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As propricdades do néutron sdo conhecidas ¢ usadas em diversas 4dreas de posquisas &
aplicagdes ¢ devem contribuir, em bencficio da mclhoria da qualidade de vida no advento do
sécule XXi. O objctivo destc trabullio ¢ a introdugdo da técnica de seclecdo de cristais
monocromaderes para instrumentos de difragfio de néutrons. O emprego de cristais naturais foi
enfatizado, a fim de complementar o uso dos cristais convencionais-artificiais, usados nos
instrumentos. Foi introduzida a formula de Figusa de Mérito, para avaliar o poder de difragdo pelo
espéeime. A scguir  foi possivel a scleglo dc 16 tipos cristalinos, dos quais 12 deles ¢ suas
principais familias de pianos tiveram scus desempenhos comprovados em experimentos realizados
com espectrdmelro de cristal < difratometro de néutrons instalados nos canais de irradiagdes do
reator IEA-R1. O uso de cristais naturais peanitem ampliar o intervalo das distincias interplanares
de 3,4 A, para até 10 A Em conseqiiéncia, 570 obtidos néutrons monocromaticos com maiores

comprimentos de onda, inclusive sub~férmicos pora aplicagdes diversas,

Palavras Chaves:  analisador, crisial, difracfio, mincralogia, monocromador, néutron ¢ reator

I INTRODUCAD

O ncutron ¢ uma particula nuclear que apresenta
propriedades increntes ¢ notdveis, tais como: massa em
repouso com valor proximio so do nuclco de H; carga
elétrica quasc nula; momento de dipolo magnético finito;
spin = £ Y3; vida-midia curta; comportamento ondulatorio.

Consideranco 0 nlulron como  instrumento de
prova ¢ possivel uma invesiigagdo detalhada sobre a
estrutura da maicria condensacla, pois o mesmo ndo interage
com os clétrons periléricos constituinics do  dtomio;
apresenta alta penctragiio na maioria dos materiais; colide
frontalmente com o ndclco aidmico sendo ¢spalhado; nio
demonstra dependéncia sisicmiitica na tabela de nuclidgos.

PRODUCAO TECNICO CIENTIFICA

DO IPEN
DEVOLVER NO BALCAO DE
EMPRESTIMO

Ademais, o néutron distingue-se pela sua grande
visibilidade, isto ¢ alta sensibilidade em reacfio nuclear, na
identificagdo de alguns nuclideos especificos leves (‘H, 2H,
ctc.), clementos refletores (C, Be, etc.) ou absorvedores (B,
Cd, terras raras, etc.) ¢ materiais nucleares férteis e fisseis
(Th, Ue Pw)'?, :

Com momento de dipolo finito, o néutron ¢é
considcrado um imi potencial, util nas investigagbes sobre
intcragOes magnéticas dos solidos, em nivel de estrutura
atdmica. Um feixe de néutrons com o spin alinhado é
denominado polarizado. Na interagio do néutron com a
matéria magnética sdo considerados os alinhamentos do
spin, paralclo ou inverso®.
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O cspalhamento coercnic do néuiron no nuclidco
fornece informagio sobre 0 comportamenio coriclacionao
entre cles; o espalhamenio incocrenic cxplica a condu's
individual do nuclideo.

O néutron  férmico csta ciasificado na faixa de
energias compreendidas enire 10 meV ¢ 100 meV, scude os
mais ntilizados em aplicagfes ¢ experimentos diversos. A
importante fonte de nlutrons {¢rinicos € o reator aucloar.
No reator tipo férmico, os néuirons sio liberados no
processo da fissdo nucienr, scgundo distribuigdo centrads
em tormno do valor médic do cucgla de 2 McV, os quais
atravessam proccssos dc moderagdo e lermalizagdo. Apds
colisdes e espalhamentos sucessivos com os nuclideos do
meio, resulta distribuicio préxima de Maxwell, abrangendo
um intervalo de energias dos néutrons, entic 1 eV até
alguns meV, disponiveis nos dispositivos e canais dc
irradiagdes dos reatores nuclearcs de pesquisis ¢ testes”.

Os néutrons f¢rinicos intcragem com os nuclidcos-
alvos mediante processos de absorgdo ¢ cspathamenio. A
caracteristica imporiante do néutron térmico ¢ a de asswimir
um comprimento de onda associado, da mesma crdem de
grandeza das distinciss intcraidmica dos sélidos. Em
conseqiiéneia, quundo os nlulrons inlcragem com 0
conjunto de dtomos de uma familia de planos cristalinos, os
mesmos sdo espathados cm aiicicos vizinhos, ocorrcindo
interferéncias construtivas.

O néutron t¢rmico pode ser utilizado em difragdo
¢ detcrminagdes das cstuturas sidmicas ¢ molecularcs dos
solidos. Além disso, a cnergin caracicrisiica do nluiron
térmico ¢ da mesma ordemn de grandeza nas ligagdes
quimicas dos atomos, sendo apropriado as investigagdes
sobre vibrac¢do de rede cristaling ¢ da dinamica molccular,

A principal caracteristics do néulron na cxcitagio
da matéria rcfere-se & mcdiclio de variagio de cacrgia
resultante do processo de espaihamento ¢ combinagio dos
comprimentos dec ondas, permitindo o cstudo sobre o
movimento coletivo da matéria condensada’.

A técnica de cspalhamento ¢ importantc, 3s vezcs
considerada tinica nos cxperimentos cm arcas cspecificas,
visando colhcr beneficios para a qualidade de vida no
advento do século XX1.

A fim de usar o feise neutrdnico colimado
emergente do canal de irraciasgdo do rcator nucicar ¢
necessario um morocroitador ou analisador de nlutrons,
conforme suas encrgias, sendo 05 mais comuns oS quc
operam com difracfic scletiva com cristais ou a separagdo
por meio mecinico ¢ analisc por icmpo-de-voo, corm 16ior
mecinico ou chopper”.

O assunto deste trabaliio referc-se a aplicagdo da
primeira técnica, com usos de espectrdnictro de finico cixo
e difratdbmetro de 2 ciros. com auxilio dos cristais
monocromadores de néuirons. 0§ quais aprescntam 05
méritos operacionais scguinics: Otima cstabilidade de
calibragio; boa rcsolugdo; [tixc intenso ¢© coatinugy;
operagdo em intervalos convenicentes de encrgias, medidas
diferenciais precisas.

Os cristais monocromadores §30  consideracdos
partes essenciais, sonsiveis ¢ mais imporfanics dos

instrumentos de difragdo de néutrons, surgindo dai a
iecessidade de estudos e implementagSes de técnicas
upiopriadas, para  determinagBes das  principais
caracleristicas e avaliagdes de seus desempenhos. Os
resultados  sdo  de  importdncia fundamental  aos
experimentos, a fim de obter refletividade e intensidade
adequadas e resolugdo satisfatoria. .

A maioria dos cristais utilizados sdo crescidos
ariificialmente. A principal dificuldade apresentada ao
experimento  refere-se 4 quase perfeita formacgio da
cstrutura dos blocos cristalino-mosaicos constituintes, que
apresentam perfeita ou estreita largura de distribuicdo de
néutrons difratados. Desse modo, torna-se dificil obter o
ajuste com as condigdes geométricas disponivel no arranjo
experimental.

A largura muilo estreita de mosaico da
distribuigdo do monocromador nfo é compativel com as
condicbes geométricas impostas pelo colimadores que
condizem o feixe de néutrons no arranjo experimental,
resultando  6tima  resolugdo, porém baixa intensidade
difratada de néutrons. Ainda o cristal guase perfeito
apresenta a dificuldade de atenuagdo do feixe difratado,
decorrente do fenomeno caracteristico de extingdo primdria
dos néutrons’.

Ao contririo, a periodicidade restrita e limitada
dos blocos cristalinos tornam essenciais os cristais
idcalmente imperfeitos, que apresentam flexibilidades das
larguras dos mosaicos cristalinos, onde predomina o
fcndmeno mais brando de alcnuagio de néutrons,
denominado extingdo secunddria, caracteristica geral dos
cristais naturais’.

O objetivo deste trabatho € de estabelecer um
processo de selegdo e classificagdo dos cristais através de
f6rmula implementada de Figura de Mérito, com énfase no
soroveitamento das espécies naturais, fartas em reservas
naturais do Pais, para complementagdo dos usos dos cristais
convencionais nas aghcaqc")cs, com o emprego da técnica da
difragiio de néutrons'.

A comprovagdo dos cilculos foi efetuada através
dos resultados obtidos com o8 cristais  expostos
nosexperimentos, envolvendo o espectrémetro de cristal e
difratémetro de néutrons, instalados junto ao reator nuclear
de pesquisa IEA-R1, por meio de varreduras das respectivas
curvas de rocking, ou seja, distribuigdo angular do feixe
monocromatico difratado, em dado dngulo de Bragg fixado.

A partir de relagdo contendo 350 cristais naturais
constante na literatura mineralégica, foram classificados 26
tipos potenciais, segundo processo de avaliagio geral de
qualidade mineralégica ¢ anslise dos pardmetros fisico,
quimico ¢ nucleares, dos quais 12 deles, de origens
conhecidas no Pais ¢ exterior foram selecionados ¢ tiveram
comprovagdo experimental com o difratdmetro de néutrons.

O estudo sobre o aproveitamento dos cristais
naturais em difracdo de néutrons ¢ considerado incipiente,
apenas com informacdes dispersas a cerca de experimentos
isolados, incompleias e antigas sobre o assunto. Portanto,
aconteceram dificuldades para obtengdo de informagdes
scbre o assunto e concretizagdo do trabatho.

O conhecimento dos dados, pardmetros e
resultados obtidos sdo de interésse extensivo também, aos
pesquisadores e experimentos que utilizam instrumentos de
difragdo de raios-X e J , ¢ para as 4reas da geo-quimica ¢
da mincralogia.



[il. BASE TEQORICA

O principio dc cgc acio da téeuica de diftugio de
H da na relacdo de Bragg:

nd =2dscad | (1}

isto ¢, quando um fcixe colimado dec néutrons
polienergéiico incide sobrc uma familia de planos
crisialinos paraieios, com disidncia inferplasar d, no angulo
de incidéncia &, apenas sio reflctidos os néutrons de
comprimento dc onda ad, com n = 1.23,..., cic. Isto
representa  uma condigo  de  maxima  interferéncia
construtiva no espu-h‘xmmvm coerentc clastico por varics
atomos da familin dc planos do cristal, na dircglo da
difragdo que forma um Angulo 28, com a diregdo do feixe
incidente. O comprincnio de vuda A associado ao néutron
¢ dado pela relagio e Broglie, que represeata o principio

[ T A

da dualidade entic purt‘cu/u-umla

Ay =n/mv = 0286/, EV), @
onde h ¢ a constusic de Planck. A massy,
velocidade ¢ cncrgin do oluiron sfo  representados,
respectivamente por m, veE.
Uma conslanic priice
introduzida por Holm®, pars avaliagio do maior poder de
refletividade do cristal monocromador de néutrons, assim
expressa:

adimensional ¥ foi

y = LN 27907, 3)

onde b ¢ a cspessura do cristal; N, ¢ o namero de

4tomos por unidgade dc volumge; F ¢ o fator de estrutura
relativo a familia de planos cristalino, G pardmceiro 77 ¢ a

largura de mosaico do cristal dada por

S
= fF/2~2In2, )
onde f referc-sc a largura medida na meia altura

da curva de distribuicio de aéutrons difratados, obtida com
a rotagdo em torno ¢o cixo veriical do cristal, previamente
alinhado em anguic 26 com intensidade favordvel,

selecionado no braco co instramcnto, de acordo com 0

valor d

Com a substituicio de (4) cm (3), simplificagio ¢
introdugio de corregiio paraa temperatura do mcio atraves
do fator Debye-Waller (¢, resulta a expressio:

y "= (3,755.4 Ao NWGMFYY B sen 6. (5)

Esta fOrmula ¢ twals cuinpicia © usual, cuiictanio
padece na dependéncia apenas de parmetres  relatives as
prepnf'fhdfcs geomdtricas, cristalogrificas ¢ atdmicas do
material cristalino. A coniribuicio introduzida nestc
trabalho visa considerar tambdm as propriedades nucleares
do material cristalino, que sdo de importincia fundamental.

Os cristais naturais possuem composi¢Ocs bem
mais complexas do gquc os convencionais-artificiais ¢
incluem elementos quimicos absorvedores ¢ espathadores
de néutrons. Portanio deove scr introduzido um conta um
fator coiTctivo, ou mciv: wnw elagdo de ciicdcia, obtida
no iclacionamciig das  vagias  scygles  de chogue
macroscopica (2 ) pars néutrons. A nova cxpressio

denominada de Fator de Mérito (Fy) difrativo € agora
representada por

Fu=y 3 — L Avsorcio™ 2 parasia)s  (6)

onde L pumin TCfCTE-5¢ a soma das seguinies

segics de choque MACTOSCOPICAS: L incoerents » o Inclistica €
Residual- .

A formula Fy serve na etapa inicial no processo de
scleclo do cristal, ou tipos da mesma espécie segundo
varidcio da largura do mosaico, anies da comprovacio
cxperimental. O valor do perdmetro £ do cristal deve ser
escothido em compatibilidade com as larguras das placas
paralclas que constituem os colimadores disponiveis no
dado arranjo experimental.

A fonte d

4a ANFRAR

de néutrons utilizada foi o reator IEA-R1
(5MW) do IPEN, Sio Paulo, com a poténcia de rotina de
operagiio de 2 MW, ¢ fluxo maximo de néutrons térmicos
de 2 x 10" n.om™® st

No experimento foram utilizados o espectrémeto
de cristal instalado no beam-hole #10 com fluxo de
néutrons térmicos de 6,2 x 10° ¢ o difratdmetro de néutrons
multipropésito, instalado no beam-hole #06, cujo fuxo de
néutrons térmicos é 6,7 x 10° n.cm®s?

No posicicnamente do cris‘.al-amostxa foi
considerada a melhor posicdo angular 20 na mesa
goniométrica, isto ¢ 4 que apresenta maxima intensidade
difratada, apos o ajuste do cristal. A seguir ¢ levantada a
curva de rocking, através do giro do cristal em torno de seu
cixo vertical (dngulo @ ), obtendo-se distribuigdo difratada,
simultancamente ao deslocamento. No caso de cristal
perfcito, a forma da distribui¢do ¢ aproximadamente de
Gauss, caractcrizada pelo parimetro S tomado na largura
total da meia-altura (FWHM).

A intensidade difratada maxima obtida no pico da
curva ¢ considerado para efeito comparativo do
desempenho do cristal-monocromador em investigagdo. Os
colimadores usados nos experimentos foram do tipo Soller,
ou seja constituidos com placas separadoras paralelas, ¢
cspagamentos uniforme. A detecgio da intensidade
difratada foi efetuada com sistema convencional de medida
de néuiron {érmico, através detector proporcional do tipo
BF, (96% '°B) ¢ sistema similar de monitoragfio acoplado,
para controle da poténcia do reator e tempo de contagem.

G cspectrdmetro de cristal foi usado iniciaimenie

P ot m

para icsics a¢ 4 ciistais convencivuais-ariifciais, de Ai-G
(i11), Al-& , Cu- (111) e Pb-x (111), visando confirmar
o desempenho da formula Fy. O difratdmetro de néutrons
foi empregado nos levantamentos das distribuigfes
caracteristicas, isto é, curvas de rocking dos 12 tipos
sclecionados de cristais e familias de planos principais
naturais oriundos nas jazidas do Pais e exterior, com
conseqicntc medida dos repectivos f e intensidades

i Ao dirdeilonse A%
AU UG WBUIUWWU

Pavat Yo
Os tinos de cristais naturais selccionados com suas

mclhores familias de planos de difracdo foram: berilo

Avima 'Fm irdarad
4 Faletstasd 2% LAt
maximas dif "‘A"", CONSIGTIAGas 1o
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: (1010), calcita (1011), fluoriia (111}, bxluna(Z()(},, 2inso
(020) halita (200), hematitc (0002), lepidolita (0002),
magnetita (111), moscovita (0602), pirtia (200) quartzo
(1010).

Vi, RESULTADOCS

O processo de selegdo efctuado permitiu a selegdo
de 16 tipos cristalinos, totalizando 24 familias de planos
possiveis como monocromadores para 0s instrumentos com
o emprego da técnica de difragfio de nlutrons, os Guals
estdo apresentados na TABELA 1.

TABELA 1. Rclaciio dos cristais naturais sclecionados ¢
principais familias de pmnc)a de difragio ¢ respectivos
parmetros ¢ valores Py, para usos com difragio dc
néutrons.

Cada tipo de crisial natural foi representade com
sues varicdades tipicas mos experimentos oriundas de
diversas regides do Pais, com relevante participac3o do
estado de Minas Gerais, € algumas espécies provenientes do
exterior. Um total de 120 cristais foram testados, sendo 58
c¢eles consideradas aptos segundo critérios estabelecidos,
dos quais foram selecionados 12 tipos principais de cristais
¢ obtidas as respectivas curvas de rockings representativas,
com uso do difratdmetro de néutrons-IEA-R1. A TABELA
3 exibe o resuitado final classificatério contendo o nome
des cristais prioritarios, origens, parametros e os valores
dos Fy . De modo geral foi possivel observar razodvel
adequacio entre os valores tebricos e as intensidades
maximas relativas obtidas.

TABELA 3. Classificacdo dos tipos de cristais naturais por
ordem decrescente, ¢ suas principais familias de planos
difratores, origens, pardmetros, valores do Fy e resultado

Cristal & Planos oA Fu das medidas de intemsidadc maximas (conmtagem por
1) minuto-cpm), obtidas com o uso do difratdmetro de
Berilo (1010) 7.9804 1811 abuirons ~IPEN.
Calcita (1011) 3,0348 3119
Calcita (1014) 1,0330 88,7 Cristal & | Origem B |Fa Intensidade
Diamante (111) 2.0594 75217 S B ohiiie x10% (cpm)
Fluorita (111) 3.1545 31,1 (cms) g
Flupei (200) Sl £ Calcita | Cantagalo- 4.49| 6084| 9,96+0,09
Fluorita (220) 19318 78.6 (1011) RJ. 17.7 . g )
Galena (002) 2,7680 51.9 T
Gipso (020) 7,5900 946 Hematita | Itabira-MG, 5,881 1929 8,781+ 0,09
Grafita (0002) 33511 263854 (0002) 3}
Halita 200) 28138 5,39 Berilo Almenara- 7,851 1747 7,571+0,08
Halita (220) 19896 1,36 (1010) MG, 17,0
Halita (240) 1,258+ 0,12 Quartzo Aracuai- 8,80 979 4,25+0,07
Hematita (0002) 6.8746 1303 (1010) IMG, 328
Lepidolita (0002) 9.9903 132 Magnetita | Nova 10,41 316| 3,98+0,07
Magnetita (111) 4.8453 7 (111) Lima,MG,
Magnetita (220) 2.9677 28.0 o 15,5
Moscovita (0002) 9.9614 55 rinta Ouro 575| 583 2,7310,07
Periclasio (200) 2.1059 1909 200) Preto,MG,
Pirita (200) 2.7083 38,4 165
Quartzo (1010) 4.2550 937 I‘-h}oma Argentina, 564 31,9 1,52+ 0,06
Quartzo (1011) 3.3340 593 il Norte, 8,0
Quartzo (1120) 7 4560 108 (ia:cna Paracati, MG! 15,70 2838 1,101 0,06
Silvita (200) 37419 6.63 @00 1,42 '
Halita Alemanha, 6,77 7,0 2,251 0,07
Com 2 finalidade de comprovar 0 dCSCIﬂl;CllhD da (300) AS’SG‘, {50
formula Fy , ne processo de selegdo de cristals mosaicos :upso | 16,25 5,1 1,73£0,06
em fungio da rcf.cmfrd ide nevirdnica, inicialmente foram EaiZO) n Norte, 18,1
testados os cristais usuais-zrtiiiciais padrdes, com cmprego Moscovita | Muriaé, RJ,} 1174 41| 0,17£001
do espectrdmetro de cristzl de anico cixo do IEA-R1, cujcs (002_) 5 18’,1 :
resultados cstdo apresentados 1 TABELA 2. Lepidolita | Teofilo 2591 042 0,018+0,01
{6002) Otsni, MG,
TABELA 2. Commparagio dos resultados  teGrice- 86,4
experimeuial para 4 crisiais  padeBes CONVENCINnRIs-
artificiais usando o espectrdmetro de cristal-IPEN.
Cristal | d(A) | 77(6) 10°] Fy | Iniens. (cpm) | , Na TABELA 3 sio obscrvadas algumas pequenas
— —— discordincias na classificagic para cnstals dos niveis
AL-gQIny 1233761 119 86,90 99102 intermedigrio e inferior, resultante de possiveis influéncias
Al-§ (111 (12,3376 0,97 212,57 177504 de impurezas detectadas em cristais como a pirita, fluorita e
Cu- (111) }2,6871 1,83 152,89 16,9+ 0.4 palcna, consideradas moderamente atmrvedoras de
Po-a(111) 285821 4.3 25.17 98+02 néutrons ¢ que interferiram no processo de selegio’.




O objetive o trabalbo fol consolidado com a
selegio de 16 cristais monceromadores naturais, com iotal
de 24 familias dc plancs cristalinos disponiveis para oS
experimentos de difracio de ndutrons.

A formula indroduzida do Fy mostrou-se efcliva,
sendo comprovada com usos <os cristais convencionais-
artificiais por mcio do wso do cspectrdmetro de cristal, ¢ a
seguir contribuiu pora cictivagio  de  processo  de
classificacio de 12 priocipsis tipos de cristais ¢ suas
methores familias de planos, para usos com a téonica de
difracdo de néutrons, conlorme rcsullas exposios na
TABELA 3.

Os cristais mcsaicos palurals sclecionados ¢ suas
principais familias ¢ge planvs de difragdo dc nlulrons
servem para substituit ou complementar as atuagdes 405
tipos convencionais-artificais, principalmenic na ampliagio
da regido opcracional <os instrumentos, atnalmentc limitada
em 3,5 A, extendidz 2¢ 10 A, conforme valores de d
apresentados nas TABELAS 1¢ 2.

A periodicidade restrita ¢ limitada aprescntada
pelos blocos cristalinos tornam os cristais naturais atrativos,
pois muitas espécics dos mesmos podem ser cnquadradas
no grupo dos cristais idealmentc imperfeitos, onde toma-s¢
possivel a cscolha de mosaico adequado pama
compatibilizacio ¢ ajustc s condigbcs gcométricas
disponiveis nos colimadores do instrumento de difrago.
Portanto, ¢ possivel garamiir Otimo  compromisso ¢
adequada resolucio com razodvel intensidade de nlutrons
difratada. o
Os cristais naturais sio fartamente cncontrados a
custos acessiveis nas diversas jazidas do Pais, inclusive
permilindo 3 possibilidade de sclegio de  impurecas
favoraveis, com caractcristicas regionais, ndo absorvedoras
de néutrons, permitindo cscotha de cstniura de moszico
mais favoravel ao cxperisnento, cm substituiclo aos cristais
artificias com doping, como Si(Ge). Além disso, os cristais
de magnetita ¢ fcirilus naturais podom scr empregados nos
experimentos com magnctisme ¢ polarizacdo de nlutrons,
em substitui¢hes ds convencivnals figas de Heusler.
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