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1. Introduccién

La labor realizada, que describiremos en este informe, tiene su eje princi-
pal en la utilizacién de técnicas de dispersién de neutrones para el estudio de
la materia condensada. Los esfuerzos principales se centran en el desarrollo
de técnicas de interpretacién de datos en experimentos de dispersién de neu-
trones. La motivacion fundamental radica en que la disponibilidad actual de
fuentes intensas de neutrones, hace que el empleo de técnicas de scattering de
neutrones constituya una de las mas poderosas herramientas experimentales
para la investigacién béasica y aplicada en diferentes campos de la ciencia. Sin
embargo, este gran desarrollo experimental no ha sido acompaiiado por un
correspondiente desarrollo en las herramientas de reduccién e interpretaciéon
de datos, siendo necesario en la actualidad un serio esfuerzo internacional
para remediar esta falta.

Esquemaéticamente, la labor se centra en el desarrollo e implementacién
de una nueva linea experimental, y la creacion de software de interpretacion
de datos asociados a esta técnica, y otras en colaboracién con grupos extran-
jeros. Teméaticamente, nos hemos centrado en el estudio de distribuciones de
impulsos en la materia, mediante neutrones. Asi, podemos resumir la labor
en dos grandes lineas de trabajo.

= Estudio de las distribuciones de impulsos en la materia

s Desarrollo de nuevos métodos de analisis de datos de técnicas neutro-
nicas

Como resultado de las tareas aqui desarrolladas, el Ing. Luis Rodriguez
Palomino completé su tesis doctoral en Ciencias de la Ingenieria en el Insti-
tuto Balseiro.

2. Desarrollo

En el mencionado contexto, se han realizado tanto tareas experimentales
como tareas que hacen al procesamiento e interpretacién de la informacién
obtenida mediante diversas técnicas neutrénicas. Las principales actividades



que realizadas en el terreno experimental han sido empleando el Acelera-
dor Lineal de electrones de 25 MeV (LINAC) del Centro Atomico Barilo-
che (CAB). Dicho acelerador constituye una instalacién tnica en su tipo en
Ameérica Latina, y es normalmente utilizada como base para la producciéon de
neutrones en forma pulsada. Los trabajos que a continuacién se detallan han
sido realizados centrando el interés en las siguientes técnicas neutrénicas.

2.1. Desarrollos en la técnica de transmisién de neutrones

La técnica de transmisién de neutrones se encuentra en operacién en
nuestro laboratorio desde hace varias décadas y constituye una excelente
herramienta para el estudio de diversas propiedades estructurales y dinami-
cas de la materia condensada. Siendo complementaria de la técnica DINS
y de otras técnicas neutrénicas més sofisticadas, la técnica de transmision
es usualmente empleada en nuestro laboratorio para el estudio de nume-
rosas muestras de interés tanto basico como aplicado. Continuando con el
desarrollo de esta técnica, hemos realizado las siguientes actividades:

1. Mediciones de seccion eficaz total (en el rango térmico de energias
neutrénicas) en muestras de mesitileno, tolueno, y mezclas de estas
sustancias a temperaturas criogénicas. El interés en el estudio de es-
tos materiales a bajas temperaturas se basa en su potencial uso como
elementos constituyentes de nuevas fuentes frias de neutrones. Los re-
sultados obtenidos y el analisis de los mismos pueden verse en la pu-
blicacion [1]; dichos resultados han sido recientemente aceptados como
contribucién a una base de datos internacional con referato [2].

2. Hemos aplicado la teoria de errores a fin de minimizar el tiempo de me-
dicién necesario para el estudio de una muestra [3]. En este trabajo se
muestra como distribuir entre las tres configuraciones propias de la téc-
nica de transmision (ftubo libret, tmuestrat y thackgroundt) el tiempo
total asignado a un experimento de modo de obtener una transmision
con una incerteza estadistica minima. La distribucién 6ptima de tiem-
pos obtenida depende de la transmisién de la muestra y de las tasas de
contaje de cada una de estas tres configuraciones. También se analiz6
el caso en el cual la transmisiéon de la muestra puede ser seleccionada a
voluntad, por ejemplo variando su espesor. Para este caso se obtuvo el
valor 6ptimo de la transmision como funcién del nivel de background
del instrumento. Se muestran diferentes ejemplos de interés y se com-
paran los resultados obtenidos con aquellos previamente publicados,
en los cuales no se considera la contribucion debida al background. Se
muestra que, siguiendo las recomendaciones del trabajo realizado, una
seccion eficaz total con una dada incerteza estadistica puede ser ob-
tenida en un tiempo de irradiacién notoriamente menor al requerido
en las configuraciones normalmente empleadas. Dado que el alcance



de este trabajo trasciende el caso particular del LINAC del CAB estos
resultados estan siendo volcados a una publicacién internacional [4].

3. Respecto al desarrollo experimental de la técnica de transmision, se
ha finalizado exitosamente la construccién de un nuevo banco de de-
tectores de menor tamano que el del actualmente en operacion. Este
avance permite reducir la incerteza en la posicién de deteccién, y con
ello la incerteza en la energia del neutréon detectado. A tal fin se han
utilizado detectores de neutrones de 3He de ijtt de didmetro. Por su
parte, tal como se muestra en la referencia [3], actualmente continta
siendo necesario reducir la contribucién al contaje debida a los neu-
trones de fondo. Este nuevo banco contribuye a lograr este objetivo ya
que reduce el volumen activo de deteccién que se encuentra fuera del
haz incidente.

2.2. Desarrollos en la técnica de dispersion inélastica pro-
funda de neutrones (DINS)

La técnica DINS constituye una de las herramientas principales que per-
miten obtener experimentalmente las distribuciones de velocidades de los
Atomos que componen una muestra. Gran parte de las tareas que realizadas
han tenido como objetivo principal el desarrollo de esta técnica. La técnica
DINS consiste basicamente en detectar los neutrones dispersados por una
muestra a un determinado angulo, filtrando los neutrones emergentes con un
material que posee una resonancia nuclear en energfas del orden del eV. La
diferencia entre los espectros tomados con filtro y sin filtro en el haz disper-
sado brinda un analisis en energia final que permite acceder a la distribuciéon
de momentos de particula independiente. Se finaliz6 la puesta a punto y ca-
racterizacion de diversos aspectos de un espectrometro dedicado a la técnica
DINS. Dicho espectréometro emplea un banco de detectores recientemente
puesto en funcionamiento en nuestro Laboratorio. En este marco, y conti-
nuando con el desarrollo de dicha técnica, se realizaron las siguientes tareas
en el terreno experimental tendientes a optimizar y caracterizar la técnica

1. Hemos realizado y caracterizado mejoras que permiten reducir noto-
riamente la contribucién debida a neutrones de fondo en experimentos
de DINS. Estas mejoras consistieron en blindar la parte trasera del
banco de detectores (esto es la parte de los detectores que no Imiral
hacia la muestra) con laminas cilindricas que hemos construido con
parafina fundida mezclada con carburo de boro (fuerte absorbente de
neutrones). El espesor de dicho blindaje, aproximadamente 5 mm, fue
definido de modo de atenuar el fondo sin incrementar innecesariamente
el material existente en forma proxima a los detectores. Este blinda-
je permitié reducir aproximadamente a la mitad el ruido de fondo, y



con ello aproximadamente a la mitad el tiempo de irradiacién necesa-
rio para la obtencién de un espectro de DINS con una dada incerteza
estadistica. Dado que la utilidad del material desarrollado trasciende
el marco de presente trabajo (siendo ttil como blindaje neutrénico en
una gran diversidad de instrumentos), la caracterizacion detallada del
mismo han dado origen a una publicacién internacional con referato

[5]-

. Se ha caracterizado en forma detallada la eficiencia en funcién de la
energia del espectrometro de DINS recientemente puesto en operacion.
A tal fin se ha utilizado la calibracién recientemente efectuada del es-
pectro de neutrones incidentes [6, 7, 8, 9], la cual ha sido extendida a
mayores energfas y verificada con detectores de neutrones de 3He de
mayor eficiencia. Basdndose en dicho espectro incidente, se han em-
pleado muestras de plomo de diferentes dimensiones como calibrador.

. En lo que respecta al tratamiento de los espectros obtenidos mediante
la técnica DINS hemos aplicado la metodologia que se muestra en la
referencia [10] a las diferentes muestras de interés (polietileno, grafi-
to, mezclas de agua liviana y agua pesada). Esta metodologia es de
fundamental importancia ya que ha permitido corregir los espectros
obtenidos por los efectos de scattering multiple y atenuacién existen-
tes en la muestra, accediendo asi a la contribucién al contaje debida
exclusivamente a procesos de scattering simple. Tal como se muestra
en [10], solo después de haber caracterizado el instrumento y de haber
realizado estas correcciones es posible obtener informacién confiable
del sistema dispersor. A fin de verificar la metodologia de analisis de
datos, y el correcto funcionamiento y caracterizacion del espectrometro
implementado hemos realizado experimentos de DINS con muestras de
diferentes tamanos de los materiales antes mencionados. Estos siste-
mas dispersores fueron previamente estudiados mediante técnicas neu-
tronicas independientes y bien establecidas (transmision y difraccion
de neutrones entre otras). Luego de las mencionadas caracterizaciones
y correcciones hemos obtenido resultados que muestran un muy buen
acuerdo con los predichos por los modelos empleados.

. Los logros mencionados en los puntos anteriores han sido de funda-
mental importancia ya que, una vez optimizado y caracterizado el es-
pectrometro de DINS y validado el método de analisis de los datos
experimentales, hemos dejado en operacién en nuestro pais un instru-
mento de gran utilidad para el estudio de la dindmica de la materia
condensada. Es de notar que, previo a la realizaciéon de este traba-
jo, el tnico instrumento de DINS se encontraba en funcionamiento
en la instalacion ISIS del Rutherford Appleton Laboratory, Inglate-
rra, donde durante més de diez afios se concentr6 practicamente toda



la actividad experimental relacionada con esta técnica. En este con-
texto vale destacar que en numerosos trabajos realizados en la men-
cionada instalacién se han reportado resultados que, luego de utilizar
un formalismo aproximado para el procesamiento de los datos, fue-
ron atribuidos al supuesto descubrimiento de nuevos fenémenos fisicos
(secciones eficaces neutrénicas anoémalas). Esto ha dado origen a una
situacién controversial en el marco de la cual hemos publicado diversos
trabajos [11, 12, 13, 14, 15, 16, 17]. En este contexto el espectrémetro
de DINS que hemos puesto en operacién constituye una herramienta
de gran utilidad que ha permitido consolidar un grupo de investigacion
independiente en este campo. De hecho dicho espectréometro ha sido re-
cientemente utilizado a fin de analizar experimentalmente la existencia
de las mencionadas secciones eficaces neutrénicas anémalas. Concreta-
mente, a tal fin, durante 2008 hemos realizado experimentos de DINS
en diferentes mezclas de agua liviana y agua pesada (como asi también
en dichos elementos puros) y hemos obtenido como resultado seccio-
nes eficaces neutronicas de tales sistemas en perfecto acuerdo con los
valores tabulados, confirmando asi la ausencia de las anomalias antes
mencionadas. Tal como puede verse en la referencia [18| estos resul-
tados han tenido un alto impacto. Estos resultados constituyen una
clara evidencia experimental de que el método aproximado usualmen-
te empleado por los usuarios de ISIS para el tratamiento de los datos
conduce a resultados erréneos, dando sustento experimental adicional
a la relevancia de las criticas que en diversos trabajos previos hemos
realizado a la metodologia usualmente empleada para el tratamiento de
los datos de DINS. A la luz de los resultados recientemente publicados
en [18] se hace atn méas evidente la imperiosa necesidad de analizar
la validez de numerosos trabajos publicados durante la ltima década
empleando la técnica DINS.

. Se ha caracterizado la sensibilidad y resolucién de la técnica DINS pa-
ra su empleo en espectroscopia de masas no destructiva para el caso
particular de la deteccién de hidrégeno. El limite de deteccién actual
empleando el LINAC del CAB es aproximadamente 200 ppm de con-
tenido en peso de H en aleaciones metélicas a base de zirconio. Este
limite de deteccién requiere dos semanas de irradiacién. Respecto a
la resolucién ha sido posible la determinacién de hidrégeno en forma
discriminada de la de otros elementos. Esta caracterizaciéon ha sido ba-
sada en los resultados obtenidos con diferentes mezclas de agua liviana
y agua pesada. Se prevé extender esta aplicacion a nucleos de mayor
masa que la del hidrogeno (deuterio, carbono y zirconio, entre otros).

. Luego de haber probado en el intenso campo de radiaciéon produci-
do por el LINAC diferentes componentes electronicos disponibles en



nuestro Laboratorio, durante 2008 hemos efectuado la importaciéon de
diversos componentes electronicos necesarios para el desarrollo de la
técnica DINS (detectores de mayor eficiencia, fuentes de alta tension,
preamplificadores, amplificadores, discriminadores, unidades de coinci-
dencias, generadores de compuestas temporales, etc.). Asimismo estos
elementos, actualmente disponibles en nuestro laboratorio, permitiran
la construccién de un segundo banco de detectores que serd ubicado
simultdneamente en otro angulo de scattering.

2.2.1. Distribuciones de impulsos estudiadas con otra técnica ex-
perimental

Investigamos la distribucién de momentos en el para-Hidrégeno liquido
a 16.5 K. El interés basico de esta investigacién consiste en que tratan-
dose de un sistema con fuertes interacciones cuanticas de intercambio, es
de esperar un notable apartamiento respecto del Gaussiano predicho por
un célculo clasico basado en las distribuciones de Maxwell-Boltzmann. Este
comportamiento, que se conoce de manera acabada en el Helio, no esta bien
cuantificado en el caso del hidrogeno liquido, y de ahi su interés.

El trabajo fue realizado en colaboracién con el Prof. Francisco Javier
Bermejo del Instituto de Estructura de la Materia del CSIC (Espana) y el
Prof. Manfred Ristig de la Universidad de Colonia (Alemania), mediante la
realizacién de un experimento en el espectrometro MARI del Rutherford Ap-
pleton Laboratory (RAL) (Gran Bretana) [19]. Este espectrometro permite
trabajar con un haz de neutrones incidente pulsado monocromatico (450 meV
en este caso) de alto flujo. Varios conjuntos de detectores cubren un amplio
rango angular, y las energias son determinadas por tiempo de vuelo. Asi es
posible estudiar la ley de scattering del sistema dispersor en un ampio rango
de transferencias de energia e impulso. La energfa seleccionada, nos sitiia en
el régimen de tiempos cortos de colision aunque debajo del umbral de 516
meV correspondiente a las vibraciones intramoleculares; lo que simplifica el
analisis. Cabe destacar que esta situacién no es posible con la técnica DINS,
donde el haz incidente es policromaético.

Los estados estudiados correspondieron a diferentes densidades a una
temperatura de 16.5 K. Para el andlisis de los datos fue preciso hacer una
detallada correccién por scattering miltiple v atenuacién, desarrollada por
nosostros previamente [20, 21, 22].

Para el analisis posterior de forma de picos, desarrollamos un cédigo de
ajuste interactivo, basado en las bibliotecas MINPACK y SLATEC. La fun-
cién de forma de pico utilizada, convolucionada con la resolucién experimen-
tal es la funcién de ajuste. Los parametros resultantes dan la energia cinética
media, y el gradiente del potencial interparticula, lo que permite comparar los
resultados con potenciales validados independientemente por otros calculos.
Los resultados de energias cinéticas obtenidos muestran discrepancias espe-



radas respecto de los célculos clasicos y se comparan favorablemente con la
teorfa de Correlated Density Matrix (CDM), y la técnica de simulacion nu-
meérica Path Integral Monte Carlo (PIMC) que incluyen explicitamente los
efectos cuédnticos

El complejo anélisis de este experimento involucré nuerosos desarrollos
de software originales, que seran aplicados en el futuro en experimentos de
este tipo.
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