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RESUMO

No presente trabalho estio apresentados os resultados obtidos na selegiio preliminar de
cristais reais mosaicos naturais, para uso como monocromadores de néutrons. Para o processo de
selecio através de oblenglio de curvas de “rocking”, foi utilizado o difratbmetro de néulrons
instalado junto ao canal de irradiagiio (“beam hole™) n® 6 do reator nuclear de pesquisa IEA-RI
(ZMW), do IPEN/CNEN-SP. Os principais resultados obtidos foram para os cristais naturais de

calcita, fluorita, magnetita ¢ moscovila.
INTRODUCAO

O néutron ¢ considerado uma excelente particula de
prova usada em diversas dreas de aplicagdes [1-2]. Os
reatores nucleares de pesquisa ¢ de testes, do tipo térmico,
tém sido usados entre as principais fontes neutrbnicas. Nas
execugdes da maioria dos experimentos com os feixes
emergentes dos canais ou tubos de irradiagbes tornam-se
imprescindiveis  aplicagdes dos  processos  para
monocromatizagio desses néutrons, pois os feixes se
apresenlam com distribuicio em encrgias, na forma
aproximada de distribui¢io Maxwelliana. O método mais
usual para monocromatizagio dos néutrons, provenienics
dos canais ou tubos de irradiagdes dos reatores emprega a
técnica seletiva por difragdo de néutrons em cristais reais
MOSAICOS.

O cristal monocromador ¢ a parte mais sensivel do
instrumento de difracio, sendo o seu desempenho de
importincia fundamental para obtengdo de um Otimo
compromisso, entre a intensidade difratada ¢ a resolugdo
obtida no experimento. Os cristais monocromadores
comumente empregados nos experimentos de difragio de
néutrons, sio os cspécimes crescidos antificialmente:
grafita perolitica (PG). germéinio, silicio, cobre, aluminio ¢
chumbo. A liga terndria ferromagnética de Heusler ¢ usada
nos experimentos com néutrons polarizados [3-4).

O principal problema envolvido com o cristal
artificial refere-se 4 sua quase perfeita distribuicio
granular dos cristalitos, o que pode dificultar no seu
ajustamento, através da largura de mosaico cristalino, com
as geometrias do conjunio de colimadores usados no
experimento, resultande em baixa intensidade difratada
medida ¢ resolugio ndo satisfatoria, obtidas com o
instrumento de difragiio. MNessa condigio, torna-sc
necessario  aplicagio de alguma técnica, ou processo
mecinico para deformagio plistica uniforme do cristal
artificial, para alargamecnto da distribuicio de blocos
cristalinos, a fim de obter iniensidade e resolugio
satisfatdrias para o experimento. QOuiras dificuldades
encontradas com usos dos cristais convencionais naturais
sdo: limitagfio na escolha do espécime; qualidade duvidosa;
dimensdes nio apropriadas ao experimento; processo
demorado de aquisigio e elevado custo.

O objetivo deste trabalho é de cstudar a
disponibilidade de minerais das jaridas do Pais,
principalmente, os considerados fartos no Estado de Minas
Gerais, em processo de selegdo preliminar de alguns tipos
desses cristais naturais e suas respectivas familias de
planos difratores, para possiveis usos em experimentos
com espectrometria de néutrons, com 05 instrumentos:
espectrometros de cristal com um e trés-cixos, ¢
difratdmetro de néutrons. Cerca de uma cenlena desses



instrumentos estdo instalados juntos aos canais ou tubos de
irradiagdes, dos reatores nucleares de pesquisa ¢ de testes
que operam no mundo, ¢ particularmente, trés no Brasil,
em dois reatores de pesquisas, IEA-R1 e IEN-RI,
instalados, junto aos canais de irradiagio. Os usos dos
cristais monocromadores naturais podem amenizar as
principais dificuldades encontradas para os cristais
convencionais artificiais.

PRINCIPIO DE OPERACAOQ

O principio de operagio dos instrumentos de
difragdio de néutrons usa propriedades dpticas aplicadas aos
mono¢ristais, conduzida pela expressio de Bragg. Quando
um feixe colimado de néutrons polienergético incide sobre
um conjunto de planos cristalinos paralelos, com distincia
nterplanar d, com um dngule de incidéneia @ , somente
sdo refletidos os néutrons com comprimenio de onda
associado 4., ¢ que satisfazem a relagio: nj. = 2d sen®.

O valor d¢ n ¢ representado pelo conjunto dos
niimeros inteiros (1.2.3....etc), resultante da condiciio de
méixima interferéncia construtiva, através do espalhamento
coerente elistico pelos virios dtomos do cristal, na direcio
do feixe incidente, que pode ser explicado por meio da
construgdo da esfera de Ewald, no espago reciproco.

Ao néutron dotado de massa de repouso m ¢ uma
velocidade v. torna possivel pela hipdtese de Broglie, a
associagio de um comprimento deonda A = h/(mv) =
h / ¥(2mE), onde h é a constante de Planck ¢ E é a
cnn?ia do néutron. Na pritica pode ser usada a relacio
M A) = 0,286/VE(eV). Assim sendo, a variagio do
dngulo de reflexdio, em um monocristal, estd associada a
variagho do comprimento de onda associado. ou a
réspectiva encrgia do néutron.

DESEMPENHO DO MONOCROMADOR

Quando um feixe de néutrons térmicos incide sob
um sistema formado por nucleos, diversos tipos de
espalhamentos sfio diferenciados. Caso todos os micleos do
sistema cspalhem da mesma mancira, o cspalhamento é
denominado cocrente, mas se os nicleos forem de espécies
desiguais, com diferentes estados de “spin”, relativos ao
proprio néutron ¢ ao referido nicleo, resulta em
espalhamento incoerente. Para os niicleos mantidos fixos
em suas posigdes, o espalhamento ¢é totalmente elistico, ¢
s¢ aos nucleos for permitido o recuo, o espalhamento é
considerado inclistico.

A eficiéncia de um bom cristal monocromador de
néutrons ¢ determinada pelas propriedades de absorcio ¢
de espalhamento de seus atomos constituintes do material,
através de suas macro ¢ microestruturas cristalinas, Além
das respectivas segdes de choque de cspalhamentos ¢ de
absor¢io dos nuclideos componentes, outros falores que
governam as difraghes de Bragg sfo: falores geométricos,
tal como densidade no qual o plano cristalino ¢ populado
por dtomos; fator de estrutura, que considera a relagio de
fases decorrentes das ondas produzidas pelos néutrons
espalhados, nos varios nuclideos na célula unitiria; fator

de agitagdio térmica dos dtomos no meio, decorrenie da
temperatura caracteristica de Debye do material
constituinte; largura dos blocos mosaicos; distincia
interplanar; espessura do espécime,

CRISTAL IDEALMENTE IMPERFEITO

Diante das discrepincias existentes enire a 1coria
com os dados experimentais, o modelo proposto para o
cristal ideal ndo se ajusta de modo sausfatorio, resultando
dai a proposta de outra modelagem para os cristais reais. A
desordem local transforma o reticulado ideal em um
médio. Os cristais reais sfo afetados pelas diversas
desordens resultantes dos movimentos de agitacdo érmica,
¢ também causadas pela propria estrutura de formagdo do
mosaico. Um modelo para o cristal real foi proposto por
C.B.Dawin, onde os dtomos estdio organizados em blocos,
cada um considerado como cristal ideal, dispostos
adjacentes mas ndo ajustados precisamente  juntos,
causando imperfeighes limitadas nos espécimes.

A microestrutura cristalina inclui os defeitos
pontuais ¢ as discordincias. A idéia de mosaico foi
concebida, através de um modelo matemdtico de um
“cristal idealmente imperfeito”, onde os blocos estio
relacionados com as discordincias demonstradas pelo
espécime.

A curva de distribuigio de intensidade difratada
obtida ¢ o resultado final da convoluglio assumida entre as
intensidades transmitidas pelos colimadores utilizados no
experimento, geralmente assumidas Gaussianas, ¢ a curva
de distnbuigio de blocos do cristal, caracterizada pela
largura de mosaico. A curva de distribuicio dos blocos do
cristal examinado, muitas vezes estio constiluidas por mais
de uma Gaussiana, também por sua vez, convoluidas, fato
que pode limitar ou eliminar a escolha do espécime.

A determinagdo da largura de mosaico do cristal é
feita, apds o estudo completo realizado, desde a saida do
feixe de néutrons do canal do reator com a passagem pelo
primeiro colimador, a difraglio no cristal ¢ consequente
curva de rocking ¢ a passagem pelo segundo colimador, até
a sua detecdio fnal, quando usado o espectrdmetro de
cristal. Com o uso do difratdmetro de néutrons, devem ser
considerados os cfeitos das distribuigBes referentes aos trés
colimadores ¢ dos cspécimes difratores cnvolvidos
(monocromador ¢ amostra examinada).

ARRANJO EXPERIMENTAL

A fonte de néutrons utilizada nos experimentos foi o
reator nuclear de pesquisa IEA-R1 do IPEN/CNEN-SP,
operando na poténcia de 2MW, com fluxo médximo de
néutrons da ordem de 10°n.cm™s”,

O difradmetro de néutrons ¢std instalado no canal
de irradiagio # 6. do reator IEA-R1, Como cristal
monocromador do difratdmetro foi usado o anificial de
Cu(220), que através do dngulo 20 = 18,33", itiu obter
o feixe monocromatizado inicial em i, = I.II::}?{l



Os espécimes de calcita, fluorita, magnetita ¢ mica,
foram colocados sucessivamente no sistema goniométrico
instalado no difratémetro de néutrons, onde todos os
movimentos angulares disponiveis sdo controlados por
programagio em microcomputador.

Apds o ajuste ¢ a orientagio do cristal em exame no
sistema  goniométrico, orientado no dngulo 20
correspondente a familia de planos difratores em estudo, €
feito o giro do espécime em tomo da funglio angular omega
prevista, obtendo-se varredura completa ¢ oblengdo da
curva de “rocking”, em virios posicionamentos angulares
de alinhamentos, concluindo com a escolha da melhor
curva representativa.

Assume-s¢ que grande quantidade de blocos
mosaicos tomam parte do espalhamento coerente eldstico
do néutron, ¢ que as flutuaghes sdo identificadas pelo
parimetro A, que representa a magnitude do desvio
angular com relagdo ao valor médio. Neste caso W(A) é
assumida como uma funcdo erro, do tipo

W(A) = {1/ [V(2z) 0]} expl - (A*2n)],
ond¢ n ¢ o desvio padrdo, dado por:
n={p/12VQ@m2)]},

com [ representando a largura de mosaico do cristal,
obtida na meia altura da distribuigio (FWHM).

METODO EXPERIMENTAL

As imperfeigbes nos cristais usados em grandes
dimensdes nos instrumentos sio as principais razies
porque uma dada linha monocromitica de difracio de
Bragg se¢ apresenia na forma de curva dotada de ceria
largura caracteristica da distribuiglio, decorrente da
estrutura de mosaico represeniativa do espécime em
estudo. O resultado do alargamento do feixe conduz a um
aumento da intensidade difratada, o que constitui uma
vantagem, e¢m prejuizo da obtenglio de resolugdo
experimental adequada.

Com a finalidade de selecionar cristais mosaicos
monocromadores para os instrumentos que Opéram com a
técnica seletiva de difragio de néutrons, sio obtidas as
respectivas  curvas de  rocking representativas  dos
espécimes ¢ principais familias de planos difratores. A
curva ¢ oblida com o instrumento de difraglio, por meio de
rotagiio do espécime em torno do eixo vertical, em mesa
goniométrica suporte, ¢ medindo-se simultancamente, a
intensidade do feixe monocromético emergente mantendo-
s¢ 0 brago do espectrometro fixo, em posigdo 20 escolhido,
em posigdo preferencial de maximo no pico da distribuicdo
Maxwelliana, emergente do canal de irradiagiio do reator.

Considerando que a intengiio dos experimentos foi
de mostrar a possibilidade qualitativa dos usos dos cristais
naturais ¢m experimentos de espectrometria de néutrons,
com uso do difratdmetro de néutrons, os valores totais
obtidos para as larguras de mosaico dos espécics
examinados estdio afetados pelo alargamento intrinseco do

sislema experimental estimado em tormo de 8, dai
consequente obtengdo do valor ' no experimento.

RESULTADOS EXPERIMENTAIS

As Figuras 14 mostram as curvas de rocking
obtidas, respectivamente dos quatro  cristais naturais
selecionados de calcita (200), fluorita (111), magnetita
(111) e moscovita (0002), com as respectivas melhores
familias de planos reflctores dos espécimes considerados.
Aos pontos experimentais foi ajustada a curva principal.
convoluida para as wvarias curvas  Gaussianas
contribuidoras, através de programa de computador
denominado PEAKFIT.
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Figura 1. Curva de Rocking do Cristal de Calcita (200)
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Figura 2. Curva de Rocking do Cristal de Fluorita (111)

A Tabela 1 apresenta os principais parimetros
tedricos ¢ obtidos nos ecxperimentos para 0s quatro
especimes sclecionados neste trabalho para fins de usos nos
instrumentos que operam com difragio de néutrons.
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Figura 3. Curva de Rocking do Cristal de Magnetita(111)
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Figura 4.Curva de Rocking do Cristal de Moscovita (0002)

TABELA 1. Parimetros Cristalinos

CRISTAL | PLANO| d p’ Intens.
(hkl) (A) | (Min.) | Relativa
Calcita | (200) | 3,03 17,0 1,59

Fluorita | (l111) 3,15 19,1 1,79

Magnetita | (111) 4,85 23,2 5,12

Mica (002) 2,96 39.6 0,17

CONCLUSOES

Os resultados obtidos neste trabalho atestam o bom
desempenho  de  quatro  tipos de cristais naturais
sclecionados ¢ntre outros, de calcita, fluorita, magnetita ¢
moscovita, capazes de substituirem de modo satisfatério os
crislais convencionais artificiais, normalmente utilizados
nos ¢xpenmentos. A calcita (200) compete com 08
principais cristais artificiais utilizados, como a grafita
pirolitica (que ndo ¢ propriamente um cristal, porque
possui apenas oricntagio no cixo ), ¢ os de cobre,
aluminio ¢ de chumbo.

Os cristais scmicondutores de germdnio ¢ silicio,
caracierizados pela isengio da contaminagdo de néutrons
de segunda ordem (n=2), quando usados nas familias de
planos (111) ou (311). podem ser, perfeitamente,
substituidas com uso da fluorita (111), que apresenta a
mesma propriedade e razodvel intensidade difratada.

A liga de Heusler usada em experimentos com
néutrons polarizados pode ser substituida pelo cristal
natural de magnetita (111). que apresenta excelente
refletividade para néutrons, mesmo operando secm a
presenga de campo magnético.

A ita (0002) com grande distincia
interplanar (~10A) ¢ excelente para os experimentos com
néutrons “frios”, em desenvolvimenios nos modernos
laboratérios de estudos neutrdnicos.

Ademais, os cristais naturais sio mais versdleis
quanio aos valores das laguras de mosaico, cncontrados
nas diversas jaridas do Pais, permilindo assim que os
espécimes escolhidos se ajustem as condigbes peculiares
exigidas nos diversos experimentos, com tamanhos
pretendidos ¢ a custos acessiveis, ¢ podem ser selecionados
através de cxperimento rdpido, por meio de um
espectrometro de cristal, ou um difratdmetro de néutrons,
conforme mostrado neste trabalho.
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ABSTRACT

This paper presents a practical and fast experimental
method for selection and quality formation examination of
the natural mosaic crystals, for using as ncutron
monochromator, in neutrons spectrometric studies. For this
objecuve a necutron difractometer installed in the # 06
beam - hole of the IEA - R1 nuclear rescarch reactor of
IPEN/CNEN-SP, was used the calcite (200), NMuorite (111),
magnetite (111) and moscovite (0002) natural crystals
were studied by theirs representatives rocking curves.
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