas com terras raras‘75’, que utilizava o espectrometro de cristal acoplado a um
seletor mecanico ae velocidades!”). O conhecimento exato das sec¢des de choque das terras raras é de
grande importancia nos calculos de fisica de reatores, pois as terras raras estdo presentes nos fragmentos
de fissdo nuclear, e estdo entre os elementos de maior sec¢do de choque de absorgdo para energias
abaixo de 1 MeV.

Na ocasido em que foi desenvolvido o projeto, a maioria das terras raras ndo havia sido medida
na regido dos néutrons térmicos, ou entdo faltava um tratamento mais elaborado dos dados
experimentz.; para uma determinacdo das sec¢des de choque parciais. O fato do Brasil possuir uma
grande fonte de terras raras nas areias monaziticas e uma indUstria local capacitada a purificar e separar
terras raras individualmente, facilitou bastante a obtencdo das amostras.

Através da andlise do comportamento da curva de sec¢do de choque iotal em funcdo da energia
do néutronr, foi possivel separar as contribuicBes devidas ao espalhamento e absorgdo nucleares e ao
espalhamanto paramagnético. Todos esses trabalhos, sobre essas medidas de seccdo de choque total, estdo
citados na publicagio da IAEA Nuclear Data Unit, CINDU-8 (Jan 89); e as tabelas com os valores
numéricos estdo catalogadas nos DASTAR. O método de eliminagdo das contribuicbes devidas 3



reflexdes de ordens superiores utilizado para essas medidas mostrou-se inadequado, puis G s,
monocromador revelou-se de muito baixa intensidade e alta radiagio de fundo (Background: ’_uniudu, o
estudo de outros métodos para essa eliminacao demandaria tempo, com o risco de perder o atuahdad.
do problema, e nessas circunstancias o sistema monocromador foi mantido até o términu das visethies.

O programa de medidas, tendo chegado ao fim, ficou evidenciada a necess:iadi Ui esiuic
detalhado do problema das contaminacGes, bem como de uma andlise dos métodos de zirnnagdo
existentes. Nessas condicdes foi elaborada esta tese, tendo sido feito inicialmente um esicd e d
problema, e em seguida utilizando os métodos mencionados de a) e d) em combingcac . uvineguese
obter dados precisos no intervalo de energia de 1 eV a 0.01 eV (0.3A a 3A).

Nas medidas em energias abaixo do pico do espectro térmico, O sisteraa ulilizedh, pzia ..
eliminagiio de ordem superiores empreya filtros de quartzo e utiliza as reflexdes dos pianos (Vi) dc win
cristal de germdnio. O Ge possui reticulo cristalino do tipo diamante (cubico de face centradz): ¢ cristaw
desse tipo, G e (iIl), oferecem excelentes possibilidades para a monocromatizacdo de néutions témicos.
pois o fator de estrutura de segunda ordem ¢ zero para as reflexdes (111} do cristal48.71) Ay a4y
reflexdes de segunda ordem s3o proibidas e portanto, nio existe a componente \/2 refietida o angun
da reflex3o (1H1).

Devido & forma da curva de transmissdo para o quartzo em funcdo da energia do néutron, este
material utilizado como filtro tem a propriedade de suprimir reflexoes de ordens superiores maiores dc
que a segunda ordem. As espessuras dos filtros s3o determinadas a partir das fragoes de contaminacio de
ordem superior na intensidade do feixe refletido; e estas fraches, por sua vez, sdo obtiday através (o
calculo da refletividade do cristal para as varias ordens de reflexdo, em fun¢do da energia duo néutron.

Medidas d: sec¢do de choque total do ouro, cuja curva ¢ padrao, indicam gue o sistema
empregado, com cristal de Gellil) e filtros de quartzo, é muito eficiente para a eliminaca; de ordens
superiores desde a energia do pico do espectro até 0.01 eV { ~ 3A).

O caso de medidas em energias acima do pico do espectro térmico é estudado através da medidg
da ressonancia do iridio (em E, = 0.654 eV}, utilizando um cristal de Al{}ll} como monocromador. Para
esse caso, algumas aproximacgOes podem ser feitas, ndo sendo necessirio o calculo da refletividade do
cristal para estimar as espessuras dos filtros. Como nessa regido apenas a segunda ordem infiuencia os
resultados, foi utilizado um filtro de telirio, em pdé compactado, para eliminar a contaminacao, uma w:::
que esse elemento possui uma ressonancia na regido dos néutrons com energia 4E (ou \/2).

Sdo apresentadas nesta tese as caracteristicas operacionais do espectrometro de ciimal o e
descrito 0 método de medida de secgdo de choque total. Os cristais monocromadores s3o geraiw. e
chamados '‘cristais mosaicos’’ por apresentarem uma estrutura de mosaico constituida por “blocos ae
mosaico” (ou blocos mosaicos), que obedecem uma distribuicio normal; neste trabalivo sio ieitss
consideracdes tedricas sobre a natureza desses cristais e apresentadas as expresstes da reflntividaie i
as vérias ordens de reflexdo. E ainda determinada a distribuic3o espectral rlos néutrons emeryuint: 5 (o
reator.

CAPITULO I

ARRANJO EXPERIMENTAL E METODO DE MEDIDA

2.1 — Arranjo Experimental

A fonte de néutrons usada nessa pesquisa foi o reator IEA-R1 do Instituto de Energia Alonica
de S3o Paulo!39.55.85) Este reator é do tipo piscina e tem, como combustivel nuclear, uranio



y

enriquecido a 20% no isotopo U ', e como moderador e refrigerante agua leve. Embora sua poténcia
nomina' seja de SMW, durante a realizagao desse trabalho o reator funcionou a 2MW apresentando um
fluxo térmico maximo de 2 x 10"’ néutronsicm®  segundo. no centro do caroco.

O espectrometro ¢ cristal para néutrons, foi localizado junto 3 saida do canal de irradiacdo,
radial n® 10 do reator e que_; ssue as seguintes dimensdes: seis polegadas de didmetro e 2.80m de
comprimentn; o esquema geral ...y arranjo experimental pode ser visto na figura 1.

ApoOs atravessar 0 primeiro colimador. situado no canal de irradiacdo, o feixe de néutrons
emergentes incide sobre um monocristal colocado no centro da mesa do espectrometro. O feixe de
néutrons difratados pelo cristal, ou feixe refletido, é transmitido pela amostra em estudo, atravessa o
segundo colimador e é recolhido por um detector de triffuoreto de boro (BF.), situado na extremidade
do braco do aparelho. A distancia que os néutrons percorrem do caroco até o detector é de 4.60 m.

As diferentes energias dos néutrons sdo obtidas variando o angule do cristai em relagdo a
direcio do feixe incidente A relacdo de movimento angular entre o braco e a mesa do cristal é fixa e de
2:1, isto é, quando o angulo de Bragy é ', o angulo do brago é 2/, afim de que o feixe refietido pelo
cristal sempre atinja o detector.

2.1.1 -- Descri¢gao do Espectrometro

O espectrometro de cristal foi construido nas oficinas do IEA em 1959, sendo de um modo
geral, andloge aqueles desctitos na literatura'10 38.88.76) g aparelno é constituido de uma mesa para
apoio do cristal e de um braco para o segundo colimador e para o detector. A mesa ¢ assentada sobre
um eixo vertical de aco, que também suporta o braco, colocado perpendicularmente ao referido eixo.
Esse eixo vertical principal € apoiado em um pedestal macico que suporta todo sistema

O sistema de ajuste do cristai, para disposicdio do mesmo no fexe emergente do canal de
irradiacao, possue seis graus de I'berdade e estd apoiado sobre a miesa do cristal.

A blindagem do detector esta apoiada na extremidade do braco e é constituida de um
cilindro — de 20 cm de didametro e 71 cm de comprimento — de parafina e acido barico. O braco possui
1.20 m de comprimento e, aléem da blindagem do BF. e do segundo colimador, suporta os definidores
do feixe incidente na amostra, construidos de uma mistura de araldite e carbeto de boro que é um
material altamente absorvedor de néutrons.

O braco e a mesa podem ser movimentados independentemente ou engrenados na relacdo 2:1,
de modo a manter a relacdo de Bragg. Os movimentos sdo comandados a distancia por um sistema de
controle de servomecanismo imotores Selsyn), e os angulos podem ser lidos em uma escala vernier com 2
precisdo de 0.01 grau.

Afim de absorver o feixe de néutrons rapidos e raios v, que passam direto pelo cristal, utiliza-se
um conjunto de blindagens constituido por uma caixa contendo parafina e 3cido borico {beam catcher)
e por uma parede de tijolos de concreto de barita. Além disso, blindagens adicionais foram colocadas,
envolvendo o espectrometro, de modo a reduzir o nivel de radiacdo abaixo do estipulado pelas normas
internacionais de Protecao Radioldgica.

2.1.2 - Cristais Monocromadores

Os cristais utilizados neste trabatho foram adquiridos da fi-ma Semi-Elements Incorporated, de
Saxonburg, Pennsylvania

Ge (14§} — tem a forma de um disco com 762cm de diametro e 1.51 cm de cspessura. E
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orientado com os planos {H1) paralelos a face e monocromatiza néutrons por reflexdo nas faces. O Ge
possui estrutura cibica de face centrada, do tipo diamante, com constante da rede a = 5.647 A!32) ¢
distincia interplanar d,;; = 3.2603 A. Este cristal foi utilizado como monocromador em energias abaixo
do pico do espectro térmico (a ser visto no item 4.1), pois foi aproveitada a vantagem do fator de
estrutura cristalino ser igual a zero para reflexdes de segunda ordem. Foi medida a largura na meia aitura
da “"curva de rocking” do Ge(lll) obtendo-se W = 11.9 min (3 ser visto no item 4.1.1).

Al (itl) — tem a forma de uma placa com dimensdes 3" x 3" x 1/2” e foi preparado para
monocromatizar néutrons por transmissdo, isto é, os planos (1) utilizados formam um dngulo de 20°
com as faces menores {3 x 1/2”'). O Al possui estrutura cubica de face centrada com 2 constante da
rede 2 = 4.041 A e distincia interplanar d;;, =2 3333 A. A largura na meia altura da curva de rocking ¢
W =15.8 min. Desde que o feixe emergente do primeiro colimador possui uma determinada largura, em
energias mais altas ou dngulos pequenos, o ideal é usar o cristal em transmissdo, pois a face maior do
cristal fica, praticamente, perpendicular a0 feixe, recebendo todos os néutrons incidentes. O Al (111) foi
utilizado em energias acima do pico do espectro térmico (a ser visto no item 4.2.1) na medida da
ressondncia do Iridio em Eo =0.654 eV. Isto poryue este cristal além de ter refletividade maior que o
Ge, a distincia interplanar sendo menor do que a do Ge, o dngulo de medida com o Allili} serd maior
do que 0 angulo com o Ge(lll), para a medida de um mesmo A. E isto é interessante uma vez que o
detertor ;e afasta do feixe direto evitando a alta radiacdo de fundo (background) dessa posicio.

Além desses cristais, um terceiro cristal de Ge, semelhante ao descrito acima, foi utilizado como
amostra — na medida da secc3o de choque total do cristal {a ser visto no item 3.2.4) para a escolha da
temperatura de Debye do Ge.

2.1.3 — Colimacdo do Feixe ¢ Resolucio

Como foi visto no Capitulo I, a difracdo de néutrons por um monocristal é governada pela
equacdo de Bragg {eq.1.1). Uma incerteza no anguio de Bragg resuita em uma incerteza no comprimento
de onda do néutron. A medida do dngulo de Bragg requer a determinacdo do dngulo “zero” o brago do
espectrometro, definido pela direcdo do feixe primario que emerge do reator. Esta dire¢do pode ser
observada, com precisio, movendo o braco através da direcdo do feixe primdrio, mantendo o segundo
colimador e o detector alinhados e observando a posicdo de mdxima taxa de contagem. Durante as varias
fases da experiéncia foram efetuadas algumas medidas do angulo “‘zero” e as variagoes observadas sdo
praticamente despreziveis. Uma verificacdodo zero pode ser feita considerando o acordo dos pontos
experimentais na medida da ressonancia conhecida do iridio (figura 21).

A resolucdo em energia AE/E do feixe de néutrons, difratados pelo cristal num dado angulo O,
tobtida da diferenciacio da equacdo de Bragg com relacio a (), e ainda usando a expressdo
A =0.286/\, E, com \ em angstrons e £ em eletron-volts. Portanto,

9; =1399 d/E cosO AD 2.1)

Para uma dada energia e um conjunto de planos do cristal, a resolucdo do espectrometro depende da
incerteza AQ no angulo de Bragg. A expressdo para /\(), no caso de dois colimadores com divergéncias
angulares horizontais diferentes, é dado pela eq.(4.19) (seid visto no item 4.2.4) que estd calculada na
referéncia'26) de acordo com a aproximacdo feita por Saior!64).

O efeito da divergéncia angular vertical do feixe na resolugBo em energia é pequeno e
desprezv’vel”s’. A divergéncia angular horizontal dos colimadores é dada pela relagdo a - d/l, onde d é a
abertura do colimador e } o comprimento. O primeiro colimador, que estd inserido no canal de



irradiagio do reator, é constitufdo por 19 tubos de ago colccados juntos em forma de um feixe; cada
tubo tem 100 cv de comprimento, 0.575 cm de didmetro interno e paredes com espessura 0.11 cm.
Uma média ponderada, levando em conta as 4reas das aberturas entre os tubos, foi efetuada para a
determinagdo da divergéncia angular horizontal @, =0.2526°. O segundo colimador consiste de
21 laminas de aco com 42 cm de comprimento colocadas, igualmente espagadas uma da outra, a uma
distancia de 0.18 cm; a divergéncia angular calculada é a; =0.2454°.

A expressio para AQ, (eq.4.19) foi calculada de acordo com Sailor, que toma como hipdtese
que a refletividade é proporcional 3 espessura do cristal monocromador, desprezando a extingdo
secundaria (serd vista no item 3.2.2). Contudo, na pratica, os cristais monocromadores de néutrons sdo
efetivar.ente de espessura infinita e nenhum aumento substancial da refletividade é obtido com o
aumento (la espessura do cristal; nessa situagio a extingio nio é desprezivel e pelo contririo ela é
completa.

Porém, no caso de haver interesse apenas na resolucdo, Popovici e Gelberg!58) mostram que
quando as divergéncias angularesa; e «, dos colimadores sio compardveis, a resolucio calculada,
desprezando a extingdo secunddria, se aproxima suficientemente da resolucgdo real. Esta aproximacdo foi
feita para a construgdo da curva tedrica do iridio afetada pela resolucdo instrumental (a ser vista no
ftem 4.2.4).

No caso de haver interesse na refletividade do cristal, os mesmos autores citados mostram que 0
efeito da extincdo deve ser considerado. Serd visto no _ap. |ll, que nesse caso AQ é uma fungdo
complicada que inclui o efeito da divergéncia angular horizontal do feixe e a estrutura de mosaico do
cristal. A forma funcional da distribuicdo que determina AQ é dada pelo integrando da eq. (3.31) para o
cristal usado em reflexdo.

2.1.4 — Detector de Néutrons e Monitor do Feixe

O feixe de néutrons difratados pelo cristal é detectado por um contador proporcional a gas
BF,, enriquecido a 96% no isdtopo B'®, a uma pressdo de 60 cm de Hg. E um modelo (G-10-20) da
“N, Wood”, cilindrico com 17 de didametro e comprimento ativo de 20"’. O detector é envolvido por
uma folha de cadmio, de 1 mm de espessura, deixando uma abertura na extremidade do tubo para
receber o feixe refletido. Além disso, blinda-se o detector com um cilindro de aluminio {20 cm
dia. x 71 cm compr.) com 1 mm de espessura, contendo parafina e &cido borico. Esse cilindro é apoiado
sobre o brago do espectrometro e ajustado de maneira que o eixo longitudinal do detector coincida com
a direcdo da linha central do feixe refletido e assim a blindagem sera efetiva para néutrons com direcdes
outras do que a do feixe de néutrons difratados.

Com o objetivo de assegurar que o feixe incidente no cristal permanega constante durante o
tempo de contagem para o detector principal, um pequeno detector BFy de 1/2" de didmetro foi
utilizado como monitor. Este detector foi envolvido por uma félha da2 cadmio, com uma abertura
lateral, e colocado préximo 3 saida do primeiro colimador e em posicdo de medir os néutrons espalhados
do feixe primdrio, de modo a ndo interferir com o feixe incidente sobre o cristal. Os tempos de
contagem para o detector principal s3o condicionados a uma contagem predeterminada do canal de
monitoracdo, eliminando dessa forma o efeito de flutuagdo na poténcia do reator.

Os preamplificadores, amplificadores, discriminadores, escalimetros, rel6gios eletrdnicos e fontes
de alta tensio, para ambos os detectores, sdo todas unidades transistorisadas RIDL. Ambos os
escalimetros de seis decadas sdo conectados, através de uma unidade programadora RIDL, a uma
impressora Hewlett-Packard. Ao atingir a contagem pré-determinada do escalimetro do maonitor, a
impressora imprime a contagem do detector principal, o tempo de contagem e mais a préxima contagem
pré-determinada. O tempo morto do sistema de detec¢do foi medido e é igual a 2 u seg. O diagrama de
bloco do equipamento eletrdnico usado para a datec¢3o dos néutrons, pode ser visto na figura 1.



2.1.5 — Eficiéncia do Detector Principal

Para um feixe de néutrons incidentes axialmente sobre um detector de BF;, a alta pressdo e
enriquecido, a eficiéncia é dada por:(25)

€ =exp — (noyt; +not) [1 — exp{-ny0,t3) | (2.2)

onde n;g, é a seccdo de choque macroscopica de absor¢do do material da janela, t, é a espes.ura da
janela, n, é o nimero de atcmos de B'® por cm®, 0, é a secgdo de choque do B!, t, é o
comprimento da regiao inativa do tubo junto a janela e t; é o comprime..to ativo do detector.

O detector principal empregado nas experiéncias possue t, =0.135cm de aluminio,
t; =1.75cm e t; =50.8 cm. Nesse caso, n,0,t,, é desprezivel comparado com n,0,t,.

Usando o valor de 3838 barns para 0; em 0.0253 eV(63) 3 eficiéncia do detector como uma
funcdo da energia é dada por:

¢ = exp (~0.02179E- 4 )[ 1~ exp (-0.63264 E™ )] (2.3)

Um gréficc da eficiéncia do detector, calculado pela eo. (2.3) para 0.001 eV a 1.0eV, é
mostrado na figura2. O efeito do comprimento inativo comina o comportamento da eficiéncia do
detector em baixa 2nergia.

2.2 — Medida da Seccdo de Choque Total

A determinacdo da seccdo de chogue total, para néutrons de uma dada energia E, pode ser feita
observando a atenuagdo do feixe de néutrons por uma amostra de espessura conhecida. A seccdo de
chogue total observada é dada pela relagdo:

1 1
E) =— en-—— 2.4
o lB) =T e 24

onde N é 0 nimerosde dtomos/barn da amostra, definido como N = nx 10°%%; com n representando o
nGmero de dtomos/cm>® e x a espessura da amostra em cm; o fator 10" ** é devido a transformacio de

cm? em barn (1 barn = 10" %% cm®*).

A relacdo entre 0 nimero de néutrons que passam através da amostra de espessurax e o
nimero de néutrons incidentes na amostra, é chamada ““transmissdo’’ e é dada pela equagio:

T = e NOx (2.5)

A medida da transmissido é feita registrando-se as taxas de contagem, |, do detector principal,
quando se interpGe a amostra entre o cristal e o detector; em seguida, é feita outra medida da taxa de
contagem, lo, sem a amostra no feixe. A transmissdo é dada pela razdo 1/1,, e com as eqs. (2.4) e (2.5)
determina-se g,. Este métod» para a determinacdo da sec¢do de choque to al &€ denominado “‘método de
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transmissao’’. Embora o principio de medida seja muito simples, é necessario que seja tomada uma serie
de precaucdes para a obtengdo de resultados precisos e reprodutieis

Além dos problemas da resolucdo em energia e das contaminacoes de ordens superiores, que
serg tratada detalhadamente nos capitulos seguintes, a avaliac3o dos erros sistematicos, na determina¢ac
de g,, requer o conhecimento da radiacdo de fundo {background) e das caracteristicas da amostra.

2.2.1 — Caracteristicas e Preparagdo das Amostras

No presente trabalho foram utilizadas uma amostra de iridic ¢m p6, acondicionada em uma
caixa de aluminio, e uma amostra de ouro metalico em forma de placa.

A amostra de iridio foi adquirida da companhia The British Drug Houses Ltd. (England}, e
sequndo as especificacbes fornecidas pela firma a pureza é igual ou maior a 99.95%. Para a medida da
transmissao, a amostra foi acondicionada em um recipiente de aluminio que possui uma cavidade, com
2.055 cm de diametro onde é colocado o p6. Para a realizacdo da experiéncia necessita-se de duas caixas
porta-amostra semelhantes, pois uma delas deve ser utilizada vazia para a medida da taxa de
contagem lo.

As caixas porta-amostra foram feitas de aluminio, por que esse material é relativamente
transparente aos néutrons térmicos; as transmissGes para néutrons térmicos das duas caixas vazias foram
medidas, os resultados sdo comparaveis, e pode-se considera-ias idénticas. A caixa permite acondicionar
uma gquantidade varidvel de pd; uma massa de 0.419 g de iridio foi colocada afim de se ter uma
transmiss3o baixa na regido de energias estudada, pois dessa forma minimiza-se o erro estatistico!62), O
erro na determinagao da massa é menor do que 0.1%.

Afim de evitar umidade na amostra, o iritdio em po foi secado a vacuo, antes de ser colocado
no porta-amostra; além disso, a amostra foi conservada em um secador no intervalo de tempo entre duas
medidas.

A colocacdo do pé no recipiente de aluminio é feita agitando o mesmo manualmente, de modo
a se obter a maxima densidade possivel da amostra. A uniformidade da compactacao do po é verificada
pela observacdo da variacdo de transmissao para néutrons em diversos pontos da amostra; dessas medidas
nota-se variacoes menores que 0.5%.

O nimero de 4tomos por barn que entra nas eqs. (2.4) e (2.5) é dado por:

N, x 10724
N=2 °—;—~~—- (2.6)

onde p é a densidade do material em g/cm’, N, é o nimero de Avogadro, A é a massa atomica em
gramas, e X a espessura da amostra.

No caso de amostras em pd, a densidade a ser usada ndo é a densidade tabelada para o material,
desde que nessas condicdes serd funcdo da compactacio do p6. Nesse caso a densidade é determinada
através de medidas de peso da amostra e volume do recipiente. O valor de N para a amostra de iridio,
utilizada nesse trabalho, foi calculada pela eq. (2.6) e é igual a N = 3.97 x 10"* 4tomos/barn,

A amostra de ouro foi utilizada como padrdo nas medidas efetuadas com o cristal de Ge. Tem a
forma de uma placa com espessura igual a 0.199 cm. Afim de verificar a pureza da amostra, foi feita
uma anélise por ativacdo pela Divisdo de Radioquimica do IEA, e foi apontada a presenca de 0.20% d2
Cu ¢ 0.27% de Ag.
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Quando ha impurezas na amostra, a transmissao medida é dada por:

T=exp—(No+N,o, +...+N,o) (2.

on.: . ¢é o namero de atomos/barn do elemento de interesse, M, o rumero de dtomos/barn das
impurezas e 0, as seccOes de choque das impurezas.

Pode-se mostrar facilmente que a expressdo para a sec¢ao de choque total corrigida é dada por:

k
g =-—— = ZL N.o (2.8)

onde k é o nimeru de impurezas. Considerando as densidades tabeladas(32) e a eq. (2.6) determinamos
os valores

N, = 001173 at/barn; N,  3.266x 10°°

at/barn e Ny, =3.152 x i0” * at/barn. O valor da sec¢do de chogue do cobre é constante'?2) e igual a
9.5 barns e para a prata'’® ¢ dado pela expressdo Uag ™ '9.8E" . - 6.4 | barns,

2..°.2 ~ Procedimento Experimental e Processamento dos Dados

O procedimento experimental, para a obtencdo dos dados que determinam a transmiss3o em
cada angulo de Bragg (} do cristal, é o seguinte: coloca-se, no feixe de néutrons difratados pelo cristal, a
caixa de amostra vazia, idéntir1 aquela que contém a amostra, e mede-se 2 taxa de contagem Co para o
detector do braco do espectrometro; em seguida mede-s2 o background B, para essa situacdo.
Substitui-se a caixa vazia por aquela que contém a amostra e mede-se novamente a taxa de contagem Ca
e o background Ba.

O background ¢ medido deslocando o cristal monocromador 2 yraus fora da posicdo de reflexao
de Bragg. A fonte de raniacdo de fundo no detector principal pode ser dividida em duas classes: a
primeira é o background proveniente do cristal composto de néutrons espalhados incoerentemente e que
passam diretamente através do segundo colimador atingindo o detector; a sequndo é o background do
ambiente, que alcanca o detector pelo segundn colimador e por penetracdo pela blindagem cilindrica do
brago.

Ambas as fontes de background s3o praticamente constantes com a energia, exceto para energias
mais altas, ou seja, angulos pequenus proximos ao feixe direto {ang. zero), onde o background aumenta
sensivelmente com o decrescer de A (ver figura 11).

A 'curva de rocking’’ para a reflexdo (111) do cristal de Ge (que pode ser vista na figura 10) é
obtida girando o monocromador mantendo o angulo do brago fixo e pode-se observar que basta deslocar
o cristal 2 graus para a medida do background, uma vez que nessa posigdo a contagem é constante para
qualquer dos fados do pico, constituindo uma pequena fragao da intensidade no maximo da curva.

O numaro de contagens, predeterminado no canal de monitoracdo, foi escolhido de modo que a
contagem acumulada, no canal de contagem do detector principal, contenha um erro estatisiico mdaximo
de 1%, afim de minimizar o erro no valor de transmissdo. As correcdes para o tempo mortc nio forarn
consideradas,visto que a correcdo para a contagem observada na posicdo de maxima intensidade, corn
ambos os cristais é inferior a 0.4%. Todas as taxas de contagem sdo normalizadas para um certo namero
de contagens do monitor.
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Com os valores das taxas de contagem, relativas 303 feixes, incidente e transmitido pela amostra,
e aos backgrounds correspondentes, determina-se a transmissdo para um dado ingulo de Bragg.

Ca—Ba i
T = -— {2.9)
Co-Buv |,

A secgao de choque dada pela eq. (2.4), pode ser escrita

{2.10)

Para o célculo do erro no valor da secgdo de choque, dado pela eq. (2.10), considera-se que o N
ndo estd afetado de erro‘5', e somente as flutuacOes estatfsticas nas con:agens Co, Bo, Ca ¢ Ba
contribuem para o erro em 0y.

Como o erro estatistico nas contagens é dado pela raiz quadrada dos mesmos, usando as regras

de propagacdo de erros, obtém-se o erro em oy, pelas seguintes expressdes:

1 Al A
by =V S @1

]

com

By = V1ACo)? + (ABo)? (2.12)

AV = /{ACa)? + (ABa)? (2.13)

Os céiculos da seccdo de choque total oy e seu erro estatistico Aoy, s3o efetuados a partir dos valores
das taxas de contagem medidas, com o auxflio do computador 1BM-1620 do {EA, através do programa
"Seccdo de choque Total” em FORTRAN-II-D. Este programa, que também corrige os efeitos da
presenca de impurezas na amostra (eq. 2.8), foi elaborado especialmente para este trabalho.

CAPITULO I

CONSIDERACOES TEORICAS

3.1 - Introdugdo

Para o calculo das contaminagtes de ordens superiores no feixe de néutrons difratados pelo
cristal ou feixe refletido, é necessirio o conhecimento da refletividade do cristal para as vdrias ordens de
reflexdo. No item 2.1.3 foi visto que havendo interesse na refletividade, o efeito de extingdo no cristal
deve ser considerado e que a largura de resolugdo serd uma fun¢do das divergéncias angulares dos
colimadores e da estrutura de mosaico do cristal.
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O objetivo principal deste capitulo é de apresentar as expressdes envolvidas no célculo da
refletividade e da resolucdo do instrumento, além de abordar os problemas de contaminagdo de ordens
superiores e das reflexdes parasitas, sempre presentes em uma medida da intensidade difratada pelo
cristal em fungdo do angulo de Bragg.

Inicialmente serdo feitas algumas consideragGes sobre a natureza dos cristais monocromadores de
néutrons; além disso, sera considerada a refletividade integrada do cristal para o caso em que o mesmo
sofre um giro em torno de sua posicdo de Bragg, em ,eixe de néutrons monoenergéticos e paralelc,
mantendo fixo o angu'o do detector.

Em seguida serd considerado o caco da refletividade integrada para o cristal ¥xo em sua posicao
de Bragg e exposto a um feixe de radiacdo polienergética, com c detector ainds em posicdo fixa . isto
serd feito levando em conta a largura de mosaico de cristal e a divergéncia angular finita do feixe. Este
ultimo caso corresponde as condicGes em que o espectro do reator é medido e também aquelas em que

as seccoes de choque totais sio medidas em cada energia.

O caso em que o cristal monocromatiza néutrons por transmissdo, ou seja, quando os néutrons
difratados emergem do cristal pelo lado oposto ao da incidéncia, j§ foi tratado por diversos
autores!18.34) ¢ a refietividade pode ser representada por uma simples expressio analitica.

Neste capitulo, consideraremos apenas o caso de reflexdo simétrica, no qual os planos difratores
sao paralelos a face do cristal, caso este em que a express3o para a refletividade deve ser resolvida
numericamente.

3.1.1 — Cristais Perfeitos

Um cristal cuja estrutura é perfeitamente uniforme e regular, em tcda sua extensdo, é chamado
“perfeito”’. A maneira pela qual a radiacdo é refletida por um cristal perfeito, pode ser estudada
considerando-se a intensidade de reflexdo de um pequeno elemento de volume 8V do cristal, com a
condicdo de 6V ser tdo pequeno, que difrate somente uma pequena percentagem do fluxo de néutrons
incidente (I néutrons/cm? seg)(4). Deste modo pode ser mostrado pela teoria da difracio(74) que,
girando o cristal em torno da posicdo de Bragg, mantendo o detector fixo, a reflexao integrada devido
ao elemento de volume 6V é dada por 1Q6V néutrons/seg.

A quantidade cristalogrifica Q deduzida por Zachariasen!74! é dada por:

= kJNng (3.1)
sen2( ’

onde N é o nimero de células unitérias por unidade de volume e F é o fator de estrutura dado por:
Flhke = [Ebe ™ exp2mi(hx; +ky; +€z)T (3.2)

A soma é feita sobre todos os dtomos da célula unitéria, sendo b a amplitude de espalhamento
coerente. O fator de Debye Waller e"2M i discutido e justificado por varios autores'®.72) |eva em
conta as vibragdes térmicas dos atomos'4? }. A expressdo analftica para M usada nos calculos é:

2
=__.6.|:_ (2_)2 L

T 0
[=+(—? . A (=)] 3.3)
mkO 2d 4 0 T
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F 4 X
Alz) = [~ dx (3.4)

o eX -1

onde O é a temperatura de Debye do cristal, h e k sdc as constantes de Planck e Boltzmann
respectivamente; m ¢ a massa nuclear, da distancia interplanar, n o nimero de ordem e T a temperatura
do cristal em graus Keivin A funcdo A(z) foi apresentada por Debye e esti reproduzida no trabalho de
Biake'8!

Considerando todo volurr 2 de um cristal perfeito, o feixe de néutrors, que vai incidindo no
angulo de Bragg, tera sua ampiitude reduzida por captura nuclear, por espalhamentos outros do que o de
Bragg e também pelo fato de que certa intensidade estd sendo difratada escapando <o cristal no feixe
refletido. Portanto, as partes mais profundas do cristal contribuem menos do que as da superficie, ndo
sO pela absorcdo, mas porque néutrons, que estavam inc'dindo com a energia correta para a difragao,
foram remaovidos antes de alcanca-las (figura 3).

Nessas condicdes, a simples expressao QV nac se aplicara sobre todo o volume, pois a poténcia
do feixe incidente diminui apreciavelmente com a penetrag¢do. Esta redugdo da intensidade incidente é o
fendmeno da "‘extingcdo”. Em um cristal perteito, a extincdo de uma frente de ondas, se propagando,
pode ser considerada como componentes, repetidamente refletidas na mesma direcio com fases opostas.
Extingdo dessa forma, devida a uma esirutura perfeitamente ordenar’e de unidades espalhadoras, é
chamada "'primaria’’.

3.1.2 — Criswais Mosaicos

Contudo, a mgioria dos cristass possui irregularidades em seu arranjo atomico, na forma de
distorcoes e deslocamentos n: estrutura. Estas irregularidades tendem a aestruir a coeréncia, ou relacoes
de fase fixas, entre as componentes do feixe ..palhado pelas diferentes partes do cristal O cristal é
dividido efetivamente em pequenas regiGes cuja extensio é da ordem de 5000 A, as quais s3o
suficientemente perfeitas para refletir o feixe coerentemente; mas entre estas regides ndo hd coeréncia
Estas regides individuaimente perfeitas sdo conhecidas como ‘'blocos mosaicos”’ e permanecem unidas
com orientagdes ao acasc

A passagem de um feixe de néutrons através de um cristal mosaico é bem uiferente do que
atraves de um cristal perfeito. O intervalo angular de reflexdo para um cristal perfeito é somente poucos
segundos do arco“”, enquento que a desorientagcdo angular dos blocos mosaicos adjacentes é medida em
minutos de arco. Consegilentemente, o feixe penetra profundamente em um cristal mosaico antes de
alcancar blocos mosaicos com orientacdo idéntica aqueles proximos a superficie. Portanto, se dois blocos
mosaicos estdo em posicdo para a reflexdo de Bragg, porém um proximo a superficie e outro em uma
camada inferior do cristal, estes biocos sdo irradiados diferentemente, pois a intensidade ¢ diminuida do
primeiro para o segundo hloco, devido a difracdio no primeiro. A atenuacdo do feixe, devido ao
espalhamento de Bragg por blocos mosaicos identicamente orientados, é conhecida por “extingdo
secundaria’. (figura 4).

Na extincdo primaria, as amplitudes das ondas espalhadas devem ser somadas para obter o
espalhamento de todo cristal; e na extincdo secundaria, uma vez que ndo ha coeréncia entre os blocos
mosaicos, as intensidades sdo somadas.

Sendo os blocos mosaicos grandes, ocarrem ambos os tipos de extingdo, porém se os blocos
forem suficientemente pequenos, de modo gue a extingdo primadria seja desprezivel, o cristal é chamado
‘‘idealmente imperfeito” De uma manera geral, é nessa categoria que se acham os cristais
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Cristal perfeito

Figura3 — Extincdo priméaria, causando atenuacdo no feixe em um cristal perfeito ou em um bloco
mosaico isolado.

Contorno dos
blocos mosaicos

Figura 4 — Extingdo secundéria, causando atenuagdo por refiexdo em dois blocos mosaicos com a mesma
orientacdo.
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monocromadores de néutrons e a reducdo de intensidade no seu interior é controlada pela distribuigdo
angular W(A) dos blocos mosaicos, que normalmente possui a forma de uma Gaussiana.

1 A
w{A) = ) exp { — ) (3.5)

onde n =j3/2 \fﬂn—z onde 8 é chamado “largura do mosaico” do crista! ¢ 1epresenta a largura na meia
altura da distribuicdo W(A). A funcao W é definida de modo que W(A) dA represente a fragdo dos blocos
mosaicos que possuent suas normais entre os angulos A e A +dA, em rela¢ao a superficie do cristal. A
validade dessa hipotese é discutida por James(41).

3.2 — Feixe de Néutrons Paralelo e Monoenergético
3.2.1 - Poténcia do Feixe Incidente e Difratado no Cristal

Os blocos mosaicos, possuindo orientagdo ao acaso, espalham néutrons independentemente um

do outro, ndo havendo relacdes de fase definidas entre os espalhamentos de néutrons dos diferentes
blocos. Consegiientemente, pode-se tratar diretamente com a poténcia do feixe incidente P,(t) e a
poténcia do feixe difratado Py, (t), ar .bas numa espessura t do cristal.

A variacdo da intensidade depende da profundidade de peretracdn, que por sua vez é uma
funcdo das combinagOes dos tipos de extingdo e da absorgdo. Quando a atenuagdo da intensidade ou
perda de poténcia dentro de um bloco mosaico é pequena, o cristal é “ideaimente imperfeito’’ e a
variacdo real dentro do cristal pode ser aproximada por uma curva monétona“s’, para a qual uma
equacdo diferencial pode ser proposta e resolvida.

As equagdes diferenciais acopladas, que descrevem o comportamento de P,(t) e P,(t) ao
atravessar uma camada dt de um cristal mosaico —de espessura total t, —, foram inicialmente
apresentadas por Zachariasen!74) e James'41) para raios X e depois reestudadas por Bacon e Lowde!4)
no caso de difragdo com néutrons.

Consideremos o caso de reflexdo simétrica em um cristal mosaico em forma de uma placa de
espessura t, (figura 5). Seja um feixe paralelo de néutrons monoenergéticos, incidentes sobre os planos
refletores paralelos & face do cristal; definindo vy, e v como os cosenos diretores, em relagdo & normal
a superficie do cristal, dos feixes incidente e difratado respectivamente, nota-se que quando a reflexdo é
simétrica 7, + Y.

Através de uma camada de espessura dt do cristal, o caminho percorrido pelos feixes incidente e
difratado é dt/y, e ambos perdem poténcia devido & difracio e a absorcdo nessa distdncia. Contudo, a

poténcia perdida por um feixe, por causa da difracdo, serd ganha pelo outro feixe.

A fracdo dos blocos mosaicos em posicdo de difratar o feixe é W(A) dA, o que significa que a
refietividade por unidade de caminho é dada por“s’:

S(A)dA = QW(AMdA (3.8

S¢ o coeficiente de absorcdo linear €, a variacio de P (At} e de Py (At) ao transpor uma
camada dt na profundidade t, para o caso de reflexdo simétrica, seré dada pelas equacoes”‘”
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PA  PAD  PuiAY)
P, (A = (2§t g P

) dt 3.7y
Yo Yo Yo |

Py lAt) PulAt) P_(AY)
dP (A = (u—T— s P g 0 ay (3.8)
Yo Yo Yo ’

Os dois primeiros termos do segundo membro de cada equacdo reoresentam o decréscimo de
potincia devido & absorgdo e a difracdo. O terceiro termo representa o aumento de poténcia devido a -
wn feixe duplamente difratado.
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Figura® - Reflexdo siméurica jor wma plia Diana 7.y, sen () onde /A é a orientacdo média dos

planos cristalinos.
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3.2.2 ~ Coeficiente de Absorgio Linear

Assumindo que o cristal estda em um2 posic3o que evita a reflexdo de Bragg, e que um feixe de
radiagdo monocromdtica passa através de uma espessura t do cristal, pode-se definir o coeficiente de
absorg3o linear pela relagdo:

I = loe™ M (3.9

onde lo e | s30 as intensidades incidentes e emergentes respectivamente.

Consideremos o primeiro termo do segundo membro das eqs. (3.7) e (3.8). O coeficiente de
absorcdo efetivo deve incluir todas as outras interaches — com excecan do espalhamento de Eragg — que
poderiam retirar néutrons do feixe incidente ou difratado!42). Portanto, o u é a secgdo Je choque
macroscopica total do cristal a menos do espalhamento coerente elastico.

L = Z absorcdo + Z espalhamento (3.10)

O termo £ absor¢do é igual a No,, onde N é o nimero de stomos/cm? do cristal eo, éa

seccio de choque microscopica de captura e tem dependéncia proporcional a E ~ %, em relacio a
energia do néutron incidente.

Desde que o tipo de espalhamento de Bragg é o coerente elstico, no termo I espalh. deve
constar todos os outros tipos de seccoes de choque macroscopicas ue espalhamentos disponiveis, ou seja:

Eie",:?t_ —~ incoerente eldstica
il ~ coerente ineldstica
Einc. : ineldsti
e, ~ incoerente inelastica.

Pode-se reescrever a eq. (3.10) na forma

b = No, + ESQ8Y + ENIS8 + Elnc? )

Embora ambas: EISS e EINS® sejam fortemente dependentes da energia, sua soma é

relativamente constante(50); e sobre o intervalo de energia de 0.001 a 1.0 eV, uma aproximagdo razoavel
pode ser feita!46.70)

Einio, = No; = Elsq + EINCP (3.12)
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onde 0, é a seccio de choque de espalhamento incoerente para um nicleo isolado. A wroximaclc
{eq. 3.12) ¢ muito boa quando usada na eq. (3.11), porque o, é geraimente mwito pequena pars a
maioria dos elementos que formam 0s cristais monocromadores de néutrons'®0), sendo praticamente
zero para o Al, e para o Ge é muito pequena, quando comparada com a secgio de choque de absorcio
na regido préxima a0 extremo inferior do intervalo de energia { ~.001 eV). No extremo de energiss mais
altas (~1.0eV) a E‘:::l' se torna muito grande quando comparada a Ng..

Pode-se representar E°°" pela chamada “aproximacdo de Placzek”!56.57) que mostra boa
concorda:wia com resultados expenmemals no inervalo de erergia de 0.001 a 1 0¢eVi70) desde que »
temperatura de Debye seja escolhicla convenientemente!46) Nesta aproximagdo, aproveita-se 2
semelhanca de comportamento, em relacdo a A, da seccio de choque coerente inelistica e da incoerente
ineldstica'70) e substitui-se o o, por o, para calcular o ESO%", onde G, & a secgio de choque coerente do
elemento e ¢é calculada pela expressio o, =4]1b?, onde b é a amplitude de espalhamento cuerente.

gcoer — (___’ ginco {3.13)

mel inel

A eq. {3.13) pode ser escrita na forma

geoer = % £ (ginco _ginco) 13.14)

inel 0-i total elast

Usando a eq.{3.12) e a exprassio para E:,':ft j4 adotada em vdrios trabalhos!15.46.70},
obtém-se:

ESO = No [1-(1-e §)/¢) (3.15)
onde
8EmM 1
= Ty A (3.16)
£= gty (g H]

Todos os valores j& foram definidos anteriormente, a menos de E e m’, que s3o a energia e @
massa do ndutron respectivamente.

A eq. (3.11) pode ser escrita na forma:

=Nl +to+a. [1-(1-e$1/5]} (347

Para que a eq. (3.17) represente a seccdo de choque macroscopica do cristal, 3 menos da seccdo
de choque coerente eléstica usada para a difracdo de Bragg, deve-se adotar convenientemente o valor da
temperatura de Debye do cristal46), No caso do Ge, existem vérios valores tabelados!33) e fo
necessario adotar um critério para a escolha do valor conveniente.

A seccdo de choque coerente eldstica contribui para a secgdo de chogue total de um
monocristal em determinadas energias, na forma de picos correspondentes 3 difracdo de Bragg dc



2

determinados planos cristalinos. Afora esses picos 0 ~omportamento da curva é dado pela composigio
dos outros tipos de seccio de d\oque“z"s'm). Retomando a eq. (3.17) e dividindo por N, tem-se a
equacio da seccido de choque microscopica total do cristal ¢, a menos do espalhamento coerente elastico.

0=0,+0+0. i 1-(1-e )/t ]

A eq. (3.18) foi calculada para as virias temperaturas de Debye do Ge, e foi feita a comparacdo
com os pontos experimentais da secgdo de choque total do crictal (figura 6), os quais foram medidos
pelo procedimento experimental descrito no Cap. Il, ou seja pelo, método de transmissao, com o feixe
incirdido perpendicularmente aos planos (11).

A curva que melhor se ajusta a0s pontos é aquela calculada com O =370°K; e este foi o valor
adotado para a temperatura de Debye do Ge.

O grifico da figura 7 mostra o valorde  para o Ge, calculado pela eq. (3.17), no intervalo de
comprimento de onda de 0.1 2 3.5 A (8.2 a 0.001 eV). Esse célculo foi feito com dados: T, =295°K,
m=12.049x 102 g e N =4.44 x 10?? §tomos/cm>. Os valores das seccdes de choque microscopicas

s30 tabelados!60! e a funcio M—T) foi calculada pelo computador co IEA, através do programa GALEG,

em FORTRAN ). O valor deu=0.18 cm™' paraA =1 A coincide com o calculado por Popovici (P0o68)
para este mesmo comprimento de onda.

3.2.3 — Refietividade Integrada para Cristal que Sofre Rotagcio em Torno de Um Feixe Paralelo e
Monoenergético

O sistema de eqgs. (3.7) e (3.8) esta resolvido em detalhes no apéndice A. A solucdo do sistema
contém duas constantes arbitririas que s3o determinadas pelas condicés de contorno.

Uma condicdo de contorno é obtida assumindo conhecida a poténcia do feixe incidente na face
do cristal.

Polt) = Py(0) em t=0 (3.18)

Obtém-se a segunda condicdo de contorno considerando que o feixe difratado é produzido
dentro da placa cristalina e, por conseguinte, deve emergir por uma superficie da placa e anular-se na
outra superficie.

Puit =0 em t=t, {3.19)

para o caso do cristal que monocromatiza néutrons por reflex3do.

O maior interesse do cdiculo é a determina¢do do comportamento da razio eatre as poténcias
dos feixes difratado e incidente na face do cristal, isto é Py, (0)/P, (0}, com funcdo de A.

Esta razdo denomina-se P(O.A) e representa a refletividade dos blocos mosaicos com
deslocamento angular A, relativamente 3 orientacdo média, para néutrons monoenergéticos caracterizados

pelo angulo de Bragg O.



T
- CroraL 5O MONOCRISTAL DOE Ge
m'o-o ro— ——
2
x
<
]
<4 80
«
-
o
-
w 6.0
=2
o
o
x
o 4.0
w
o
o 20— —
<
(&
(&)
- |
0.01 0.10 1.00

ENERGIA (oV)

Figura 6- — Secgio de choque total de um monocristal de germanio; medida por transmissdo através do cristal, com o feixe incidindo perpendicularmente a fz.e.

(24



(cm)

-

COEFICIENTE DE ABSORGAO EFETIVO

0.40

0.30

0.20

0.10

1 T T 1T 1 ]

Ge ()

TEMPERATURA 0O CRISTAL Te*295°K |

TEMPERATURA DE DEBYE O, 370°K

_ 1 1 L _ |

05 10 15 20 285 30 38
COMPRIMENTC DE ONDA (A)
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As constantes da solucdo do sistema de equacdes (3.7) e (3.8) foram determinadas no
Apéndice A, a partir das condi¢Bes de contorno (3.18) e (3.19), obtendo-se a expressdo da refletividade.

Py(A,0) a
PolB.0} (1+a) +4/1+2a coth [A\/1+Za]

PlO.A) =

(3.20)

com a=5/peA= ut /v, onde todos os termos ja foram dafinidos anteriormente.

A integral da relagdo P((,A), sobre todos os valores de A, é chamada refletividade integrada de
um cristal idealmente imperfeito em reflexdo e foi definida por Bacon e Lowde!4) como:

RO = [PIO,A)dA (3.21)

0 RO dado pela eq. {3.21), corresponde ao caso em que o angulo de incidéncia entre o cristal e um
feixe monocromético e paralelo, ¢ variado efetuando um giro do cristal em torno do feixe; note-se que
para esse caso ndo foi consideradc o efeito de colimacdo finita do feixe.

3.3 — Feixe de Néutrons Colimado e Polienergético

A medida da intensidade, refietida pelo cristal em cada energia, é efetuada com o espectrometro
de cristal na seguinte condigdo experimental: o feixe de néutrons polienergético proveniente do reator,
depois de passar nelo primeiro colimador, incide sobre o cristal mantido fixo no dngulo de Bragg Og em
refacdo ao feixe incidente; o feixe refletido pelo cristal passa pelo segundo colimador e atinge ¢ detector
tanibém fixo, no angulo 2 Og.

Inicialmente serd visto como a colimagdo influencia a refletividade do cristal fixo num feixe de
radiacdo polienergética; em seguida serd mostrado como a intensidade, em cada dngulo, varia em funcdo
da refletividade.

3.3.1 — Efeito da Colimacdo Finita

A figura 8 mostra uma situacdo em que o feixe de néutrons, proveniente do canal de irradiagdo,
incide sobre um cristal. ™~

O caminho | indica o feixe de néutrons de comprimento de onda Ag (correspondentes ao
dngulo de Bragg fixo Og) que sdo difratados por blocos mosaicos com a orientacdo média. O caminho I
indica um feixe refletido por blocos mosaicos deslocados de um dngulo A em relagdo 3 orientagdo média;
esses néutrons possuem comprimento de onda A {(correspondente ao dngulo de Bragg 0. O &ngulo
entre | e 11, antes da reflexdo é §, e depois da reflexdo, é ¢, onde:

5 =(0-0gl—-8 e v=56+20=(0-0g)+A (3.22)

Se o feixe incidente passa através do primeiro colimador, cuja funcdo transmiss3o é representada
por 1;(8), e o feixe difratado tem que passar através do segundo colimador, cuja funclo ¢ dado por
l4(p); entdo a fungdo resolucdo serd dada pefa integral:
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RIO— Og) = cte f 1,(8) PO, ) I (p)dA (3.23)

Esta expressfo (3.23) & completamente equivalente ds relag3es deduzidas por Dietrich e
Als-Nielsen! 18}

Para tacilidade de céiculo considera-se o caso em que ambos os colimadores possuem diverginciss
angulares igusis, mas mostra-se que os resultados podem ser aproveitados para o caso de colimadores
diferentes, fazendo uso de uma relaclo simples.

Uma boa asproximacdopara a funcdo transmissdo do colimedor ¢ consideré-la como uma
distribuicko Gaussiana'®4) com largura na meia altura igusl & divergdncia angulsr do colimador. Para o
primeiro colimador 8 funciio é dada por:

1
1{6) = ———= exp [~
o \/2ﬂ 2a'?

] (3.24)

© para o segundo colimador

2

1
latp) = ———— exp|[ - ] (3.25)

a’'y/ 211 20'?

coma’ =a/2y/28n? onde § e ¢ representam a divergéncia angular de passagam central stravés do
colimsdor. No caso Je colimadores com divergéncias ongulfr;u_ diferentes, isto &, a; $a,, Popovici(89!
mostra que basta substituir a por a,/ V' 2, onde ag = \/a_f + a,’ , @ pode-se utilizar o8 mesmos resultedos
calculados pars o caso de colimadores iguais.

A constante da eq.(3.23) teva em conts s normalizaclo das funcles transmisslu dos
colimadores e s& é necessério calculé-la quando héd interesse na determinsclio de intensidedes absolutss,
que nilo 4 o caso do presente trabalho.

O produo das fungdes (3.24) e (3.25) é dado por:

_ (0-0g) +A
K(8) I4lyp) = P exp [ - —-—;;-;————j (3.26)
Substituindo ne eq. (3.23) obtém-se:
RIO-0g) = ctaxe (0~ 0g)'/a? ro-8%/a" pi, p)d A (3.27)

A integral da eq. (3.27) é chamada refietividade integreda R ©.

3.3.2 — intensidede como Funco de Refletividade

A intensidede depois do segundo colimador pars um determinado Sngulo de Bragg Og do
cristal, 1{ O g), 4 obtide multiplicando a eq. (3.27) pela distribuicBo de comprimento -l onde
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incidente f(A) e integrando sobre O. Devido «0 fato do pico de Bragg ser da ordem de minutos!3), a
expnnencial exp — (0 -0 B/oz')2 é normalmente muito estreita, de modo que a distribuicio pode ser
considerada constzute nesse intervalo e é aproximada para f(Ag) assim como a refletividade R © por
R O B, Nessas condigbes a intensidade 1{ O g} € proporcional a refletividade.

HOgl a ROB (3.28)

Antes de escrever a expressdo final para R 0, é conveniente reescrever a eq. (3.20), utilizando as
eqs. {3.5) e (3.6)

D e-Az /2172
P(O, ) = (3.29)
2 2 2 4 2
(1+D e 8/ 20 )4 (142D & D721 )% cotn [ A1+ De 0207 )%
2 2
onde a=D e -2"/7n
e
Q
D =——=
\/2" n
ou ainda substituindo o valor de Q dado pela eq. {3.1), e mais nA = 2d sen (), escreve-se:
4 N:: F2 d3 sen2 O
D= (3.30)

V2 3 cos O
Desde que o angulo g esta fixo e por conseguinte o comprimento de onda, o valor de D dado
pela 2q. (3.30) varia apenas com a ordem de ref'exdo n.

A expressdo para a refletividade integrada pode ser escrita a partir da eq. (3.29):

D e-{1/a? +1/20*)A?  dA

R O = f
(14D e 027 ) 4 (142D e-A2/20" )% coth [ A(1 + De"22 /207 ) %) (3.31)

O RO & interpretado fisicamente como intervalo angular sobre o qual a reflex3o pode ser
considerada completa.

Para o calculo da refletividade integrada RON , para as vdérias ordens de reflex3o, foi feito um
programa em FORTRAN que calcula a eq. (3.31) com o auxilio do computador do IEA, O programa,
que se chama REFLET! e ests ligado no Apéndice C desse trabalho, pode ser usado para qualquer cristal
monocromador usado em reflexdo, bem como para qualquer conjunto de planos cristalinos, espessura de
cristal, largura de mosaico e divergéncia angular de colimador. A figura 8 mostra a refletividade integrada
dos planos (IH) do cristal de Ge usado em reflex3o, para os valores de n=1,34 e5; a refletividade de
sequnda ordem ndo foi calculada pois é proibida para o Ge (111). O fator de estrutura cristalino, no caso
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de cristal cubico de face centrada, glo,ipo diamante, é dado por: Fiy,g = Opara th +k + ) =4 mn +7
Finke) = 320bS para (h+k+¢) =4m21; F}q =64b” para (h+k+ ) =4m, lo

M =0,1,2,...etc). No cilculo das curvas da figuras9, foram utilizadas estas 1eytas para o eélculo de F2. ¢
mais os valores de b=0.84 x 12 cm!3) e N =5.55 x 10*? em .
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Figure ® — Refietividade integrada dos planos ({11} de um cristal de Ge, usaco em reflexdo simétrica, parqL
o3 valores de n = 1,3,4,5: laraisra de mosaico 3 5.4 min., t.= 1.61cmeT= 295°K
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Ao se efetuar a derivada da equacado de Bragg, un intervalo angular AQ é relacionado a um
intervalo de com.imento de onda A\.

AX = 2dcos O A Q/n (3.32)

Como ja foi mencionado, no caso em estudo, a distribui¢do espectral pode ser considerada
constante dentro de um intervalo A \, 2 nessas condi¢des pode-se escrever!3) a refletividade integrada R)‘,
para o caso de cristal fixo em feixe polienergético, como:

RN = RO(2d cos O/n) (3.33)

O RA pode ser interpretado como o intervalo dos comprimentos de onda sobre o qual a
reflexdo é completa. No R’\, estdo incluidas a refletividade do cristal ou a eficiéncia de reflexdo em um
dado comprimento de onda, e a func¢do resolugdo do instrumento, que é o intervalo de comprimento de
onda sobre o qual a reflexdo ocorre.

Portanto, se ¢(\) é o fluxo de néutrons por unidade de intervalo de comprimento de onda,
estdo o niumero de néutrons que abandona o segundo colimador por unidade de area e atinge o detector
por segundo é ¢(X) RA. Nessas condigdes a contagem por unidade de tempo o%:.rvada
experimentalmente em cada A\ é dada por:

1A = ¢(A) R e(A) (3.34)

onde €(\) é a eficiéncia do detector dada pela eq. (2.3) do Cap. Il. A equagdo (3.34) é equivalente a
equacdo deduzida por Dietrich, para a contagem observada, dada na referéncia'19).

3.4 — Contaminagdo de Ordein Superior

A contamina¢do de ordem superior estd sempre presente nos processos de difracdo, que
produzem as reflexdes de Bragg, desde que todos os néutrons que satisfazem a equacdo n A = 2d sen (),
estdo em condigcOes de serem refletidos. O comprimentc de onda desejado A é obtido pela reflexdo de
primeira ordem para n =1, enquanto que os valores de n = 2,3, . . . acarretam a indesejada contaminagdo
no feixe refletido.

Essa contaminagiio é particularmente grave em energias abaixo do pico do espectro térmico,
desde que o fluxo em /2 ou \/3 pode ser romparével, ou mesmo, consideravelmente maior do que o
fluxo no comprimento de onda primdrio} Portanto, quando a contagem por unidade de tempo ¢é
medida na regido de comprimentos de onda mais altos, deve-se acrescentar termos adicionais ao segundo
membro da eq. (3.34). A contagem por unidade de tempo observada experimentalmente sera:

i

np43

HA) = . ¢ (Mn) RAn €(\/n) (3.35)

1

onde o valor m, limit2 superior da somatéria, dependerd da parte do espectro em que estd sendo feita a
medida.

As reflexdes de ordem superior, relativamente a reflexdo de primeira ordem, sdo reduzidas por



30

meio de diversos mecanismos Ao observar a figurz 7 nota-se que o coeficiente de absorcdo efetivo tende
a discriminar contra néutrons de comprimento de onda menor, em favor daqueles de compr imento de
onda maior. Além disso, hd os mecanismos de redugio de R O como fungdo de n, ou seja: o fator Q
dado pela eq. (3.1} é reduzido com n> pois é fungio de A’ e também pelo fator de Debye Waller
contido no fator de estrutura; finalmente na eq.(3.33) um fator adicional 1/n ¢é :ntroduzido na
transformacdo de R Oem R

3.4.1 - Contaminagéo de Ordem Superior em Medidas de Secgiio de Choque por Transmissiio
O mérodo de transmissdo atravdc de uma amostra jd foi descrito no item 2.3 ~do Cap. .
Quando a medida é feita em energias abaixo do pico do espectro tirmico, onde a contaminagao de varias

ordens esta presente, a transmissdo observada experimentalmente, num determinado comprimento de
onda, é dada por:

Tobs = ! (3 36)
i

Onde a intensidade incidente | dada pela eq. (3.35) é a soma das intensidades de virias ordens:

g 3.27)
1= X |
n=1 n
Analogamente para a intensidade i, transmitida pela amostra:
R SR (3 38)
- n

A transmissdo para cada valor de n, isto 6, em cada comprimento de onda multiplo de M ¢ dada

T, =" = N0 (339)
'n

usando a eq. (2 5) do Cap I}, e onde o, 6 a seccdo de choque no comprimento de onda An.

Das eqs. (3.36) e (3.39) escreve-se

|
Tobs = g " {3.40)

|
Define-se f = ""3 (3.41)

O f, representa as fragdes das intensidades de ordem superior na intensidade incidente | na amostra.
Reescreve-se a eq. (3.40) na forma:

Tobs = (3.42)

Hea3
-
2
~4
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Se na regido de energias medida a contaminagdo é deiprezivel, pode-se considerar sé a reflexio
de primeira ordem na intensidade incidente (I = ), nu f, = 1); nessas condigGes a transmissac
observada Tobs coincide com a transmissdo ndo contam.nada T,, e a seccdo de choque é determinada
diretamente da medida, pela eq. (2.4) dada no Cap. Il.

_ n Tfl
N

Oy (3.43)

Se as transmissGes de ordem superior T, podem ser medidas diretamente em regiGes de
comprimento de onda baixos, onde a contaminagdo ¢ desprezivel (mencionado no Cap. I}, e se os valores
de f  sdo conhecidos, entdo para o caso de medir-se a transmissdio observada em regides de energia onde
a intensidade incidente | é contaminada, pode-se obter o T, pela relacdo:

T, = ;" (Tobs - %2 £.T,) (3.44)
n =

Das eqgs. (3.43) e (3.44) determina-se a seccdo de choque correta g,.

Ou entdo, utilizando-se uma curva de secgdo de choque ¢ bem conhecida como padrio, de
modo a ser possivel o célculo das transmissdes T,, e ainda conhecendo-se as fracSes f,,, pode-se prever
qual a sec¢ao de choque experimental contaminada que se observara. Sera dada pe!> relagdo:

o th (2 £, T, (3.45)

n=1

1
™ N

Portanto, o conhecimento das fracdes f, é fundamental para a correcio da seccdo de choque
medida por transmissio, em regides de energia onde a intensidade do feixe incidente na amostra é
contaminada por ordens superiores.
3.4.2 - - Célculo das Fragoes de Intensidades de Ordem Superior na Intensidade Refletida Pelo Cristal
Nesse trabalho serdo consideradas somente as cinco primeiras ordens, sendo m=5 o limite

superior da somatoéria na eq. (3.35). Esta equagdo representa a contagem por unidade de tempo
observada experimentalmente e pode ser escrita na forma

5
N =10+ £ 1,0 (3.46)
n=2

onde

I, A} = ¢ (\/n) RAn e (\/n) (3.47)

O RMn é dado pela eq. (3.33) e representa a refletividade de ordem n no comprimento de
onda A; o €{A/n) é dado pela eq. (2.3) no Cap. Il e representa a eficiéncia do detector para néutrons com
comprimentc de onda A/n.

Considerando gque o limite superior do intervalo de comprimentos de onda, neste trabalho, 3
2 A, & yue na somatoria da eq. {3.46) o n 2> 2, pode-se notar que todos os A/n, do intervalo considecradc,
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pertencem a regido de comprimentos de onda baixos, onde a contaminagdo de ordem é desprezivel (visto
no Cap. |). Portanto, nessa regido de A/n a contagem por unidade de tempo, corresponde a intensidade
refletida |“p, é somente de primera ordem (n=1), e nessas condi¢d: s, pode-se determinar todos os
fluxos ¢{A/n) através da eq. (3.47); e escreve-se:

dM/n) = ———2 (3.48)

Na eq. (3.48), o pAM/n)y representa a refletividade de primeira ordem no comprimento de
onda A/n.

Das eqs. (347) e (3.48) obtém-se

Rkn
(A/n) —— - m (3.49)

OVIEN
" VIR

exp

Com esta eq. (3.49) pode-se calcular todos os |, (\) para n=2, ..5 Com essas intensidades
determinadas e ainda tendo sido efetuada a medida da taxa de contagem relativa a intensidade incidente
contaminada |{A), obtém-se os f, por meio da eq. (3.41).

Para a determinac3o de f; além da eq. (3 41) deve-se recorrer a eq. (3 46} e escrever

RAn

5
i A (3 50)
W = = E e M) )

Isto deve ser feito porque, para n =1, o A pertence a reg:do onde ha contaminag¢do, ndo sendo
possivel uma determinacdo dire: ‘o fluxo pela eq. (3.48)

Portanto, para a determinacdo dos f, em funcdo de A, é necesséria a medida da contagem por
unidade de tempo em fungdo de A, para todo intervalo (e comprimento de onda considerado (0.28 3
3.0 A). A medida ¢ utilizada em A baixo para calcular a eq. (3.48) e em comprimento de onda alto para
se ter o valor de I{A) experimental.

3.5 — Reflexdes Parasitas

Nas medidas da contagem por unidade de tempo do feixe refletido pelo cristal, ou taxa de
contagem em funcdo de )\, o problema das chamadas reflexG3es parasitas estd sempre presente

As reflex3es parasitas de Bragg sdo flutuacGes na taxa de contagem, em forma de picos
invertidos, que aparecem devido & presenca de néutrons difratados por planos cristalinos diferentes
daquele que estd sendo usado para a obtencdo do feixe monocromdtico. Ou ainda, uma reflexdo parasita
ocorre quando um segundo conjunto de planos difratores também satisfaz simuitaneamente as condicdes
de Bragg, para um dado comprimento de onda. Em termos de reticulo reciproco, esta situacdo significa
que, dois pontos do reticulo estdo sobre a esfera de reflexdo!41!.

Esta é a exigéncia para a reflexdo dupla de Bragg, que pode decrescer ou aumentar a
intensidade na direcdo do feixe, sendo que este (ltimo s6 acontece em casos especiais‘zo’, tal como
refletividade dos planos parasitas maior do que a do plano monoc, omador.



33

O problema das reflexdes parasitas ja foi bem estudado!21.51.53.6€} devido a influéncia dessas
reflaxdes na medida do espectro do reator com espectrometro de cristal. Uma das maneiras de contornar
esse problema é efetuar uma rotacdo do cristal sobre o eixo perpendicular aos planos refletores
primarios!20-42)  evitando desse modo que outro ponto do reticulo reciproco coincida com a esfera de
reflexdo. ApOs o giro sobre este angulo azimutal, um novo ponto experimental da taxa de contagem ¢
obtido, pontc este que da seqiiéncia cantinua ao ponto contiguo ao pico invertido que existia sobre a
curva. Este problema sera abordado com mais detalhes no Cap. IV.

CAPITULO IV

RESULTADOS EXPERIMENTAIS

4.1 — Medidas em Energias Abaixo do Pico do Espectro Térmico

Na regido de energias abaixo do pico do espectro térmico, ou regido dos comprimentos de onda
maiores, a intensidade de reflexdo de primeira ordem pode ser menor do que as intensidades das
reflexdes de ordem superior (f, >f, para n=23,...etc). Isto porque o nimero de néutrons com
comprimentos de onda /2, N/3, etc, no espectro incidente, pode ser maior do que o numero de
néutrons com comprimento de onda \.

Afim de diminuir a alta contaminacdo de ordem superior dessa regido, utilizamos um cristal de
germanio como monocromador de néutrons, pois o Ge(lll) possui a propriedade de ter suas reflexdes de
sequnda ordem proibidas quando utilizado nos glanos (111} (visto no Cap. I}.

4.1.7 — Curva de *’Rocking”

Se o brago do espectrometro fcr mantido fixo e efetuar-se, uma rotacdo do cristal, através de
sua posicao angular de reflexdo de Bragg, obter-se-a a curva de “‘rocking” do cristal.

Uma das utilidades desta curva é a de permitir a colocagdo do cristal na posicdo de mdxima
intensidade difratada, para um dado angulo de Bragg O. a outra é a de obter a largura de mosaico do
cristal, a partir da largura total na metade do méaximo da curva,

A curva de rocking do cristal de Ge, usado em reflexdo, pode ser vista na figura 10,; a largura
na meia altura é W =11.9 min. para a curva corrigida para o background.

Como ja foi mencionado no Cap. ! (item 2.1.3), havendo interesse apenas na largura de
resolugdo, uma boa aproximacdo é desprezar a extingdo secunddaria; nessas condicdes podera ser visto no
Apéndice B, que a expressdo que descreve a curva de rocking de um cristal mosaico, pode ser
aproximada para uma distribuicdo normal{59), com desvio padrdo dado por: W' =4/ {@'/2)* + 7* onde

o =a,/24/ 2002 e n=0/2 /2802 , com a, e f jé definidos anteriormente.

A Jlargura do masaicofS é determinada a partir da medida da largura W — que é igual a
2W /2802 —e do valor de @, =0.3471° — calculado através dos valores de a; e a, dados no
ftem 2.13, do Cap. Il. Da medida da curva de rocking do Ge(lll) foi determinado f§ = 5.4 min; sendo este
um dado experimental necessario para o célculo da refletividade integrada do Ge, pela eq. (3.31).
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4.1.2 — Medida da Contagem por Unidade de Tempo e Efeito das Reflexdes Parasitas

Na figura 11 podem ser observados os pontos experimentais da contagem por unidade de
tempo, em fungdo do comprimento de onda do néutron, obt.dos através da reflexao dos planos (Iil) do
cristal de Ge. Os tempos de contagem para essas medidas estdo condicionados a um determinado numero
de contagens do monitor, afim de se evitar flutuacoes na poténcia do reator. Na curva pode-se notar os
picos invertidos, devido as reflexdes parasitas, anteriormente descritas. Da figura é dificil determinar
quais os pontos experimentais no intervalo de 1.2 A a 1.4 A, que estdo livres destas perturbacdes.

Contudo, como os planos parasitas que produzem as depressdes da figura 11, ndo sao paralelos
aos planos primarios de Bragg (planos (111) paralelos a face), os dngulos de Bragg, onde ocorrem as
reflexdes parasitas, podem ser mudados através de uma rotacdo do cristal sobre um eixo perpendicular a
face, e assim muda-se as intensidades relativas as reflexdes parasitas. Este fato permite obter pontos
experimentais suficientemente livres de reflexdes parasitas, de modo que uma curva da taxa de contagem
ndo perturbada pode ser obtidal42).

Para a determinagdo de uma seqiiéncia continua dos pontos experimentais, na regido onde estes
sofrem mais o efeito dessas perturbactes, foram feitas medidas da taxa de contagem em trés posicdes
azimutais, variando da ordem de 5° entre um angulo w e outro. Em cada posigio angular w, foi efetuada
uma curva de rocking para colocar o cristal em posicdo de maxima intensidade, e nas trés curvas a
variagdo da posicao dos picos foi menor do que 1 min. de arco.

A figurz 12 mostra os pontos experimentais obtidos para cada posicio do angulo azimutal w,
no intervalo de 1.2 3 a 1.4 A. Consideradas individualmente, estas curvas apresentam picos invertidos
caracteristicos, mas uma curva que melhor se ajuste aos pontos experimentais médios, pode ser composta
e considerada relativamente livre de perturbacoes.

A curva da taxa de contagem nao perturbaca, determinada por este procedimento e corrigida
para a radiacdo de fundo, esta representada pela curval, da iiaura13, para o intervalo de comprimento
de orda de 0.3A a 3.0A. O background foi medido tirando o cristal da ordem de dois graus de sua
posicdo de Bragg (visto no item 2.2.2).

4.1.3 — Determinagéo das Intensidades de Ordem Superior e das FragGes f..

Como foi visto no Cap. |, na regido de comprimentos de onda pequenos, as contribuicdes na
intensidade medida, devidas as reflexdes de ordens superiores, podim ser consideradas despreziveis;
nessas condicdes, para a curva | da figura 13, na regido inferior do intervalo 0,3 A a 3 A, uma boa
aproximacao da eq. (3.37) é fazer I{A) =1,(\). Portanto, pode-se utilizar as eqgs. (3.47) e (3.48),
apresentadas no {tem 3.4.2, para o calculo das intensidades de ordem superior na regido contaminada, ou
seja, os |_(M\) para n>>2; e também calcular a ir:esidade de primeira ordem |, (A) pela eq. (3.50).

De fato, para as reflexdes dos planos {11t} do Ge, a intensidade de ordem de reflexdo seguinte
ao 1;(A) =0, isto & o I3()\) calculado, mesmo em 1.0 A é menor do que 0.5% da intensidade observada
e n3o excede a 1% de I{A\) até o comprimento de onda de 2.15 A. Em 3.0 A, que é o extremo superior
do intervalo de comprimentos de onda considerado, a eq. {3.48) ainda pode ser usada, pois A/3=1.0A
pertence a regiao considerada nio contaminada.

Nessas condicoes, foram calculadas individualmente as intensidades para as ordens de reflexdes
possiveis do cristal de Ge (Ili), e colocadas em grafico, juntamente com a curva | na figura 13, em
funcdr do comprimento de onda do néutron. Além disso, pode ser vista através dos fa mostrados na
figura 14 em fungdo de A, a comparacdo entre essas intensidades calculadas e a intensidade total medida.
Os valores de f, definidos pela eq. (3.41) serdo Uteis na corregdo da seccdo de choque contaminada, e
na determinacdo das espessuras dos filtrcs de quartzo; estes Gltimos — a serem vistos no item 4.1.6 - sdo
utilizados como parte de um sistema para medir sec¢do de choque diretamente, sem contaminagao.
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4.1.4 — Distribuigdo Espectral dos Neutrons Emergentes do Reator

O fluxo de néutrons por unidade de intervalo de comprimento de onda foi calculado a partir da
intensidade de primeira ordem (figura 13), pela equacdo ¢(X) =1, (A) / RA €(\); e os pontos experimentais
estdo colocados no grafico da figura15,em fungio do comprimento de onda do néutron.

Como ji foi mencionado no Cap. ! o fluxo de néutrons térmicos, que emerge do reator, é descrito
por uma fun¢io préxima a uma Maxwelliana‘36.40} na forma:

#(\) = 2N(E/KT)? [ expl—~E/kT) ] /A (4.1)

onde ¢{A)dA é o nimero de néutrons que emerge por segundo no intervalo de comprimento de onda entre A
e A +dX; N é o fluxo total de néutrons de todas as energias; e E é a energia correspondente ao comprimento
de onda A; k é a constante de Boltzmann e T (° K) é a temperatura caracteristica da distribuicdo.

O espectro de néutrons térmicos, que emerge de um canal de irradiagdo do reator, ndo é
exatamente descrito por uma distribuicio Maxwelliana na forma da eq. (4.1), corresponcendo &
temperatura do moderador; a temperatura efetiva do espectro é mais alta e corresponde a uma distribuigdo
deslocada para uma energia mais alta. Entre as varias causas que contribuem para esse deslocamento podem
ser citadas: a presenca, no meio moderador, de 4tomos absorvedores caracterizados por uma sec¢do de
choque de absor¢do do tipo 1/v; uma moderagdo incompleta na quantidade de moderador dispon{vel entre
os elementos combustiveis e o inicio do canal de irradiacdo; e uma guantidade restante de néutrons, ainda
sendo moderada, que contribui para o espectro 1/E. Estes efeitos ndo mudam drasticamente a forma do
espectro, mas forcam um deslocamento no sentido de energias mais altas'17).

Portanto, foi ajustada uma equagdo do tipo da eq. (4.1), ou seja, ¢(A) = KA\ "Mexp [ - (A /A)? ],
aos pontos experimentais do espectro compreendidos entre «.7 A e 2.9 A; os parimetros foram ajustados
por minimos quadrados, com auxflio do computador do 1EA, e a expressao resultante é dada por:

o(A) = 101.883 1 461 exp| - (1.644/0)? ] (4.2)

Como pode ser visto na figura 1€, o espectro disponivel para as experiéncias, no canal de irradiagdo
n? 10 do reator, é descrito perfeitamente pela curva resultante do célculo da eq. (4.2), para o intervalo de
comprimentos de onda considerado. Nesta mesma figura pode ser visto abaixo de 0.5 A, o comportamento
do espectro em relagdo a A, devido aos néutrons ainda em processo de moderar.do.

As incertezas experimentais nas taxas de contagem, conduzem a uma incerteza maxima de 0.02 A
no comprimento de onda mais provével; portanto, ao valor do A, =1.644 + 0.02 A corresponde uma
temperatura efetiva de 351t 8°K para a distribuicdo dada pela eq. (4.2). Este valor concorda com a
temperatura obtida, com o espectrometro de tempo de voo do IEA, na medida da distribuigdo espectral dos
néutrons emergentes do canal de irradiagdo, transversal ~° 13, do reator(30),

A temperatura média do moderador do reator IEA-R1 é da ordem de 308°K, portanto a8 diferenca
entre as temperaturas é de 45°K; esse valor é da mesma ordem de grandeza das diferencas encontradas em
medidas efetuadas em outros reatores!20.35.42)
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4.1.5 — Medida da Seccdo de Choque Total do Ouro

Como foi visto no item 3.4.1, a secgdo de choque contaminada o, observada, quando é medida
uma curva padrdo 0, é dada pela eq. (3.45). Esta equagdo foi calculada para a curva padrio do ouro,
tendo sido utilizados os valores das fracGes de ordens superiores f, jd determinadas para o cristal de
Ge (111). O objetivo desse célculo ¢ verificar a boa estimativa de f,, examinando 3 concordéncia entre os
pontos experimentais da seccdo de choque tozal e a curva calculada de o, .

O ouro é geralmente escolhido como padrdo, devido a0 comportamento de sua secgao de
choque total, que varia linearmente ~om o comprimento de onda do néutron. Além disso, a preferéncia
por esse metal se deve, também a facilidade com que laminas de espessura bem definidas podem ser
obtidas e ao alto grau de pureza com que esse material pode ser encontrado.

Devido ao freqiiente uso da curva de seccdo de choque total do ouro nas experiéncias com
néutrons, varios pesquisadores ja a mediram com preciso!2-28.31) na regido de energia dos néutrons
térmicos.

A curva padrao do ouro, utilizada neste trabalho, foi construida com base na referéncia‘zg’,
através da expressdo oy(\) = [54.59\-0.94+(1.7/A) +7.3 |barns. Os dois primeiros termos
representam a seccdo de choque em comprimentos de onda altos, isto é, afastados da regido de
ressonancias, e o termo 1.7/\ leva em conta a contribuicdo da ressonancia do ouro na energia 4.906 eV;
o Gitimo termo é devido a sec¢do de choque de espalhamento coerente. A expressio acima foi calculada
no intervalo ‘Je r.omprimentos de onda de 0.5 A a 3.0 A, e esta representada pela curva A na figura 16.

A curva B da figura 16 representa a seccao de choque total observada o,,, calculada através da
eq. (3.45) para a amostra de ouro, cujas caracteristicas jd foram descritas nu item 2.2.1 do Cap. II.

Utilizando o cristal de Ge (III) como monocromador e efetuando medidas de transmissao
através dessa mesma amostra de ouro, foi determinada experimentalmente a seccdo de choque total do
ouro. Esses pontos experimentais, colocados na figura, coincidem, dentro dos erros experimentais, com a
curva calculada B, indicando uma boa estimativa dos valores utilizados no calculo.

Nessa mesma figura 16, pode ser visto que para comprimentos de onda pequenos, abaixo de
1.5 A, os pontos experimentais, concordam com a curva padrdo A. Isto indica que a contaminacdo é
praticamente desprezivel nessa regidao, quando se mede uma curva de seccdo de choque, cujo
comportamentosé linezr com A (visto no Cap. I).

Com o objetivo de verificar a sensibilidade do método utilizado para o caiculo das
contaminagdes de ordens superiores, foi colocada na figura 17 uma curva de porcentagem total de
contaminacdo calculada para 0 ouro, (0,,4,30 ~ Um) / Opadrao: € além disso, colocados os pontos da
porcentagem total determinados experimentalmente (0p,q,50 ~ Texp) / %adrio - Da figura, nota-se que é
possivel efetuar uma estimativa precisa da contaminagdo total, desde 2% em 1.5 A até 43% em 2.9 A.

Todos esses resultados, confirmam uma precisa determina¢do das fracdes f,. para as reflextes
dos planos (I1) do cristal de Ge; e como foi visto no item 3.3.1 do Cap. lll, nessas condicdes é possivel
corrigir os pontos experimentais contaminados do ouro através das eqs. (3.43) e (3.44). Assim, o Ooxp é
transformado no oy, a partir de N e f, conhecidos. Esses pontos g,, que sdo os valores da secgdo de
chogue total que se mediria se ndo houvesse contaminacdo de ordem, estdo colocados em gréfico, de
1.5 A a 3.0 A, na figura 18, onde podem ser vistos coincidindo com a curva padrdo do ouro; as pequenas
flutuagcOes nos pontos de 0y, que também s3o notadas nos pontos da referéncia‘31), podem ser
atribuidas a provéveis efeitos cristalinos da amostra.

Portanto, a aplicagcdo de correcSes calculadas aos dados experimentais, que é um dos métodos
mencionados no Cap. I, mostrou-se eficiente na correcdo dos pontos experimentais da seccdo de choque
total do ouro.
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Outro método a ser utilizado é o do uso de filtros de quartzo, que sera visto no préximo item
deste capitulo. Entretanto, na figura 18, podem ser vistos pontos experimentais medidos diretamente
sem contaminagao de ordens superiores, eliminadas por meio de filtros de quartzo, cujas espessuras
foram optimizadas em fungdo dos f,, estimados para o cristal de Ge (111).

4.1.6 — Filtros de Quartzo

Um filtro, para eliminar contaminacGes de ordem superior, deve ter as seguintes propriedades:
alta transmiss3o para néutrons com o comprimento de onda desejado A, e baixa transmissdo para os
néutrons indesejaveis de ordens superiores, com comprimentos de onda A/3, M4, A/5, etc. Diversos
autores("‘3'5”, ja apontaram que 0s monocristais de quartzo possuem essa propriedade, uma vez que
sua seccdo de choque total aumenta rapidamente no intervalo de 2.0 A a 0.2 A, permanecendo baixa
para néutrons com comprimentos de onda maiores do que 2.0 A.

Como pode ser visto na figura 17, a contaminagdo na seccdo de choque total do ouro, medida
com o Ge (I11), é influente no intervalo de 1.5 A a 3.0 A; portanto até 3.0 A, que é o limite superior das
medidas efetuadas com o Ge (lll), filtros convenientes de quartzo podem ser usados, pois o0s
comprimentos de onda de ordens superiores A/n sempre caem na regido onde a sec¢do de choque do
quartzo é mais alta do que em A.

A intensidade de uma ordem qualquer de reflexdo, transmitida por um filtro, é dada pela
expressao:

onde I, é a intensidade incidente e t, é a transmissdo do filtro.

Portanto, a intensidade do feixe total filtrado, serd dada por:

I M I A A (4.3)

Reescrevendo a equagdo acima fica-se com:

X 5 I 5
R T (4.4
I] n=3 'l n=

onde C, representa a relagdo entre cada intensidade filtrada, de ordem superior, e a intensidade filtrada
de primeira ordem.
o et

ht, iy

- n'n
;
1h

(4.5)

n

Da eq. !4.4), nota-se que o filtro é tanto mais eficiente, quanto mais I'/1} for préximo da
unidade, ou seja, quanto mais a somatéria dos C,, for préxima do zero.

As relacdes f./f;, para o célculo dos C, em um dado comprimento de onda, sdo obtidas dos
resultados colocados em gréfico na figura 14 e as transmissdes t,, sdo dadas pela equagdo abaixo.
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t, = exp - (Noe) {4.6)
onde N é o nOmero de moléculas por cm?, e é a espessura, e g é a seccdo de choque total do filtro.

Para o quartzo, N =2.672 x 10?2 molec/cm?®; e o comportamento da seccio de chogue total,
em fungdo de A, é muito bem conhecido e é dado na referénciall’

Portanto, a eficiéncia do filtro serd uma fungdo da espessura. Nessas condicGes foram
calculados os C, (para n=3,4,5) para alguns valores de A, no intervalo de 1.5 A a 3.0 A, em funcdo
da espessura de quartzo; as curvas resultantes podem ser vistas na figura 19.

Para cada A, onde foi feito o calculo, a espessura 6tima para o filtro de quartzo foi escolhida
de modo que o valor de C; seja, no méximo 0.02 (ou seja, o |3 da ordem de 2% do 1)) e que os
valores de C; e Cs possam ser considerados despreziveis, ou seja 15 e !5 menores do que 0.3% do
valor de 17. As espessuras determinadas por esse critério estdo colocadas em grifico em funcdo de
comprimento de onda, na figura 20.

Os blocos de monocristal de quartzo, utilizados come filtros, possuem forma cilindrica, sendo
todos iguais, com 5 cm de didmetro e 5 cm de espessura. Esses blocos s3o colocados em série, e o n®
de unidades depende da espessura requerida, podendo formar uma espessura total de até 40cm. A
série de blocos é inserida no canal de irradiacdo, para que os néutrons espalhados sejam absorvidos
pela propria blindagem do reator.

Medidas da seccdo de choque total do ouro, “oram efetuadas com feixe de néutrons filtrado,
onde as espessuras de quartzo foram escolhidas de acordo com a curva da figura 20. Os pontos
experimentais foram colocados na figura 18, e h& concordincia com a curva padrdo do ouro,
indicando uma boa optimizacdo dos filtros, a partir dos f,, calculados para o cristal de Ge {Ii}).

4.2 — Medidas em Energias Acima do Pico do Espectro Térmico
4.2.1 — Introdugdo

Na figura 16 do ftem 4.1.5, pode ser visto que a contaminacdo de ordem na regido de
comprimentos de onda pequenos é desprezivel para uma secgdo de chogue que varie linearmente
comA. Contudo, para a medida de uma ressondncia nuclear, nessa regido, o problema torna-se
particularmente importante{29!, e o objetivo principal dessa seccdo (4.2), é estimar essas influéncias
para posteriormente elimind-las por meio de filtros. Porém, nessa regido de comprimentos de onda
pequenos, ndo & necessirio o cdlculo da refletividade do cristal para estimar as fragOes de
contaminagdo de ordem superior ao feixe, uma vez que algumas aproximacdes podem ser feitas,

aproveitando a variacdo quase linear da refletividade (figura9), e do espectro (figura 15), em relagdo
an

Para esse estudo, foi feita a medida da ressonincia do Iridio em Eo =0.664 eV (ou 0.353 A),
utilizando um cristal de Al (Itl}, j& descrito no item 2.12 do Cap. I, como monocromador. A escolha
do Ir, como padrdo, se deve, ndo s6 A facilidade com que amostras de aita pureza (99.99%) podem
ser obtidas, como também, & precisdo com que os pardmetros dessa ressondncia j&4 foram
determinados — e podem ser encontrados na referéncial37! — permitindo a constru¢io de uma curva
tedrica padrdo.

Preliminarmente ao problema da contaminacdo de ordens, deve-se considerar o efeito do
movimento térmico dos dtomos da amostra, bem como o efeito da resolugdo instrumental, na curva
tedrica da ressondncia; esta (ltima, é obtida a partir dos parimetros conhecidos.
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4.2.2 — Curva da Ressonincia Padrio

Cada ressondncia representa um estado excitado r: nicleo composto, formado apds a adi¢do
de um néutron ao nlcleo capturador.

A seccdo de choque total de um elemento, que apresenta uma ressonancia isolada, tendo
espalhamento ressonante desprezivel, pode ser expressa em termos da férmula de Breit-Wigner, para
um nivell11),

o = 0,T? (E,/E)2[4(E—E ) +T? ! + o, (4.7)

onde oy ¢ a seccdo de choque total na energia E, o,. ¢ a seccdo de choque de espalhamento para o
dtomo livre, o, é a seccdo de choque exatamente na energia da ressonancia E,, e I' ¢ a largura total
da ressondncia na metade do mdximo. A quantidade g, ¢ realmente a quantidade que envolve os
paramatros mais fundamentais, ou seja:

0, = 47 x’o f.gT,T, /I (4.8)

onde 27\, é o comprimento de onda de néutron na ressonancia; g é um fator peso estatistico que
depende do spin do nicleo inicial; T =T, VE e 1‘7 s80, respectivamente, as larguras para emissdo
de néutron e de gama pelo nicleo composto.

Nas proximidades de 1.0eV, o Iridio possui duas ressonancias'4%): a primeira, na
energia E = 0.654 eV, ¢ devida ao isdtopo Ir'°!, e a segunda, na energia E, = 1.303 eV, é atribuida
ao isdtopo Ir'?3, A contribuigdo de cada nivel, para a secgio de choque total, foi calculada usando a
eq. (4.7).

A contribuicdo 1/v das ressonancias afastadas de ambos 0s is6topos, também foi considerada,
e calculada pela expressao:

g(0.286)* . 10°® y fI'ST, (4.9)
0 =
" amVE T B

Esta equacdo é obtida do termo de captura da férmula de Breit-Wigner para um nivel,
fazendo a aproximacdo de que Eo é muito maior do que EeT,

A curva da sec¢do de choque total para néutrons para a primeira ressondncia do Iridio em
E, =0.654 eV foi construfda adicionando as contribuicdes de todas as ressondncias que aparecem
nesse elemento. Para esse cdlculo foram usados pardmetros, anteriormente publicados(37’, e a curva
resuitante calculada, A, é vista na figura 21.

4.2.3 — Alargamento Doppler
a) Forma usual do Alargamento Doppler

A férmula de seccdo de choque, do (tem anterior (4.2.2), deve ser modificada de modo a
considerar o movimento térmico dos nucleos do alvo. Os primeiros a chamar a aten¢do para o efeito
Doppler, no casu de ressondncias de ndutrons, foram Bethe e Placzek @) em 1937, tratando os
4tomos como um géas ideai.
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A secgdo de choque em uma dada energia, para dtomos ndo estaciondrios, é obtida efetuando-se

uma média da seccio de choque primitiva sobre a distribuiciio térmica de velocidades dos nicleos do
alvo.

Pela convolugio dessa distribuicdo de velocidades, com a expressio que descreve a curva da
ressonancia natural, se obtém a seccdo de choque afetada com o efeito Doppler‘s’.

- €o (€, - €7/
0=~ =2 JJ.:’°“[ r~Eol i) dE, (4.10)
vaa E [(E,—E ) /(T/2) P +1

Para um gds livre a largura de Doppler A é dada por:

8 = 2(m E_KT/M)* (@.11)

onde m e M sdo as massas do néutron e do nicleo, respectivamente; k constante dos gases, e T a
temperatura da amostra.

O néutron incidente, relativamente ao nucleo alvo, possui velocidade v, correspondendo 3
energia E .

Introduzindo varidveis adimensionais, tais como:

2(E--E,)
X = ———
r
yzmq—%)
r
A
T = (=)
R
a eq. (4.10) torna-se:
E.
oﬁ»)=%Vﬁf¢um (4.12)

onde Y (x,1) 6 a chamada integral de Doppler

Vix,t) =

exp [ ~(x ~y)? /4t ]
d {4.13)
2Vt 1+ y? Y
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b) Alargamento Doppler para um Absorvedor Sélido

Um dos primeiros a considerar uma teoria para captura de néutrons por atomos ligados em um
cristal foi Lamb!44), em 1939. Em sua teoria, considerou os efeitos das ligagGes do reticulo cristalino,
na forma de uma ressonancia natural de captura.

Aplicando os métodos da mecdnica quintica, Lamb considerou o efeito Doppler para um
absorvedor s6lido, assumindo dois casos limites para tipos de ligacdes da rede cristalina: a aproximagao
para ligacdo forte, e para ligagdo fraca. Para o caso de ligagdo forte, Lamb considerou que a forma da
ressonancia ndo teria o alargamento Doppler; e para ligagBes intermedidrias, a maneira de levar em conta
o efeito das ligagdes cristalinas na forma da ressonéncia, é um caso complicado.

Na hipotese de ligagdo fraca, a forma da expressdo para a curva alargada, no caso de um
absorvedor sdlido, é a mesma do que para um absrovedor ideal dada pela eq. (4.12). Porém, uma nova
definicdo de A deve ser apresentada. Para esse caso de ligacdo cristalina fraca, o A depende da energia
média por grau de vibracio e ndo mais da temperatura da amostra como estd expresso na eq. (4.11).
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Figura 21 — Secc¢io de choque total do irfdio, esn fungdo da energia do néutron, A curva A ¢ a ressondncia
padrdo construfda por Breit-Wigner. A curva B é resultante da considera¢do do efeito Doppler
em A. A curva C é obtida considerando o efeito da resolugio instrumental em B. A curva D, ¢
obtida a partir de C, considerando a contaminagdo de segunda ordem do cristal Al {111).
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Aplicando o modelo de Debye, Lamb foi capaz de estabeiecer uma relacdo entre a energia
média por grau de vibragdo do cristal e uma temperatura efetiva T’, que deve ser usada em substituicdo a
temperatura da amostra T.

A temperatura efetiva é calculada‘4?! pela eq. (4.14), onde O é a temperatura de Debye da
amostra e os valores de C, = (0 / T) sdo encontrados na referéncia!61).

T _C 3( /) 30/T)
—=— 4+ +
T

24 a4fexp(0/TI-1] 8

(4.74)

Utilizando a eq. (4.14), e o valor de O = 285°K!33), toi determinada a temperatura cfetiva para
niridioT'=1.04T.

Quando um absorvedor sélido é tratado no limite de ligagdo fraca, Lamb mostrou que a
condigio I' + A >>2 O deve ser satisfeita. Porém, esta condicdo foi investigada com mais detalhe por
Egelstaff'S) e seu resultado indica que a relagdo (I" + A)/2 O necessita ser simplesmente maior que 2,
antes que o modelo de ligagdo fraca possa ser aplicado com confianga.

A aplicagdic da teoria de Lamb, que considera o efeito Doppler, representa uma boa
aproximacdo para se obter a seccdo de choque tedrica afetada por esse efeito, mesmo no caso da
ressonancia do Iridio em 0.654 eV, onde a condigio requerida para a aplicagio do modelo da
temperatura efetiva ndo é rigorosamente satisfeita (I' + A/(2 0) = 2).

A seccdo de choque alargada por efeito Doppler foi calculada usando a eq. (4.12) e
acrescentando as contribuicBes 1/v das ressonancias afastadas, estando a curva resultante {E,y )
representada pela curva B da figura 21.

4.2.4 — Efeito 'a Resolugdo Instrumental

Se o feixe de néutrons fosse puramente monoenergético com uma energia E, o valor da secgdo
de choque total obtida das medidas seria exatamente a seccdo de choque total alargada por efeito
Doppler o(E, ).

Para esta situagdo ideal, a transmissdo através da amostra é dada por:

T(E,y) = exp[—~Nol(E i (4.15)

onde N é o n% de 4tomos/barn da amostra.

Contudo, esta condigdo de feixe monoenergético ndo pode ser alcancava na prética, e a
resolucdo instrumental fard com que a transmissio medida T, seja diferente da verdadeira transmissdo
T(E,J) pela seguinte expressdo:

£ TE¥) RIE’ -~ E)IE’
T = {4.16)
7 R(E' ~E) OF’




onde

49n2
(AE)?

RIE'-E) = A(E’) 3 Zexp - | (E'-E)?) 8.17)

A equagdo (4.17) representa a fungdo resolugdo do espectrometro, que dé a distribuicdo em
energia do feixe de néutrons refletidos. Um calcuiv detalhado da fungio R(E’ - E) pode ser encontrado
no Apéndice A da referéncia'26). No termo (E’')~ 32 da eq. (4.17) j4 ests considerado o comportamento
da refletividade do cristal, da distribui¢do espectral do reator, e a variagdo 1/v da eficiéncia do detector;
A é uma constante numérica que é cancelada na normalizacdo feita na eq. (4.16).

A energia nominal giie é colocada pelo espectrometro é E, e E’ é a energia varidvel na qual R é
calculada. A largura da funcgao resolugcdo na metade do maximo é A E, e seu valor é dado por

AE = 4dcos O (0.286) ! 73/2A0 {4.18)

obtido da diferenciacio da equacdo de Bragg, onde E é expresso em eV e d em unidades e 10°® cm. O
A O representa a largura total na metade do maximo da funcdo resolugdo do instrumento em termos da
distribuigio em angulo de Braggf26).

2.2 2.2 2.2
+ +
A ~a1b aja, +a’b
O_[z 2 2
a’ + a8’ + 4b
1 2

1% (4.19)

A expressdo para A O acima, foi determinada assumindo a extingdo secundaria desprezivel e, de
acordo com o item 2.1.3, do Cap. Il, esta aproximacdo é valida pois o interesse é apenas no efeito da
resolucdo em energia.

A largura do mosaico b=0.189°, do cristal de Aluminio utilizado, foi obtida através de uma
medida da curva de rocking, procedendo de modo andlogo ao descrito no item 4.1.1. Os colimadores do
espectrometro de cristal do IEA, possuem divergéncias angulares fixas e nessas condi¢cOes, o A (O
calculado pela eq. {(4.19) é uma constante e uma caracter{stica do instrumento para um dado cristal
monocromador. Para o Al (I}, A 9 =0.177° = 10 min.

Usando as eqs. (4.16), (4.17) e (4.18), foi calculada a transmissio Tp com o auxilio do
computador IBM-1620, do IEA. A sec¢do de choque total, correspondente ao T, foi calculada para a
amostra de irfdio, (descrita no item2.2.1, do Cap. 1{), com N =3.97 x 10"* stomos/barns e esté
representada pela curva C, da figura 21.

4.2.5 — Contamina¢io de Ordem Superior

No caso da medida de uma ressondncia proxima a 1 eV, considera-se apenas a contaminacio de
segunda ordem!S}, uma vez que a refletividade para ordens maiores decresce muito rapidamente nessa
regido de energias.

No item 3.4.1 foi mostrado que a secgdo de choque contaminada o,, observada, quando é
medida uma curva og conhecida, é dada pela eq. (3.45); reescrevendo-a, tem-se:
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n (f,Tg+ szz)" {4.20)

<
i}

m

2=

ou ainda

_1 -
o, = N in [(£,TQ) (1 +f2T2/f1TR) 1! (4.21)
I2
Das eqs. (3.39) e (3.42) e definindo k =r, pode-se colocar o na forma:
1

i 14k
O, = 0g+—1In [ ] (4.22)
m N 1+k exp Nlog —0,)

No intervalo das energias primdrias, onde é medida a ressonéncia do Ir em 0.654 eV, o valor da
seccdo de choque na energia 4E pode ser considerado constante!37), 0, = 25 barns. Nessas condigoes, para
o célculo de o, pela eq. (4.22) é necessiria a determinagcdo de k, que é a intensidade relativa entre a
segunda e a primeira ordem.

Pela eq. (3.34) no ftem 3.3.2, uma expressdo para k pode ser escrita na forma'!0):

(e ¢ R'AE),

k = (4.23)
(- ¢ R'AE),

onde os indices referem-se a ordem.

De acordo com a figura 2, do Cap. |1, pode ser notado o comportamento da eficiéncia com 1/v, na
regido proxima a 1 eV; portanto, a relagdo de eficiéncias 62/61 é igual a (E,‘,/E1 )05,

Retornando 3 eq. (4.18) pode-se determinar que AE/E=2A Qcotg O=2A 0/0, e como o
A O/ 0 é constante quando se compara ordens, isto implica que a relagdo das larguras de resolugdo é dada por
AE,/AE, =E,/E,.

Para comprimentos de onda pequenos, tanto a refletividade!?1!, R’ = e *M R (figura 9), como o
espectro de néutrons (figura 15) sdo aproximadamente lineares em relagdo a A; e sendo que e *M o
depende da ordem (eq. 3.3), a dependéncia com a energia do produto ¢ R =1/cA E pode ser determinada
experimentalmente, pela colocagdo dos pontos ¢ R, em fungdo da energia, em uma escala logar itmica.

A intensidade | acima de 0.5 eV foi medida e corrigida para ce A E, que possuem expressdes bem
conhecidas (eq. 2.3 e eq. 4.18); foi ajustada uma curva aos pontos experimentais de |/eAE, por minimos
quadrados (figura 22), obtendo-se $RaE~?"7 .

Compondo os fatores envolvidos na eq. (4.23), pode-se reescreve-la na seguinte forma:

E
K = (Ezrm e~ M3 = My) (4.24)
1
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Figura 22 - Amensidade dos néutrons em fungdo da energia. Os pontos toram corrigidos para a eficiéncia

do detector e largura de resolugdo AE. O ajuste por minimos quadrados
determina R o E 37,
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Pela eq. (3.3) pode-se verificar que para qualquer ordem, vale a relacio Mn = n? M1 . Assim, tem-se

E
k = (=2) 22 g 8M, (4.25)
E‘

O valor de M =0.0414, para o cristal na temperatura ambiente (295°K) e n =1, foi calculado
pela eq. (3.3), utilizando o valor de O =418°K para a temperatura de Debye do Al{33).

A substituicao numérica na eq. (4.25), com E2 =4E1 , conduz ao valor k =0.03697.

A eq. (4.22), com o valor de k substituido, é a expressdio da curva natural de Breit-Wigner
afetada pelo efeito Doppler, a resolucdo instrumental, e a contaminacdo de seqgunda ordem.

A seccdo de choqueo,, é o valor tedrico, que deve ser medido, e estd representado peia
curva D, figura 21.

A seccdo de choque total para o Iridio, foi medida no intervalo de energias de 0.55eV a
0.80eV: e os pontos experimentais colocados em grafico na figura 21, mostram boa concordancia com a
curva esperada D.

Alguns dos efeitos considerados que influenciam a medida da ressonancia ndo podem ser
verificados por medida experimental direta'4); contudo, os resultados experimentais da figura 21
indicam uma boa estimativa da fungdo resolugdo, da contaminacdo de segunda ordem e dos parametros
usados.

O conjunto de colimadores e o cristal usado no espectrOmetro para essa experiéncia nao sao os
ideais para compor um sistema monocromador de Otima intensidade e resolucSo(n), entretanto, o
sistema utilizado é suficientemente bom, para analisar os efeitos considerados.

4.2.6 — Filtro de Telirio

A contaminacao de segunda ordem na medida da ressonancis do Ir, estudada em E, =0.654 eV,
foi eliminada por meio de uma técnica desenvolvida pelo uso de um filtro de Telurio. O Tellrio possue
as propriedades necessirias a um filtro, mencionadas no item4.1.6, ou seja, sua seccdo de choque é
baixa e constante ¢ =6.0 barns na regido de energias de 0.6 eV a 0.7 eV, sendo o filtro praticamente
transparente aos néutrons com energia compreendida nesse intervalo. Além disso, o telirio possue uma
ressonancia’37! cuja seccio de choque varia de 400 barns a 15 barns no intervalo de 2.4 eV a 2.8 eV,
que é a regido de energia dos néutrons de segunda ordem com energia 4E.

Das eqgs. (3.41) e (4.5), pode-se escrever a relacdo entre a intensidade filtrada de segunda ordem
e a intensidade filtrada de primeira ordem

=K— (4.26)

onde t, e t, sdo as transmissOes através do filtro de Telirio para néutrons com energia E e 4E,
respectivamente.

Quando o filtro é usado, a seccdo de choque o, € calculada pefa eq.(4.22) com k
substitu/do por C,. O filtro é tanto mais eficiente quanto mais a curva D for préxima da curva C
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na figura 21, ou pela eq.(4.26), quanto mais a relacdo t,/t, minimizar o valor de k, calculado no
item 4.2.5.

O filtro consiste de uma pastitha de Telurio em pé compactado, com 4 cm de diametro e
2.5 cm de espessura, com densidadep =4.5 g/cm3 que é da ordem de 72% da densidade do metal. A
compactacdo do p6 foi feita pela Divisdo de Metalurgia Nuclear do IEA, e as dimensGes da pastitha se
deve ao tamanho da matriz utilizada nesse processo.

O nimero de &toms por cm®, N =pN,/A, calculado com A = 127.6, ¢ igual a N =2.127 x 10?2,
A relagio entre as transmissGes pode ser escrita na forma ty/ty =exp—[Nx(o; —0 )], onde x ¢ a

espessura em cm, e os valores das secgdes de choque, em unidades de 102* cm, foram obtidos da
referéncia'37’.

Substituindo os valores na eq. {(4.26) obtém-se
C, = 0.03697 exp [ ~5.3175(0, ~ 0,) ] (4.27)

Os valores de C, foram calculados pela eq. (4.27) no intervalo de 0.6eV a 0.7eV e estdo
colocados em gréfico na figura 23; pode-se notar que, na regido de 0.65eV proéxima ao pico da
ressondncia, a relagio C, é menor do que 1%. Portanto, o uso do filtro reduz sensivelmente a relacio
entre a intensidade de segunda ordem e a primeira ordem, que é 3.7% (valor de k) para as reflexdes do
Al (l11), nessa regido de energias.

Utilizando esse filtro deve-se medir uma seccio de chogque que concorde com a curva calculada
pela eq. (4.22), com o valor de k substituido por C, dado pela eq. (4.27); esta curva calculada estd
representada pela curva E na figura 24, juntamente com as curvas C e D j4 discutidas.

Os pontos experimentais da sec¢ao de choque medida com o filtro, mostram boa concordancia
com a curvaE, indicando que a utilizagdo de filtros constituidos por elementos que possuem

ressondncias, ¢ um método que pode resoiver o problema de contaminacdo de segunda ordem nessa
regido de energias.

CAPITULO V
CONCLUSOES GERAIS

O espectrometro de cristal, quando auxiliado pela aplicacdo de métodos convenientes, para a
eliminagdo das reflexdes de ordem superior do cristal, & o instrumento mais indicado para a obtencdo de
néutrons monocrométicos & baixa energia.

O desenvolvimento do método da aplicagdo de correcdes calculadas, aos dados experimentais,
propiciou um estudo completo da estdria dos néutrons, desde a entrada no canal de irradiagdo até a
deteccdo, depois de terem sido colimados, e difratados pelo cristal.

Para a aplicacio deste método foi necessdrio calcular a refletividade do cristal de Ge, para o
caso de reflexdo simétrica. Qutros autores ja efetuaram esse célcuto!71) e!14), porém utilizaram as
expressdes apresentadas nas referancias‘4) e‘:”, nas quais o efeito da colimagdo finita do feixe ndo é
considerado. Além disso, para a obtencdo das curvas de refletividade do Ge (l11), esses autores seguiram
um critério, j4 adotado por Holmi3%) e por Pattenden!®4), no qual utiliza-se como coeficiente de

absorcdo linear a secgdo do choque macroscépica total do elemento, ao invés da do cristal como foi feito
nos célculos desta tese.
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Figura 24 — Secgiio de chogue total do iridio, em funcdo da energia, utilizando filtro de te!'irio com 2.5 cm de espessura. A curva esperada é E; as curvasCe D
ja foram discutidas na figura 21,
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Na verdade, em estudos realizados em cristais de chumbo, Jones'42) e Leser'46) apontam qu: a
sec¢do de choque macroscopica totat de um monocristai é diferente da sec¢do de choque do eiemento.
Nesta tese, o coeficiente de absorcdo efetivo do rristal de Ge (IIl) foi calculado com base na
referéncia'42), e no comprimento de ondaX = 1.0 A, es:= coeficiente coincide com o valor obtido por
Popovici(sg).

Em seu trabalho, Brocker!14), alegando existir muita diferenca entre os valores tabelados da
temperatura de Debye do Ge, assume o valor do fator de Debye-Waller igual a unidade, e isto influi
sobremaneira nos resultados calculados.

No presente trabalho, o valor da temperatura de Debye, que deve ser usada nos calculos
relativos ao germanio, foi determinada através da comparagio entre os pontos experimentais da sec¢do
de choque total do cristal de Ge, e as curvas calculadas pela aproximacgdo incoerente de Placzek. Pelo
critério adotado, para escolher o valor de OD =370°I(, tambhém é possivel verificar que a secgdo de
choque de um monocristal comporta-se realmente do modo previsto nas referénciast42) e (46); esse
comportamento é bem diferente da sec¢do de choque total do elemento.

Um resultado muito importante, obtido durante o desenvolvimento do método de aplicagdo de
corregdes calculadas para eliminar ordens, foi a determinacdo da distribuicdo espectral dos néutrons
emergentes do reator. A obtencdo de uma expressdo que descreve o espectro de néutrons térmicos
disponivel, na saida do canal de irradiagdo n® 10 do reator, é de grande utilidade para qualquer tipo de
experiéncia que venha a ser efetuada com esses néutrons. A energia mais provével associada a
temperatura da distribuicdo (T =351+ 8°K) & de particular interesse para a padronizacdo de folhas de
materiais usados como detectores de néutrons; estes padroes sdo fundamentais para o desenvolvimento
de técnicas de medidas de fiuxo, por ativagdo de foihas.

O método para eliminacdo de ordens superiores, por correcOes calculadas, pode ser usado
quando a porcentagem total de contaminagdo ndo é muite grande‘29'5”. No caso da medida da secgdo
de choque total do ouro, com o cristal de Ge (I1l} pode-se aplicar o método perfeitamente até) =2.2 A,
ou seja, corrigir uma contaminacdo total de até 15% (figura 17). Para corregcCes maiores do que esta
pode-se aplicar 0 método no caso de uma avaliagdo preliminar do comportamento, em relagdo a \, de
uma curva de seccdo de choque desconhecida.

Para medidas de melhor precisdo, na regido de maior contaminagdo, é preferive! »ma medida
direta sem as contaminagOes de ordens superiores; para isto utiliza-se os filtros cristalinos optimizados a
partir das fracoes f, calculadas.

O cristal de Ge (Ill) foi utilizado como um dos recursos para diminuir a contaminagao total,
uma vez que as reflexdes de segunda ordem sdo proibidas, pelo fator de estrutura cristalino. O sistema
monocromador, que utiliza esse cristal e filtros de quartzo, mostrou-se eficiente para medidas diretas da
seccdo de choque total, no intervalo de comprimentos de onda de 0.6 A a 3.0 A (0.32eV a 0.01 eV).
Portanto, podem ser efetuadas medidas precisas de sec¢Bes de choque na energia térmica E =0.0253 eV
(Eq =kT =0.02563 eV, para T=1293°K), sendo esses valores de extrema importincia para calculos de
reatores térmicos.

Em energias maiores do que 0.32 eV foi estudada a ressonancia do irfdin, em E =0.654 eV. A
pequena percentagem de contaminagdo de segunda ordem, no feixe refletido dos planos (1) de um
cristal de aluminio, foi reduzida por meio de um filtro que utiliza uma resscnancia nuclear do telurio, na
regido dos néutrons com energia 4E.

Para esse estudo, em comprimentos de onda pequenos, foram feitos programas para o
computador, que calculam a forma natural de uma ressonancia pela expressdo de Breit-Wigner para um
nivel, além de acrescentar as contribuicdes das ressondncias afastadas. Além desses, outios
programas precisaram ser efetuados para afetar a ressonidncia com o efeito Doppler e para convoluir a
curva resuitante com a fungdo resolugdo do instrumento. Esses programas podem ser utilizados para
ressonancias de qualquer elemento,



Para calcular a contaminagdo de seqgunda ordem do Al (l11) nessa regido, foram feitas algumas
aproximacoes nao tendo sido necessario o cdlculo da refletividade para esse cristal. A fungdo resolugdo
calculada n3o pode ser verificada por nenhuma medida experimental direta, mas pode ser feita uma
estimativa de sua validade, através da medida de uma ressonincial64). A concordincia entre a curva
esperada do iridio e os pontos experimentais obtidos {(figura 21), indica: a validade da funcdo resolugao,
uma boa analise da contaminacdo de segunda ordem para o Al (1l1) e uma correta escolha dos
parametros considerados.

Nessa regidao préxima a 1 eV, o uso do filtro de telGrio mostra ser um método capaz de resolver
o problema de contaminacdo de segunda ordem, na medida de ressonancias nucleares com o
espectrometro de cristal.

Os estudos de todos os métodos para a eliminagcdo da contaminacdo de ordens superiores,
descritos neste trabalho, colocam o instrumento em condigOes de efetuar medidas precisas de secgoes de
chogque, no intervalo de energias de 1eV a 0.01 eV. Além disso, por abordar detalhadamente os
problemas de contaminac3o de ordens superiores, reflexdes parasitas, refletividade de cristais e resolugdo
instrumental, esta tese contém informacdes fundamentais e necessérias para qualquer tipo de experiéncias
que venham a ser efetuadas com o espectrometro de cristal.

APENDICE A

Solugido do Sistema de Equagdes (3.7) e (3.3)

Pode-se reescrever as equacOes na seguinte forma:

dP (A 1) (u+S) ]
e = - Pold, ) +— PiA, t) (A1)

dt Y

dP (A ) | +5) s
- = Puld, 1) —— Py(A, 1) (A.2)

dt Y

Coloca-se P, em evidéncia, na eq. (A.2);

]
substituindo na eq. (A.1), e multiplicando ambos os membros por —(;), obtém-se:

d? PH (u+S) dPy

(M+8) dPy (u+S) s?
- [ - PH] _—7'2'PH

de? vy dt v dt v

d*Py  (u+S)? &
oy _?]PH
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d’p 12 +2.S
t Y
A solugdo geral para a equacdo diferencial {(A.3), é da forma:
2 2
[l o 2 .L's D ut o+ 2 pS %
e N e
Po,0=Ae 7 tA,e (A.9)

Condic¢es de Contorno: (caso de reflexdo simétrica)

a) a poténcia do feixe incidente na face do cristal é conhecida
Po(t) = PO(O) parat =0

b) a poténcia do feixe difratado na face posterior do cristal é zero
P,lt,)= 0 para t =1,

Aplicando a condigdo de contorno b), na eq. (A.4), obtém-se:

2 2

Mt 1248 Lt +2uS

() v -y
2 €

2 o

Aye 7 A 7 =0

detfine-se:

U +2uS

1% = AVT+Za
Y

AV 1+2a - Av1+2a
1@ + Aye =0
- 2AvV 1+2a
A1 = ~A2e



Substitui-se este valor na eq. (A.4), e escreve-se:

AVi1+2a AVI+2
_(_\/t—___f“ —2A\/1+2 — a t]
Puld ) = A e ° - e (A.5)

Derivando a eq. (A.5), obtém-se o primeiro membro da eq. (A.2).

AV 1+2a AV 1+2a
Py, AVIFZR TR AVTEZ TWAVIYE gt
— = A (/) e ) e e ]
dt t, to
AVI+2a AVI+2a
dP,, _ AV1+2a —(——’—t;——)t -2AV1+2a (TH
R te ¢ |

dP
H ,
OTé substituido na eq. (A.2), que pode ser reescrita na forma:

P, A
T—T[(1+a)P o]
Portanto:
AvV1+42 AvV1+2a
- n ‘E)t -2AV1+2a ( n )t
-A,V1+2a [e ° +e P ° ] =({(1+alP, — 2P ]

(A.6)

Como foi visto no ftem 3.2.3 do Cag. Ill, o interesse é na relaclo entre a potédncia do feixe

difratado e incidente na face do cristal, isto é, em t =0; nessas condicdes, a equaciio (A.B) ¢ escrita na
forma:

-2AV 1+2a
Py (D,0) = Ay(1-e ) (A.7)

e = eq. (A.6) na forma;



~2Av 1+2 ~2AV 1+2
S VTFZ[1+e T = A14a)(1+e ’) - ap_(8.0)
-2AV 1+2 ~2AV 1 +2
Ayl(1+a)(1-e )+ VT (146 )1 = o, (8,0

Portanto:

aP_ (4,0)
A2 = (A.8)
~2AV1+2; — ~-2AV 1+ 2a
(1+a) (1-e Y+V 1+2a (1+e )
Das eqs. (A.7) e (A.8), escreve-se:
-2AV1+ 2,
aP_ (00} (1-e }
Pu (8.0 = 2AV 1 +2 2AV 1 +2
- - a
(1+a) (1-e N+ VT2 (146 B
Py 1800 .
P, (4,0} 1+e—2Av 1+2a
{(1+a) + V1+2a { )
-2A~V 1+2a
1-e
o

utilizando a relacdo abaixo,

1 +e-2u e-u(eu+e-u ) e’ +e ! h (o)
{ — ) = — — = — = cot u
1+62u e u(eu_eu, eu_e u

e fazendo u =+/T + Za, pode-se escrever:
PH (8.0 _ a

= (A.9)
P, 180 (1+4a) + V1422 cth[A VT+2a]

Esta eq. (A.9) é idéntica 3 express3o apresentada por Bacon!3!, para o caso de reflex3o simétrica.



APENDICE 8

[Expressio para & Curva de “Rocking”’ o Cristal: {sem considerar extingao!®9.84),

Em uma geometria plana, o dngulo de Bragg para um rsio ndo central, refletido de um bloco
/mosaico ndo central é:

O =0+ 0

onde:

O ¢ o dngulo de Bragg para um raio central refletido de um bloco mosaico central.

¢, € o angulo entre o raio individual incidente e o raio central incidente.

n é o dngulo entre o bloco mosaico individual e o bloco mosaico central.
Define-se

$ =0-0

O =0+ +n = 0+ gy

6 =9+n:d=¢-n

by =&-n; ¢y =b+n

Seje 8 funclo transmissfio do 192 colimador, dada por:
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e a refletividade do cristal dada por

- (ipy?
ot = R@ e T
e a transmissdo do 22 colimador dada por:
- e(b—’)’
Ald,) =e %2

A probabilidade de um néutron passa através do 12 colimador, ser refletido pelo cristal,
e passar pelo 22 colimador, é dada por:

¢1 n ¢’2
= — ga— 2 — 2 — 2 =
6y) O (m) Ald,) =1 R_(B) exp [(01) Hﬁ) +(a2) |

= 8o, W S+n,
= I,R, (B) exp [(m1 ) +(ﬁ) +(a2)

]

Ao se efetuar a curva de "‘rocking” o cristal sofre um giro em torno de sua posigdo de [iragg;
para obter a intensidade do feixe ‘‘monocrom4tico”, substitui-se  por 7 + 7, e integra-se sobre 6 e n:

vTnTY
[+4

S+n+
Iy = 1R (B [ exp - PGP+ c—;';—z)' ] dnds

1

onde:
-6+7) +(5 +7)
[l__7-]z + (1_’)2 + [l____:’__lz =
o B %
QB [0 -2 -N+E-1" |+ofagn’ +og B [0’ +2m (B +y) +(6 +7) |
% 8 o
considera-se

= a2 a2 2.2 .2
A =ayf’ +ajaz+ajf



28 =207 [a] B+M —aj8-7))

()
i

BPlag 8+ +eaf 877

o
il

2 2 2
u,B 4

a integral torna-se

) B C
An? + 2B +C AN
f Jexp- (~———6————) dndd = [ fexp—[— 5 ——]dndé =
A
B,,c 8
= f fexp~[m+A, i A’ ]dndd = \/_leexp_[_(_:_A_jEz_]da
b A DA
A

onde;

CA-B* AP [aq@B+ +af(6-1] - [+ -G -]
DA DA i

CA-B* 1
e = AR [ad (87 4 2y +7%) + & (B2 -2y 40 )]~
oA oA 8 [ ay Y+y 2 Y+ )]

~B [y (82 +26 y +9?) ~2a] a5 (87 —y?) + @ (67 -2y +7*) ] }

E = Af o] +AS? of ~f* o] +28% o] -6 o)
2F = AP of v - AR gy B a7+ 60 g )
G =AB’a:7:’+Aﬁza;7z—ﬁ‘a;f—?ﬁ‘a:a;‘yz"ﬁ‘a;‘y’
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E =§ [Ala] +a)) -] —ad)? ]
F =g [Ala] -ad) ~Flay —ag) ]y
G = [Ala? +ad) - lad +a) | y?

a integral pode ser escrita na forma:

G
- 2
Dr €52 +2F5 4 G /5 oir2g “
— Jexp =) ds = [ exp — ()

DA DA/E

portanto, escreve-se:

sy =T " 6-5,
=——ae R —_——
Y xP [DA E ]

VE

onde:

1
L 6-5 - B A} e e} e a1

B[ A? (o] —ad)* —2A8% (o} ~a)! (af —a3) +B* (a] —a3)? |7
- BZ[A(QZ +02,‘62(02"a2)2] }
1 2 1 2

- pz 2 2 242 _ 2 2 243 _ 2 2 2 2 _ A2
DALAG +a) 7 -y |2 AT el AT el e T
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+ % () —a3)? - AMad - aj)? +2A8 (o] —a3) lay —az) ~B*(a] —a)? |y

sendo:

escreve-se:

_ 6 [ 4ajod A-4p% (o)) +aja)) |

D[A(a: + a;) - ﬁz(a; - a;)’]

Substituindo A e D, obtém-se:

1 © F’) ( 4y?
exp—|— - = exp—
P [DA E ] P

2 2 2
o +a2+4B

O coeficiente de J(y), com D e E substituidos fica:

L L

VE v aj +oj +4p°
Portanto a express3o para J(v), torna-se:

a gn 4v?
Iy) =———f3———— exp - |

PO
2 2 2
v & +ad +4p oy +ap +48

O desvio padrdo dessa distribuicdo é dado por:

/ o ral
ARV B
w 3 + B

As larguras a e § foram expressas em termos dos desvios padrdes das ¢ qgtribuicﬁes dos
colimadores e do mosaico; portanto, substitui-se a, =ai/2\/ 2in2 e f=b/2 v/ 20n2; onde a ¢ a
divergéncia angulsr horizontal do colimador e b é a largura de mosaico de cristal. Portanto



n

2 2
1 3 ta

= _ a
2/ 2Un2

+ b?

wl

A largura na meia altura da distribuicdo que descreve a curva de '‘rocking” é dada por:

ai +a;
W= 2 + b L W = W2V 22

Para se utilizar expressdes de refietividade calculaca para o caso de colimadores iguais,
define-se a? =aj +aj, e ainda o’ =a,/2 Vv 2n2, e fica-se com:
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APFHDICr ¢ - PRORRAMA PARA FOMPUTADOR

CALCULD DA REFLFTIVINADF INTFRRADA
FASO DA REFFLFYAQ SIMFTRIFA

PRONRANMA RFFLFTY
DP = DISTANCIA IMTFRPLAMAR
ENFR - RECIPROCO DO VOLUME DA rrLULA UNITARIA
CTFPL - CONSTANTF DF PLANPK
CTFROL - COMNSTANTF DF BOLTZIMANM
TZERO - FSPFSSURA DO CRISTAL
B - AMPLITUNF DFr FSPALHAMFENTO COFRENTF
TEMPD - TFMPIRATURA NF DFRBYE
Q = FUNTAD DF DFRYF .
BFYA - LARRURA DO HMOSAICO DF CRISTAL
BFTAA7 = FATOR QUF rOMSIDFRA 0S COLIMADORFES
comMMon Furn F2,0P,FMI,FLN,RFTR,ALAM, TZFRO,RFTAA?
NPe3 2603#10,%*(~8)
FNFA=(,55503%10,%%22
ATFPLeG, 675710 ,%%(=27)
CTFROL=1,38%10 ,%%(=16)
TFHIPrm2as
FHFPal? QLB7710,%%(=23)
PI=3 1415026
TZFRN=1,51%
R=,84*10,7*¥(=17)
11 RFAD 1005, TFMPN,N,RFTA,RFTAA?
RrTR=BFTANN| /180,
PRIMT 1111, TFMPD,N,BFTA
PRINT 1002
DN 10 MFrPEm],S
FLM=tED
FIFA=E *OTFPL**2/ (FMEPXATFROLYTEMPDI*(FLN/(?2=2)840) ) **)
1%( 25+ (TFIPC/TEMPN ) **2%0))
IF(NFP=-2)1,10,1
1 00 10 L=25,350,25
ALANS L
ALAMSALAM/100,
E=.286%,286/(ALAMYALAN)
TAL=3, 87&165*10 AAINE JTEMOD*(, 754 (TFMPF /TEMPN ) * 42 %() )
EMI=l 45076 /(10.%10,)*(,3808/F** So Kae8 825%(]1, -(1,~
‘lEXP(-TAL))/TAL))
60 TO (2,10,2,%,2),NED
? Fom32, *B*B
GO TO &
3 Fregl.¥BAR
8 F2oEIRFXP(~2 ,*FMHER)
. CALL IMAHFR(20,4INT)
. PRIMT 1001,MFP,ALAM,FMI ,F?, FMFA UINT
10 CONTINUF
#0 7O 11
1001 FORMAT(6(2X,F146,8))
1002 FORMAT(8X, 34MFO, 12X, 61LAMRDA, 1I'3X, 24MI, 15X, 21F2,13%,1V
IM,11X,8HINTENRAL)
1005 FORMAT(5F14.8)
1111 FORMAT(1IH ,E6MTFMPDe F14,8/1H ,7iNe F14, 8/14 ,5URFTASF
11:68///) .
4]
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SUBROUTINFE INRHFR (N, HINTF)

SUBROUTINF HFRR ~ DFTFRMINA AS RAIZFS DOS POLIMOMINS
DF HFRMITF DF RRAU N

SUBROUTINFE PHFERA - DFTFRMINA 0OS FOFFICIENTF, PFSNS
DA FORMULA DF INTFARAFAO DF GAUSS-HFRMITF PARA 0O
POLINOMIO DF HERMITF DFE GRAU N

DIMENSION PE(20), RA(20)
HINTE=0

CALL HFRR (N, RA)

CALL PHERA(N, PE)

Do 1 J=1, N
HINTE=PE(J)*FX(RA(J))+HINTE
CONTINUE

RFETURM

FND

Y Yede e

FUMPTIOM FX(X)

rOMION FMER,FFE,DP,FMI| ,FMEP,RFETA,ALAM, TZFRO,BFTAA?
DOP=NP*10,%*8

SENTET=ALAM/ (2, ,%DDP)

COSTETs(1,~-SFMTFTA#SFMTFT)*¥ §

AsEMI*TZFRO/SFNTIT

73

D=8 ,¥FNF X I NPA*TXSORT( LOR(2,))/(SNRT(3,1416)*F

IMIFENEP 5 st IAYRSEMTI 1 D /POSTFT

FX=BFETA/(2,%SQRT( LOA(2,))*D/(1,+D*FXP(-X*#*#2)+(1,+7
1#D*EXP(=X*%2) )dk SHOEOTH(A*(1,+2 ,FDAFXP(=X**7))*%* 5))
FXsFX*EXP(-BF TAA2*X*X)

RETURN

END
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ABSTRACT

A study of the higher order reflections in neutran crystal monochromators was made in order to obtain, for
the 1EA single crystal spectrometer, the operation range of 1,0 eV to 0,01 eV. Two crystcls were studied, an Al (Il1)
near P,0 eV and a Ge (1ll} in lower energies. For the Ge [13}) case the higher order contaminations in the reflected
beam were determined using as standard the gold total neutron cross section and performing the crystal reflectivity
calcufation for several orders of reflection. The knowiedge of the contamination for each order as a function of
neutron wavelength allows the optimization of the filter thickness in order to avoid higher order neutrons.

The Ge (M) crystal was used because its second order reflections are theoretically forbidden, giving an
advantage on other crystals, since measurements can be made until 0.02 eV directly without filters. In the energy range
0.02 to 0.01 eV, order contaminations higher than the second are present therefore either quartz fiiters are employed
or calculated corrections are apphed to the experimental data.

The Al (iIl) crystal was used in order to estimate the second order contamination effect, in the iridium
resonance measurements, at E°=0 654 eV. In that region approximations can be made and it was not necessary to

make the crystal reflectivity calculation for the filters thickness optimization.

Since only the second order affects the results in that region, tellurium was used for the filtration, because this
element has a resonance in the range of neutrons with energy 4E.
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