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PROJETO, CONSTRUÇÃO E CARACTERÍSTICAS DE UM ESPECTROMETRO

DE CRISTAL DE 3 EIXOS PARA NEUTRONS*

R. FuWaro. L. A. Vinhas. C. Fuhrmann, R. Liguori Meto
e C. B. R. Parent»

RESUMO

Como parta do P'Oieto sobre espalhamento inelástico ô> neutrons do Instituto de Energia Atômica OEA) de
São Paulo, foi inteiramente projetado e construído no IEA um espectrómetro oe 3 eixos para neutrons. O principio d*
operação do instrumento esta baseado na extração de um feixe monoenergético de neutrons, por meio de um cristal
mooocromador, a partir do espectro de neutrons maxwelliano do reator IEA-R1 Este feixe incide em um amostra
cristalina e os neutrons espalhados são analisados em ângulo e energia com o auxílio de um cristal analisador. Desta
forma i possível a determinação das trocas de energia e quantidade de movimento entre os neutrons e o sistema
espalhador O espectrómetro será empregado no estudo de dinâmica de redes cristalinas, onde são pesquisados os
estados vibracionais dos átomos num retieulado cristalino e os campos de força que determinam tais vibrações Neste
trabalho estão descritos os pormenores do projeto e da construção do espectrómetro, bem como os princípios básicos
sobre o espalhamento coerente inelástico de neutrons, para determinar as relações de dispersão entre a freqüência e o
vetor de onda das vibrações cristalinas

I - INTRODUÇÃO

Muitas propriedades de sólidos podem ser descritas em termos do comportamento de certas
excitacões básicas, tais como: fonons, excitons, magnons, etc. Para entender essas propriedades é
interessante estudar as excitações básicas apropriadas, na forma mais pormenorizada possível, sobre um
amplo intervalo de condições física», tais como temperatura, pressão, etc. A técnica mais poderosa para
tais estudos envolve a observação do espalhamento de uma dada radiação por um sólido, quando esta
passa através do sólido e interage de várias maneiras com as excitações básicas. Em geral mede-se as
mudanças na energia e momento sofridas pela radiação'5'.

O presente trabalho descreve as principais características do Espectrómetro de Cristal de 3 Eixos
do IEA, instrumento que foi especialmente construído para utilizar feixes de neutrons térmicos como
radiação de prova no estudo de fonons em um sólido, os quais são os quanta associados com as
vibrações dos átomos em u m retieulado cristalino.

As propriedades vih. acionais dos sólidos cristalinos são muito bem descritas em termos de um
espectro completo dos modos normais de vibração (fonons), onde cada modo é caracterizado por uma
freqüência v e um vetor de onda q*. As freqüências dos modos normais, ou freqüência dos fonons,
possuem valores de zero à 101 4 Hz, e são tipicamente da ordem de 10 ' 2 Hz (ou 1 THz). O vetor de
onda q , cujo módulo é 2TTA, onde X é o comprimento de onda do modo normal, possue valores que
vio de zero até próximo do inverso dos valores das distâncias interplanares no cristal, ou seja, valores
típicos da ordem de 108 c m ' 1

Em qualquer sólido cristalino existem, mais ou menos bem definidas, as "relações de dispersão",

* Trabalho aposentado no "V Congrese dal Grupo Iberoamencano d* Crittalograf ia" realizado em Madri, Espanha,de 10

a 17 de dezembro de 1976



»• = v (q) entre a freqüência e o vetor de onda dos modos normais. Para um dado vetor de onda existem
diversos modos diferentes, os quais são marcados usando um subscrito j .

A obtenção de uma relação de dispersão é importante, em primeiro lugar porque ela pode conduzir
a um entendimento de muitas propriedades físicas dos sólidos, tais como propriedades térmicas, ópticas,
dielétricas de isotantes e de transporte elétrico de condutores. Em segundo lugar, que é o aspecto mais
interessante, a relação de dispersão fornece a informação experimental necessária para testar as várias teorias
de dinâmica de redes'12>.

O grande interesse existente no campo da dinâmica de redes é principalmente por causa do
desenvolvimento de métodos que permitem a determinação experimental da relação de dispersão. A técnica
mais comum utiliza o espalhamento coerente inelástico de neutrons térmicos por uma amostra
monocristalina'2'.

Os neutrons térmicos, tais como os produzidos por um reator nuclear, se prestam
convenientemente ao estudo de sólidos porque o comprimento de onda de Broglie X associado é da mesma
ordem das distâncias interatõmicas num sólido. Além disso &s energias dos neutrons térmicos,

0.286
E = ( — r — ) , são da mesma ordem das energias características dos sólidos, tais como as energias dos

fonons num cristal.

Nessas condições, no caso de neutrons térmicos colidirem com um sistema de átomos, existirá uma
probabilidade razoável de carregar ou deixar quanta de qualquer energia característica do sistema, urr a vez
que o nêutron possui massa da ordem das massas atômicas. As mudanças em energia dos neutrons
espalhados são apreciáveis e facilmente mensuráveis. ,

Desta forma, podem ser escolhidas certas condições experimentais para que predominem processos
nos quais o nêutron espalhado cria ou aniquila um único fonon. Nesse caso. um pico na contagem de
neutrons corresponderá a um fonon de vetor de onda q e freqüência v l~q). Tal pico será observado quando
forem satisfeitas as equações de conservação de energia e vetor de onda:

E - E' = + h»> (1)

Q = k - k ' = ü ± q 12)

o-ide:

E = , e
2m

Q = vetor transferência de vetor do onda

k = vetor de onda do nêutron incidente

k* = vetor de onda do neutron espalhado

& = 2TT v- vetor da rede recíproca (já inclui o fator 2JT )

t - energia do nêutron incidente



E' = energia do neutron espalhado

Nas equações (1) e (2) o sinal positivo é usado para criação de fonon (perda de energia pelo
neutron) e o sinal negativo para aniquilaçSo de fonon (ganho de energia). Para um feixe de neutrons
monoenergetxos. E e k são conhecidos. Analisando os neutrons espalhados em função da energia E' edo
vetor de onda k\ pode se marcar a freqüência n e o vetor de onda q*dos forons. As observações repetidas
para várias transferências de vetor de onda (5 e energia (E - E'), permitem a obtenção da relação de
dispersão para o fonon se propagando ao longo de direções selecionadas no cristal.

II - PRINCÍPIOS BÁSICOS SOBRE O MÉTODO EXPERIMENTAL

II1 - EspeJhamiintode Nêutrom

Quando um feixe de neutrons térmicos incide sobre um sistema de núcleos, diversos tipos de
espalhamento podem ser distinguidos. Se todos os núcleos do sistema espalham da mesma maneira, resulta
um espalhamento coerente Mas se cada núcleo não é da mesma espécie, por existirem diferentes tipos de
núcleos ou diferentes estados de spin entre o neutron e um dado núcleo, isto resulta em um espalhamento
incoerente. Para os núcleos mantidos fixos em suas posições, o espalhamento é totalmente elástico; mas se
aos núcleos for permitido recuar o espalhamento pode ser inelástíco. De uma maneira geral, podem ser
apresentados quatro tipos de espalhamento: 1) coerente elástico; 2) incoerente elástico; 3) coerente
inelástíco e 4) incoerente inelástico Embora o espalhamento incoerente seja muito importante no estudo
dos sólidos, o espalhamento coerente é geralmente o de maior interesse

0 espalhamento coerente elástico (Bragg) de neutrons por um sólido cristalino, é governado pelas
equações.

Q = k - k' = G 13)

E = E' (4)

onde todos os termos já foram definidos anteriormente

No caso geral do espalhamento coerente inelástico16', as equações que governam são:

Q = k - k' ~ G + 2 (± q*) (5)
i • 1

E - E' = h Z [±*-(q*)I (6)
i = 1

onde N especifica o número de fonons criados ou aniquilados no cristal pelo processo de espalhamento.
Para N = 1, o espalhamento envolve um fonon; para N = 2, dois fonons, etc. Em particular, o caso de
espalhamento coerente inelástico de um fonon por monocristais é comprovada mente o campo de trabalho
mais produtivo para o espectr&metro de eixo tr iplo'1 1 ' . Para esse caso especial as equações (51 e (6) recaem
nas equações de conservação (1) e (2)

0 processo de um fonon faz surgir estreitos grupos de neutrons, quando se desenvolve um
experimento de espalhamento inelástico de neutrons. Entretanto, os processos de multifonons provocam



uma radiação ds fundo (background), mais ou menos uniforme, a qual é essencialmente independente da
orienteçio do cristal, ângulo de espalhamento e energia do nêutron. Este background pode ser minimizado
mantendo a amostra er im • temperatura bem abaixo da temperatura de Debyen 2 ) .

II 2 - Arranjo Experimental

O espectrõmetro de 3 eixos do IEA, figura 1, é essencialmente do mesmo tipo daqueles usados em
Los Alamos, Ispra e Trombay, isto é, com energia incidente E f ixa'8 -1 2 ' .

Um diagrama esquemático do espectrõmetro pode ser visto na figura 2. A fonte de neutrons é o
reator de pesquisa, tipo piscina, do Instituto de Energia Atômica que opera a 2 MW, com fluxo próximo de
10'3 neutrons térmicos/cm2 . seg. na posição do caroço. Esses neutrons, que possuem um espectro de
energias aproximadamente Maxwelliano, emergem do reator por um canal de irradiação (bem-hole) com 6"
de diâmetro. O canal possui 2,80 m de comprimento e nele está inserido um sistema de colimação composto
de: a) um redutor de diâmetro do feixe com 4" de diâmetro; b) um colimador cônico de ferro; c) um
colimador cilíndrico de chumbo, com 3" de diâmetro interno; d) um colimador Ci .do tipo "Soller" com
placas paralelas de bronze fosforoso, o qual está envolto por uma blindagem de concreto; a divergência
angular horizontal do colimador C, é de 30 min.; e) um colimador C' i , para restringir a divergência angular
vertical do feixe para 1,5 graus, sendo que este último colimador do sistema primário de colimação, está
envolto por discos de chumbo e parafina com boro.

O feixe extraído entra na blindagem principal, onde está abrigado o cristal monocromador X, que
é usado para selecionar neutrons de um particular comprimento de onda XM e energia E, igual a
(0,286/XM)3 eV, por reflexão de Bragg através do ângulo 20 M . Esses neutrons monoenergéticos, com
número de onda I k \ = 2ir /XM, passam em seguida através do colimador C2 e incidem sobre a amostra
cristalina na posição S. Um monitor de baixa sensibilidade, tipo câmara de fissão, mede o fluxo incidente na
amostra e sua razão de contagem é normalmente usada para controlar o sinal para os tempos de contagem
durante o experimento.



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

A amostra esta colocada em uma mesa giratória, cuja orientação é indicada pelo ângulo i> (ângulo
entre iT e(a). Após o espalhamento inelastico dos neutrons pela amostra, aqueles espalhados num ângulo <p
passam através do colimador C } e são analisados em energia E' e vetor de onda k' por reflexão de Bragg pelo
cristal analisador X-, variando o ângulo 20 A

1) O primeiro eixo

O primeiro eixo do espectrômetro consiste no cristal monocromador X, e no mecanismo de ajuste
deste cristal para extrair o feixe monocromático difratado, pelo canal 1 aberto na blindagem principal, num
ângulo f íxo20M 2 Í 4 0 U O feixe emergente do reator contém aproximadamente 3 x IO7 neutrons
térmicos/cm1 . seg medidos na posição do cristal monocromador

Para reduzir a dose de radiação gama e neutrons rápidos à n(veis permissfveis na área de trabalho
junto ao espectrômetro, o monocromador está localizado em uma cavidade no centro do raio da blindagem
principal, que consiste de um tanque contendo blocos de concreto, água e pedras menores Na direção do
feixe direto foi colocado parafina e boro, além de um cilinctro de ferro maciço com 45 cm de comprimento
A blindagem mostrou se eficaz - a níveis permitidos pela Proteção Radiológica - para o reator operando a
2 Mw. Nas figuras 1 e 2 pode ser vista uma saída 2. que no momento está obturada, mas será usada no
futuro para acoplar um difratometro de eixo duplo

O feixe difratado pelo monocromador e extraído através do colimador C j , que é exatamente igual
ao C j , isto é, de placas paralelas com 80 cm de comprimento e 7 canais com abertura de 1/4"; a área útil do
feixe á um quadrado com 1 3/4 de lado
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Figura 3 - Tambores para controle mecânico, à distância, do cristal monocromador. Estão instalados na
parte superior da blindagem principal.

Figura 4 - Par de mesas de freza utilizadas para movimentar o eixo de sustentação da amostra e o braço
principal.
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O cristal monocromador X, está monta**» no I o eixo, sob um fomomatro simpics acoplado a um
tambor, possuindo escala de ângulos circular externa que permita a leitura do ângulo 0 M . Na parta externa
do tambor estão os controles do gontôrnetro que permitem orientar o cristal, por controle mecânico a
distância, para colocá-lo na posição de Máxima intensidade refletida (figura3). A determinação precisado
ângulo 20 M será feita pela medida do diagrama padrão da difração do Níquel, usando o espectrômetro
como difratômetro Pretendemos colocar, de início, um cristal monocromador de Cu nos planos (200), com
distância interpianar igual a 1,807 A; para o ângulo 20 M =40° obteremos um AM próximo à 1,236 k A
intensidade do feixe monoenergético sara monitorada pela câmara de fissão de baixa eficiência.

2) O segundo eixa

0 segundo eixo compreende o eixo de rotação do braço principal (que suporta o conjunto
analisador) e o sistema de sustentação da amostra. 0 sistema todo está montado sobre mesas de frwa
adaptadas o eixo de giro da amostra sobre uma meta interior pequena (23 cm de diâmetro) e o braço sobre
uma mesa superior grande (64 cm de diâmetro). Ambas as mesas são movimentadas manualmente,
possuindo escalas graduadas numa extensão externa permitindo leitura d* ângulos <f> em posição visível
(figura 4).

O braço principal, apoiado sobre a mesa maior, consiste de um par de trilhos de ferro com 1,90 cm
de comprimento. Na extremidade do braço está colocado o sistema analisador • sua blindagem (da ordem
de 300 kg); e na outra extremidade o contrapeso constituído por 60 tijolos de chumbo com 11 kg cada. O
ângulo de variação da mesa superior corresponde ao ângulo 0 dos r.éutruns espalhados inelasticamente pela
amostra.

O sistema de sustentação da amostra está apoiado sobre um eixo cravado m centro da mesa de
freza pequena inferior A amostra apoia-se sobre uma cabeça goniométrica (importada da Polônia) com
5 graus de liberdade, os quais são movimentados à distância por servomecanismo. O ângulo >p no entono do
eixo para orientação da amostra, pode ser variado mtnuêlmanU pela movimentação da mesa inferior J U
por controle remoto como um dos graus de liberdade da cabeça goniométrica (f ígui a 5).

Figura S - Cabeça gomometrica para orientação da amostra Está apoiada no 2 o eixo e possui 5 graus de
liberdade comandados, á distância, por servomecanismo Na figura pode ser visto o 3°
cohmador e o monitor, que é uma câmara dt f issl©



3) O terceiro eixo:

0 sistema analisador está montado no braço principal, com seu eixo X2 colocado a 70 cm da
posição da amostra Todo sistema está envolvido por uma blindagem cilíndrica com 53 cm de altura, 68 cm
de diâmetro interno e 16 cm de parede, feita de uma mistura de parafina mais boro. Esta blindagem, que foi
construída para reduzir o número de neutrons rápidos e térmicos espúrios que tentam atingir o detetor,
possui ainda um revestimento interno de folhas de 0,8 mm de Cádmio Nessa blindagem, entre a linha que
une o 2 o e o 3 o eixos, está inserido o colimador C», do tipo "Soller" com divergência angular de 48,5 min

0 sistema analisador, dentro da blindagem figura 6, consiste de um difratômetro de alta precisão
para raios X do tipo usado em técnica de pó, especialmente adaptado para receber em seu eixo a cabeça
goniométrica de sustentação do cristal analisador e em seu braço apoiar o colimador C4 e o detector de
neutrons. O feixe de neutrons espalhados inelasticamente pela amostra no ângulo 0 será analisado pelo
cristal X2 , pela lei de Bragg, variando o ângulo 20 A do difratômetro adaptado

Um cristal de grafite pirolítico de alta refletividade será usado como cristal analisador'10'. Possui a
forma de uma placa com os planos (002) r-jralelos à superfície (distância interplartar d = 3,36 A). Esse
cristal será montado sobre uma cabeça goniométrica de sustentação, semelhante àquela da amostra, porém
menor e com 4 graus de liberdade acionados por servomecanismo

O braço do sistema analisador, que está acoplado na relação 0 A : 20A com o cristal analisador X 2 ,
suporta o colimador C4 com divergência 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 diâmetro preenchido com gás3 He na pressão
de 4 atmosferas. Sua blindagem consiste de um envoltório de cádmio, recoberto por um cilindro de 22 cm
de altura, 10 cm de diâmetro e 2 cm de parede feita de mistura de resina mais boro. Nessa blindagem está
recortada uma abertura quadrada com 4,5 cm de lado, para permitir a entrada do feixe de neutrons
analisado

Figura 6 - Sistema analiiador, podendo ser visto o 3 o colimador, a cabeça goniométrica do cristal
analisador apoiada sobre o difratômetro de raios X adaptado, o 4? colimador apoiado sobre o
braço do difratômetro, e a blindagem do detetor.



Figura 7 - Exemplo de um processo típico de espalhamento inelastico no plano{011) da rede reciproca
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III - MÉTODO EXPERIMENTAL

^ Pretende se uMiza- nos experimentos o chamado método do Q constante'2 3 ) Por este método o
vetor Q tiansfe'enca de veto; de onda é pré selecionado em modulo e direção para corresponder à uma
posição particular na <ede >ec p<oca; e a freqüência é variada sobre um intervalo, também, pre selecionado.
Um fonon de vetor de onda Q sera indicado pela detecção de um grupo de neutrons centrado na freqüência
do fonon Po causa da pe> odicidade da relação de dispersão, o vetor de onda do fonon pode ser sempre
referido a Ia zona de B'Houin, subtraindo do 0 o vetor apropriado da rede reciprocaG de modo a
prod iu" o neto- de onda q da Ia zona A figura 7 mostra o exemplo de um processo ti'pico de
espalhamento me'ast co no piano (011) da rede recíproca A construção vetorial satisfaz a condição de
conservação de \«eto< de onda expressa pela equação (2). O vetor de ondaq do fonon foi referido à
zona (044) e esta se propagando na direção (100)

No método do Q constante, quando se quer variar a freqüência, é exigido que o ângulo de
Bragg 0 A do anal.sadot, o angulo de espalhamento <t>eo ângulo de orientação ^ da amostra cristalina, sejam
todos variados isto e, mede se um grupo de neutrons para um dado valor Q fixo, variando as freqüências
para esse grupo (variando 0. \j/ e 26A) O numero de contagens versus freqüência são colocados em gráfico
para um dado grupo e a partir da figura determina-se o centróide do pico, que corresponderá à freqüência
media para um dado Õ (portanto q) Pata se obter as relações de dispersão seleciona se novo q* (ou a*) e
mede-se outro grupo de neutrons de modo a marcar outra freqüência para o novo q Desta maneira
obtém se as relações de dispersão v = v I q) ponto a ponto14 '

Geralmente as relações de dispersão são medidas para fonons se propagando ao longo das três
direções de alta simetria de cristal: (100), (011) e (111): chamadas A, 2 e A respectivamente Restringindo
as considetações da relação de dispersão à essas direções, os procedimentos experimentais e as
interpretações teóricas podem ser muito simplificadas"2 '

A interpretação das curvas de dispersão determinadas experimentalmente são geralmente feitas
com base na teoria geral de Born von Karman paia dinâmica de redes'1'7 9 > . O procedimento mais
freqüente envolve a construção de um modelo de força, que considera interações entre um número
selecionado de átomos vizinhos As constantes de forças interatômicas são usadas para descrever as
interações e são deixadas como parâmetros ajustáveis de modo a haver concordância entre o modelo e os
dados experimentais Os parâmetros obtidos dessa forma fornecem informações sobre o valor das forças
interatômicas

Um modelo que possa reproduzir as curvas de dispersão experimentais pode ser úti l , também, para
a determinação da função distribuição g(p) A função g(p) fornece a densidade de estados vibracionais
permitidos do cristal, ou ainda, a quantidade g(t>) Ac representa o número de modos normais permitidos que
ocorrem entre v ev * N> A partir da função distribuição é possível determinar a maioria das propriedades
térmicas importantes dos sólidos, inclusive a dependência do calor específico com a temperatura

ABSTRACT

Integrating 'he neutron meia«t<c scatte'ng p'an in I£A, of São Paulo Brazil, it was completely designed and
constructed 'hce. 3 t.p'e ax.s neut-on speedometer

Toe jpecl-ometei operation i bated on trie neutron monoenergetic beam extraction from the IEA-R1 reactor
thermal maxweii.an spectrum, us ng a ciysral monochromator The extracted beam modes in a crystalline sample, and the
«cattered neueonj 4>e ana'i^ed n angle and energy using a cystal for this purpose Through this way >t was possible to
determine energy and momentum changes between scattering system and neutrons

The specfiome'e' « n be used m > at res dynanvc studies, where atomic vibrational states of a crystal lattice and
the field of forces detenvrvng these vtb'atons a<e been searched

The p.-escn' pape- desc-.bes the detail about construction and design of the spectrometer There are also
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described basic principles about the experimental method which utilize neutron coherent neiastic scattering in ordei to
determine the relation dispersion between frequency and wave vector of the crystalline vibrations
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