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CAPITULO I - INTRODUCAO

O estudo da interagao de neutrons termicos com a materia e
fundamental para a tecnologia de reatores e de grande interEsce
para a fisica nuclear e para a fisica dos estados solido e 1i--
quido; sao considerados neéutrons térmicos aquéles com energia -
inferior a 1 eV, ou seja, de comprimento de onda superior a 0.3%.

As mais importantes fontes de neutrons termicos sao os rea
tores nucleares, nos quais estes neutrons sao os que, apos per-
der energia durante a moderagao, atingem o equilibrio termico -
com os nucleos de meio; apresentam uma distribuigao de velocida
des proxima a uma Maxwelliana (Hu53), abrangendo um intervalo -
de energia de 10°% ev a 1 ev. |

De uma maneira geral, €sses neutrons interagem, com os nu-
cleos de um alvo, por espalhamento e captura radionti;a. 0 co-
nhecimento preciso das secgoes de choque para essas reagoes &
muito importante nos calculeos relativos a projetos de reatores,’

uma ver que uma pequens incerteza no valor da secgao Ze choque
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gera um erro apreciavel na reatividade do reator, o que impli-
ca numa variacao de varios Magawatts~dia/ton na queima do com=
bustivel nuclear (Ke66).

Os neutrons com energias compreendidas no intervalo men--
cionado, s20 muito usados como particulas de prova na obtengao
de informagoes sobre as propriedades nucleares dos alvos.

Alem disso, esses neutrons possuindo comprimento de onda
da ordem de grandeza das distancias interatomicas, interagem --
com um conjunto de atomos ac serem espalhados, podendo haver in
terferencia entre os espalhamentos por nicleos vizinhos. Assim,
08 neutrons termicos tem sido muito utilizados, atraves da di--
frng;o, para a detcrminaq;o de estruturas atomicas (Ba62).

Muitos outros efeftos tambem podem ser estudados com o au-
xilio dos neutrons termicos, tais como: interagoes magneticas ,
espalhamento inelastico em solidos e 1Iquidos, etc. Nestes di--
versos tipos de experiencias possiveis, a utilizagao dos neu---
trons termicos, produzidos por um reator nuclear, exige em ge--
ral o emprego de espectrometros para selecionar ou analisar os
neutrons pelas suas energias.

Os espectrometros mais comumente usados sao aquéles que ==~
utilizam como principio de operagﬁo, tecnicas de difracao sele-
tiva de neutrons em cristais,ou entao analise por tempo de voo.
0O assunto desta tese e referente ao primeiro tipo de tecnica --
mencionado, referencias quanto ao segundo tipo sao fartamente -
"encontradas na literatura (Du35) (Bré&7)(Fed7)(Heb67).

. Varios autores se ocuparam em comparar as vantagens’entre
os espectrometros de cristal e os de tempo de voo (Go58) (PaS57)
porem, entre os pontos que favorecem os do primeiro tipo, alem

da Otima estabilidade de calibragao e boa resolugao (Go58), po-
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de-se apontar a vantagem de ter um feixe continuo e intenso de
neutrons monocromaticos, gque torna o aparelho particularmente =~
util para medidas precisas em energias especificas.

0 principal problema, na utilizagao do espectrometro de --
cristal, aparece em energias abaixo do pico do espectro Maxwelli
ano do reator, onde a oparagio do instrumento torna-se imprati-
cavel devido a presenga de contaminagoes de ordens superiores -
no feixe de neutrons refletido pelo cristal,

0 principio de operagao do espectrometro de cristal utili-
xa a difragao de neutrons por um monocristal, que por sua vez e
governada pela chamada relagao de Bragg (Ba62). As contaminagoes
de ordens superiores saoc inerentes aos processos de difragao --
que produzem as reflexces de Bragg. Quando um feixe colimado de
neutrons polienergeticos incide sobre um conjunto de planos ---
cristalinos paralelos, de distancia interplanar d, num angulo -
de incidencia 8, 80 serao refletidos os neutrons de comprimen-~-

to de onda, que satisfazem a relagao:
(l1.1)  nXA = 2 d gen & com n=1,2,3, ete¢.

esta ¢ ums condigao de maxima interferencia construtiva no espa
lhamento coerente elastico pelos varios atomos do cristal, na -

diregao de reflexao, que forma um angulo 20 com a diregao do =--

feixe incidente. ,

Da equagao de Bragg (eq.l.l1), pode-se observar que o com-=
primento de onda desejado A, & dado pela reflexao de pripeira -
ordem (n = 1), enquanto que os valores den = 2,3, etc., dao as
indesejadas contaminagoes de ordens supariores., Portanto, o fei

xe de neutrons refletidos @ constituido por neutrons com compri

mentos de onda A, A/2, A/3, etc, e as intensidades relativas --



dos diferentes comprimentos de onda, que compffem ¢ feixe
dem do espectro de neutros incidentes no crifital e da re
dade dos planos cristalinos para esses comprimentos de o

Se o espectro de neutrons 1

ira ordem. Clmo exem-—
plo, considera-se um espec Maxwelljian§ no qual o codprimento

de onda do pio ¢ 1 £; se o cristal & cqlocado em posigao angu-

lar para a re xao de neutrons de compr@mento de onda de pri--

meira ordem A =WeRX, entido /2 = 18, e nesse casoc a reflex de
segunda ordem @ ito maior do que a de primeira. Portanto, a -~
operag;o do especikometro de cristal no la dos.compriﬁentos -
de onda maiores ou Wnergias menores do que a energia do pico do
espectro Maxwellianof requer cuidados especiais, tais como: a -
escolha de cristais adkquados e filtros eficientes para a elimi
nagao da contaminagao d§ ordem superior.

Nas regioces de comprimentos de onda menores do que o do pi
co do espectro, no caso ’ticular do espectrometro de cristal
do IEA, quando utilizado com um cristal monocromador comum, e
sem langar mao de nenhum recurso para a eliminagao de ordens su
periores, consegue-se medir corretamente no intervalo de 0.3 a
1.28. Bste fato & constatado pela medida da curva padrao de sec
;Eo de choque total do ouro, onde a concordancia dos pontos ex=~
perimentais com a curva faz com que a contaminagao possa ser --
considerada desprezivel, nesse intervalo de comprimentos de on-
da (St68). Contudo, essa aproximag;o nao pode ser feita no caso
de medida de uma ressonancia nuclear nessa regiao, pois nesse -

caso uma pequena contaminagao dea ordem superior, influencia bas



tante a obtengao dos dados experimentais (Ha59) (Fu67).

O principal objetivc deste trabalho & efetuar um estudo cam
pleto do problema das contaminagoes de ordens superiores, pre--
sentes nas reflexoes de Bragg do cristal monocromador, e das pos
sibilidades de utilizagao dos matodos disponiveis para elimina-
las, Isto deve ser feito devido ao grande interesse das secgoes
de choque totais em regiao de energia abaixo do pico do espec--
tro termico, e das ressonancias nucleares em regiao de energia
proxima a leV; e uma vez que o espectrometro de cristal possui
a propriedade de efetuar medidas em cada energia, individual---
mente, esse instrumento e de grande utilidade na obtengao dos -
dados experimentais da seccao de choque em fungao da energia do
neutron, '

Entre oe diversos metodos que podem ser usados para corri
gir ou eliminar as contaminagoes de ordens superiores, pode-se
citar:

a) a aplicagao de corregoes calculadas aos dados experimen

tais (Ha59) (Beb64).

b) a selecao de crilt;fﬁ monc cromadores adequn&os, para os
quais uma ou mais reflexoes de ordem superior sao proi-
bidas pelo fator de estrutura (Fe47-a)(Mc52).

€) o uso de filtros de ressonancia para atenuar os neutrons
numa energia especifica (Fe47-a)

d) o uso de filtros cristalinos para atenuar os neutrons -
de energias mais altas (Mc54)(Bj6l).

e) o uso de um seletor meaanico de velocidades de modo a -

deixar passar somente a primeira ordem (Mo59)(Go58).

Este Cltimo metodo ja foi anteriormente empregado em medi-
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das de secgao de choque total, num programa de pesquisas com —--
terras raras (2i67), que utilizava o espectrometro de cristal
acoplado a um seletor mecanico de velocidades (Bi64). O conheci
mento exato das secgoes de choque das terras raras & de grande
imqortﬁncia nos calculos de fisica da reatores, pois as terras
raras estao presentes nos fragmentos de fissao nuclear, e estao
entre os elementos de maior secgao de choque de absorgao para -
energias abaixo de 1 MeV.

Na ocasiao em que foi desenvolvido o projeto, a maioria ~--
das terras raras nao havia sido medida na regiao dos neutrons -
termicos, ou entao faltava um tratamento mais elaborado dos da-
dos experimentais para uma determinagao das secgoes 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 bas
tante a obtengao das amostras.

Atraves da analise do comportamento da curva de seccao de
choque total em funcao da energia do neutron, foi possivel sepa
rar as contribuigoes devidas ao espalhamento e absorgao nuclea-
res e ao espalhamento paramagnetico. Todos esses trabalhos, so-
bre ella; medidas de secgao de choque total, estao citados na -
publicagao da IAEA Nuclear Data Unit, CINDU-8 (Jan 69); e as ta
belas com os valores numéricos estao catalogadas nos DASTAk.

0 metodo de eliminagao das contribuigoes devidas a reflexoces de
ordens superiores utilizado para essas medidas mostrou-se inade-
quado,pois o sistema monocromador revelou-se de muito baixa in--
tensidade e alta radiagao de fundo(Background).Contudo,c cscudo

de outros metodos para essa eliminagao demandaria tempo,com o r%i
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co dea perder a atualidade do probleoma, e nessas circunstancias o
sistema monocromador fci mantido ate o termino das medidas.

O programa de medidas, tendo chegado ao fim, ficou eviden-
ciada a necessidade do estudo detalhado do problema das contami
nagoes, bem como de uma anialise dos métodos de eliminagao exis-
tentes. Nessas condigoes foi elaborada esta tese, tendo sido --
feito inicialmente um estudo teorico do problema, e em seguida
utilizando os metodos mencionadoi de a) a d) em combinagao, con
seguiu-se obter dados precisos no intervalo de energia de 1 eV
a 0.01 ev(0.3% a 3%).

Nas medidas em energias abaixo do pico do espectro termi-
co, o sistema utilizado para a eliminagao de ordem superiores -
emprega filtros de quartzo e utiliza as reflexoes dos planos --
(111) de um cristal de germanio. O Ge possui reticulo cristalino
do ;ipo diamante (cubico de face centrada); e cristais desse ti
po, G e (l11), oferecem excelentes possibilidades para a mono==
cromatizagao de neutrons térmicos, pois o fator de estrutura de
segunda ordem e zero para as reflexces (111) do cristal (Mc52f
(Wa60). Assim, as reflexoes de segunda ordem sao proibidas e =--
portanto, nao existe a componente A/2 refletida no angulo da -
reflexao {111).

Devido @ forma da curva de transmissao para o quartzo em -
fungao da energia do neutron, este material utilizado como fil-
tro tem a propriedade de suprimir reflexoes de ordens luperiomsr
maiores do que a segunda ordem. As espessuras dos filtro; sao -
determinadas a partir das fragoes de contaminagao de ordem supe
rior na intensidade do feixe refletido; e estas fragoes , por =

sua vez, sac obtidas atraves do calculo da refletividade do cris
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tal para as varias ordens de reflexao, em fungao da energia do
neutron.

Medidas da secgao de choque total do ouro, cuja curva & -
padrao, indicam que o sistema empregado, com cristal de Ge(lll)
e filtros de quarteo, € muito eficiente para a eliminagao de or
dens superiores desde a energia do pico do espectro ate 0.01 --
ev (~38).

0 caso de medidas em energias acima do pico do espectro --
termico @ estudado atraves da medida da ressconancia do iridio -
(em Eo = 0.654 eV), utilizando um cristal de A1(111) como mono-
cromador. Para esse caso, algumas aptoximaéaes podem ser feitas,
nao sendo necessario o calculo da refletividade do cristal para
estimar as espessuras dos filtros, Como nessa regiao apenas ase
gunda ordem influencia os resultados, foi utilizado um filtro de
telurio, em po compactado, para eliminar a contaminagao,uma vez
que es8Be elemento possui uma ressonancia na regiao dos n2utrons
com energia 4E (ou A/2).

Sao apresentadas nesta tese as caracteristicas operacionais
do espectrometro de cristal e & descrito o métodp d; medida de
seccao de choque total. Os cgistaiu monocromadores sao geralmen
te chamados'cristais mosaicos'"por apresentarem uma estrutura de
mosaico constituida por "blocos de mosaico" (ou blocos mosaicos),
que obedecem uma distribuigdo normal; neste trabalho sao feitas
consideragoes teoricas sobre a natureza desses cristais e‘apre-
sentadas as expressces da refletividade para as varias ordens -
de reflexao., E ainda determinada a distribuigao espectral dos =

neutrons emergentes do reator.



CAPITULO 1II

ARRANJO EXPERIMENTAL E METODO DE MEDIDA

2.1: ARRANJO EXPERIMENTAL

A fonte de neutrons usada nessa pesquisa foi o reator
IEA-R1 do Instituto de Energia Atomica de Sao Paulo (DN6O)
(So58) (Pe62). Este reator e do tipo piscina e tem, como combus

tivel nuclear, uranio enriquecido a 20Z no isotopo U235, e como.

moderador ; refrigerante agua leve, Embora sua potencia nominal
seja de SMW, durante a realizacao désse trabalho o reator fun~
cionou & 2MW apresentando um fluxo termico maximo de 2 x 1013 -
ngutronulcmz. segundo, no centro do carogo.

0 espectrometroc de cristal para neutrons, foi localizado -
junto a saida do canal de irradiagao, radial n? 10 do reator e

que possue as seguintes dimensoces: seis polegadas de diame-

tro ¢ 2.80 m de comprimento; o esquema geral do arranjo experi-
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mental pode ser visto na fig.l

Apos atravessar o primeiro coliwmador, situado no canal de
irradiagﬁo. o feixe de neutrons emergentes incide sobre um mono
cristal colocado no centro da mesa do espectrometro. O feixe de
neutrons difratados pelo cristal, ou feixe refletido, & transmi
tido pela arrstra em estudo, atravessa o segundo colimador e e
recolhido por um detector de trifluoreto de boro (BF3). situado
na extremidade do brago do aparelho. A distancia que os neutroms

percorrem do carogo ate o detector & de 4.60 m.

As diferentes energias dos neutrons sao obtidas variando o
angulo do cristal em relagao a diregao do feixe incidente. A re
lagao de movimento angular entre o brago e a mesa do cristal e
fixa e de 2:1, isto e, quando o angulo de Bragg € ®, o angulo =«
do brago e 20, afim de que o feixe refletido pelo cristal sem--

pre atinja o detector.

2.1.1 DESCRICAO DO ESPECTROMETRO

0 espectrometro de cristal foi construido nas oficinas do
IEA em 1959, sendo de um modo geral, analogo aqueles descritos
na literatura (Hu50) (St&47) (2i47) (Bo53). O aparelho & comsti-
tuido de uma mesa para apoio do cristal e de um brago para o se
gundo colimador e para o detector. A mesa ¢ assentada sobre um
eixo vertical de ago, que tambem suporta o brago, colocado per-
pendicularmente ao referido eixo. Esse eixo vertical principal

e apoiado em um pedestal macigo que suporta todo sistema.

O sistema de ajuste do cristal, para disposicao do mesmo -
no feixe emergente do canal de irradiacao, possue seis graus de

liberdade e esta apoiado sobre a mesa do cristal.
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A blindagem do detector esta apoiada na extremidade do bra
co e ¢ constituida de um cilindro -~ de 20 cm de diametro e 7lcm
de comprimento - de parafina e acido borico. O brago possui -=--
1.20 m de comprimento e, alem da blindagem do BF3 e do segundo
colimador, suporta os definidores do feixe incidente na amostra,
construidos de uma mistura de araldite e carbeto de boro que &
um material altamente absorvedor de neutrons.

O brago e a mesa podem ser movimentados independentemente
ou engrenados na relagao 2:1, de modo & manter a relacao de ~--
Bragg. Os movimentos sao comandados a distancia por um sistema
de controle de servomecanismo (motores Selsyn), e os angulos po

dem ser lidos em uma escala vernier com a precisao de 0.01 grau.

Afim de absorver o feixe de neutrons rapidos e raios y,que
passam direto pelo cristal, utiliza~se um conjunto de blindagens
constituido por uma caixa contenﬂo parafina e acido borico(beam
catcher) e por uma parede de tijolos de concreto de barita.Alem
disso, blindagens adicionais foram colocadas, envolvendo ¢ es--
pectrometro, de modo a reduzir o nivel de radiagao abaixo do es

tipulado pelas normas internacionais de Protegao Radiologica.

2.1.2 CRISTAIS MONOCROMADORES

Os cristais utilizados neste trabalho foram adquiridos da

firma Semi-Elements Incorporated ,de Saxonburg, Pennsylvania.

Ge (111) - tem a forma de um disco com 7.62 cm de d?imetro_
e 1.51 cm de espessura. E orientado com os planos (l11) parale-
los & face e monocromatiza neutrons por reflexao nas faces.0 Ge
possui estrutura cubica de face centrada, do tipo diamante, com

constante da rede a = 5,647 R(HaSB) e distincia interplanar ~-
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dlll' 3.2603 R, Eate cristal fci utilizado como monocromador em

energias abaixo do picc do espectro termico (a ser visto no item

g

4.1), pois foi aproveitada a vanta de estrutura ---

cristalino ser igual a zero pataffeflexces de Jegunda ordem.Foi

medida & largura na meia altura ocking" do Ge(lll)

obtendo-se W = 11.9 min, (a ser visto no It 4.1.1).

Al (111) - tem a forma de uma placagfom dimensoces 3" x 3"x

x 1/2" e foi preparado para monocromatiyffar neutrons por trans--
missao, isto e, os planos (111) utiliffados formam um angulo de
20° com as faces menores (3" x 1/2"), Al possui estrutura cﬁbi
ca de face centrada com a constante dW rede a = 4.041 £ e dis--

tancia interplanar d = 2.3333 £, A

111 rgura na meia altura da
curva de rocking @ W = 15.5 min., Desde que o feixe emergente do
primeiro colimador pos;ui uma determi largura, em energias
mais altas ou angulos pequenos, o ideWf e usar o cristal em =--
ﬁransmiss;o, pois a face maior do cristal fica, praticamente ,
perpendicular ao feixe, recebendo todos o0s neutrons incidentes.
0 Al (111) foi utilizado em energias acima do pico do espectro
termico (a ser visto no item 4.2.1) na medida da ressonancia do
Iridio em Eo = 0.654 eV. Isto porque este cristal alem de ter -
refletivi}ade maior que o Ge, a distancia interplanar sendo me~
nor do que a do Ge, o angulo de medida com o A1(1l11l) sera maior
do que o angulo com o Ge(lll), para a medida de um mesmo A. E
isto € interessante uma vez que o detector se .afasta do feixe =
direto evitando a alta radiagao de fundo (background) dessa po-

sigao.

Alem desses cristais, um terceiro cristal de Ce, semelhan-
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te ao descrito acima, foi utilizado como amostra -~ na medida -
da secgao de choque total do cristal (a ser visto no iItem 3.2.4)

- para a escolha da temperatura de Debye do Ge.

2.1.3 COLIMACAO DO FEIXE E RESOLUCAOQ

Como fci visto no Capitulo I, a difragac de neutrons por um
monocristal & governada pela equagao de Bragg (eq.l.l1). Uma in-
certeza no angulo de Bragg resulta em uma incerteza no compri--
mento de onda do neutron. A medida do angulo de Bragg requer a
determinagao do angulo "zero" do brago do espectrometro, defini
do pela diregao 30 feixe primario que emerge do reator. Esta di
reg;o pode ser observada, com breciﬂ;o, movendo o brago atraves
da diregao do feixe primario, mantendo o segundo colimador e o
detector alinhados e observando a poaiqi& de maxima taxa de con
tagem. Durante as varias fases da experiencia foram efetuadas
algumas medidas do angulo "zero" e as variagoes observadas sao
praticamente despreziveis. Uma verificagao da boa determinagao
do zero pode ser feita considerando o acordo dos pontos experi-

mentais na medida da ressonancia conhecida do iridio (fig.21).

A resolugao em energia AE/E do feixe de neutrons, difrata-

dos pelo cristal num dado angulo @, & obtida da diferenciacgao
da equagao de Bragg com relagao a 8, e ainda usando & expressao
A = 0.286/vE, com A em angstrons & E em eletron-volts,

fortanto,

(2.1) -'?EE « 13.99 d/E cos @ A8

Para uma dada energia e um conjunto de planos do cristal, a re-
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lolu;Eo do espectrometro depende da incerteza A® no angulo de =~
Bragg. A expressao para A6, no cuso de dois colimadores com di-
vergencias angulares horizontais diferentes, € dado pela eq.---
(4.19) (sera visto no Item 4.2.4) que esta calculada na referen
cia (Fu67) de acordo com a aproximagao feita por Sailor (Sa 56).

0 efeito da divergEn;ia angular vertical do feixe na reso-
lugao em energia & pequeno e desprezivel (Co3S).A divergencia -
angular horizontal dos colimadores e dada pela relagao a = d/1,
onde d e a abertura do colimador e 1 o comprimento.0 primeiro -
colimador, que esta inserido no canal de irradiagao do reator,é
constituido por 19 tubos de ago colocados juntos em forma de um
feixe; cada tubo tem 100cm de comprimento,0.575cm de diametro -
interno e paredes com espessura O.llcm.Uma media ponderada, le-
vando em conta as areas das aberturas entre os tubos, foi efe--
tuada para a determinagao da divergencia angular horizontal a =
= 0.2526°, 0 segundo colimador consiste de 21 liminas de ago --
com 42cm de comprimento colocadas, igualmente espagadas uma da
outra, a uma distancia de 0.18cm; a divergéncia angular: calcu =
lada @ a, = 0.2454°, 5

A expressao para 468,(eq.4.19) foi calculada de acordo com
Sailor, que toma como hipotese que & refletividade & proporcio-
nal & espessura do cristal monocromador, desprezando a extingao
secundaria (sera vista no item 3.2.2).Contudo, na pratica,os --
cristais monocromadores de neutrons sao efetivamente de espessu
ra infinita ¢ nenhum aumento substancial da refletividadefi ob-
tido com o aumento da espessura do cristal; nessa situagao a ex
tingao nao e desprezivel e pelo contrario ela e completa.

Porem, no caszo de haver interesse apenas na resolugao,Popo

vici e Gelberg{Po66) mostram que quando as divergencias angula-

~ - . L
res a, @ o, dos colimadores sao comparaveis, a resolugao calcu-
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lada, desprezando a extingao sccundaria, se aproxima suficiente
mente da resolugao real.Esta aproximagao foi feita para a cons-
trugdo da curva tedorica do iridio afetada pela resolugao instru
mental(a ser vista no Item 4.2.4).

No caso de haver interesse na refletividade do cristal, os
mesmos autores citados mostram que o efeito da extingao deve —--
ser considerado. Sera visto no Cap.IIIl, que nésse caso A® e -
uma fungao complicada que inclui o efeito da divergéncia angu--
lar horizontal do feixe @ a estrutura de mosaico do cristal. A
forma funcional da distribuigao que determina 40 & dada pelo -

integrando da eq. (3.31) para o cristal usado em reflexao.

2.1.4 DETECTOR DE NEUTRONS E MONITOR DO FEIXE

0 feixe de neutrons difratados pelo cristal e detectado por
um contador proporcional a gas BF,, enriquecido a 96% no isotopo
Blo, a uma pressao de 60cm de Hg. E um modelo (G-10-~20) da "N.
Wood", cilindrico com 1" de diametro e comprimento ativo de 20".
0 detector & envolvido por uma folha de cadmio, de lmm de espes
lur#, deixando uma abertura na extremidade do tubo para receber
o feixe refletido. Alem disso, blinda-se o detector com um ci--
lindro de aluminio(20cm dia. x 7lcm compr.) com lmm de espessu-
Ta, conte;ﬁo parafina e acido borico. Esse «cilindro e apoiado
sobre o brago do espectrometro e ajustado de maneira que o eixo
longitudinal do detector coincida c¢com a diregao da linha central

do feixe refletido e assim a blindagem sera efetiva para neu---

trons com diregoes outras do que a do feixe de neutrons difrata

dos.,
Com o objetivo de assegurar que o feixe incidente no cris-
tal permanega constante durante o tempo de contagem para o de--

tector principal, um pequeno detector B F., de 1/2" de diametro

3
foi utilizado como monitor. Este detector foi envolvido por uma
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folhg de cadmio, com uma abartura lateral, e colocado proximo a
salda W primeiro colimador e em posigav de medir og/neutrons -
espalhadd do feixe primario, de modo a nao interflerir com o --
feixe incid§ate sobre o cristal. Os tempos de gbntagem para o -
detector prind{pal sao condicionados a uma ¢fntagem predetermi-
nada do canal de\monitoragao, eliminando ¢fssa forma o efeito -~

de flutuagav na poWgncia do reator.

Os preamplificaddygyes, amplificadgres, discriminadores, es-

calimetros, relogios elégronicos e fontes de alta tensao, para
ambos o8 detectores, sao t\das unjfdades transistorisadas RIDL.
Ambos os escalimetros de sei\ dfcadas sao conectados, atraves
de uma unidade programadora BAN., a uma impressora Hewlett -
- Packard. Ao atingir a cogfagemV\prs determinada do escalime--
tro do monitor, & impresgfora impriMg a contagem do detector =--
" principal, o tempo de Jfontagem e maid\ a proxima contagenm prede
terminada. O tempo mffrto do sistema de \detecgao foi medido e &
igual a 2u seg. O fiagrama de bloco do eQuipamentc eletronico

usado para a detfcgao dos neutrons, pode s& visto na fig.1l.

EFICIEN@IA DO DETECTOR PRINCIPAL

-

Pargfum feixe de neutrons incidentes axialmere sobre um

detec de BF,, @ alta pressao e enriquecido, a efi\giencia e

dada por : (Fo50)
(2.2) E ™ exp - (n101c1+ nzqztz) [1 - exp(-n202t3)]

cade 0,0, e a secgao de choque macroscopica de absorgao do ma-

tericl da janela, tl ¢ a espessura da janela, n, e o numero de
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FIGURA 2 - Eficiencia do detector BFj.
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itomos de B0 por cna. 9, ¢ a seccao de choque do 510. t, e o -

comprimento da regiso inativa do tubo junto a janels @ t, e

[ ]
o
t

comprimento ativo do detector.

0 detector principal empregado nas experiencias possue ---
t) = 0.135 em de aluminio, t, = 1.75 cm e t, = 50.8 cm. Nésse ca

20, nyo,t,, & deaprezivel comparado com n,0,t,.

Usando o valor de 3838 barns para 02 em 0.0253 eV (Sa60),a

eficiencia do detector como uma fungao da energia & dada por:
(2.3) ¢ = exp(-0.02179 E"1/2) [1 - exp(-0.63264 E"1/2)

Um grafico da eficiencia do detector, calculado pela eq.
(2.3) para 0,001 eV a 1.0 eV, & mostrado na fig.2. 0 efeito do
comprimento inativo domina o comportamento da eficiencia do de-

tector em baixa energia.

2.2, MEDIDA DA SECCAO DE CHOQUE TOTAL

A determinagao da secgao de choque total, para neéutzons de
uma dada energia E, pode ser feita observando a atenuacgao do --
feixe de neutrons por uma amostra de espessura conhecida. A seg

¢ao de choque total observada & dada pela relagao:

(2.4) o, (E) = % tn _ﬂ%)_

onde ¥ & o numero de atomos/barn da amostra, definido como N =

= nx 1072%; com n representando o numero de itomos/cm’ e x a es

pessura da nnostra-ln cm; o fator 10-2‘

gao de cn? ea barn (1 barn = 107%4ca?).

¢ devido a transforma--
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A velagao entre o numaro da nautrons qua passam através da
amostra de espessura X e 0 numero de neutrons incidentes na a--

mostra, e chamada "transmissao" e e dada pela equagao:
(2.5) T = ¢ NOX

A medida da transmissao e feita regis as taxas de

contagem, i, do detector principal, quando se ingfrpce a amos--

tra entre o cristal e o detector; em seguida, e ffeita outra me-
dida da taxa de contagem, Io, sem a amostra no ixe. A trans--
missao e dada pela razao I/Io, e com as eqs.(2.4) e (2.5) deter
mina-se a . Este metodo para a determinagao da nec,Eo de choque
total e denominado "método de transmissao"™., Embora o principio

de medida seja muito simples, @ necessario que seja tomada uma

serie de precaugoes para a obtengao de resultados precisos e re

produtiveis.

Alem dos problemas da resolugso em energia e das contamina
gSes de ordens superiores, que sera tratada detalhadamente nos
caplitulos seguintes, a avaliagao dos erros sistematicos, na de-
terminagao de o » Tequer © conhecimento da radiagio.de fundo --
{(background) e das caracteristicas da amostra.,

L]

2,2.1 CARACTERISTICAS E PREPARACAO DAS AMOSTRAS:

No presente trabalho foram utilizadas uma amostra de iri--
dio em po, 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), @ segundo as especificagoes forneci
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das pels firma a pureza & igual ou maior a 99,95%, Para a medi-
da da transmissao, a amostra foi acondicionada em um recipiente
de aluminio que possui uma cavidade, com 2.055 cm de diametro -
onde @ colocado o po. Para a realizagao da experiéncia necessi~
ta-se de duas caixas porta-amostra semelhantes, pois uma delas

deve gser utilizada vazia para a medida da taxa de contagem To.

As caixas porta-amostras foram feitas de aluminio, por que
€sse material € relativamente transparente aos neutrons termi-=-
cos; as transmissoes para neutrons termicos das duas caixas var
zias foram medidas, os resultados sao comparaveis, e'pode—se -
considera~-las identicas. A caixa permite acondicionar uma quan-
tidade variavel de po; uma massa de 0.419g de iridio foi coloca
da afim de se ter uma transmissao baixa na regiao de energias -

estudada, pois dessa for%f minimiza-se o erro estatistico (Ro48).

0 erro na determinagao da massa & menor do que 0.1%,

Afim de evitar umidade na amostra, o iridio em pd foi seca
do a vacuo, antes de ser colocado no porta-amostra; além disso,
a amostra foi conservada em um secador no intervalo de tempo en

tre duas medidas.

. -

A colocagao do po no recipiente de aluminio & feita agitan
do o mesmo manualmente, de modo a se obter a maxima densidade -
possivel da amostra, A uniformidade da compactagao do pd & veri
ficada pela observacao da variagao de transmissao para neutrons

em diversos pontos da amostra; dessas medidas nota-se variagoes

menores que 0,5%.,

0 numero de atomos por barn que ?ntra nas eqs,.(2.4) e (2.5)

@ dado por:
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pN_ x 1072

(2.6) N =

A

onde p a densidade do material em g/cma, N, e o numero de Avoga

- - .
dro, A @ a4 massa atomica em gramas, e x a espessura da amostra.

No caso de amostras em po, a densidade a ser usada nao & a
densidade tabelada para o material, desde que nessas condigoes
sera fungao da compactagao do pd. Nésse caso a densidade & de--
terminada atraves de medidas de péso da amostra e volume do reci
piente. 0 valor de N para a amostra de ifIdio. utilizada nesse
trabalho, foi calculada pela eq.(2,6) e € igual a N = 3.97x10-4

atomos/barn.

A amostras dé ouro foi utilizada como padrao nas medidas e-
fetuadas com o crigstal de Ge. Tem a forma de uma placa com es--
pessura igual a 0.199 cm. Afim de verificar a pureza da amostra,
foi feita uma analise por ativagao pela Divisao de.RadioquImica

do IEA, e foi apontada a presenca de 0.20%1 de Cu e 0.27X de Ag.

Quando ha impurezas na amostra, a transmissao medida & da-

da por:

(2.7) T « exp - (No + N ...+ N ak)

171 "
onde N @ o numero de atomos/barn do elemento de interesse, Ny o

numero de atomos/barn das impurezas e o; as secgoes de choque -

das impureras.

Pode-se mostrar facilmente que & exXpressao para a $ecgao

de choque total corrigida e dada por:

..1 k
inT 1
(2.8) g -5 N i-i Niai

onde k @ o numero de impurezas. Considerando as densidades tabe

ladas (Ha58) @ a €eq.(2.6) determinamos os valores
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-5
NAu- 0.01173 at/barn ; Ncu- 3.266 x 10

at/barn e NAg. 3.152 x 10"'5 at/barn. 0 valor da secgao de cho=-

que do cobre e constante (Ha58) e igual a 9.5 barns e para a --

-1/2

prata (Ta56) @ dado pela expressao ¢, = [9.8E + 6.4] barns .

Ag

2.2.2 PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL E PROCESSAMENTO DOS DADOS

0 procedimento experimental, para a obtengao dos dados que
determinam a transmissao em cada angulo de Bragg ® do eristal,e
o‘seguintez coloca-se, no feixe de neutrons difratados pelo =~--
eristal, a caixa de amostra vazia, identica aquela que contem a
amostra, e mede-se # taxa de contagem Co para o detector do bra
¢o do espectrometro; em seguida mede-se o background Bo para eiv
sa situagao. Substitui-se a caixa vazia por aquela que contem a
amostra e mede-se novamente a taxa de cont#gem Ca e o backgrourd
Ba.

0 background e medido deslocando o cristal monocromador 2
graus fore da posigao de reflexao de Bragg. A fonte de radiagao
de fundo no detector principal pode ser dividida em duas cias--
ses: a primeira e o background proveniente do cristal, composto
de neutrone espalhados incoerenc;mente e que passam diretamente
atraves do segundo colimador atingindo o detector; a segunda e
"o background do ambiente, que alcanga o detector pelo segundo -

colimador e por penetragao pela blindagem cilindrica do brago.

Ambas as fontes de background sao praticamente constantes
com a4 energia, exceto para energias mais altas, ou seja, angu-
los pequenos proximos ao feixe direto (ang. zero), onde o back-

ground aumenta sensivelmente com o decrescer de A(ver fig. 11).
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A "curva de rocking" para a reflexao (l111) do cris

tal de Ge(que pode ser vista na fig.l0) ¢ obtida girando o mono
cromador 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 posicao a contagem & constante para qualquer

dos lados do pico, constituindo uma pequena fragao da intensida

de no maximo da curva.

0 numero de contagens, predeterminado no canal de monitora
¢ao, foi escolhido de modo que a contagem acumulada, no canal -
de contagem do detector principal, contenha um erro estatistico
maximo de 1%, afim de minimizar o €rro no valor da transmissao.
AS corregoes para o tempo morto nao foram consideradas, visto -
que a cotregzo para a contagem observada na posigao de maxima -
intensidade, com ambos os cristais @ inferior a 0.4%. Todas as

taxas de contagem Bao normalizadas para um certo numero de con-

tagens do monitor.

Com 08 valores das taxas de contagem, relativas aos feixes,
incidente e transmitido pela amostra, e aos backgrounds corres~

pondentes, determina-se a transmissao para um dado angulo de --

Bragg. .
' Ca - Ba I
(2.9) R T
o

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

1
1 0 1 Co - Bo
(2.100 ~ op g T o§F 2 Caha

Para o calculo do erro no valor da secgao de choque, dado
pela eq.(2.10), considera=-se que o N nao esta afetado de erro -

_(Be64), e somente as flutuagoes estatisticas nas contagens Co,



Bo, Ca @ Ba contribuem para o erro em Tup s
Como o eérro estatistico nas contagens e dado pela
drada dos mesmos, usando as regras de propagagio de er

tem-se 0 erro em g pelas seguintes expressces:

T.

3T 3 2

1 0. Al

(2.11) say = ﬁ-\/( o A5

con

(2.12) b1 = V(aco)* + (4Bo)?
e 3 i

(2.13) a1 = V(aca)? + (ABa)

Oscalculos da secgao de choque total o, e seu erro estati

do sao efetuados a partir dos valores das taxas de co

T'
medidas, com o auxilio do computador IBM-1620 do IEA, at
do programa "Secgao de choque Total" em FORTRAN-II-D. Es

grema, que tambem corrige os efeitos da presenca de imp

balho.



CAPITULO III

CONSIDERACOES TEORICAS

3.1 INTRODUCAO

Para o calculo das contaminagoes de ordens superiores no fei
xe de neutrons difratados pelo cristal ou feixe refletido, € ne--
cessario o conhecimento da refletividade do cristal para as varias
ordens de reflexao. No item 2.,1.3 foi visto que havendo interes
se na refletividade, o efeito de extiano no cristal deve ser -
considerado_; que a largura de resolugao sera uma fungao das di

vergencias angulares dos colimadores e da estrutura de mosaico

do cristal.

" 0 objetivo principal deste capitulo & de apresentar as‘ex-
pressoes envolvidas no calculo da refletividade e da resolugao

do instrumento,alem de abordar os problemas de contaminacao de or
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dens superiores e das reflexces parasitas, sempre presentes em
uma medida da intensidade difratada pelo cristal em fungao do -

angulo de DBragg.

Inicialmente serao feitas algumas consideragoes sobre a na
tureza dos cristais monocromadores de neutrons; alem disso, se-
ra considerada a refletividade integrada do cristal para o caso
em que 0 mesmo sofre um giro em torno de sua posigso de Bragg,

» - . .
em feixe de neutrons monoenergeticos e paralelo , mantendo fixo

o angulo do detector.

Em seguida sera considerado o caso da refletividade inte--
grada para o cristal fixo em sua posigao de Bragg e exposto a =
um feixe de radiagao polienergetica, com o detector ainda em po
si¢ao fixa; isto sera feito levando em conta a largura de mosai
co do cristal e a divergéncia angular finita do feixe. fate Ul
timo caso corresponde as condigoes em que o espectro do reator
 medido e também aquelas em que as secgoes de choque totais -~-
sao medidas em cada energia.

0 caso em que o cristal monocromatiza neutrons por “ransmis
sao, ou seja, quando os neutros difratados emergem do cristal -
pelo lado qposto ao de incidencia, ja foi tratado por diversos-
autores (Ho55) (Di65) e a refletividade pode ser representada -

por uma simples expressao analitica.

Neste capitulo, consideraremos apenas o caso de reflexao -
simetrica, no qual os planos difratores sao paralelos a face do
cristal, caso ®ste em que a expressao para a refletividade deve

ser resolvida numericamente.
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3.1.1 CRISTAIS PERILITOS

Un cristal cuja estrutura e poerfeWfamente uniformwe ¢ regu--

"

lar, cm toda sua extcnsao, ¢ chamado "pfrfeito". A maneira pela

qual a radiagao ¢ refletida por erfeito, pode ser es
tudada considerando-
elemento de volume §V
pequeno, q
neutrons in
ser mostrado
tal em torno d gg, mantendo o detector fixo, a re
nto de volume 8V & dada por IQ4V

flexdo integrad

neutrons/seg.

A quantidade ¢ istaiogr3f1 deduzida por Zachariasen =--

(Zab67) & dada por:

2 3q2 pl
(o

(3.1

sen2d

- - - [3 . -
onde Nc e o numero de ceMulas unitarias por unidade de volume e

F e o fator de estrutura o por:

-2 . j
(3.2) = l Z b e exp 2wnich Xy + Ik ' + 2 zi)

2
Foke

A soma feita sobre todos os atomos da celula unitaria, --

e
sendo b a amplitude de espalhamento coerente. O fator de Debye -

Waller e 2M

ja discutido e justificando por varios autores (3133)
(Wedd), leva em conta as vibragoes tirmicas dos atomos (JaS58). A

expressao analitica para M usada nos calculos e:

2
' v o Bh n,2 1 T,2 ]
com
. z x
(3,(;) A(z) - S e %
X
o © -1

onde © @& a temperatura de Debye do cristal, h e k sao as cons
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tantes de Planck @ Boltzmann respectivamente; m & & wmassa nuclear
d & distancia interplanar, n o numero de ordem e T a temperatura
do cristal em graus Kelvin. A fungao A(z) foi apresentada por ---

Debye ¢ esta reproduzida no trabalho de Blake (B133).

Considerando todo volume de um cristal perfeito, o feixe de
neutrons, que vai incidindo no angulo de Bragg, tera sua amplitu
de reduzida por captura nuclear, por espilhamentos outros do que
o de Bragg e tambem pelo fato de que certa intensidade esta sen-
do difratada escapando do cristal no feixe refletido. Portanto ,
as partes mais profundas do cristal contribuem menos do que as da
superficie, nao 80 pela absorgao, mas porque neutrons, que esta-
vam incidindo com a energia correta para a difracao, foram remo-

vidos antes de alcanga-las (fig.3).

Nessas condicoes, a simples expressao QV nao se aplicara s§
bre todo o volume, pois a potencia do feixe incidente diminui
apreciavelmente com a penetragao. Esta redugao da intensidade in
cidente @ o fenomeno da "extingao". Em um cristal perfeito, a ex
tingao de uma frente de ondas, se propaganﬁo, pode ser.cnnsiderg :
da como componentes, repetidamente refletidas na nesma diregao =
com fases opostas. Extingao dessa forma, devida a uma estrutura
perfeitamente ordenada de unidades-espalhadoras, @ chamada "pri-

maria".

3.1.2 CRISTAIS MOSAICOS

Contudo, & maioria dos cristais possui irregularidades em -

seu arranjo atomico, na forma de distorgoes e deslocamentos nz -



30.
estrutura. Estas irregularidades tendem a destruir a coerencia,
ou relagoes de fase fixas, entre as componentes do feixe espa-
lhado pelas diferentes partes do cristal., O cristal e dividido
efetivamente em pequenas regioes cuja extensao & da ordem de
5000 R, as quais sao suficientemente perfeitas para refletir o
feixe coerentemente; mas entre estas regices nao ha coeréncia.
Estas regioes individualmente perfeitas sao conhecidas como --=~

"blocos mosaicos'e permanecem unidas com orientagoes ao acaso.

A passagem de um feixe de neutrons atraves de um cristal =~
mosaico & bem diferente do que atraves de um cristal perfeito.0
intervalo angular de reflexao para um cristal perfeito & somen-
te poucos segundos de arco (Ba48), enquanto que a desorientagao
angular dos blocos mosaicos adjacentes € medida em minutos de
arco. Consequentemente, o feixe penetra profundamente em um -=--
cristal mosaico antes de alcangar blocos mosaicos com orienta--
gao identica aqueles proximos a superficie. Portanto, se dois =~
blocos mosaicos estao em posigao para a reflexao de Bragg, porem
um proximo & superficie e outro em uma camada inferior do cris-
tal, estes blocos sao irradiados diferentemente, pois a intensi
dade € diminuida do primeiro para o segundo bloco, devido a di-
fragao no ;rimeiro. A atenuagao do feixe, devido ao espalhamento
de Bragg por blocos mosaicos identicamente orientados, e conhe-

cida por "extingao secundaria" (fig.4).

Na extingao primaria, as amplitudes das ondas espalhadas -
devem ser somadas para obter o espalhamento de todo cristal; e
na extingao secundaria, uma vez que nao ha coeréncia entre os -

tloccs mcsaicos, as intensidades sao somadas.
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&

Sendo 05 blocos mosaicos grandes,ocorrem ambos os tipos de
extingao, porem se os blocos forem suficientemente pequenos, de
. hod . - 3 . -+ » - -

modo que a extingao primaria seja desprezivel, o cristal e cha
mado "idealmente imperfeito”. De uma maneira geral, e nessa ca-
tegoria que se acham o8 cristais monocromadores de neutrons e a

redugao de intensidade no seu interior & controlada pela dis--

tribuigzo angular W(4) dos blocos mosaicos, que normaimente pos

sui a forma de uma Gaussiana. .

1 a2
(3.5) W(A) - (—...-—-——) exp(- ..,_2.)
n van 2n

onde n = BIZ/E_EEE , onde B e chamado "largura de mosaico" do -
cristal e representa a largura na meia altura da distribuigao -
W(4). A fungao W @ definida de modo que W(A) dA represente a --
fracao dos blocos mosaicos que possuem suas normais entre os 32
gulos 4 e A + dA, em relagao a normal a superficie do cristal.aA

validade dessa hipotese e discutida por James (Ja58).

3.2 FEIXE DE NEUTRONS PARALELO E MONOENERGETICO

3.2.1 POTENCIA DO FEIXE INCIDENTE E DIFRATADO NO CRISTAL

O0s blocos mosaicos, possuindo ofienta;ﬁo ao acaso, espalham
neutrons independentemente um do outro, nao havendo relagoes de
fase definidas entre o0s espalhamentos de neutrons dos diferentes
blocos. Consequentemente, pode-se tratar diretamente com a po-
teéncia do feixe incidente Po(t) ¢ a potencia do feixe difrata-

do TH(t). ambas numa espessura t do cristal,
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A varingao da intensidade depende da profundidade de pene-
tragao, que pbt sua véz e uma fungao das combinagoes dos tipos

de extingao e da absorgao. Quando a &tenuacao da intensidade ou

perda de poténcia dentro de um bloco mosaico & pequena, o cris-

tal @ "idealmente imperfeito” e a variagao real dentro do cris-—

tal pode ser aproximada por uma curva monotona (Dié5), para a

qual uma equa;io diferencial pode ser proposta e resolvida,

As equagoes diferenciais acopladas, que descrevem o com--
portamento de Po(t) e Pn(t) ao atravessar uma camada dt de um -
cristal mosaico - de espessura total t, ~» foram inicialmente
apresentadas por Zachariasen (Zab67) e James (Ja58) para raios X

e depois reegstudadas por Bacon e Lowde (Ba48) no caso de difra-

¢ao com neutrons.

Consideremos o caso de reflexao simetrica em um cristal mo
saico em forma de uma placa de espessura t, (Fig.5). Seja um -~
feixe paralelo de neutrons monoenergéticos, incidentes sobre os
planocs refletores paralelos a face do cristal; definindo y e
como os cosenos diretores, em relagao a normal a supéri’zie do =
cristal, dos feixes incidente e difratado respectivamente, nota-

-se que quando a reflexao & simetrica Yo = Y

Atraves de uma camada de espessura dt do cristal, o caminho
percorrido pelos feixes incidente e difratado e dt/'ro e ambos =
perdem poténcia devido a difragao e a absorgac nessa distancia.
dontgdo, a potencia perdida por um feixe, por causa da difragao,
sera ganha pelo outro feixe.

A fragao dos blocos mosaicos em posigao de difratar o fei-
xe @ W(A) dA , o que significa que a refletividade por unidade

de caminho @ dada por (Di65):
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FIGURA 5 - Reflexao simetrica por uma placa plana

Yo = Y, " sen 6 onde 8 e a orientagao

media dos planos cristalinos.



35.
(3.6) S(a)Yda = QW (A)daA

Se o coeficiente de absorcao linear e u, a variacao de =-=--
PO(A,t) e de PH(A,t) ao transpor uma camada dt na profundidade

t, para o caso de reflexao simetrica, sera dada pelas equagoes

(Z2a67):
P (a,t) P (A,t) PH(A,t)
(3.7)  dP_(A,t) = (= p ——— = § T 4§ )4t
° Y0 Y0 Y<'.)
PH(A,t) PH(A,t) PO(A,I:)

(3.8) dPy(8,t) = ( u ————— + S -5 22— )at

Yo Yo Yo

Os dois primeiros termos do segundo membro de cada equa=-
gao representam o decrescimo de potencia devido & absorgao e 2
difragao., 0 terceiroc térmo representa o aumento de potencia ~-

devido a um feixe duplamente difratado,

3.2.2 COEFICIENTE DE ABSORCAO LINEAR

Assumindo que o cristal esta em uma posicao que evita a -
reflexao de Bragg, e¢ que um feixe de radiagao monocromatica pas
sa atraves de uma espessura t do cristal, pode-se definir o coe
ficente de absorgao linear pela relagao:

(3.9) I = Io e-ut

-

onde 1o e I sao as intensidades incidentes e emergentes respec-

tivamente.

Consideremos o primeiro termo do segundo membro das (egs.
(3.7) e (3.8). 0 coeficiente de absorgao efetivo deve incluir -
todas as outras interagoes — com ;xcegEo do espalhiamento de =--
Bragg — que poderiam retirar neutrons do feixe incidente ou di

fratado (Jo63). Portanto, o u ¢ a secgao de choque macroscopica
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total do cristal a menos do espalhamento coerente .elastico.

(3.10) TR Z absorgZo + Z espalhamento

0O térmo ] absorgao & igual a No_, onde N & o numero de =---

3 . - ~ . - .
atomos/cm” do cristal e ¢, © & secgao de choque microscopica de

1/2

captura e tem dependéncia proporcional a E , em relagao & --

energia do ncutron incidente.

Desde que o tipo de espalhamento de Bragg e o coerente.elai
tico, no termo z espalh., deve constar todos os outros tipos de

secgoes de choque macroscopicas de espalhamentos disponiveis,ou

seja:

inco

E - incoerente elastica
elast,
coer.

E - coerente inelastica
inel.,
inc-

E - incoerente inelastica.,
inel,

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

coer inco inco
(3.11) w = Nog + Einel * Eelaat M Einel
inco inco
Embora ambas: Eelast Einel sejam fortemente dependen=

tes da energia, sua soma & relativamente constante (Ma59); e s0

bre o intervalo de energia de 0.001 a 1.0 e V, uma aproximagao

razoavwel pode ser feita (Vi67)(Le68):

inco inco ineco

= No

(3.12) Etotal i” Eelast +E inel
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onde g, e a sec;;o de choque de aespalhamento incoerente para um
nucleo isolado. A aproximagao (eq.3.12) & muito boa quando usa-
da na eq.(3.11), porque s e geralmente muito pequena para a --
maioria dos elementos que formam o0s cristais monocromadores de
neutrons (RiS7), sendo praticamente zero para o Al, e para o Ge
@ muito pequena, quando comparada com a secgao de choque de ab-
§0rca0 na regiao proxima ao extremo inferior do intervalo de --
energia (~.00leV). No extremo de energias mais altas (~1.0eV) a

coer

E se torna muito grande quando comparada a Noi.

inel
coer _
Pode-se representar E: el pela chamada "aproximagao de ---

Placzek" (P151)(P154), que mostra boa concordancia com resulta-
[ ]

dos experimentais no intervalo de energia de 0.001 a 1.0 ev ~=--
(Vié7), desde que a temperatura de Debye seja escolhida con;e--
nientemente (Le68). Nesta aproximagao, aproveita-se a semelhan-
¢a de comportamento, em relagao a A, da secgao de choque coeren

te ineldstica e da incoerente inelastica (Vi67) e substitui-se
coer

© . por o  para calcular o Ei onde ac e a secgao de choque

coerente do elemento ¢ @ calculada pela expressao L bnbz, on

nel’

de b e a amplitude de espalhamento coerente.

coer g, inco
(3.13) v Einel = ( ?;‘) E inel

A aq. (3.13) pode ser escrita na forma

coer 9, inco inco
(3.14) Einel = 3; (Etotal - E elast)
Usando a eq.{(3.12) e a expressao para gn€° ja adotada em
’ elast
varios trabalheos (Ca50)(Vi67)(Le68), obtem=-se:
coer -t
(3.15) B, ., = No_ [1 -(1-eHyy ]
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onde

Enmnm' T (2
(3.16) ¢ = (2 Em, % + (=) . (—9-)]
k 6 m
Todos os valores ja foram definidos anteriormente, a menos
de E e m', que Bao a energia e a massa do neutron respectivamen
ta,

A eq. {(3.11) pode ser escrita na forma:
(3.17) y = N {oa *o, +a, [1 - (1 - e_c)lc]}

Para que a eq.(3.17) represente a seccao de choque macros-—
copica do cristal, a menos da secgao de choque coerente elasti-
¢ca usada para a difragio de Bragg, deve-se adotar conveniente--
mente o valor da temperatura de Debye do c¢ristal (Le68). No ca-
go do Ge, existem varios valores tabelados (Ho57) e foi necessé

rio adotar um criteério para a escolha do valer conveniente.

A seccao de choque coerente elastica contribui para a sec-
¢ao de choque total de um monocristal em determinadas energias,
na forma de picos correspondentes a difragso de Bragg de deter-
minados planos cristalinos. Afora esses picos o comportamento -
da curva e dado pela composigao dos outros tipos de secgao de -
choque (Jo63) (Vi67) (Le68). Retomando a eq.(3.17) e dividindo
por N, tem-se a equacao da secgao de choque microscopica total

do cristal o, a menos do espalhamento coerente elastico.

- - - a %
(3.18) g g, t o, to, [1 (1 e )/C]

A eq.(3.18) foi calculada para as varias temperaturas de -
Debye do Ge, e foi feita a comparagzo com os pontos experimen=-

tais da secgao de choque total do cristal (fig.6), os quais fo-
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ram medidos pelo procedimento experimental descrito no Cap.II,
ou seja pelo, metodo de transmissao, com o feixe incindido per-

pendicularmente aos planos (1l11).
A curva que melhor se ajusta aos pontos e aquela calculada
com @ = 370°K; e eate foi o valor adotado para a temperatura

de Debye do Ge.

0 grafico da fig.7 mostra o valor de u para o Ge, calcula-
do pela eq. (3.17), no intervalo de comprimento de onda de 0.1
a3.5% (8.2 a 0,001 ev). Bsse calculo foi feito com dados: T,=
= 295°K, m = 12.049 x 10-233 e N = 4.44 x 1022 Etomos/cma. Os -
valores das secgoes de.choque-microscspicas sao tabelados (Ri57)
e a fungao A(—g—) foi calculada pelo computador do IEA, atraves
do programa GA{EG, em FORTRAN II. O valor deu= 0.18 z:xn-1 para

» = 1 & coincide com o calculado por Popovici (Po68) para este

mesmo comprimento de onda.

3.2.3 REFLETIVIDADE INTEGRADA PARA CRISTAL QUE SOFRE ROTACAO

EM TORNO DE UM FEIXE PARALELO E MONOENERGETICO

O sistema de eqs. (3.7) e (3.8) esta resolvido em detalhes
no apendice A. A solugao do sistema contém duas constantes arbi

trarias que sao determinadas pelas condigoes de contdrno.

Uma condigao de contorno e obtida assumindo conhecida a -

potencia do feixe incidente na face do cristal.
(3.18) Po(c) - Po(O) em t =0

Obtem=~8e a segunda condigio de contorno considerando que

o feixe difratado e produzido dentro da placa cristalina e,por
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conseguinte, devea emargir por uma superficie da placa e anular-
~se na outra superficie,

(3.19) PH(t) = 0 .em t =t
para o caso do cristal que monocromatiza neutrons por reflexao.
0 maior interesse do calculo & a determinagao do comporta-

mento da razao entre as poténcias dos feixes difratado e inci--

dente na face do cristal, isto e PH(°)/P0(°)' como fungso de A.

Esta razao denomina-se P(6,A) e representa a refletividade
dos blocos mosaicos com deslocamento angular A, relativamente 2a
orientagao media, para neutrons moncenergeticos caracterizados

pelo angulo de Bragg 6.

As constantes da solugso do sistema de equagses (3.7) e =~
(3.8) foram determinadas no Apendice A, a partir das condigoes
de contorno (3.18) e (3.19), obtendo-se a expressao da refleti~-

Vidadeo
PO(A,O)

(3.20) P(8,4) =
(l+a) + Y1 + 2a coth [A/l + 2a]
com a = S/u e A = ut_/y_, onde todos os térmos ja foram defini

dos anteriormente.

A intégral da relagao P(®,4), sobre todos os valores de 4,
e chamada refletividade integrada de um cristal idealmente im=--
perfeito em reflexao e foi definida por Bacon e Lowde (Bai48) co
mo:

(3.21)- R® - JP(B,A)dA

0 Re dado pela eq.(3.21), corresponde ao caso em que o angulo =

de incidéncia entre o cristal e um feixe monocromatico e parale
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lo, e variado efetuando um giro do cristal em torno do feixe; no
te-se que para esse caso nao foi considerado o efeito de colima-

¢ao finita do feixe.

3.3 FEIXE DE NEUTRONS COLIMADO E POLIENERGETICO:

A medida da intensidade, refletida pelo cristal em cada --
energia, e efetuada com o espectrometro de cristal na seguinte
condi;Eo experimental: o feixe de neutrons polienergetico pro--
veniente do reator, depois de passar pelo primeiro colimador,in
cide sobre o cristal mantido fixo no angulo de Bragg &, em rela
cac ao feixe incidente; o feixe refletido pelo cristal passa pe
lo segundo colimador e atinge o detector tambem fixo, no angulo

0.
2 6, ‘
Inicialmente sera visto como a colimagao influencia a re--
fletividade do cristal fixo num feixe de radiagao polienergeti-
ca; em seguida sera mostrado como a intensidade, em cada angulo,

varia em fungao da refletividade.

3.3.1 EFEITO DA COLIMACAO FINITA

A fig.8 mostra uma situagao em que o feixe de neutrons,pro

veniente do canal de irradiagao, incide sobre um cristal.

0 caminho I indica o feixe de neutrons de comprimento de -
o?da AB (correspondentes ao angulo de Bragg fixo eB) que gao
difratados por blocos mosaicos com a orientagao wmidia. O Eaminho
II indica um feixe rcfletido por blocos mosaicos deslocados de -
um angulo 4 em relagao a orientagao media; €sses neutrons npossuem
cowprimento de onda A (correspondente ao angulo de Bragg 8). O -

Zngulo entre I e II, antes da reflexao, ¢ &, e depois da ==-=--~



44.

22 COLIMADOR

{2 COLIMADOR

- CRISTAL

FIGURA 8 - Geometria para o calculo do
efeito da colimagao finita .
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reflexao, & ¥, onde:
(3.22) §=(6-6;) -2 e P=8+280=1(0-6,) +&

Se o feixe incidente passa atraves do primeiro colimador,
cuja fungao transmissao e representada por I,(8), e o feixe di-
fratado tem que passaratraves do segundo colimador, cuja fungao
e dada por I,(¢); entao a fungao resolugao sera dada pela inte-

gral:

(3.23) R(® - 6,) = ctef L.(8) P(8,8) I,(P)da

Esta expressao (3.23) e completamente equivalente as rela-

goes deduzidas por Dietrich e Als-Nielsen (Di65).

.

Para facilidade de calculo considera-se o caso em que am—-
bos o5 colimadores possuem divergéncias angulares iguals, mas -
mostra-se que 08 resultados podem ser aproveitados para o caso

de colimadores diferentes, fazendo uso de uma relagao simples,

Uma boa aproximag¢do para a fungao transmissao do colimador
e congidera-la como uma distribuigao Gaussiana (Sa56), com lar~
gura na meia altura igual a divergencia angular do colimador.la

ra o primeiro colimador a fungao e dada por:

2
(3.24) Ii(d) . ——t exp [- _QTE]
a'v2I 2a
e para o segundo colimador
2
(3.25) 1,(9) = L exp|-2 .
a'v2l 2a’

com o' = a/2/24n2; onde § e P representam a divergencia angular
da passagem central atraves do colimador., No caso de colimado-~-
res com divergencias angulares diferentes, isto e, @, 7ty Po~-

povici (Po68) mostra que basta substituir a por ae//f, onde ~==-
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a, = Va1+ G, » @ pode-ge utilizar o8 mesmos resultados calcula-
dos para o caso de colimadores iguais.

A constante da eq.(3.23) leva em conta a normalizagzo das
fungoes transmissao dos colimadores e 80 e necessario calcula-
la quando ha interésse na determinagao de intensidades absolu-~-
tas, que nao & o caso do presente trabalho.

O produto das fungoes (3.24) e (3.25) e dado por:

(6 - BB)2 + A2

1
exp -
2“’“'2 alz

(3.26)  I,(8) I,(f) =

Substituindo na eq. (3.23) obtem-se:

- - 2 .2 - AZ/ +2
(3.27) R(® - 8;) = cte x o (6-65)"/a /e ®  p(e.a)aa

A integral da eq. (3.27) e chamada refletividade integrada

3.3.2 INTENSIDADE COMO FUNCAO DE REFLETIVIDADE

A intensidade depois do segundo colimador para um determina

do angulo de Bragg GB do cristal, I(GB), e obtida multiplicando

a eq. (3.27) pela distribuicao de comprimentos de onda inciden-

tes £(2) ‘e integrando sobre 8. Devido ao fato do [ico de Bragg

‘ser da ordem de minutos (Bab2), a exponencial exp —(B-GB/u')2 e

normalmente muito estreita, de modo que a distribuigao pode ser

' considerada constante nesse intervalo e & aproximada para £(2y)
. e R -
assim como a refletividade R® por R B, Nessas condigoes a inten

sidade I(GB) e proporcional a refletividade.

eB
(3.28) 1(e;) a R
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. R e - .
Antes dae escrever a expressao final para R, e convenlente

reescrever a eq.(3.20), utiliza-do as eqs.{(3.5) e (3.6)

(3.29)
D --A2/2n2
P(8,4) = —— P T2
(1+D aiA /2n Y+{1+2D e-‘A /2n )1/2coth A(1+De-A /2n )112]
2, 2 ‘
onde a = D e 8% /2n e D = ———3———
2 n W

ou ainda substituindo o valor de ¢ dado pela eq.(3.1), e mais -

nA = 24 sen O, escreve-se:

2 .2 .3
(3.30) padel ¢ sen’o
Y2n M N n3 ~cos 6

Desde que o angulo 8_ esta fixo e por conseguinte o compri

B

mento de onda, o valor de D dado pela eq.(3.30) varia apenas =--

com a ordem de reflexao n.

A expressao para a refletividade integrada pode ser escri-

ta a partir da eq. (3.29):
(3.31)

,2 2.2
o b o~ (/a'" + 1/2n%)8

R - da

‘52/2nz)1/2

2, 2 2, 2.1/2
Q+p e/ L 0+ e a%/2n7) ]

coth [A(1+De

6 - . . . ~
O R & interpretado fisicamente como intervalo angular so-

bre o qual a reflexao pode ser considerada completa.

Para o calculo da refletividade integrada Ren, para as va-
rias ordens de reflexao, foi feito um programa em FORTRAN que
’?alcula a eq. (3.31) com o auxilio do computador do IEA.O progra
ma, que se chama REFLETI e esta listado no Apéndice C désse tra-
balho, pode ser usado para qualquer cris:al monocromador usado
em reflexao, bem como para qualquer conjunto de planos cristali

nos, espessura de cristal, 1largura de mosaico e divergencia
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FICURA 9 - Refletividade integrada dos planos (111) ve um cristal de Ge, usado
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angular de colimador. A fig. 9 mostra a refletividade integrada
dos planos (111) do cristal de Ge usado em reflexao, para os va
lores de n = 1,3,4 e 5; a refletividade de segunda ordem nao --
foi calculada pois e proibida para o Ge (l11). C fator de estru
tura cristilinq, no caso de cristal cubico de face centrada do
tipo diaman*t2, e dade por: F%khl) z o Para {( h + k + &) = 4m+2;
F%hkz) s 32 b2 para (h + k + 2) = 4 m + 1; F%hkz) z

(h + Kk + 8) = 4n, (onde m = 0,1,2,... etc). No calculo das cur-

64 b2 para

vas da fig.9, foram utilizadas estas regras para o calculo de -
Fz e mais os valores de b = 0.84 x 12-_2cm (Bab62) e N, - 5.55 x

22c -3

x 10 m ",

Ao se efetuar a derivada da equagao de Bragg, um intervalo
angular AO @ relacionado a um intervalo de comprimento de onda

AXr.
(3.32) Al = 2d cos 8 AB/n

Como ja foi mencionado, no caso em estudo, a distribuicgao
espectral pode ser considerads constante dentro de um intervalo,
A\, e nessas condigoes pode-se escrever (Ba62) a refletividade
integrada RA, para o cago de cris£31 fi#o em feixe polienergéeti

co, €Como:

-

(3.33) R* = R®(2d cos o/n)

\

o r*

pode ser interpretado como o intervalo dos comprimen-
tos de onda sobre o qual a reflexao & completa. No RA, estao -~
{ﬁcqudas a refletividade do cristal ou a eficiéncia de reflexao
em um dado comprimento de onda, e a fungao resolugao do instrumen

to, que e o intervalo de comprimento de onda sobre o qual a re

fiexao ocorre.
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Portanto, sc P(A) 8 o fluxe de neutrona por unidade de in-
tervalo de comprimento de onda, entao o numero de neutrons que
abandona o segundo colimador por unidade de area e atinge o de-
tector por segundo e ¢(x) RA. Nessas condigaes, a contagem por
unidade de tempo observada experimentalmente em cada \ & dada -
por:

(3.34) 1) = 000) RYe(n)

onde e(A) e a eficiencia do detector dada pela eq. (2.3) do -~
Cap.I1. A equagao (3.34) e equivalente a equagao deduzida por =

Dietrich, para a contagem observada, dada na referencia (Di64).

3.4 CONTAMINACAO DE ORDEM SUPERIOR

A contaminagEo de ordem superior esta sempre presente Tnos
processos de difra;Eo, que produzem as reflexoces de Bragg, des=
de que todos 08 neutrons que satisfazem a equagao nA = 2d sen®,
estao em condigoes de serem refletidos. O comprimento de onda
desejado A & obtido pela reflexao de ﬁrimeira ordem par> n = 1,
enquanto que os valores de n = 2,3,.,., acarretam a in;esejada

contaminagao no feixe refletido.

Essa éontaminagao & particularmente grave em energias abai
xo do pico do espectro termico, desde que o fluxo em A/2 ou -
A/3 pode ser comparavel, ou mesmo, consideravelmente maior do =
que o fluxo no comprimento de onda primario A . Portanto, quan-
d; A contagem por unidade de tempo e medida na regiao de ;ompri
mentos de onda mais altos, deve~se acrescentar termos adicio---

nais ao segundo membro da eq. (3.34). A contagem por unidade de

temp: ~bservada experimentalmente sera:
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m A
(3.35) I(AD) = § 0O/mR T e(a/n)
n=l
onde o valor m, limite superior da somatdoria, dependera da par-

te do espectro em que esta sendo feita a medida.

As reflexoes de ordem superior, relativamente X% reflexao de
primeira ordem, sao reduzidas por meio de diversos mecanismos.
Ao observar a fig.] nota-se qué o coeficiente de absorgao efeti
vo tende a discriminar contra neutrons de comprimento de onda -
menor, em faver daqueles de comprimento de onda maior. Alem dis
so, ha os mecanismos de redugEo de R9 como fungEo de n, ou seja:
o fator Q dado pela eq.(3.1) & reduzido com ad pois & fungao de
A3 e tambem pelo fator de Debye Waller contido no fator de es--
trutura; finalmente na eq.(3.33) um fator adicional 1/n & in-

troduzido na transformagao de R? enm R,

3.4.1 CONTAMINACAO DE ORDEM SUPERIOR EM MEDIDAS DE SECCAO DE

CHOQUE POR TRANSMISSAO:

0 método de transmissao atraves de uma amostra ja foi des-
crito no Item 2.3 do Cap.II. Quando a medida & feita em energias
abaixo do pico do espectro termico, onde a contaminagao de va--
rias ordena esta presente, a transmissao observada experimental

mente ,num determinado comprimento de onda, e dada por:

(3.36) Tobs = %

-

Onde a intensidade incidente I dada pela eq. (3.35) e a so

ma das intensidades de varias ordens:

m
(3.37) I« J7 I

nm=l n
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Anzlogamente para & intensidade i, transmitida pela amos—-

tra:
jpel

(3.38) i = 2 i

n=1

A transmissao para ca de n, isto &, em cada compri

mento de onda multiplo T
(3.39)
usando a eq.(2.5)fdo Cap.II, @ a secgao de choque no

comprimento de on

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

n
(3.40) Tobs - '—I— Tn
In
Define-se fn -1 (3.41)

0 fn representa as fragoes das inte.dades de ordem superior -
na intensidade incidente I na amostra. Reescreve-se a eq.(3.40)
na forma:
m
3. T
(3.42) Tobs = § fn a
n=1
Se na regiao de energias medida a contaminagao e desprezi-
vel, pode-se considerar 80 a reflexao de primeira ordem na inten
sidade incidente (I = I,ouf = 1), nessas condigoes a transmis
sao observada Tobs coincide com a transmissao nao contaminada -

Tl' e a aecgao de choque & determinada diretamente da medida,pe

la eq.{2.4) dada no Cap. II.

(3.43) - —1

Se as transmissces de ordem superior Tn podem ser medidas

diretamente em regioes de comprimento de onda baixos, onde a =--
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contnminagzo ® desprezivel (men~ionado no Cap.l), @ sc os valo-
res de fn sao conhecidos, entao para o caso de medir-se a transg
missao observada em regioces de energia onde a intensidade inci

dente I e contaminada, pode-se obter o T, pela relagao:
! m
(3.44) T, = £, (Tobs - ] £ T)
n=2
Das eqs. (3.43) e (3.44) determina-se a secgao de choque -

correta 01.

Ou entao, utilizando-se uma curva de secgao de choque ¢ --
beﬁ conhecida como padrao, de modo a ser possivel o calculo das
transmissoes Tn’ e ainda conhecendo-se as fragSes fn' pode-se -
prever qual a secgao de choque experimental contaminada que se
observara. Sera dada pela relagao:

m e
o f DT

(3.45) am ~
n=l

1

N
Portanto, o conhecimento das fragoes fn é fundamental para

a corregao da secgao de choque medida por transmissao, em regioes

de energia onde a intensidade do feixe incidente na amostra e -

contaminada por ordens superiores.

3.4,2 CALCULO DAS FRACOES DE INTENSIDADES DE ORDEM SUPERIOR NA

INTENSIDADE REFLETIDA PLELO CRISTAL:

Nesse trabalho serao consideradas somente as cinco primei-
ras ordens, sendo m = 5 o limite superior da somatoria na eq.
(3.35).. Esta equagao representa a contagem por unidade de tempo

observada experimentalmente e pode ser escrita na forma

5
{3.46) IO = I, + ] 1.()
n=2
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onde
A
(3.47) I_(A) = &(x/n) R " e(d/n)

A
oRrR"

e dado pela eq.(3.33) e representa a refletividade -
de ordem n no comprimento de onda A} o £€(A/n) & dado pela eq.

(2.3) no Cap.IIl e representa a eficiencia do detector para neu-

trons com comprimento de onda A/n.

Considerando que o limite superior do intervalo de compri-
mentos de onda, néste trabalho, & 3 R, e que na somatoria da eq.
(3.46) o n 2 2, pode-se notar que todos os A/n, do intervalo -~
considerado, pertencem a regiao de comprimentos de onda baixos,
onde a contaminagao de ordem & desprezivel (visto no Cap.I).Por-
tanto, nessa regiao de A/n a contagem por unidade de tempo, cor
respondente a intensidade refletida L S e somente de primei-
ra ordem (n = 1), e nessas condigSes, pode-se determinar tédos

os fluxos O(A/n) atraves da eq. (3.47); e escreve-se:

Iexp(lln)
(3.48) ¢(A/n) - (l[n)l _
R e{i/n)
(A/n)1 .
Na eq.(3.48), o R representa a refletividade de pri-

meira ordem no comprimento de onda A/n.

Das éqs.(3.47) e (3.48) obtem-se
A

. R n
(3-49) In(;\) - Iexp(A/n) mr;
R

Com esta eq.(3.49) pode-se calcular todos os In(A) para n=
= 2,¢+.45., Com essas intensidades determinadas e ainda tendo si
do efetuada a medida da taxa de contagem relativa a intensidade

incidente contaminada I(A), obtem-se os fn por meio da eq.(3.41).
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Para a daterminagﬁo de f1 alem da eq. (3.41) deve-se recor

rer a eq. (3.46) e escrever

A
5 p ¢
- R

Isto deve ser feito porque, para n = 1, o X pertence a re-
gido onde ha contaminagao, nao sendo possivel uma determinagao

direta do fluxo pela eq.(3.48).

Portanto, para a determinagao dos f_ em fungao de X , & ng
cessaria a medida da contagem por unidade de tempo em fungao de
A, para todo intervalo de comprimentos de onda considerado(0.28
3 3.0 8). A medida & utilizada em A baixo para calcular a egq.

(3.48) e em comprimento de onda alto para se ter o valor de =---

I()) experimental.

3.5 REFLEXOES PARASITAS

Nas medidas da contagem por unidade de tempo do feixe re--
fletido pelo cristal, ou taxa de contagem em fungao de i, © pro

blema das chamadas reflexoes parasitas esta sempre presente.

As reflexces parasitas de Bragg sao flutuagoes na taxa de
contagem, em forma de picos invertidos, que aparecem devido a -
presenga de neutrons difratados por planos cristalinos diferen-
tes daquele que esta sendo usado para a obtengao do feixe mono-
cromatico. Ou ainda, uma reflexao barasita ocorre quando um se-
gundo conjunto de planos difratores tambem satisfaz simultanea~
mante as condigScs de Bragg, pafa um dado comprimento de onda.

-~ e - I -~ ) . .
Em termos de reticulo reciproco, esta situagao significa que,--

dois pontos <o reticulo estao sobre a esfera de reflexao (Ja58).
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fsta @& a exipencia para a reflexao dupla de Brapg, que pode
decrescer ou aumentar a intensidade na diregao do feixe, sendo
que este ultimo so0 acontece em casos especiais (Do64), tal co-
mo refletividade dos planos parasitas maior do que a do plano -

monoecromador.

O problema das reflexoes parasitas ja foi bem estudado ---
(B161) (Sp60) (Du59)(0C61), devido & influencia dessas reflexoes
na medida do espectro do reator com espectrometro de cristal,
Uma das maneiras de contornar esse problema e efetuar uma rota-
¢ao do cristal sobre o eixo perpendicular aos planos refletores
primarios (Jo63) (Do64), evitando desse modo que outro ponto do
reticulo reciproco coincida com a esfera de reflexao. Apos o gi
ro sobre este angulo azimutél. um novo ponto experimental da ta
xa de contagem e obtido, ponto este que da sequencia contiInua -
‘a0 ponto contiguo ao pico invertido que existia sobre a curva.

Este problema sera abordado com mais detalhes no Cap.lV.
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CAPITULO IV

RESULTADOS EXPERIMENTAIS

4.1 MEDIDAS EM ENERGIAS ABAIX0 DO PICO DO ESPECTRO TERMICO

Na regiao de energias abaixo do pico do espectro téermico,ou
regiao dos comprimentos de onda maiores, a intensidade de refle
xao de primeira ordem pode ser menor do que as intensidades das
reflexces de ordem superior (fn > f1 para n = 2,3,... etc).Is~
to porque o _numero de neutrons com comprimentos de onda A/2,A/3,
etc, no espectro incidente, pode ser maior do que o numero de -

neutrons com comprimento de onda A.

Afinm de diminuir a alta contaminacao de ordem superior des
5a>reg@Eo, utilizamos um cristal de germanio como monocromador
de neutrons, pois o Ge (111) possui a propriedade de ter suas -
roflexses de segunda ordem proibidas quando utilizado nos pla--

not . 1:i) (visto no Cap.,I1).



58,

4.1.1 CURVA DE "ROCKING"

Se o brago do espectrometro for mantido fixo e efetuar-se,
uma rotagso do cristal, atraves de sua posigio angular de refle

xao de Bra obter~se~a a curva de "rocking'" do cristal.
&8s b

Uma das utilidades desta curva & a de permitir a colocagao
do cristal na posigao de maxima intensidade difratada, para um -
dado angulo de Bragg ©; a outrae a de obter a largura de mosaico
do cristal, a partir da largura total na metade do maximo da cur

va.

A curva de rocking do cristal de Ge, usado em reflexao, po
de ser vista na fig.l0, ; a largura na meia altura @ W = 11.9min

para a curva corrigida para o background.

Como ja foi mencionado no Cap. II (Item 2.1.3), havendo in
teresse apenas na largura de resolugao, uma boa aproximagao e -
desprezar a extingao secundaria; nessas condigoes podera ser =--
visto no Apendice B, que a expressao que descreve a curva de --
rocking de um cristal mosaico, pode ser aproximada para uma dig
tribuigao normal (Po68), com desvio padrao dado por:

W' = V(a'/2f+ nz onde a"ue/2V2£n2 e n = 8/2 V202 , com a, e

B8 ja definidos anteriormente.

A largura de mosaico B e determinada a partir da medida da

largura W — que & igual & 2W' /Zin2 ~— e do valor de ae-0.3471°
— calculado atraves dos valores de % e a, dados no Item 2.13,
dd Cag.II. Da medida da curva de rocking do Ge(lll) foi détermi
nado B = 5.4 min; sendo este um dado experimental necessario pa

ra o calculo da refletividade integrada do Ge, pela eq.(3.31).



59.

0 138 270 408 540 675

— T l T T T
CRISTAL GERMANIO
PLANOS (11)
_or | VOLTAZ I3.6 MINUTOS
[/5]
<
x 7 -
Sg
o
L
& gl i
L ¢
wn
g 5— ]
L 4
o
- 4 e J
2 4r e )
b I S .
p-
tad
o 25— —
g
-
P 4
o
S ik _
| ) L 1 |
) 12 3 4 5

POSICAO DO CRISTAL (VOLTAS)

FIGURA 10 - Curva de "rocking' para o cristal de Ge(lll), em reflexao simetrica.
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4.1.2 MEDIDA DA CONTAGEM POR UNTLDADE DE TEMPO E EFEITO DAS

REFLEXOES PARASITAS

Na fig.1ll podem ser observadaes os pontos experimentais da
contagem por unidade de tempo, en funcao do comprimento de onda
do neutron, obtidos atraves da reflexao dos planos (111) do ---
cristal de Ge. Os tempos de contagem para essas medidas estao--
condicionados a um determinado numero &e contagens do monitor,-
afim de se evitar flutuagces na poténcia do reator. Na curva po
de~se notar os picos invertidos, devido as reflexoes parasitas,
anteriormente descritas., Da figura & dificil determinar quais -
08 pontos experimentals no intervalo de 1.28 a I.AR, que estao

livres destas perturbagoes.

Contudo, como os planos parasitas que produzem as depres-—=
soes da fig.11, nao sao paralelos aos planos primarios de Bragg
(planos (111) paralelos a face), os angulos de Bragg, onde ocor
rem as reflexces parasitas, podem ser mudados atraves de uma ro
tagao do cristal sobre um eixo perpendicular a face, e assim =
nuda-se as intensidades relativas as reflexoes para;itas. EE
te fato permite obter pontos experimentais suficientemente li--
vres de reflexoes parasitas, de modo que uma curva da taxa de =

contagem nao perturbada pode ser obtida (Jo63).

Para a determinagao de uma sequencia continua dos pontos -
experimentais, na regiao onde Eftes sofrem mais o efeito dessas
peéturhagzes, foram feitas medidas da taxa de contagem em érEs
posigses azimutais, variando da ordem de 5o entre um angulo W e
outro. Em cada posigSo angular w , foi efetuada uma curva de =~

rocking para colocar o cristal em posigao de maxima intensidade,
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e nas tres curvas a variagao dc posigao dos picos foi menor do

que 1 min. de arco.

A fig.l2 mostra os pontos experimentais obtidos para cada
posigao do angulo azimutal «, no intervalo de 1.2 Ra1.4 %,
Consideradas individualmente, estas curvas apresentam picos in-
vertidos caracteristicos, mas uma curva que melhor se ajuste aos
pontos experimentais medios, pode ser composta e considerada re

lativamente livre de perturbacoes.

A curva da taxa de contagem nao perturbada, determinada ~-
por este procedimento e corrigida para a radiagao de fundo,esta
representada pela curva I, da fig.1l3, para o intervalo de com--
primento de onda de 0.3% 2 3.0%. o background foi medido tiran-
do o cristal da ordem de dois graus de sua posigao de Bragg ---

(visto no Item 2.2.2).

4.,1.3 DETERMINACAO DAS INTENSIDADES DE ORDEM SUPZRIOR E DAS

FRAGOES £

Como foi visto no Cap.I, na regiao de comprimentos de onda
pequenos, as contribuigoes na intensidade medida,devidas ag re--
flexoes d; ordens superiores, podem ser consideradas desprezi---
veis; nessas condigoes, para a curva I da fig.l13, na regiao infe
rior do intervaloe 0,3 2 a3 R, uma boa aproximacao da eq.(3.37)e
fazer I(X) = Il(k). ?ortanto, pode-se utilizar as eqs. (?.47) e
(3.48), apresentadas no 1tem 3.4.2, para o calculo das intensida

des de ordem superior na regiao contaminada, ou seja, os I_(Mpa

ra n » 2:e tambem calcular a intensidade de primeira ordem =----
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11()\) palﬂ eq. (3-50).

., De fato, para as reflexoes dos planos (111) do Ce, a inten
sidade de ordem de reflexao seguinte ao I,(») =0, isto e, o --
IB(A) calculado, mesmo em 1.08 & menor do que 0.57 da intensida
de observada e nao excede a 17% de I(r)ate o comprimento de onda
de 2.158. £x 3.0R, que & o extremo superior do intervalo de com
primentos de onda considerado,a ¢q.(3.48)ainda pode ser usada,

pois A/3=1.08 pertence a regiao considerada nao contaminada.

Hessas condigoes, foram calculadas individualmente as in-~
ténsidades para as ordens de reflexoes possiveis do cristal de
Ge (111), e colocadas em grafice, juntamente com & curva I na -
fig. 13, em fungao do comprimento de onda do neutron. Alem dis-
so, pode ser vista atraves dos fn mostrados na fig. 14 em fun--
gao de A, a comparagao entre essas intensidades calculadas e a
intensidade total medida. 0Os valores de fn, definidos pela eq.
(3.41) serao uteis na correcao da sec¢ao de choque contaminada,
e na determinagao das espessuras dos filtros de quartzo; estes
ultimos — a serem vistos no item 4.1.6 — gao utilizados como
parte de um sistema para medir sec¢ao de choque diretamente,sem

contaminagao .
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4.,1.4 DISTRIBUICAO ESPECTRAL N0S NEUTRONS EMERGENTES DO REATOR

0 fluxo de neutrons por unidade de intervalo de comprimen-
to de onda foi calculado a partir da intensidade de primeira or
dem (fig.l3), pela equagao ¢(A) ] Il(l)/Rlc(A); e 05 pontos ex-
perimentais escao colocados no grafico da fig. 15, em fungao do

comprimento de onda do neutron,

Couwo ja foi mencionado no Cap.I o fluxo de neutrons termi-

cos, que emerge do reator, é descrito por uma fungao proxima a

uma Maxwelliana, (Hu53)(ly65), na forma:
(4.1) 0(x) = 2N(E/kT)? [exp(-E/KT)] /)

onde $(A)dX © o numero de neutrons que emerge por segundo no in
tervalo de comprimento de onda entre A e A + dx ; N & o fluxo -
total de neutrons de tcdas as energias; e E € a energia corres-=
pondente ao comprimento de onda \A; k e a constante de Boltzmann

e T (°K) ¢ a temperatura caracteristica da distribuig3o.

0 espectro de ncutrons termicos, que emerge de uw canal de
irradiagao do reator, nao ¢ exatamente descrito por uma distri-

bui¢ao Maxwelliana na forma da eq.(4.1), correspondendo a tempe
ratura do, moderador; a tcuperatura efetiva do cspectro ¢ mais -
alta e corresponde a uma distribuigao deslocada para uma ener--
gia mais alta. Lntre as varias causas que contribucm para ¢sse
deslocamento podem ser citadas: a presenga, no meio moderador,
de atomos absorvedores caracterizados por uma secgao de choque
de absorgao do tipo 1/v; uma moderagao incompleta na quantida-
de de moderador disponivel entre os elementos combustiveis e o
infcio do canal de irradiagao; e uma quantidade restante de neu

trons, ainda sendo moderada, que contribui ypara o espectro
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1/E. Estes efeitos nao mudam drasticamente a forma do espectro,
nas forgam um deslocamento no sentido de energias mais altas =--
(Wes8).

Portanto, foi ajustada uma equagao do tipo da eq.(4.1), ou

Mexp[-(kolh)zj,aos pontos experimentais do espec

seja, 0(A) = KA~
tro compreeudidos entre 0.7% e 2.93; 08 parametros foram ajusta
dos por minimos quadrados, com auxIlio do computador do IEA, e

a expressao resultante e dada por:

-4-61

(4.2) d(r) = 101.883) exp (—(1.5:.4/;\)2]

Como pode ger visto na fig.l5, o espectro disponivel para
as expericncias, no canal de irradiagao n?10 do reator, & des--
crito perfeitamente pela curva resultante do calculo da eq.(4.2),
para o intervalo de comprimentos de onda considerado. Nesta mes
ma figura pode ser visto abaixo de O.SX, 0 comportamento do es-
pectro em relagao a A . devido aos neutrons ainda em =~

processo de moderagao.

As incetezas experimentails nas taxas de contagem, conduzem
a uma incerteza maxima de 0.028 no comprimento de onda mais pro
. vavel; portanto, ao valor de Ay ™ 1.644 + 0.02 8 corresponde --
uma temperatura efetiva de 351 + 8°K para a distribuigao dada -
pela eq.(4.2). Este valor concorda com a temperatura obtida,com
o espectrometro de tempo de voo do IEA, na medida da distribui-
930 espectral dos neutrons emergentes do canal de irradiagao, =

transversal n? 13, do reator (He69).

A temperatura media do moderador do reator IEA-Rl & da or-

dem de 306°K, portanto a diferenga entre as temperaturas e de -

-
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45°K; Gsse valor © da mesma ordem de grandeza das diferengas en
contradas em medidas efetuadas em outros reatores (Ho64) (Dob64)

(J063) .

4.1.5 MEDIDA DA SECCAO DE CHOQUE TOTAL DO OURO

Como foi visto no Item 3.4.1, a secgao de chogue contamina
da o _ observada, quando e medida uma curva padrao ¢ , e dada pe
la eq. (3.45). Esta equagao foi calculada para a curva padrao -
do ouro, tendo sido utilizados os valores das fragoes de ordens
superiocores fn’ ja determinadas para o cristal de Ge (111). O ob
jetivo desse calculo e verificar a boa estimativa de fn' exami-
nando a concordancia entre os pontos experimentais da secgio de

choque total e a curva calculada de o

O ouro e geralmente escolhido como padrao, devido ao compor
tamento de sua secgao de.choque. total, que varia linearmente -~-
com o comprimento de onda de neutron. Alem disso, a preferencia
por esse metal se deve, tambéem, a facilidade com que izminas de
espessura bem definidas podem ser obtidas e ao alto grau de pure

za com que esse material pode ser encontrado.
-

Devido ao frequente uso da curva de secgao de choque total
do ouro nas experiencias com neutrons, varios pesquisadores ja
a mediram com precisao (Go60) (Als63) (He67), na regiao de ener

gia dos neutrons termicos.

A curva padrao do ouro, utilizada neste trabalho, foi cons
truida com base na referencia (Go60), atraves da expressao -—=-=

CT(*) - [54-59A - 0.9%94 + (1.7/2) + 7.3Jbarns. 0s dois primeiros
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termos representam a secgEo da choqua em comprimentos de onda -
altos, isto &, afastados da regiao de ressonancias, e o termo -
1.7/%» leva em conta a contribuigao da ressconancia do ouro na --
energia 4.906 eV; o ultimo termo e devido a secgao de choque de
espalhamento coerente, A expressao acima foi calculada no inter
valo de comprimentos de onda de 0.58 a 3,0ﬁ, e esta representada

pela curva A na fig.1l6,

A curva B da fig. 16 representa a secgao de choque total -
observada L calculada atraves da eq.(3.45) para a amostra de
ouro, cujas caracteristicas ja foram descritas no item 2.2.1 do

Cap.I1.

Utilizando o cristal de Ge (11l1l) como monocromador e efe--
~tuando medidas de transmissao atraves dessa mesm; amostra de =--
ouro, foi determinada experimentalmente a secgao de choque to--
tal 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 fig., 16, pode ser visto que para comprimentos
de onda pequenos, abaixo de 1.53, os pontos experimentais, con-
cordam com a curva padrac A. Isto indica que a contaminagao & -

L
- . - - ™
praticamente desprezivel nessa regiao, quando se mede uma curva
de seccao de choque, cujo comportamento e linear com A (visto -

no Cap.I).

Com o objetivo de verificar a sensibilidade do metodo utili
zado para o cElcu{o das contaminaqSes de ordens superiores, foi

colocada na fig.l7 uma curve de porcentagem total de contami

- g )/

nacao calculada para ouro - -
§ P o ou - (apadrao m opadrao'

e alem dis
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so, colocados os pontos da porcountagem total detearminados aexpe-

- g Y/o

rimentalmente (o ~ - .
padrao exp padrao

Da figura, nota-se que
e possivel efetuar uma estimativa precisa da contaminagao total,

desde 2% em 1.58 ate 432 em 2.9R.

Todos esses resultados, confirmam uma precisa determinagao
das fragSes fn, para as reflexces dosplanos(lll) do cristal de
Ge; e como foli visto no 1tem 3.3.1 do Cap.III, nessas condigoes
e possivel corrigir os pontos experimentais contaminados do ouro
atraves das eqs. (3.43) e (3.44). Assim, o cexp ¢ transformado

no g,, & partir de N e £ conhecidos. Esses pontos o que sao
1 n

1'
os valores da secgao de choque total que se mediria se nao hou--
vesse contaminagao de ordem, estao colocados em grafico, de 1.5%
a 3.03, na figura 18, onde podenm ser vistos coincindindo com a-
curva padrEo do ouro; as pequenas flutuagaes nos pontos de Oys~

que tambem sao notadas nos pontos da referencia (He67), podem

ser atribuidas a provaveis efeitos crfistalinos da amostra.

Portanto, a aplicagao de corregoes calculadas aos dados ex
perimentais, que e um dos metodos mencionados no Cap.I, nostrou
se eficiente na corre¢ao dos pontos experimentais da secgao de

choque total do ouro.

Outro metodo a ser utilizado @ o do uso de filtros de =-~-
quartzo, que sera visto no proximo item deste capitulo. Entre-=
tanto, na fig. 18, podem ser vistos pontos experimentais médi-—
dos diretamente sem contaminacao de ordens superiores, elimina-
das por meio de filtros de quartzo, cujas espessuras foram opti

mizadas em fungao dos In estimados para o cristal de Ge (I111).
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4,1.6 TILTROS DE QUARTZO

Um filtro, para eliminar contaminagocs de ordem superior,
deve ter as seguintes propriedades: alta transmissido para neu--
‘trons com o comprimento de onda deséjado A, ¢ baixa transmissao
para os neutrons.indesajaveis de ordens superiores, com compri-—
mentos de onda A/3, A/&4, A/5, etc. Diversos autores (Br59)(Bj61l)
(Ab66),ja apontaram que os monocristais de quartzo possuem essa
propriedade, uma vez que sua secgzo de choque total aumenta ra-
pidamente no intervalo de 2.0 a O.ZR, permanecendo baixa para

neutrons com comprimentos de onda maiores do que 2.08.

Como pode ser visto na fig. 17, a contaminag¢ao na secgao -
de choque total do ouro, medida com o Cetlll), ¢ influente no -
intervalo de 1.58 a 3.0R; portanto até 3.08, que & o limite su-
perior das mecdidas efetuadas com o Ge(l1ll), filtros convenien--
tes de quartzo podem ser usados, pois os comprimentos de onda =

de ordens superiores A/n sempre caem na regiao onde a secgao -

de choque do quartzo e mais alta do que em A,

A intensidade de uma ordem qualquer de reflexao, transmiti

da por um filtro, ¢ dada pela expressao:

I' = I t
. n nn

onde I_ e a intensidade incidente e . € a transmissao do filtro.,

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

) ' a1 1 ' '
(4.3) . I I1 + I3 + I4 + 15

Recscrevendo a equagao acima fica-se com:

' 5 I! 5
n
1 ne3 1 n=3

onde Cn representa a relagZo entre cada intensidade filtrada, de .
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ordem superior, e a intensidade filtrada de primeira ordemn.

I; In t £t
(4.5) C & oy & o e W e
n I1 I1 tl f1 t1

Da eq. (4.4), nota-se que o filtro @ tanto mais eficiente,
quanto mais I'/Ii for proximo da unidade, ou seja, quanto mais

a somatoria dos ¢ for proxima de zero.

As reIagSes fn/f para o calculo dos Cn em um dado compri

1!
mento de onda, sao obtidas dos resultados colocados em grafico

na fig.l4 e as transmissoes € sao dadas pela equagao abaixo.
(4.06) b, = exp - {Nog)

- - - 3 - -
onde N e o numero de moleculas por ¢cm~, ¢ e a espessura, € O €

a secgao de choque total do filtro.

Para o quartzo, N = 2,672 x 1022 molec/cm3; e 0 comporta--
mento da secgao de chogue total, em fungao de A, & muito bem co

nhecido e & dado na referencia (Ab66).

Portanto, a eficiencia do filtro sera uma fungao da espes-
sura. Nessas condigoes foram calculados os c (para n =3, 4, 5)
para alguns valores de A, no intervalo de 1.5 R a3.0 R, em fun
gEo da espessura de quartzo; as curvas resultantes podem ser vis

tas na fig. 19.

Para cada A, onde foi feito o calculo, a espessura otima -

para o filtro de quartzo foi escolhida de modo que o valor de -
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.C3 seja, no maximo 0.02(ou seja, o 15 da ordem de 2% do Ii) e -
que OS valorc; de C& e 05 possam ser considerados despreziveis,ou
seja Iz e Ig menores do que 0.3%7 do valor de Ii. As espessuras -
determinadas por esse criterio estao colocadas em grafico em fun

¢ao de comprimento de onda, na fig.20.

Os blocos de monocristal de quartzo, utilizados como fil--
tros, possuem forma c¢ilindrica, sendo todos iguais, com 5 cm de
diametro e 5 cu de espessura. Lsses blocos sao colocados em se-
rie, e o n? de unidades depende da espessura requerida, podendo'
formar uma espessura total de ate 40 cm, A serie de blocos & in
serida no canal de irradiagao, p;ra-que os neutrons espalhados

sejam absorvidos pela propria blindagem do reator.

Medidas da secgao de choque total do ouro, foram efetuadas
com feixe de neutrons filtrado, onde as espessuras de quartzo foram
ram escolhidas de acordo com a curva da fig.20., Os pontos experi
mentais foram colocados na fig.18, e ha concordancia com a cur-
va padrao do ouro, indicando uma boa optimizacdo dos filtros, a

partir dos £ calculados para o cristal de Ge (111) .~

4,2 MEDIDAS EM ENERGIAS ACIMA DO PICO DO ESPECTRO TERMICO

4.2.1 INTRODUCAO

Na fig. 16 do Item 4.1.5, pode ser visto que a contaminagao
de ordem na regiao de comprimentos de onda pequenos & dasprezi-
vel ﬁara uma secgao de choque que varie linearmente com A .
Conntudo, p "a a medida de uma ressonancia nuclear, nessa regiao,

o problema torna-se particularmente importante (Ha59), e o obje
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tivo principal dessa secgao (4.2), & estimar essas influencias
para posteriormente eliminia-las por meio de filtros, Porem, nes
sa regiao de comprimentos de onda pequenos$, nao e necessario o
calculo da refletividade do cristal para estimar as fragoes de
contaminagao de ordem superior no feixe, uma vez que algumas a-
proximagoes podem ser feitas, aproveitando a variagao quase li=-
near da refletividade (fig.9), e do espectro (fig.15), em rela-

¢3a0 a A,

Para esse estudo, foi feita a medida da ressonancia do Iri
dio em Eo = 0.654 eV (ou 0.3538), utilizando um cristal de Al
(111), ja descrito no Item 2.12 do Cap.lI, como monocromador. A
escolha do Ir, como padrao, se deve, nao so a facilidade com --
que amostras de alta pureza (99.99%Z) podem ser obtidas, como -=
tambem, a precisao com que os parametros dessa ressonmancia ja -
foram determinados — e podem ser ehcontrados na referéncia (Hu

58)—— permitindo a construgao de uma curva teorica padrao,

Preliminarmente ao problema da contaminagao de ordens, de-

ve-se considerar o efeito do movimento térmico dos atomos da
amostra, bem como o efeito da resolugao instrumental, na curva
teorica d3 ressonancia; esta ultima, @ obtida a partir dos paria

metros conlhecidos.

4.2,2 ' CURVA DA RESSONANCIA PADRAO

‘Cada ressonancia representa um estado excitado do nucleo

composto, formado apos a adig¢do de um neutron ao nucleo captura

dor.

A secgao de choque total de um elemento, que apresenta uma



81.
ressonancia isolada, tendo espalhamento ressonante desprezival,
pode ser expressa em termos da formula de Breit-Wigner, para um

nivel (Br36).

(4.7) O -‘crol‘z(liol‘n‘)”2 [4(E - Eo)2 + rz]‘l + afa

onde L € a secgao de choque total na energia E, 9e ¢ a secgao
a
de choque de espalhamento para o atomo livre, T, e a secgao de

choque exatamente na energia da ressonancia Eo' e ' e a largura

total da reseonancia na metade do maximo. A quantidade o, e real

mente a quantidade que envolve os parametros mais fundamentais,
i

ou sejat

2 2
(4.8) o, = 4n x_ . £ . g rnrY/r

onde 21r% e o comprimento de onda de neutron na ressonanciaj; g

& um fator péso estatistico que depende do spin do nlcleo ini-
. ‘- o r hond ]

cial; Pn - Pn E e FY sao, regpectivamente, as larguras para -~

emissao de neutron e de gama pelo nlcleo composto.

Nas proximidades de 1.0 e¥, o Iridio possui duas ressonan-

cias (La55): a primeira, na energia E°~ 0.654 eV, e devida ao

191

isotopo IT , € a segunda, na energia E = 1.303 e¥, & atribui-

193

da ao isotopo Ir . A contribuic3ao de cada nivel, para a secgao
< P

de choque t;tal, foi calculada usando a eq.(4.7).

A contribuigao 1/v das ressonancias afastadas de ambos os

isatopoé, também foi considerada, e calculada pela expressao:

\ 2 -6 fr°r
: . 5(0.286)%. 10 n
(4.9) 91 /v >

1 - 4 VE r E

Esta equagao e obtida do tcérmo de captura da formula de --

L

Lreit-Wigner para um nivel, fazendo a aproximagao de que Eo e -

mulito maior do que E e T,
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A cﬁfva da sccgac de choque total para ncutrons para a pri
meira ressonidncia do Iridio em o= 0.C54 eV foi construida adi-
ciomandio as contribuigoes de todas a3 ressonancias que aparecem
nesse elemento, Para dsse cilculo foram usados parametros, snte

riorucnte publicadoes (Hu58), e a curva resultante calculada, A,

e vista na fig. 2

4.2.3 ALARGAMENTO DOPPLER

a) Forma usual do Alargamento Doppler

A formula de secgao de chogque, do ftem anterior (4.2.2),
deve ser modificada de modo a considerar o movimento térmico --
dos nﬁcieos do alvo, Os primeiros a chamar a atengao para o ---
efeito.Doppler, no caso de ressonancias de neutrbna, foram Bethe

e Placzek (Be37) em 1937, tratando os atomos como um gas ideal.

A secgao de choque em uma dada energia, para atomos nao es
tacionarios, ¢ obtida efetuando-se uma meédia da secgao de choque
primitiva sobre a distribuigao termica de velocidades dos nu---

cleos do alvo.

Pela convolugao dessa distribuigao de velocidades, com a -
expressao que descreve a curva da ressonancia natural, se obtem

a secg:o de'choque afetada com o efeito Doppler (Beéb4d).

(4.10) v/ﬁ?://(exp[ (¢~ E_)%/a J N
' r
+1

- Eo)/(rlz)]

Para um gas livre a largura de Doppler A e dada por:

(4.11) 4 = 2(m Eokr/u)lfz

onde m e M sao as massas do neutron e do nucleo, respectivamen-
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te; k constante dos gases, e T a temperatura da amostra.

0 neutron incidente, relativamente ao nucleo alvo, possui

velocidade v, correspondendo a cenergia E_-
Introduzindo variaveis adimensionais, tais como:

X =

a eq. . 4.10) torna-se:

(4.12) a(E,¥) = o \/ 5> ¥(x,t)

onde y(x,t) e a chamada integral de Doppler

2
(4.13) Wix,t) = — fexp(-(x-y)z /4tl dy
2Vl ¢ 1 + y

b) ALARGAMENTO DOPPLER PARA UM ABSORVEDOR SOLIDO

Um dos primeiros a comnsiderar uma teoria para captura
de neutrons por atomos ligados em um cristal foi Lamb (La39),
em 1939. Em sua teoria, considerou os efeitos das ligagoes do

- . . Lnd 3
reticulo cristalino, na forma de uma ressonancia natural de ---

captura.

Aplicando os méetodos da mecanica quantica, Lamb comnsiderou
o efeito Doppler para um absorvedor solido, assumindo dois casos
linites para tipos de ligag¢oes da rede cristalina: a aproxima--
¢zo para ligacao forte, e para ligagao fraca. Para o caso de 1i
gicao forte, Lamb considerou que a forma da ressonancia nao te-
ria ¢ alargamento Doppler; e para ligagoes intermediarias, a ma

neira de levar em conta o efeito das ligagoes cristalinas na ~--
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.
-~ . -n [
forma da ressonancia, e um cagso complicado,

Na hipotese de ligagao fraca, a forma da expressao para a
curva alargada, no caso de um absorvedor solido, & a mesma do -
que para um absorvedor ideal dada pela eq.{4.12). Porem, uma -
nova definigdo dé 4 deve ser apresentada. Para esse caso de liga
¢ao cristalina fraca, o A depende da energia media por griu de
vibragao e nao m;is da temperatura da amostra como esta expres-

50 na eq.(4.11).

“Aplicando o modelo de Debye, Lamb foi capaz de estabelecer
uma relagao cntre a energia média por grau de vibragao do cris-
tal e uma temperatura efetiva T', que deve ser usada em substi-

tuigdo a'temperatura da amostra T,

A temperatura efetiva e calculada (Ly57) pela eq.(4.14),
onde. 0 & a temperatura de Decbye da ambstra e os valores de Cv -

= £(0/T) sao eucontrados na referencia {Ro60).

y C
(4.14) %F - 3% + 3(o/T) , 3€e/T)

4{exp(o/T) - 1] 8 :

Utilizando a eq.(4.14), e o valor de & = 285°K (Ho57),foi

determinada a temperatura efetiva para o irldio T' = 1.04 T.

Quando *um aborvedor solido & tratado no limite de ligagao
fraca, Lamb mostrou que a condigao I + & >> 2 0 deve ser satis=
feita, Porem, csta condigao foi investijada com mais detalhe por
Egelstaff (Beb4), e seu resultado indica que a relagao (r+Ai/29

necessita ser simplesmente maior que 2, antes que o modclo de 1i

gagao fraca possa ser aplicado com confianga.

A aplicagao da teoria de Lamb, que considera o efeito ‘===

Doppler, representa uma boa aproximaggo para se obter a sec;ao
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de choque teorica afetada por ¢sse afaite, mesmo no caso da res
sonancia do Iridio em 0.654 e¥, onde a condigao requerida para
a aplicagao do modelo da temperatura efetiva nao e rigorosamen=—

te satisfeita (T+a/(20) =~ 2).

A secgao de choque alargada por efeito Doppler foi calcula
da usando a eq.(4.12)e acrescentando as contribuigoes 1l/v das -
ressonancias afastadas, estando a curva resultante o(E,y) repre
sentada pela curva B, da fig. 21.

4.2.4 EFEITO DA RESOLUCAO INSTRUMENTAL

Se o feixe de neutrons fOsse puramente monoenergético com
uma energia E, o valor da secgao de choque total obtida das nme-
didas seria exatamente a secgao de choque total alargada por -

efeito Doppler o(E,y).

Para esta situagao ideal, a transmissao atraves da amostra

e dada por:
(4.15) T(E,y) = exp[-N U(E,w)]
onde N e o n? de atomos/barn da amostra.

Contudo, esta condigao de feixe monoenergetico nao pode =~
ser alcangada na pratica, e a resolugao instrumental fara com
que a transmissao medida 'I‘r seja diferente da verdadeira trans-
missao T(E,y) pela seguinte expressaoc:

(5.16) [0 re- e

T
R w0
IR(E'- E)dE"
-}
onde
(4.17) R(E'-E) = A(E') 32 exp - 4402 pro gy

(AE)?2



86.

A equagao (4.17) representa a fungao resolugao do espectrd
metro, que da a distribuigao em energia do feixe de neutrons re
fletidos. Um calculo detalhado da fungao R(E'~E) pode ser encon
trado no Apendice A da referencia (Fu67). YNo termo (E')-B'2 da
eq.(4.17) ja esta considerado o comportamento da refletividade
do cristal, da distribuigao espectral do reator, e a variagao -

1/v da eficiencia do detector; A e uma constante numérica que &

cancelada na normalizacao feita na eq. (4.16).

A energia nominal que e colocada pelo espectrometro ¢ E, e
E' @ a energia variavel na qual R & calculada. A largura da fun

g¢ao resolugao na metade do maximo @ AE, e seu valor e dado por
(4.18) AE = 4d cos © (0.286) L E3/% pe

obtido da difercnciagao da equagao de Bragg, onde E & expresso

em eV e d em unidades de 10-8cm. 0 40 representa a largura to--

tal na metade do maximo da fungao resolugao do instrumento em -

térmos da distribuigao em angulo de Bragg (Fu67).

a§b2+ a%a% + agb2 1/2
(4.19) LD = 5 > 3
a1+ a, + 4b

A expressao para A® acima, foli determinada assumindo a ex-~
tingao secundaria desprezivel e, de acordo com o item 2.1.,3, do
Cap.I1I, esta aproximacao € valida pois o interesse & apenas no

efeito da resolugao em energia.

+ A largura de mosaico b = 0.1892 , do cristal de Aluminio -
utilizado, foi obtida atraves de uma medida da curva de rocking,
procedendo de modo analogo ac descrito no Item 4.1.1. Os colima

dores do .spectrometro de cristal do IEA, possuem divergencias
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angularecs fixgs e nessas condigoes, o A® calculado pela eq.{(4.19)
@ uma constante e uma caracteristica do instrumento para um da~-

do cristal monpcromador. Para o Al (1l1l1), AG = 0.177° = 10 min.

Usando as eqs. (4.16), (4.17) e (4.18), foi calculada a --
transmissao Tvaom o auxilio do computador IBM-1620, do IEA. A
secgao de choque total, correspondente ao TR' foi calculada para a
amostra de iridio, (descrita no Item 2.2.1, do Cap.Il), com ¥ =
= 3.97 x 10-4 atomos/barns e esta representada pela curva C, da
fig.21.

4.2.5 CONTAMINACAO DE ORDEM SUPERIOR

No caso da medida de uma ressonzancia proxima a 1 eV, consi
dera-se apenas a contaminagao de segunda ordem, (Be64), uma vez
que a refletividade para ordens maiores decresce muito rapida--

mente nessa regiao de energias.

No Item 3.4.1 foi mostrado que a secgao de choque contami-

nada o observada, quando & medida uma curva o, conhecida, & da

R

da pela eq.(3.45); reescrevendo—-a, tem-se:

1 -1
(4.20) g T in (EITR + féTz)
ou ainda
. 1 -1
(4.21) cm "N in (flTR)(l + szZ/flTR)]
I,
Das eqs. (3.39) e (3.42) e definindo k = += , pode-se colo
] : 1
car 0 na forma:
o
1 l + k
(4.22) am aR+ i Rn

1+k exp N(UR- 02)

Yo intervalo das cnergias primarias, onde & medida a resso

wincie do Ir em 0.654 eV, o valor da secgao de choque na ener--
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gia 4L pode ser considerado constante (lu58), 9, = 25 barns.
Nessas condigoes, para o calculo de o pela eq. (4.22) & neces~-
saria a determinagao de k, que e a intensidade relativa entre

a segunda e a primeira ordem.

Pela eq. ¢3.34) no Item 3.3.2, uma expressao para k pode -

ser escrita na forma (Bo53):

(e ¢ R'AE),
(4.23) k =

(e ¢ R'BE), -
onde os indices referem-se & ordem,

De acordo com a fig.2, do Cap.II, pode ser notado o compoE'

tamento da eficiencia com 1/v,na regiao proxima a 1 eV;portanto,
a relagEo de eficiencias e2/£1 e igual a (EzlEl)“O's,

Retornando 3 eq. (4.18) pode-se determinar que AE/E =
. _ ‘ 1. :
w 240 cotg © - 248/6, e como o AB/B e constante quando se com-
para ordens, isto implica que a relagao das larguras de resolu-

gao e dada por AEZIAE1 = E2/E1.
Para comprimentos de onda pequenos, tanto a refletividade
3 [

-2M

(Wa60), R' = e R (fig.9), como o espectro de neutrons (fig.
. ]

15) sao aproximadamente lineares em relagSO a A 3 e sondo que
"2}' - - . .
e "' so depeande da ordem (eq.3.3), a dependencia com a energia

do produto (R = I/ecAE pode ser determinada experimentalmente,
pela colocag¢ao dos pontos OR,em fungao da energia, em uma esca-

- la logarItmica.

-

A intensidade I acima de 0.5 eV foi medida e corrigida para
€ e AE, quc possuem expressoes bem conhecidas (eq.2.3 e eq.

4.18); foli ajustada uma curva aos pontos experimentais de I/eAE,
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- . . -2-7
per minimos qyadrados (fig.22), obtendo-se QRaE .

Compondo os fatores envolvidos na eq. (4.23), pode-se rees

creve-la na seguinte forma:

E
(4.24) kow (52722 T2
1

Pela eq.(3.3) pode-se verificar que para qualquer orden,

vale a relagio M- nle. Assim, tem-se

E2 _
(4.25) k = (57
1

0 valor de M = 00,0414, para o cristal na temperatura am=-~

biente (295°K) e n = 1, foi calculado pela eq.(3.3), utilizando

o valor de GD = 418°K para a temperatura de Debye do Al (Ho57).

A substituicao numérica na eq.(4.25), com E, = 4E,, conduz

ao valor k¥ = 0.03697.
A eq. (4.22), com o valor de k substituido, & a expressao
da curva natural de Breit-Wigner afetada pelo efeito Doppler, a

resolugao instrumental, e a contaminagac de segunda orden.

A secgao de choque o e o valor teorico, que deve ser medi

do, e esta representado pela curva D, fig.21.

A secgao de choque total para o Iridic, foi medida no in=-=
tervalo de ‘energias de 0.55 eV a 0.80 eV; e os pontos experimen
tais colocados em grafico na fig. 21, mostram boa concordancia

com a curva esperada D.

Alguns dos efeitos considerados que influenciam a medida da
ressoniincia nao podem ser verificados por medida experimental -
direta (Sa56); contudo, os resultados experimentais da fig.21 -
indicam uma boa estimaviva da fungao resolugao, da contaminagao

de segunda ordem e dos parametrds usados.
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0 conjunto de colimadores ¢ o cristal usado no espectrome=~=
tro para essa experiéncia nao sao os ideais para compor um sis-
tema monocromador de otima intensidade e resolugao (Web67), entre
tando, o sistema utilizado € suficientemente bom, para analisar

os efeitos considerados.,

4.2.6 TFILTRO DE TELURIO

A contaminagao de segunda ordem na medida da ressonancia
do Ir, estudada em EO = 0,654 eV, foi eliminada por meio de uma

3

tecnica desenvolvida pelo uso de um filtro de:Telurio. O Telirio
possue as pEOpriedades necessarias a um filtro,mencionadas no

item 4.1.6, ou seja, sua secgao de choque e baixa e constante -
¢ = 6.0 barns na regiao de energias de 0.6 eV a 0.7 eV, sendo

o filtro praticamente transparente aos neutrons com energia com -
preendida nesse intervalo. Aleém disso, o telurio possue  uma --
ressonancia {Hu58) cuja secgao de choque varia de 400 barns a

15 barns no intervalo de 2.4 eV:.a 2.8 eV, que @ a regiao de ===

energia .dos neutrons de segunda ordem com energia 4E.

Das eqs. (3.41) e (4.5), pode-se escrever a relacao entre
a intensidagé filtrada de segunda ordem e a intensidade filtra-

da de primeira ordem

re

(4.26) Cz"fg‘_‘z"k'fz' :
1 "1 1

onde t, e t, sao as transmissoes atraves do filtro de Telurio =~
para neéutrons com energia E e 4E, respectivamente.
Quando o filtro e usado, a secgzo de choque o e calculada

pela eq.(4.22) com k substituido por C,. O filtro e tanto mais
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eficiente quanto mais a curva D for proxima da curva C na fig.
_i,iou pela eq.(4.206), quanto mais a relagao tzlt1 minimizar o
valor de k, calculado no 1tem 4.2.5.

0 filtro consiste de uma pastilha de Telurio em po compac-
tado, com 4 cm de diametro e 2.5 c¢m de espegsura, com densidade
p = 4.5 g/c:ﬁ3 que e da ordem de 727 da densidade do metal. A --
compactagao do po foi feita pela Divisao de Metalurgia Nuclear
do ILA, e as dimensoes da pastilha se deve ao tamanho da matriz .
utilizada nésse processo.

0 numero de atomos por cm3, N -'pNo/A, calculadd com A =

22, relagao entre as transmis

- 127.6, & igual a N = 2,127 x 10
soes pode ser escrita na forma Ezltl = exp —,{Nx(az- cl)], onde
x e a espessura em ¢m, e os valores das secgaes de choque, em =

24

unidades de '10 cn, foram obtidos da referencia (HuS8).

Substituindo os valores na eq. (4.26) obtem-se

(4.27) Cy= 0.03697 exp[- 5.3175(0 - 01)]

0s valores de 02 foram calculados pela eq. (4.27) no inter
valo de 0.6 eV a 0.7 eV e estao colocados em grafico na fig. 23;
podc-se notar gue, na regiao de‘0.65vev proxima ao pico da res-
sondncia, a relagao ¢, e menor do que 1%. Portanto, o usoc do =--
filtro reduz sensivelmente a relagao entre a intensidade de se-

gunda ordem e a primeira ordem, que e 3.77 (valor <e k) para as

rgflexaes do Al (l1l1), nessa regiao de energias.

Utilizando esse filtro deve-se medir uma secgao de choque
gque concorde com a curva calculada pela eq.(4.22), com o valor

de k substituido por C2 dado pela eq.(4.27); esta curva calcula
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da esta representada pela curva I na fig. 24, juntamente com as

curvas C e D ja discutidas.

Os pontos experimentais aa secgao de choque medida com o -
filtro, mostram boa concordancia com & curva ﬁ, indicando que a
utilizag¢do de filtros constituidos por elcmentos que possuem res
sonancias, & um método que pode resolver o problema de contami-

nagao de segunda ordem nessa regido de energias.
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CAPITULO V¥

CONCLUSOES GERAIS

0 espectrometro de cristal, quando auxiliado pela aplicagao
de métodos convenientes, para a eliminagao das reflexdes de or-
dem superior do cristal, e o instrumento mais indicado para a ob

tengac de neutrons monocromaticos a baixa energia.

0 desenvolvimento do metodo da aplicagao de corregdes calcu
ladas, aos dados experimentais, propiciou um estudo completo da
estoria dos neutrons, desde a entrada no canal de irradiagao ate

v

a detecgao, depois de terem sido colimados, e difratados pelo -~

cristal,

Para a aplicagao deste metodo foi necessario calcular a re-
fletividade do cristal de Ge, para o caso de reflexdo simétri-
ca. Outros autores Ja efetuaram esse calculo (Wa6) e (Bré6),

- o, . -~ : -~ -
porem wutilizaram as expressoes apresentadas mnas referencias =
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(Ba48) e (Bab62), nas guais o efcito da colimacao finita do fei-
xe nao ¢ considerado. Além disso, para a obtengao das curvas de
refletividade do Ge (111), esses autores seguiram um criterio,

ja adotado por Holm (Ho55) e por Pattenden (Pa57), no qual uti
liza-se como coeficiente de absorgao linear a secgao de choque
macroscopica total do elemento, ao inves da do cristal como foi

feito nos calculos desta tese. '

Na verdade, em estudos realizados em cristais de chumbo,Jo
nes (Jo63) e Leser (Le68) apontam que a secgao de choque macros
copica total de um monocristal € diferente da secgao de choque
do elemento. Nesta tese, o coeficiente de absorgao efetivo do
cristal de Ge (111) foi calculado com base na referencia (Jo63),
e no comprimento de onda A = l.OX, este coeficiente coincide com

o valor obtido por Popovici (Po63).

Em seu trabalho, Brocker (Br66), alegando existir muita di
ferenga entre os valores tabelados da temperatura de Debye do Ge,
assume o valor do fator de chye-Wailer igual 2 unidade, e isto

influi sobremaneira nos resultados calculados.

No presente trabalho, o valor da temperatura de Debye, que
v '
deve ser usada nos calculos relativos 2o germanio, foi determi~

nada atraves da comparagao entre osvpontos experimentais da sec
gEo de choque total do cristal de Ge, e as curvas calculadas pe
la aproximagao incoerente de Placzek. Pelo critério adotadao, pa
ra escolher o valor de 0, = 37OOK, tambem e possivel verificar

que ; secgao de choque de um monocristal comporta-se realmente-

te do modo previsto nas referencias (Jo63) e(Le68); esse compor

tamento e Loem diferente da secgao de choque total do elemento.
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Um resultado muito importante, obtido durante o desenvolvi
mento do metodo de aplicagao de corregoes calculadas para elimi
nar ordens, foi a determinagao da distribuigao espectral dos —--
neutrons emergentes do reator. A obtengzo de uma expressao que
descreve o espectro de neutrons térmicos disponivel, na saida -
do canal de irradiagac n? 10 do reator, e de grande utilidade -
para qualquer tipo de experiencia que venha a ser efetuada com
€sses neutrons, A energia mais provavel associada & temperatum
da distribuigso (T = 351 +_ BOK), e de particular interésse para
a padronizagaq de folhas de materiais usados como detectores de
neutrons; &stes padroes sao fundamentais para o desenvolvimento

de tecnicas de medidas de fluxo, por ativagao de folhas.

0 metodo para eliminagao de ordens superiores, por corre--
gaes chlculada;, pode ser usado quando a porcentagem total de -
contaminagao n@o & muito grande (Bj61) (H#SQ). No caso da medi-
da da secgao de choque total do ouro, com o cristal de Ge (111)
pode-sk aplicar o metdodo perfeitamente atd A = 2.2 K, ou seja,
corrighir uma contamina¢ao total de ate 15% (fig.l7). Péfa.cdrrs
goes maiores do que esta pode-se aplicar o método no-caso de -~

uma avalia¢ho preliminar do comportimento, em relagao a A, de =

uma cuvrva ‘de secgao de choque Hesconhecida.

Para medidas de melhor précisao, na regiao de maior contami
- -, . - . . . .~ "
nagao, e preferivel uma medida direta sem as contaminagoes de <«
qrdens‘superiores; para isto utiliza-se os filtros cristalinos

optimizados’' a partir das fragoes f_'calculadas.

0 crir 'al de Ge (1l11) foi utilizado como um dos recursos

; |

para diminuir a contaminagao total, uma vez que as reflexces de
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segunda ordem sao proibidas, peclo fator de cstrutura cristalino.
0 sistema monocromador, que utiliza &ssc cristal e filtros de. -
quartzo, mostrou-se eficiente para medidas directas da secgao de -
cuoque total, no intcrvalo de coumprimentos de onda de 2.5%8 a 3.02
(0.32 eV a 0.01 eV)., Portanto, podem ser efetuadas medidas pre-
cisas de secgiv.s de choque na energia térmica E = 0.0253 eV(EOE

= kT = 0.0253 gV, para T = 2930K), sendo esses valores de extre

[ -~ . - - »
ma 1importancia para calculcs de reatores termicos.

Em cnergias maiores do que 0.32 eV foi estudada a ressonan
cia do iridio, em E = 0.654 eV. A pequena percentagem de conta-
minagao de segunda ordem, no feixe refletido dos planos (ll1l)de
um cristal de alumfnio, foi reduzida por meio de um filtro que
utiliza uma ressonancia nuclear do telurio, na regiao dos néu=--

trons com energia 4.

Para e€sse estudo, em comprimentos de onda pequenos, foram
feitos programas p;ra o computador, que calculam a forma mnatural
de uma ressonancia pela expressao de Breit-Wigner para um ni-
vel, alem de acrescentar as contribuigaes das ressonanc... afas
tadas. Alem desses, outros programas precisaram ser efetuados pa
ra afetar a ressonincia com o efeito Doppler e para convoluir a
curva resultante com a fungao resolugao do instrumento. Esses

programas podem ser utilizados para ressonancias de qualquer ele

mento.

Para calcular a contaminagao de segunda ordem do Al (111)
nessa regiao, foram feitas algumas aproximagoes nao tendo sido
necessario o calculo da refletividade para esse cristal. A fun=-
¢ao resovlugr: calculada nao pode ser verificada por nenhuma me-
Jdida experimental direta, mas pode ser feita uma estimativa de

sua validade, atraves da medida de uma ressonancia (Sa56). A con
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cordancia entre a curva esperada do iridio e os pontcs experimen
tais obtidos (fig.21), indica : a validade da fuano resolugao,
uma boa analise da contaminagao de segunda ordem para o Al (111)

e uma correta escolha dos parametros considerados.

Nessa regiao proxima a 1 eV, o uso do filtro de telurio --

b
mostra ser v metodo capaz de resolver o problema de contamina-
¢ao de segunda ordem, na medida de ressonancias nucleares com o

espectrometro de cristal.

“s estudos de todos os metodos para a eliminagaoc da conta-
minagao de ordens superiores, descritos neste trabalho, colocam
o instrumento em condigoes de efetuar medidas precisas de secgoes
de choque, no intervalo de energias de 1 eV a 0,01 eV, Alem dis
so, potr ;bordar detalhadamente os problemas de contaminagao de
ordens superiores, reflexoes pafasitas, refletividade de cris--
tais e resolugao instrumental, esta tese contem informagoes fun
damentais e necessarias para qualquer tipo de expericncias que

venham a ser efetuadas com o espectrometro 'de cristal.
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APENDICE A

Solucao do sistema de equacoes (3.7) e (3.8)

Pode~se reescrever as equagSea na seguinte forma:

-

dP (4,t)
(A.1) o = Lu+s) s
Y - L_?__ po(A,:) + y PH(A,:)
(A.2) dP, (4,t) L (u+S) P.( y - Sp (4. t)
» dt Y H A't '-Y. o .t

Coloca-se Po em evidencia, na eq. (A.2);

dP
- - X H _ (u+S)
o 3 [ at Y Fu

substituindo na eq.(A.1l), e multiplicando ambos os membros por

-(:ﬁ-), obtom-se:

2

SR quesy P ues) | PBu o (pes) o | - % ’
102 Y dt Y dt " H ;7 H
alp 2 2
H o §u+S) 5 P
p) 2 H
dt Y Y
alp 2
dt Y i

A solugio geral para a equagao diferencial (A.3), & da for

ma:
[ EZ + ZES Jllzt _[22 + 2ES ]llzt
(A.4) PH(A,t) =4 e v2 +4A, e y2

Condicoes de contdrno: (caso dc reflexao simétrica)

a) a potencia do feixe incidente na face do cristal e conhecida
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Po(t) - PO(O) para t = 0

b) a poteéncia do feixe difratado na face posterior du cristal e
Zero

= 0 -
PH(to) para t to

Aplicar'c a condigao de contorno b), na eq. (A.4), obtem~se:

2 1/2 2, 9,
2usS
(E__I_%EE) £, -(E__I_EE_) t,
Y Y -
Al e + Az e o}
ut
define-se: s - a e S m A
U Y
2 + 2u8 1/2
:oca‘i———“l-) «- A /T + 2a
Y
Al eA v 1+2a . A, e~A Y 1+2a L
~2AY1 + 2a

A1 = - A2 e

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

S C 4 N T e YW ur e PRI T VA ST I
e

(4.5) Pu(s,t) = &,le o - e X

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

(A.2).

' A/T+2a . AVT+3a,
dPy N ,——-1+2a) . (—--—-—to )t_ A f“""'1+2a) . 24/1+2a («---——--~----tO Yt
gt 2 t t ¢

[a) [o]
4P __(AV1+2a)t _zAm‘z—a (Av1+2a)t
H, . 5 AY1+2a |, to . to
I - %2 Tt ¢ e

. e}

dPH

0 —— % substituido na eq. (A.2), que pode ser raescrita

na forma:

dPII

A
ac " T, (1 + a)py !apo]
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Portanto: .
-(AL2Y e -2a/TF7a (-——-——-’“:*ia):
(A.6) -A2/1+23 e o + e e e -

= [(1 + a)Pu - aPo]

Como foi visto no Item 3.2.3 do Cap.III, o interesse & na

relagao entre a potencia do feixe difratado e incidente na face

do cristal, isto e, em tw0; nessas condigEes, a equagao (A.5) &

egerita na forma:

-2AY1+2a

(A.7) PH(A,O) - Az(l - e b
e a eq. (A.6) na forma:
=2AY1+2a =2AV1+2a
-A2/1+2a 1 + e - A2(1+a)(1 + e Y -~ aPo(A,O)
: -2AY1+2a -2AV1+22
A2 (l+a)(l - e ) + VY1422 (1 + e Y| = aPo(A,O)
Portanto:
aPo(A,O)
(A.8) Az-
72271323 4 /IxTa(r + o IATIER,

(1+a) (1 -

Das eqs. (A.7) e (A.8), escreve-se:

~2AV1+2a

aPo(A,O)(l - e )
P, (4,0) =
(1+a) (1 - e~2A/1+2a) + /i+3a (1 + E-ZA/1+2a)
P"(A,O} a .
P (3,0) |
0 1 + e—ZAV“l+2a

(1 + a) + v1+2a ( )

~2A¥1+2a
1 ~-e
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utilizando a relagao abaixo,

-2u -u, u -u -
1+ e 2 e (e + e ) eV + o U .
(_____:53) - = ———e—— =« coth (u)
1 - e e“U(eV - ™Y e - o ¥

e fazendo wu = Yl+2a , pode-se escrever:

PH(A,O)
PQ(A,O)

a

(A.9)
(1 + a) + Yl+2a coth [A V1i+2a ]

Esta eq. (A.9) & idéntica a expressao apresentada por =-

Bacon (Ba62), para o caso de reflexazo simetrica.
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APRNDICE B

Exnressao para a curva de "rocking" do eristal

(sem considerar extingao) (Sa56)(Po68)
Em uma gcometria plana, o angulo de Bragg para um raio nao

central, refletido de um bloco mosaico nao central &:

Bl-e+¢1+n

onde: © e o angulo de Bragg para um raio central refletido de
um bloco mosaico central.
¢1 ¢ o angulo entre o raio individual incidente e o raio
central incidente.
n e o angulo entre o bloco mosaico individual e o bloco

mosaico central.

Define~se 8 8e' - o
6'-9+4)1+n-9+¢2-n
et § = ¢1+ n 3 &= $2- n
b= 6 = n 5 gy~ & v
Seja a fungao transmissgo do 19 colimador, dada por:
1,2
_(_..._..
- ¢1
1(¢1) I, e
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e a refletividade do cristal dada por

~(ni5)?
o(n) = R_(8) e

e a transmissao do 2?9 colimador dada por:

2,2

ACD,) = e 2
A probabilidade de um neutron passar através do 19 colima~-
dor, ser refletido pelo cristal, e passar peloc 29 colimador, e

dada por:

9
2 n, 2 2.2
)T o+ (E) + (E;) ] =

,{}
—*

I(¢1)O(n) A(¢2)'IORO(B) exp-[(

a

1
- IéRO(B) exp -[(6;:)2 + (%)2 + (ﬁag)z}

Ao se efetuar a curva de "rocking”" o cristal sofre um gi-
ro em torno de sua posicao de Bragg; para obter a intensidade do
feixe "monocromatico™, substitui-se n por n + y, e integra-se -

gsobre 6 e n:

ICy) = lonoca)//exp - [(i’:—'}f—?ﬁ)2 + (b (ﬁ-“—gl;l)z] dnds

1
onde: [n- (8 +v) Jz + @2 +[n +6 + 7) ]z -
ul B . o
) 2
agsz[nz-Zn(G-Y)+(5-Y)z]+uiu§n2+u§82[n2+2n(5+7)+(6+7)2]
- 252,72
91F %2

considera—-se
3282 . u2a2 +a252
2 1 2 1l

2B 282[a§(6+7) - ug(S—Y)]

O
[ ]

2 2 2)
Bz[ui(dw)z +, az(d-v) J

2 2
D 018 °2
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a integral torna-se

¢ 2.,
2 n -
/é/;xp - (A2 282 G anas =J[72xp -

>0

n +

+
b

Lo -
|

D
~ 2 A
3,2, € _ 3 3
n+37* 2 371 Dy CA - B~
= exp - 5 - dndéd = X |e¥p <| Tpr dés
> ]
onde: _ .
20 2 2 2 2 4r 2 2 2
ca-s? | ME[elcemn el on ] - sf[alcern) - (o]
DA ' DA
CA-B° 1
—— = — 2¢.2,.2 2. 2,.2 2
oA ba (ABT[a(8%+ 286y + ¥ + aj(87- 28y + ¥O)] -

i i
- 5%t cs%e 28y + vh) - 20%a206%- v+ ah(eP- 26y ¢ yDH))

t:1
]
>
o
[ =]
+
=
™
=
[ 2 ot
1
w
Q

22 22 4 4 , 4
2F = 2(AB a;y - A8 azy - B aly”+ 64a27)

C = ABZGZYZ . ABqung“ B4u4 2 28‘“?

2 o 5
E = BZ[A(Q§+ ay) = B (aj]

1 “2)2]

v

; 2 2_ 2 2, 4_ 4
P o= 3 [A(alv a,) = B (ai“ uz)]Y

2 2, 2 2,2, 2.2y.2
G =B [A(al+ @) = B7(alt a3) Jv

a integral pode ser escrita na forma:

. , 2 T G
o | £§7+ 2F / 87+ 2 pb+ ¢
; jg‘!exp - { ¢ § .t C)d6 - %E exp - - E)dé

DA DA/E




—— 2 L " - — 2
bn VELRVAT o _ _F_
= Vﬁ;q——j exp - dé = // F /PA exp - [ DA ~ DAE
DA
E
portanto, escreve—-se ;s
2
1 F
J{y) = - exp - [BK (G - E‘J]
onde:
2

1l F, 1 2 2 2 2,2 2.2] 2

pa C-%E) =pa {8 [““1*“2) - B lag +ay) ]Y -
i 84 {Az(ai - ag)2 - ZABZ(ai - ag) (a? - ag) + 84(a§ - ag)z ]yz

2 2 2 2,2 2.2
B [A(al + “2) - B (o:1 - “2) ]
82 2,2 22 2,2 2.3 2,2 2 2 .
= AT(a ) -AR  (a+ a,) AR (o +al,) (o, -a.
2 2 2,2 2 172 1 72 172 1
DA A(al + uz) - B (al— 02)

2.2

4L 4 4.2 2.2 4 4, 4 4.2 2
+ B (al- az) - A (al- uz) ]Y

2, 2 2, 4
+ ZA% (al- az) (al— uz) - B (al- uz)

sendo: °

2

2 2 2 2.2 2 4 4
(a1 + az) (al - az) - (ul - uz) (al - o

22

~

escreve=-ge:

2 2.2 2,4 2 24
) 8 [4a1u2 A - 48 (a1a2 + alaz)] 2
2 2 2,2 2.2
pfaced + o) - 5G] ~a)) ]

Substituindo A e D, obtem-se:

2 2
1 F 4
“P'[E{m-‘i‘)]'e"v- T 3
al 4+ a, + 48
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0 coeficiente de J(¥), com D e¢ T substituidos fica:

\
Dn %1% 7
Y E ai+ a3+ 432

Portanto a expressao para J(y), torna-se:

o, 0 B = 2

I(y) = L2 exp -[ 4y ]
] 2 2 2 2 2J
ul+ a2+ 40 a1+ a2+ 48

0 desvio padrao dessa distribuicao e dado por:

a
W' o ﬁﬂ_jril_ + 32

As larguras a e B foram expressas em tcrmos dos desvios pa--
droes das distribuigoes dos colimadores e do mosaico; portanto,subs
titul-se di- ai/2/fzgf e 8 = b/2/22n2; onde a e a divergencia an-
gular norizontal do colimador e b e a largura de mosaico de cristal.

Portanto

W' = S - —— + b

2v2en2 4

A largura na meia altura da distribuigao que descreve a curva

de "rocking" e dada por:

2 2
i 2 ~
s Y om —_— 4+ b . W' = §/2/2en2

Para sc utilizar expressoes de refletividade calculada para

. . . . 2 2 2 .
¢ caso de colimadores ipuails, define-se a, = a + a,, & ainda ==--

1
a' = ae/2¢22n2 , e fica-se com:

W' o 2 \/(5‘—2—)2 + B
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111.
APENDICF = PROARAMA PARA FOMPUTADOR

CALCULO DA RFFLFTIVINADE INTFARADA
fASO DA REFLFXAO SIMFTRICA

PROARAMA REFLFTI
DP - DISTANPIA INTFRPLAMAR
FHEG = REAJPROCO DO VOLUMF DA CELULA UNITARIA
CTEPL = CONSTANTE DF PLANMCK
CTEBOL -~ CONSTANTE DF BOLTZMAMM
TZFRO - FSPFSSURA DO CRISTAL
8 - AMPLITUDF DF FSPALHAMENTO COFRENTF
TEMPD - TEMPFRATURA DF DFBYE
Q ~ FUNCAD DE DFBYF
BFTA - LARRURA DO MOSAICO DE CRISTAL
BETAAZ - FAYOR QUF rONSIDFRA 0S COLIMADORFS
coMMoMn FMER,F2,DP,EMI,FLN,BFTR,ALAM, TZERO,BFTAA?
DP=3,2603*%10.,%*(=-8)
FNER=Q ,55503%1Q,%%22
CTFPL=6,625%10,%%(=27)
CTFBOL=1,38%10,%%(~16)
TFMPr=24a5
EMEP=12,0487%10 ,%*%(=23)
Pl=3,1415926
TZFRO#1,513
R=, 84*10,%¥(~12)
11 RFAD 1005,TFMPD,Q,RFTA, BFTAAZ
BFTR=B?TA*DI/180
PRINT=1111,TEMPD,N,BFTA
PRINT>1002
PO 10rMNEP=]1,5
FLM=HNEDP
FHERaR , *PTFPL**?/(FMFP*PTFBOL*TFMPD)*(FLN/(?-)hP))**2
17(, ZSP(TFMPP/TFMPD)**Z*Q)
AF(NFP=~2)1,10,1
1 b0 10:s1L=25, 350 25
ALAM={
ALAM=ALAM/100,
£=,28p%,286/(ALAM*ALAM)
TAL=3872765%10,%*3%E /TFMPD¥*(, 25+ (TEMP/TFMPN ) ** 2% )
EMI=b;44024/(10,%10,)%(,3808/F*% 5+, ,40+8, 825*(1.-(1,~
IEXP(-IAL))/TAL))
50 T0.(2,10,2,3,2),NEP
2 FZ-BZm*B*B
60 TO 4
F2=6L,%RB%R
F2=F2%FXP( =2 ,%*FMER)
CALL IMAHFR(20,4INT)
« PRIMNT 1001,MFP, ALAM,FI4L JF2, FMFA, YINT
10 CONTIMUF
ro TC- 11
1001 FORM, (6{2X,F1l4,8))
1002 FORMuT(8X, SHNFD 12X, 6HLAMBDA, 13X, 24M1, 15X, 2HF2,13X, 1H
M, 11X, 8HINTEPRAL)
1005 FORMAT(SFI& 8) :
1111 FORMAT(1H ,6HTFMPD=,F14,8/14 ,%HN=,F14, 8/1H ,5UR " TA=F
144 ,87¢/7)
£ND

i
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SUBROUTIMNF INAHER (M, HINTF)

SUBROUTINF HFRR -~ NDFTFRMINA AS RAIZFS DOS POLINOMICS
DF HERMITF DF ARAU M

SUBROUTINE PHERA = DFTFRMIMA 0OS COFFICIFNTFS PFSOS
DA FORMULA DF INTFRRAFAO DF RAUSS-HFRMITE PARA O
POLINOMIO DF HERMITF DFE ARAU N

DIMFENSION PE(?70), RA(?20)
HINTE:=)

CALL HFRR (M, RA)

CALL PHEGRA(N, PE)

DO 1 Jd=], N
HINTE=PEL{J)*FX(RA(J))+HINTF
COMNTIMUE

RF TURN

FND ~

Yedeorde

FUNCTION FX(X)

cOMMON FMER, FFE,DP,FM| ,FNEP BFTA ALAM,TZFRO,BFTAA?
DDP=NP*10,%*8

SFNTFT=ALAM/(2,%DDP)

POSTET= (], ~SFHTFT*SFNTFT)** S

A=EMI*TZRRO/SENTET

D=8 . *FNEG*F2¥FEFEXDPH*3%SART( LOR(2,))/(SORT(3, 1&16)*¢
I *ENEP**3%BFTA)*SENTFT%2/0STFT

FX=BFTA/(2,%*SORT( LOAR(2,)))*D/{1,+D*EXP(-X**2)+(1,+2,
1XDFEXP(=XWc#2) )k, S*POTH(A*(I +2 JKDRFXP(=Xk¥D) Yo% 5);
FX=FX*EXP(=-BFETAA2®X%*X)

RETURN

END
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