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PROJETO, CONSTRUCAO E CARACTERISTICAS DE UM ESPECTROMETRO
DE CRISTAL DE 3 EIXOS PARA NEUTRONS'

R. Fulfaro, L. A. Vinhas, C. Fulwmann, R. Liguori Neto
e C. B. R. Parente

RESUMO

Como parte do projeto sobre espalhamento inelistico de néutrons do Instituto de Energia Atdmica {IEA) de
S$#o Paulo, foi inteiramente projetado e construido no IEA um espectrometro ae 3 eixos para néutrons. O principio de
operagio do mnstrumento estd baseado na extragio de um feixe monoenergdtico de néutrons, por meio de um cristal
monocromador, a partir do espectro de néutrons maxwelliano do reator JEA-R1 Este feixe incide em um amostra
cristaling e 03 néutrons espathados s30 analisados em anguio e energia com o aux(lio de um cristal analisador. Desta
forma & possivel a determinagdo das trocas de energia & quantidade de movimento entre 0s néutrons e o sistena
espathador O espectrometro sera empregado no estudo de dindmica de redes cristalinas, onde 330 pesquisados 03
estados vibracionas dos atomos num reticulado cristalind e o3 campos de for¢a que determinam tais vibragoes Neste
trabalho est3o descritos 0s pormenores do projeto e da construgdo do espectrometro, bem como os principios bésicos
sobre o espalhamento coerente :nalastica de néutrons, para determinar as relagcOes de dispers3o entre a frequénciae o
vetor de onda das vibracOes cristalinas

I - INTRODUGAO

Muitas propriedades de sdlidos podem ser descritas em termos do comportamento de certas
excitacOes basicas, tais como: fonons, excitons, magnons, etc. Para entender essas propriedades é
interessante estudar as excitacOes basicas apropriadas, na forma mais pormenorizada possfvel, sobre um
amplo intervalo de condigoes fisicas, tais como temperatura, pressdo, etc. A técnica mais poderosa para
tais estudos envolve a observacdo do espathamento de uma dada radiacdo por um sélido, quando esta
passa através do sblido e interage de varias maneiras com as excitagcbes bdsicas. Em geral mede-se as
mudangas na energia e momento sofridas pela radiag3o!5!.

O presente trabalho descreve as principais caracteristicas do Espectrometro de Cristal de 3 Eixos
do IEA, instrumento que foi especialmente construfdo para utilizar feixes de néutrons térmicos como
radiagdo de prova no estudo de fonons em um sblido, os quais $d0 Os quanta associados com as
vibragdes dos atomos em um reticulado cristalino.

As propriedades vibiacionais dos sdlidos cristalinos s30 muito bem descritas em termos de um
espectro completo dos modos nurmais de vibragdo (fonons), onde cada modo é caracterizado por uma
freqgiiénciay e um vetor de onda a’ As freqiiéncias dos modos normais, ou fregiéncia dos fonons,
possuem valores de zero a 10'% Hz, e s3o tipicamente da ordem de 10'2 Hz {ou 1 THz). O vetor de
onda @, cujo médulo é 27/A, onde A é o comprimento de onda do modo normal, possue valores que
vdo de zero até préximo do inverso dos valores das distancias interplanares no cristal, ou seja, valores
tipicos da o-dem de 10® crm ™!

Em quulguer sdlido cristalino existem, mais ou menos bem definidas, as “relagSes de dispersao”’,

* Trabalho apresentado no 'V Congrese del Grupo Iberoamericano de Cristalografia” realizado em Madri, Espanha,de 10
a 17 de dezembro de 1976



v =» (g} entre a freqiéncia e o vetor de onda dos modos normais. Para um dado vetor de onda existem
diversos modos diferentes, 0s quais s30 marcados usando um subscrito j.

A obtencio de uma relacdo de dispersdo é importante, em primeiro lugar porgue ela pode conduzir
a um entendimento de muitas propriedades fisicas dos sélidos, tais como propriedades térmicas, 6pticas,
dielétricas de isolantes e de transporte elétrico de condutores. Em segundo lugar, que é o aspecto mais
interessante, a relacao de dispersio fornece 3 informacao experimental necessiria para testar as virias teorias
de dinimica de redes!12}

O grande interesse existente no campo da dinamica de redes é principalmente por causa do
desenvoivimento de métodos que permitem a determinacio experimental da relagdo de dispersio. A técnica
mais comum utiliza o espalhamento coerente inelistico de néutrons térmicos por uma amostra
monocristalinal2).

Os néutrons térmicos, tais como os produzidos por um restor nuciesr, se prestam
convenientemente ao estudo de sblidos porque o comprimento de onda de Broglie ) associado é da mesma
ordem das distincias interatdmicas num sélido. Além disso as energias dos néutrons térmicos,

0.286
E={ x

fonons num cristal.

}2, s30 da mesma ordem das energias caracteristicas dos sdlidos, tais como as energias dos

Nessas condigGes, no caso de néutrons térmicos colidirem com um sistema de dtomos, existird uma
probabilidade razodvel de carregar ou deixar quanta de qualquer energia caracteristica do sistema, ury a vez
que o néutron possui massa da ordem das massas atdmicas. As mudancas em energia dos néutrons
espalhados sao apreciiveis e facilmente mensurdveis. .

Desta forma, podem ser escolhidas certas condigOes experimentais para que predominem processos
nos quais o néutron espathado cria ou aniquila um Gnico fonon. Nesse caso, um pico na contagem de
néutrons corresponderd a um fonon de vetor de onda a’ e frequéncia v ('6). Tal pico seréd observado quando
forem satisfeitas as equacBes de conservacdo de energia e vetor de onda:

E-E =2%th (1
G=%-k=Czq (2)
onde:
h1k2
E = , e
2m

o
1]

vetor transferéncia de vetor de onda

vetor de onda do néutron incidente

kK’ = vetor de onda do ndutron espalhado )
G = Zn7 vetor da rede recfproca (jé inclui o fator 27 )
£ = energia do néutron incidente



E’ = energia do néutron espalhado

Nas equaches (1) e (2) o sinal positivo é usado para criagio de fonon (perda de energia pelo
néutron! e o sinal negativo para aniquilag3o de fonon {ganho de energia). Para um feixe de néutrons
monoenergeticos. E e k 530 conhecidos. Analisando os ndutrons espalhados em funcio da energia E’ e do
vetor de onda k', pode se marcar a freqiéncia v e 0 vetor de onda Q'dos fonans. As observacGes repetidas
para virias transferéncias de vetor de onda G e energia (E — E’), permitem a obtencio da relagdo de
dispersdo para o fonon se propagando a0 longo de direcOes selecionadas no cristal.

)l - PRINCIPIOS BASICOS SOBRE O METODO EXPERIMENTAL
111 — Espathanmsmto de Néutrons

Quando um feixe de nédutrons térmicos incide sobve um sistema de nicleos, diversos tipos de
espalhamento podem ser distinguidos. Se todos os nicieos do sistema espalham da mesma maneira, resulta
um espathamento coerente Mas se cada nicleo ndo é da mesma espécie, por existirem diferentes tipos de
nicleos ou diferentes estados de spin entre o néutron e um dado nocleo, isto resulta em um espathamento
incoerente. Para os nicleos mantidos fixos em suas posicOes, 0 espathamento ¢ totaimente elistico; mas se
20s nucleos for permitido recuar ¢ espalhamento pode ser inelistico. De uma maneira geral, podem ser
apresentados quatro tipos de espathamentn: 1) coerente eléstico; 2) incoerente eldstico; 3) coerente
ineldstico e 4) incoerente ineldstico. Embora o espalhamento incoerente seja muito importante no estudo
dos solidos, o espalhamento coerente é geralmente o de maior interesse

O espalhamento coerente eldstico (Bragg) de néutrons por um sélido cristalino, é governado pelas
equacgoes.

- -»
Q =k -k=06 (3)
E=F {4)

onde todos os termos j& foram definidos anteriormente.

No caso geral do espalhamento coerente ineléstico'!, as equacBes que governam s3o:
-» - - N -
G=k-% =8+ I ed (5)

N
E-E'=h‘21[tv(6’i)] (6)
'=

onde N especifica o n(iimero de fonons criados ou aniquilados no cristal pelo processo de espalhamento.
Pera N =1, o espalhamento envolve um fonon; para N =2, dois fonons, etc. Em particular, o caso de
espalhamento coerente ineléstico de um fonon por monocristais é comprovademente o campo de trabalho
mais produtivo para o espectrdometro de eixo triplo!! 1. Para esse caso especial as equag3es (51 e (6) recaem
nas equacdes de conservacdo (1) e (2)

O processo de um fonon faz surgir estreitos grupos de néutrons, quando se desenvolve um
experimento du espalhamento inclistico de ndutrons. Entretanto, os processcs de multifonons provocam
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uma radiacdo ds fundo (background), mais ou menos uniforme, a qual é essencialmente independente da
orientegdo do cristal, angulo de espalhamento e energia do néutron. Este background pode ser minimizado
mantendo a amostra @" 1M * temperatura bem abaixo da temperatura de Debye!12},

11 2 — Arranjo Experimental

O espectrometro de 3 eixos do IEA, figura 1, é essencialmente do mesmo tipo daqueles usados em
Los Alamos, Ispra e Trombay, isto €, com energia incidente E fixal® 12},

Um diagrama esquematico do espectrometro pode ser visto na figura 2. A fonte de néutrons é o
reator de pesquisa, tipo piscina, do Instituto de Energia Atomica que opera a 2 MW, com fluxo préximo de
10' > néutrons térmicos/cm’ . seg. na posicao do carogo. Esses néutrons, que possuem um espectro de
energias aproximadamente Maxweliiano, emergem do reator por um canal de irradiagdo (bem-hole) com 6
de diametro. O canal possui 2,80 m de comprimento e nele estd inserido um sistemna de colimagao composto
de: a) um redutor de didgmetro do feixe cam 4’ de diametro; b) um colimador cdnico de ferro; c) um
colimador cilindrico de chumbo, com 3’ de didmetro interno; d} um colimador C,, do tipo ""Soller” com
piacas paraielas de bronze fosforoso, o qual estd envolto por uma blindagem de concreto; a divergéncia
angular horizontal do colimador C, ¢ de 30 min.; e) um colimador C’,, para restringir a divergéncia angular
vertical do feixe para 1,5 graus, sendo que este Gitimo colimador do sistema primdrio de colimagdo, esta
envoito por discos de chumbo e parafina com boro.

O feixe extraido entra na blindagem principal, onde esta abrigado o cristal monocromador X, que
¢ usado para selecionar néutrons de um particular comprimento de onda )y, e energia E, igual a
(0,286/Ap)" eV, por reflexdo de Bragg através do &ngulo 26),. Esses néutrons monoenergéticos, com
numero de onda | k =27 /Ap. Passam em seguida através do colimador C; e incidem sobre a amostra
cristalina na posicio S. Um monitor de baixa sensibilidade, tipo cimara de fiss3o, mede o fluxo incidente na
amostra e sua razdo de contagem é normalmente usada para controlar o sinal para os tempos de contagem
durante o experimento,




Figura 1 — Fotografias do espectrometro de 3 eixos, mostrando a blindagem do sistema monocromador, o
brago principal. a mesa da amostra e a blindagem do sistema analisador.

A amostra esta colocada em uma mesa giraloria, cuja orientagdo é indicada pelo dngulo Y (anguio
- = . - n
entrek eG). Apbs o espalhamento inelastico dos néutrons pela amostra, aqueles espalhados num dngulo ¢
passam atrayés do cohmador C, e sdo analisados em energia E’ e vetor de onda k' por reflexdo de Bragg pelo
cristal analisador X, variando o dngulo 26

1) O primeiro eixo

O primeiro eixo do espectrdmetro consiste no cristal monocromador X; e no mecanismo de ajuste
desse cristal para extrair o feixe monocromético difratado, pelo canal 1 aberto na blindagem principal, num
dngulo fixo 20,, = 40° O feixe emergente do reator contém aproximadamente 3 x 107 néutrons
1érmicos/cm? . seg medidos na posicdo do cristal monocromador

Para reduzir a dose de radiagdo gama e ndutrons répidos & niveis permissiveis na drea de trabalho
junto ao espectrometro, o monocromador ests localizado em uma cavidade no centro do raio da bl.ndagem
principal, que consiste de um tanque contendo blocos de concreto, égua e pedras menores. Na diregao do
feixe direto foi colocado parafina e boro, alem de um cifinciro de ferro macico com 45 cm de comprimento
A blindagem mostrou-se eficaz — a niveis permitidos pela Protecdo RadiolOgica — para o reator operando a
2 Mw. Nas figuras 1 e 2 pode ser vista uma saida 2. que no momento estd obturada, mas serd usada no
futuro para acoplar um difratometro de eixo duplo

O feixe difratado pelo monocromador e extraido através do colimador C,, que @ exatamente igual
a0 C,, isto 6, de placas paralelas com 80 cm de comprimento e 7 canais com abertura de 1/4"; a érea Gtil do
feixe 4 um quadrado com 1 3/4" de lado.
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Figura 2 — Diagrama esquemnati- o do espectrometro de cristal de 3 eixos, pasd nautrons, do |EA.



Figura 3 — Tambores para controle mecinico, 3 distincia, do cristal monocromador. Estdo instalados na
parte superior da blindagem principal.

Figura 4 — Par de mesas de freza utilizadas para movimentar o eixo de sustentacdo da amostra e o brago
principal.



O cristal monocromador X, esté montado no 19 eixo, sob um gonibmetro simpies acoplado 3 um
tambor, possuindo escala de dngulos circular externa que permite a leitura do dngulo 0. Na parte externa
do tambor estdo os controles do gonidmetro que permitem orientar o cristal, por controle mecianice
distancia, para coloci-lo na posicio de r.dxima intensidade refletids {figura 3). A determinacio precisa do
angulo 20, sera feita pela medida do diagrams padrio de difracio do Niquel, usando o espectrometro
como difratdmetro. Pretendemos colocar, de inicio, um cristal monocromador de Cu nos planos (200), com
distincia interplanar igual a 1,807 A; para o sngulo 20, =40° obteremos um Ay, proximo & 1,236 A A
intensidade do feixe monoenergético serd monitorada pela cimara de fissio de baixa eficiéncia.

2) O segundo eixa

O segundo eixo compreende o eixo de rotagdo do bvago principel (que suporta o conjunto
analisador) e o sistema de sustentacio da amostra. O sistema todo esti montado sobre mesas de tfreza
adaptadas o eixo de giro da amostra sobre uma mesa interior peyuena (23 cm de diametro) e o brao sobre
uma mesa superior grande (64 cm de dibmetro). Ambas as mesas sic movimentadas manuaimente,
possuindo escalas graduadas numa extersdo externs permitindo leiture de dngulos ¢ em posicSo visivel
(figura 4).

O braco principal, apoiado sobre a mesa maior, consiste de um par de trilhos de ferro com 1,90 cm
de comprimento. Na extremidade do brago estd colocado o sisterna analisador ¢ sua blindagem (da ordem
de 300 kg); e na outra extremidade o contrapeso constituido por 60 tijolos de chumbo com 11 kg cada. O
dnguio de variag3o da mesa superior corresponde ao dngulo ¢ dos réutrons espelhados inelssticamente pela
amostra.

O sistema de sustentagdo da amostra esté apoiado sobre um eixo cravado no centro da mesa de
freza pequena inferior A amostra apoia-se sobre uma cabeca guniométrica (importada da Poldnia) com
5 graus de liberdade, 0s quais séo movimentados & distincis por servomecanismo. O dngulo Y no entorno do
eixo para orientagdo da amostra, pode ser variado menualments pels movimentagio da mesa inferior ou
por controle remoto como um dos graus de liberdade da cabeca goniométrica (figuia 5).

* 7

s, wd

Figura® — Cabeca goniometrica para orientagdo da amostra Esta apoiada no 29 eixo e possui 5 graus de
liberdade comandados, a distincia, por servomecanismo. Ns figura pade ser visto o 30
colimador e 0 monitor, que ¢ uma cémara de fissdo



. 3) O terceiro eixo :

O sistema analisador estd montado no braco principal, com seu eixo X; colccado a 70 cm da
posi¢do da amostra Todo sistema esté envolvido por uma blindagem cilindrica com 53 cm de altura, 68 cm
de didmetro interno e 16 em de parede, feita de uma mistura de parafina mais boro. Esta biindagem, que foi
construida para reduzir o numero de néutrons rapidos e térmicos espirios que tentam atingir o detetor,
possui ainda um revestimento interno de folhas de 0,8 mm de Cédmio. Nessa blindagem, entre a linha que
une o 22 e o 39 gixos, ests inserido o colimador C 3, do tipo ““Soiler” com divergéncia angular de 48,5 min.

O sistema analisador, dentro da blindagem, figura 6, consiste de um difratémetro de alta precisio
para raios X do tipo usado em técnica de pd, especialmente adaptado para receber em seu eixo a cabeca
goniomeétrica de sustentacio do cristal analisador ¢ em seu brago apoiar o colimador C, e o detector de
néutrons. O feixe de néutrons espalhados inelasticamente pela amostra no angulo ¢ sera analisado pelo
cristal X, pela lei de Bragg, variando o angulo 20 A do difratdmetro adaptado.

Um cristal de grafite pirolitico de alta refletividade sera usado como cristal analisador!'0). Possui a
forma de uma placa com os planos (002) r.ralelos 3 superficie (distancia interplanar d = 3,36 A). Esse
cristal serd montado sobre uma cabeca goniométrica de sustentacdo, semelhante dquela da amostra, porém
menor e com 4 graus de liberdade acionados por servomecanismo.

O brago do sistemna analisador, que estd acoplado na relacio 8 4 : 20, com o cristal analisador X,
suporta o colimador C, com divergéacia angular de 1,8 min. e o detetor de *He com sua blindagem
especifica. O detetor é um cilindro de 4" de altura por 2" de didmetro. preenchido com gis * He na pressio
de 4 atmosferas. Sua blindagem consiste de um envoltério de caddmio, recoberto por um cilindro de 22 cm
de altura, 10 cm de didmetro e 2 cm de parede feita de mistura de resina mais boro. Nessa blindagem estéd
recortada uma abertura quadrada com 4,5 cm de lado, para permitir a entrada do feixe de néutrons
analisado

Figura® — Sistema analisador, podendo ser visto o 3° colimador, @ cabeca goniométrica do cristal
analisador apoiada sobre o difratdmetro de raios X adaptado, o 49 colimador apoiado sobre o
braco do difratdmetro, e a blindagem do detetor.



Figura 7 — Exemplo de um processo uipico de espalhamentc inelastico no plano(Oﬁ) da rede reciproca
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I — METODO EXPERIMENTAL

Pretende se ut'iiza: nos exper’mentos o chamado metodo do O constante!'2.3) Por estc método o
vetor G transfe-énc:a de veto: de onda. ¢ pré-selecionado em modulo e direc3o para corresponder 3 uma
POsIcd0 particu‘ar na rede rec-proca; e a freqiiéncia é variada sobre um intervalo, também, pre selecionado.
Um fonon de vetor de onda Q sera ndicado pela detecgio de um grupo de néutrons centrado na freqiiéncia
do fonon Po: causa da pe'.odicidade da relagio dg. dispersdo, o vetor de onda do fonon pode ser sempre
referndo a la zona de B::llouin, subtraindo do Q o vetor apropriado da rede reciprocaa de modo a
produzic o vetor de onda q da la zona A figura7 mostra o exemplo de um processo tipico de
espathamento ine'ast'co no piano (011} da rede reciproca A construgio vetogal satisfaz a condigdo de
conservacdo de vetor de onda expressa pela equagio (2). O vetor de ondag do fonon foi referido a
zona (044) e esta se propagando na diregdo (100)

No metodo do Q constante, quando se quer variar a freqiéncia. é exigido que o angulo de
Bragg 6 , do analisadot, 0 angulo de espathamento ¢ e o dnguio de onentagao Y da amostra cristalina, sejam
todos vauados Isto e, mede se um grupo de néutrons para um dado valor a fixo, variando as freqtiéncias
para esse grupo (varrando ¢y e 20 ,) O numero de contagens versus freqiiéncia sdo colocados em gréfico
para um dado grupo e a partir da fugura determina-se o centrbide do pico, que corresponderd a frequencla
media para um dado Q {portanto q q) Para se obter as relacdes de dispersio seleciona- se novo q {ou q) e
mede-se outro grupo de néutrons de modo a marcar outra freqiiéncia para o novo q Desta maneira
obtem se as relagdes de dispersgor = p { a ) ponto a ponto!?)

Geralmente as relagdes de dispersdo sio medidas para fonons se propagando ao longo das trés
direcGes de alta ssmetria de cristal: {100), {011) e {111); chamadas A, T e A respectivamente Restringindo
as consideracdes da relacdo de dispersdo 3 essas direcdes, os procedimentos experimentais e as
interpretagdes tedricas podem ser muito simphificadas!12)

A interpretagdo das curvas de dispersdo determinadas experimentalmente sdo geralmente feitas
com base na teoria geral de Born-von Karman para dindmica de redes!1.79), O procedimento mais
freqliente envolve a construcdo de um modelo de forga, que considera interacGes entre um numero
selecionado de atomos vizinhos As constantes de forcas interatdmicas sdo usadas para descrever as
interacdes e sdo deixadas como parametros ajustaveis de modo a haver concordancia entre o modelo e os
dados experimentais. Os parametros obtidos dessa forma fornecem informagOes sobre o valor das forgas
interatdmicas

Um modelo que possa reproduzir as curvas de dispersdo experimentais pode ser Util, também, para
a determinacdo da fungdo distribuicdo glv) A funcdo giv) fornece a densidade de cstados vibracionais
permitidos do cristal, ou ainda, a quantidade g{») Av representa o nimero de modos normais permitidos que
ocorrem entre v e ¥ + Av A partir da fungdo distribuigdo é possivel determinar a maioria das propriedades
térmicas importantes dos solidos, inclusive a dependéncia do calor especifico com a temperatura

ABSTRACT

Integraring the neutron ineiastic scatter:ng pian in (EA, of Sdo Paulo. Brazi, 1t was completeiy designed end
constructed the‘e, a t/.pie axis Neut on spect ometer

The spect-omere: operation 3 based on the neutron manoenergetic beam extraction from the IEA-R1 reactar
thermal maxwelian spectrum, us.ng a crysral monochromator The extractad beam incides in a crystaliine sample, and the
scattered neut!'ons aie analized 'n anglte and energy using a crystal for this purpose Through this way 't was poss:ble to
determ.ne energy and momentum changes between scattering system and neutrons

The spectromerer w:t! be used in 'atirce dynam«c studres, where atomic vibratonal states of a crystal lattice and
the tield of fo7ces dete/mning these vibrat-ons are been searched

The presant pape’ descobes she detas about construction and design of the spectrometer There are also
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described basic principles about the experimental method which uidize nsutron cohsrent nelastic scattering in order to
determine the reiation dispersion between frequency and wave vector of the crystaitine vibrations
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