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Resumen

Resumen

Con el objeto de lograr poner en condiciones operativas el difractometro de neutrones del
ININ se plantearon las tareas que se describen. Las mismas tuvieron que ver con la evaluacion
del estado del difractometro, la realizacién de posibles mejoras, la caracterizacion del estado
del difractometro después de realizarlas y, por ultimo, con la proposicion de mejoras futuras.

Las principales tareas fueron:

1. Medicidn del espectro térmico del Reactor Triga Mark III para evaluar las condiciones de
operacion y la éptica del difractometro de neutrones. (Cap. 3).

2. Por la baja intensidad registrada en la medicién del espectro térmico, se desensamblod
completamente el difractémetro para proceder a su alineacién usando un laser y dispositivos
auxiliares que se fabricaron conforme fueron requeridos. Para realizar la alineacion fue
necesario hacer trabajos de maquinado para modificar la base metalica, puesto que estaba
anclada al piso de manera definitiva. (Anexo 2).

3. Para seleccionar el conjunto de colimadores que ofreciera la mejor resolucién compatible
con una intensidad adecuada, se reviso la teoria de la éptica de los difractémetros (Cap. 1), se
modelaron las curvas de resolucion y la luminosidad para diferentes combinaciones de ellos.
Para seleccionar la longitud de onda A del haz de neutrones que se usaria en las mediciones de
figuras de polos, se modeléd la dependencia de la resolucién respecto a A. Todos los
modelados anteriores se efectuaron considerando el monocromador de grafito pirolitico
existente. Con objeto de proponer mejoras en el futuro, se repitieron los modelados

considerando monocromadores de grafito pirolitico y de cobre con diferentes anchos de
mosaico (Cap. 2).

4. Una vez realizada la alineacién, y teniendo como guia los resultados de los modelados, se
midié nuevamente el espectro térmico, y se determiné la resolucién del difractometro para
diferentes combinaciones de colimadores, lo que permitié seleccionar el conjunto de
colimadores mas adecuado para medir figuras de polos (Cap. 3).

3. Para verificar la calidad del trabajo realizado se midieron tres figuras de polos de una
muestra de textura conocida, y se compararon con sus equivalentes medidas por
difraccion de rayos X. Esto permiti6 comprobar la calidad de la alineacion y de la dptica
seleccionada, asi como el funcionamiento de todos los sistemas asociados al
difractometro, como son los motores, los programas de control de movimiento, la
precision en las rotaciones del goniometro de texturas, etc. (Cap. 4).

6. Como parte del entrenamiento del personal en las aplicaciones del equipo, se obtuvo la

funcién de distribucién de orientacién cristalografica de una muestra de la aleacion Fe50%Ni,
deformada al 90%, y se analizaron las componentes de textura (Cap. 5).
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Infroduccion

Introduccion

Una de las principales herramientas en la investigacion y aplicaciones de la Fisica Nuclear
son los reactores nucleares y los dispositivos asociados a ellos como los difractometros de
neutrones.

Los neutrones producidos en un reactor nuclear pueden usarse en experimentos de difraccion
por materiales cristalinos, a condiciéon de que su energia cinética se reduzca hasta unas
fracciones de eV, para garantizar que la longitud de onda sea alrededor de 1 A. La reduccién
se hace por la colisidn eléstica de los neutrones con un material rico en nucleos ligeros, por
ejemplo agua. A este material se le llama "moderador”, y al proceso "termalizado". Después
de haber sido termalizados, la energia de los neutrones (o la longitud de onda), presenta una
distribucion de Maxwell-Boltzmann (espectro térmico), lo que obliga a seleccionar los
neutrones que tengan una longitud de onda del orden del espaciado interplanar de la muestra
bajo estudio. La seleccién se hace difractando los neutrones con un cristal, llamado por su
funciodn, cristal monocromador. Adicionalmente, el haz de neutrones extraido del reactor es un
haz divergente, debiendo procesarse para obtener trayectorias paralelas. Esto se efectia
usando colimadores, tipo Soller, colocados antes y después del monocromador. Los
colimadores, el monocromador, los diferentes circulos del difractometro y del goniémetro, su
alineacion y sus relaciones geométricas, constituyen la "6ptica" del difractometro.

Los difractémetros de neutrones se han utilizado en general para realizar los siguientes
estudios:

a._ Anilisis de propiedades extensivas (andlisis volumétricos), facilitados por la alta
penetrabilidad de los neutrones. Por ejemplo, determinacion de texturas globales a partir de la
medicion de figuras de polos, de materiales con grano o cristales grandes, como aleaciones y
metales recristalizados (difractémetros de baja y mediana resolucion).

b. Estudios de estructura cristalografica de materiales compuestos por elementos ligeros o
contiguos en numero atémico, consecuencia del comportamiento no monétono de las
secciones eficaces de los isdtopos (difractometros de alta resolucién) (Bacon 1975, Hewat
2004).

c._ Andlisis de materiales magnéticos, realizables a través de la interacciéon del espin
neutrénico con el espin electrénico.

El analisis de textura, orientacion preferencial de las cristalitas en un so6lido, es importante
porque afecta directamente las propiedades fisicas de materiales anisétropos.

El Instituto Nacional de Investigaciones Nucleares (ININ) cuenta con un difractometro de
neutrones marca Mitsubishi NX 1330, anexo al Reactor Triga Mark III (Anexo 1), tnico en
México, que acondicionado adecuadamente puede usarse en el estudio de efectos estructurales
y microestructurales de materiales solidos de alta simetria, como metales y aleaciones.
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Para lograr el acondicionamiento del mismo, debe tenerse en cuenta que cada difractdmetro
de neutrones se construye de manera unica, por lo cual, cada uno tiene caracteristicas fisicas
propias, debiéndose disefiar su dptica, alinear, y calibrar la misma de manera individual (ver
por ejemplo, Chunhua, Meven 2003). Siendo esta una diferencia importante respecto a los
difractémetros de rayos X, que se construyen en serie.

Lo anterior hace necesario que cada laboratorio tenga personal especializado en la teoria y
practica del disefio de la dptica.

A su vez, se requiere que el usuario del difractometro conozca la influencia de la 6ptica en los
datos obtenidos en las mediciones (difractogramas), para el procesamiento adecuado de ellos
y la correcta interpretacion de los resultados.

El difractograma de una muestra cristalina presenta varios méaximos (picos), cuya calidad esta
determinada por varios parametros. En los difractometros de neutrones de baja resolucién el
perfil de los méaximos de difraccién puede describirse mediante una funcidn gaussiana, y en
tal caso, los parametros que caracterizan al maximo son la anchura medida a la mitad de la
altura del maximo (Full Width at Half Maximum), que caracteriza la resolucidn, la posicion

del maximo del pico 26,4 y la luminosidad L, que es directamente proporcional a la
intensidad integral 7 del haz difractado.

El FWHM vy la luminosidad dependen tanto de la optica como de las caracteristicas
estructurales y microestructurales de la muestra: son la convolucion de ambas contribuciones.

El efecto de la dptica sobre la calidad de los méximos se mide usando muestras ideales, es
decir, muestras cuyos picos contribuyen minimamente al perfil observado. Los difractdmetros
de neutrones de baja resolucién tienen un FWHM instrumental del orden de 2° vy
practicamente cualquier muestra se comporta como ideal.

Para mejorar la calidad de los perfiles, es decir, para aumentar la luminosidad y reducir el
FWHM es necesario disefiar la dptica y alinear el difractémetro.

En medidas convencionales de textura todo el pico de difraccion pasa por la rejilla de entrada
del detector (porque el area del maximo es proporcional al volumen difractante), lo que
implica que la resolucién es importante pero no es una exigencia fundamental como en la
determinacién de otras propiedades microestructurales que se reflejan en la forma del perfil,
el tamafio de cristalita por ejemplo. En el presente estudio se aplicd el criterio generalizado de
que es suficiente que la parte inferior de los picos (2FWHM) sea menor o igual que la apertura
del detector para poder realizar la medicién de textura.

Adicionalmente, es indispensable optimizar la dptica para reducir el tiempo empleado en el
experimento, dado el bajo flujo de neutrones.
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Los dos objetivos fundamentales de esta tesis fueron:

1. Modelar y obtener experimentalmente una oOptica que permitiera mejorar la
resolucion del difractometro de neutrones del ININ, combinada con una intensidad
aceptable, para poder utilizarlo en estudios de texturas globales de metales y aleaciones.

2. Adquirir los conocimientos necesarios sobre la éptica, la medicion de figuras de polos
y la determinacion e interpretacion de las texturas globales.

Para cumplir con el objetivo anterior se realizaron los siguientes trabajos:

. Disefio tedrico de la dptica.
. Alineacién del difractémetro.
. Medicién del espectro térmico y seleccion de la longitud de onda () de trabajo.
. Medicion de los FWHM calculados en (1) y comparacién teoria-experimento.
. Medicién de figuras de polos de una aleacion Fe50%Ni deformada y comparacién
con las equivalentes obtenidas por difraccion de rayos X.
6. Determinacion de la funcidén de distribucién de orientacién cristalografica usando las

figuras de polos medidas, e interpretaciéon de las componentes de textura presentes en la
muestra.

oW N

Los puntos 3 y 4 también ayudaron a verificar el funcionamiento total del difractometro:
rotaciéon de los motores, desplazamiento de la mesa y brazo del monocromador,
desplazamiento de la mesa y brazo de la muestra, etc.
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Capitulo!

Capitulo 1. Fundamentos Teéricos

En este capitulo se presenta la teoria de la dptica del difractémetro de peutromes y su
influencia en el FWHM de los perfiles medidos y la luminosidad. Se define también la
funcidn de distribucidn de orientaciones cristalograficas y su relacidén con las figuras de polos
medidas experimentalmente.

1.1 Difraccidn

En los sélidos cristalinos los 4tomos forman estructuras geométricas periddicas, lo que
permite estudiar las mismas por difraccion de electrones, de rayos X o de neutrones.

El fenémeno de difraccidon se presenta cuando un tren de ondas incide sobre un material
cristalino. Las ondas son dispersadas coherente o incoherentemente por los atomos del cristal.
Las coherentes interfieren de manera constructiva y destructiva dando origen a patrones de
difraccién caracteristicos. La geometria del proceso se¢ muestra en la figura 1.1, donde se

plantea la difraccidn como si fuera una reflexién por los planos cristatinos definidos por los
dtomos.

Ley de Bragg
nA=2dsen6
Haz incidente Haz
longitud de onda A difractado
\
~ < =
d

T Planos coistalinos \L

Fig. 1.1. Condiciones de difraccion.

El resultado de un experimento de difraccidn de rayos X o de neutrones, cuando se usa un
difractdmetro, es una lista de intensidades y; vs dngulo de difraccién 26;. La lista se denomina
difractograma, y es el numero de fotones o de neutrones colectados por el detector a
intervalos angulares y temporales predeterminados. Con estos datos se construye un grafico
gue presenta una seric de picos. Cada pico del difractograma se caracteriza por su posicion,
forma de perfil, FWHM vy altura. Un observable adicional que proporciona el difractograma es
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es el fondo continuo. Con estos datos se obtiene la informacién buscada, que puede ser,
parametros de red, 4ngulos de la celda cristalina, tamafio de cristalita, etc.

La posicién angular @ de los picos correspondientes a una muestra ideal, esta dada por la
parte escalar de la ley de Bragg

(1.1) nA=2dsené,
donde

n = orden de la difraccion,
A= longitud de la onda difractada,

d = distancia entre los planos paralelos que intervienen en la difraccién, y
= éngulo de difraccién. Fig. 1.1.

Los perfiles medidos experimentalmente son la convolucién de tres componentes:
ala distribucién de las longitudes de onda en el haz incidente,

b. las caracteristicas intrinsecas del difractometro (6ptica del equipo, colimadores,
condiciones cristalograficas del monocromador, etc.), y

c. la contribucién de la muestra debida a su estado microesructural (microtenstones, tarafio

de cristalita, etc.).

Las dos primeras componentes definen la funciéon instrumental, que puede obtenerse
experimentalmente o proponiendo una forma analftica a partir de la convolucién de los
componentes de la éptica (Klug 1974). Las funciones utilizadas deben permitir construir
curvas que reflejen los principales efectos de la dptica sobre el perfil, por ejemplo: el
desplazamiento A9 de la posicién real, la asimetrfa y el ensanchamiento (FWHM) del
maximo. Si se utiliza una funciéon p-Voigt = yL+(1-n)G (Young 1993), las curvas son:

a) corrimiento del méximo, AQ vs. 26

b) parametro de mezcla, 7 vs. 20,y

¢) curva de resolucién, FWHM vs. 26

Las curvas de resolucién c) describen el comportamiento, fundamental en la caracterizacién

de cualquier difractébmetro, del FWHM en funcion del 4ngulo de difraccion. La Fig. 1.2
muestra las curvas de resolucion pertenecientes a varios difractometros.
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Fig. 1.2. Curvas de resolucién (Pannetier 1995).

En el caso de los difractometros de neutrones de baja resolucidn, ta contribucién de la muestra

al perfi) generalmente puede ignorarse por tener un #WHM mucho menor que el instrumental.
Fig. 1.3.

/h(ZG) =fxg
2_ 102 o2 2
FWHM =H"=H+ H;
experimental
£(20)
FWHM =H, £(26)
instrumental FWHM =Hl
muestra
260 26

I— 2 H = apertura detector —l

Fig. 1.3. Perfil experimental.

En las medidas de textura la intensidad integral es proporcional al volumen de las cristalitas
con una orientacion dada, por lo que se determina en una sola medicidén haciendo que el
méximo esté totalmente comprendido en la apertura del detector. Esto exige que la aperiura
del detector > 2FWHM.

Por lo anterior, en este {rabajo sélo se estudiara experimentalmente la curva de resolucién.
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E] perfil experimental (Fig. 1.3) #(26) es la convolucién de dos funciones: A8), contribucién
de la muestra, que incorpora los efectos del tamafio de cristalita, microdeformaciones, etc., y
la funcién instrumental g(24) (Hideo T. 1993),

(1.2) H26) = [1(26-20")g(26")d(28").

La funcién 4 también puede escribirse como

(1.3) h(26), = ¢,(26,-26,),

donde % es un indice que denota los planos (hkl), y 24, la pesicion del maximo del perfil.

La mtensidad de la sefial en un punto i del difractograma es la suma de la intensidad

producida por cada fase j existente en la muestra, més la producida por el fondo (Young
1993),

(1.4) , =;y,d- =25, 20, e 08 =28 DR A+ Yy
J

Yi; €s la contribucion de la fase j a la intensidad total en el punto 7.

Fi; es el factor de estructura de la k -ésima reflexién de Bragg en la fase j. Incluye efectos
térmicos.

26, es el angulo del punto que se est analizando, y 26, el 4ngulo de Bragg del miximo de
la reflexidn £ de la fase ;.

Py; es una funcién que describe la orientacién preferencial.

A = factor de absorcion.

¥»1 = fondo en el punto / del difractograma.

Lys= producto del factor de Lorentz por la multiplicidad de la reflexién k de la fase j, my;.
S; = factor de escala correspondiente a la fase ;.

Para neutrones:

m, .
1.5 L =—t
(1-3) % sen20,senb, d
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7

sy
(1.6) SI_=Q£_J_£’
8 Vy; P

Q es un factor que incorpora las condiciones geométricas de la medicidn, el tiempo de
exposicion, etc.

Ip = Intensidad del haz incidente.

A =longitud de onda de la radiacién.

V;=volumen de la fase j irradiado por el haz incidente.

V cqj= volumen de la celda unitaria correspondiente a la fase ;.
p' =densidad de la muestra en polvo (si se analiza un poivo).
p = densidad de la muestra sélida.

El factor de estructura es

(1.7) Fo; =2 .byN T exp(2rik » %,).
!

La suma es sobre los / &tomos de la celda unitaria.

N; =ndimero de ocupacidn

bp = longitud de dispersién nuclear coherente

T, = factor térmico.

2 = (%), y1,z1 ) coordenadas fraccionarias del /~ésimo 4tomo.

El indice & es ¢] contador correspondiente al plano de difraccién con indices de Miller (hkl).

Para los difractéometros de neutrones de baja resolucién, la funcidn ¢(26) mas adecuada es la
de un perfil de forma gaussiana (Young 1993, Rodriguez-Carvajal 2001),

2 [in27" —41In2 s
(1.8) ¢(29)_§[7] cxp[ T (29—290),

aunque en general pueden usarse otras funciones (Young 1993). Esta ecuacién permite
caractenzar la éptica a través del FWHM (H).
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1.2 Fundamentos Tedricos de la Optica

La figura 1.4 es un esquema de la dptica de un difractémetro de neutrones. §;, Sz, y $3 son
colimadores tipo Soller, caracterizados por su divergencia angular ¢, @z, aj respectivamente
(Sailor 1956). Ver Fig. Al.4. S), estd colocado entre la fuente de wveutrones y el
monocromador, §; entre el monocromador y la muestra, y S entre Ja muestra y el detector.
Cuando el detector estd colocado de manera que el haz del reactor y el difractado por la
muestra tienen Ja "misma direccién”, se dice que Henen geometria paralela. Si tienen
direcciones opuestas la geometria se denomina antiparalela (Bacon 1975).

Mucstra Cireulo 2 (rucstre)

Clreulo ] ——  —
(monocromador)

Detector

© S
K AN
%6 Crista! monocromador ™~ Blindaje del

monocromador

Fig. 1.4. Difractometro de neutrones. Geometria paralela.

El cristal monocromador se caracteriza por los planos difractantes (hil), por el dngulo de
difraccidn 26y y por el ancho de mosaico f, que es el FWHM de la distribucion de las
normales a los planos difractantes de las cristalitas que lo conforman.

La teoria que desarrollaron para la éptica Sailor (1956), Caglioti (1958, 1962) y Hewat
(1975), proporciona la siguiente expresion para el FWHM instrumental de un difractémetro de
neutrones,

(1.9) FWHM!= H*=Utan’ @tV tan@+W ,

donde el signo (+) se aplica a la direccion antiparalela y el (-) a la paralela. Como el FWHM
es menor para esta Gltima, en este trabajo se analiza solamente la direccidn paralela. En la
gcuacién anterior,

_ Moy +alf + e )
- ]
(al +a} +4p%)an’s,,

(1.10)
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(1.11) o 4 +2p%)
(e +a} +4p%)anb,,
y
(1.12) W 210 et +asal +46°(a] + )
(i + oy +457)
y
(1.13) L= 00,08

|
(a7 +o5 +4p%)
para la luminosidad.

En estas ecuaciones @ es el 4ngulo de difraccién de la muestra, Gy el correspondiente a)

monocromador, £ el ancho de mosaico del mismo y o; la divergencia angular de los
colimadores.

Analizando el caso particular o) = &, = a3 = o = [, puede constatarse que /{ varia con ¢, en
tanto que L lo hace con ¢. De manera que si se reduce ¢ para tratar minimizar #, la
luminosidad puede bajar drasticamente, razén por la que no es posible optimizar
simultdneamente ambas propiedades, y es necesario buscar un compromiso donde H tenga un
valor lo suficientemente bueno sin reducir considerablemente L.

Caglioti (1958) propone el siguiente criterio para escoger los colimadores y obtener la mejor
relacién entre FWHM y L:

(1.14) o, <a, <o,.

Con el mismo objeto, Hewat propone

(1.15) o =a=a,
(1.16) a, =20

y

(1.17) p=2a.

En la tabla 1.1 se dan valores representativos de los parametros caracteristicos de algunos
difractémetros de neutrones (Pannetier 1995).
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Tabla 1.1 Pardmetros de difractometros de neutrones.

Tipo de Difractometro| 2 FWHM U v W
(A) (26)° (grado)2 (grzaLdo)2 (grado)2
Mediana Resolucién | 2.5 | 0.35-2.0 2.1 -1.6 0.40

Alta Resolucién 1.9 | 0.15-0.3 0.15 -0.34 0.33

1.3 Fundamentos Tebricos del Andlisis Cuantitativo de Texturas

La textura cristalogréfica, o sea, la orientacion preferencial de las cristalitas de un material
policristalino, es una de las fuentes predominantes de la anjsotropfa de las propiedades fisicas
y tecnolégicas, y puede ser deseable o perjudicial Otra anisotropfa es, desde luego, la
intrinseca del monocristal.

Los cambios de textura en un material, cambios en fa orientacién cristalogréfica de las
cristalitas, est4n asociados con los procesos de elaboracién del material como pueden ser la
deformaci6n plastica, recristalizacién o transformaciones de fase. Asf, los estudios de textura
puedan usarse como una herramienta para la investigacién y el control de procesos, y para la
prediccién y optimizacién de propiedades fisicas de policristales formados por monocristales
anisotropicos (Cruz 1998, Bunge 1982a, 1969, Wenk 1988).

Uno de los objetivos fundamentales del andlisis de texturas es conocer la distribucién de las
orientaciones de las cristalitas dentro de una muestra policristalina. Otros objetivos son
interpretar la distribucién en base a los procesos de elaboracidén del material, y establecer la
relacién entre la distribucion y las propiedades macroscépicas observadas (Matthies 1988).

1.3.1 Definicion de la Funcion de Distribucion de Orientaciones Cristalogrdficas (FDOC)

La descripcion matemética completa de la microestructura de un material mouvofésico
policristalino requiere de la especificacion de Ja orientacion de los ejes cristalograficos, y
otras variables para cada cristalita en la muestra. Normalmente esta descripcion es demasiado
complicada para ser prictica, por lo que es preferible usar funciones de distribuciones
estadisticas como son el tamafio medio de grano, la distribucién de granos o la forma

promedio de ellos y la funcién de distribucién de orientaciones cristalogrdficas (FDOC) o
textura del material.

Para determinar la orientacién de una cristalita se requieren dos sistemas de coordenadas: K4
fijo en la muestra y Ky ligado a la cristalita.

En los materiales laminados el sistema ligado a la muestra es un sistema ortonormal con sus
ejes paralelos a la direccion de Jaminado DL, a la direccion transversal DT y a la direccién
normal DN respectivamente. El sistema ligado a la cristalita también es un sistema
ortonormal relacionado con los ejes del cristal, pero que no coincide necesariamente con los
de la celda unitaria. En la Fig. 1.5 se representa para un cristal cibico.
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z
Sistera de Coorderadas dal Cristal Y
Ea(XVZ")
DN X
(disecsién normal)
Z|| DN
| Z
DT

(direccién Lransversa)

DL
(direccién de leminado)

Sisterna de Coordenadas de lJa Muesua
EAXYZ)

Fig. 1.5. Sistemas de coordenadas.

Analiticamente Ja orientacion relativa de los dos sistemas esta determinada por un operador de

rotacidn g, que representa las rotaciones sucesivas que deberén efectuarse para hacer coincidir
ambos sistemas de coordenadas,

(1.18) Ks = gKa.

g es una matriz que tiene diferentes representaciones (Bunge 1982a, 1982b), como es la
basada en los cosenos directores, la cristalografica, usada especialmente en metalurgia, y la
basada en angulos de Euler.

Cada representacidn tiene su propia notacién. En la notacién cristalografica se especifican los -
indices de Miller del plano cristalino paralelo a la superficie de la ldmina y de la direccidn del
cristal paralela a la direccién de laminado,

(1.19) g = (hkD)[uvw].

Esta notacién se usa para la componente ideal de textura (Bunge 1982a), que se definura
adelante. Fig. 1.6.
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DN [hkl]*

DT

DL

Textura (hkl)[uvw]

(hkl) plano paralelo a la superficie de la
muestra

[uvw] direccién paralela ala direceién de
laminado DL

Fig. 1.6. Representacion cristalogréfica de una orientacion.

En esta representacién

DL DT DN
u r h

(1.20) g=|v s kj.

El vector [u,v,w] denota una direccién paralefa a la de laminado, [r,5,t] una paralela a la
direccion transversal y [h,k,l]‘ una paralela a {a direccién normal, como indica el rengldn que
aparece en Ja parte superior externa de la matriz. (*) se usa para indicar que el vector
pertenece al espacio reciproco.

La representacién en angulos de Euler se denota por
(1.21) g=8(o. @ ).
La definicién de los 4ngulos de Buler (seleccion de Bunge) se ilustra en la Fig. 1.7.

Onginalmente el sistema Kp ligado a la cristalita coincide con el sistema X, ligado a la
muesira. Después se efectian ires rotaciones de Kg:

1. ¢; alrededor del eje Z": X 52Xy Y > Y4, Z = 7.
2. @ alrededor de X'¢y: Xot= Xot, Y12 Yo, Z — Zy.
3. pentornoaZ’g: X't = X2 Yo=Y, Zo=Zg.

10
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Ka(XY2) 7270 Ke(XY2Z)

Z's ® C} v

Fig. 1.7. Angulos de Euler (seleccién de Bunge).

En esta representacion

1

(122) COSp, COsP, —sen @, sen@,cosP  senp, cos@, +cos@, sen@,cosd  seng,send

g:
—COS @, sen @, —sen @, cos P, cosD  —sen @, seny, + cosP, cosP,cosd  cosp, sen D

seng sen® —-cos@, sen® cosP

Los é4ngulos de Euler definen un espacio de orientaciones constituido por tres ejes
ortogonales, Fig. 1.8, conocido como espacio de Euler (EE), donde se representa Ja funcién
de distribuciéon de orientaciones cristalograficas. El £E no es la unica forma de representarla,
pero si la mas extendida (Bunge 1982a, Wenk 1987). En este espacio, la rotacién g esta
representada por el punto g(@;, @ @,).

El material tiene textura si g no se distribuye uniformemente en el espacio de Euler.

1]
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Fig. 1.8. Espacio de Euler.

1.3.2 Determinacion de la FDOC

Experimentalmente existen dos grandes conjuntos de métodos para determinar la FDOC
(Bunge 1982b, Matthies 1985, 1988, Caleyo 2001, Tarasiuk 1998, Schaeben 2001): los
métodos locales, aplicables cuando se investigan, por ejemplo, gradientes de textura o
propiedades que dependen de la orientacion relativa de las cristalitas, y los métodos globales,
usados en ¢l estudio de propiedades representativas de toda la muestra como ¢l médulo de
Young. Entre los métodos locales estan la difraccidon de electrones con el microscopio
electrénico de transmisién (TEM), y la ESBD (Electron Back-Scattered Diffraction) en el
SEM (OIM™ Orientation Imaging Microscopy), en ambos casos se determina la ornentaciéon
tndividual de cada cristalita perteneciente a una muestra. En los métodos globales se miden
propiedades que dependan del volumen correspondiente a cada orientacién sin importar la
zona especifica de 1a muestra. Bn estos casos se miden, figuras de polos o figuras inversas de
polos, por difraccién de rayos X o de neutrones, y a partir de ¢ella se determina la FDOC.

Una figura de polos, FP (Klug, 1974), es la distribucién espacial de una direccidn
cristalografica [hkl} respecto al sistema de referencia de la muestra DL, DT, DN. Fig. 1.9a.

y=DT

X=DL

Fig. 1.9a. Figura de polos. Definicion de las
coordenadas (& ).

12



Capitulol

Maés precisamente, la FP es la proyeccién estereogrifica de la densidad de polos
correspondiente a una direccidn cristalografica [hkl] paralela a una direccién p(a, B) en el
sistema de la muestra. Fig. 1.9b. [hkl] es }a normal del plano de difraccién (hkl).

Fig. 1.9b. Figura de polos. Proyeccidn estereografica (Bunge 1982b).

y describe una rotacién del cristal en torno a [hkl] , inmedible por métodos globales. Su valor
es desconocido para una FP. Todas las cristalitas con igual ( f) contribuiran a la densidad
de polos en el mismo punto, independientemente del valor de ¥.

Ofra forma de descnbir la textura es por medio de a figura inversa de polos FIP, que es la
*

proyeccién estereografica de diferentes direcciones [hkl] de las cristalitas paralelas a una
direccion y de la muestra, por ejemplo DL, DT o DN. Fig. 1.9¢.

001

103 102 101
Fig. 1.9¢. Figura inversa de polos.

13
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La FDOC, f(g), se obtiene ignorando la forma y posicién de la cristalitas individuales.

Si dV(g) es el volumen de las cristalitas que tienen orientacién g, Y Vi €l volumen total de
la muestra, la FDOC est4 definida por

(1.23) L8 p(gyag.

Definiendo el elemento de orientacion dg, en el caso de los dngulos de Euler, como
(1.24) dg= 81—2send)a'cbd(o,d(pz (@ € [0, n], 1 € [0, 27], @2 € [0, 27]),
4

la funcién f{g) se normaliza de forma tal que para una distribucidn aleatoria de orientaciones:

(1.25) fg)=1.
Asi,
(1.26) [1E) - [1(9)dg = [[[ /(0 ®.0,)seni0dlp dg, =1

1ol

En el caso de una distribucién no aleatoria, f{g) es un multiplo de la densidad aleatoria y se
expresa en unidades mrd (del inglés "multiples of a random distribution™).

La relacién entre la densidad de polos P;(7) y la FDOC se establece mediante el operador
de proyeccién

(1.27) Of (g) = P,(»),

que es el operador integral

]

(1.28) P(y)= by If(g)dY _

a,f=cle

La depsidad de polos se obtiene integrando a los largo de trayectorias adecuadas en el
espacio de Euler (integral de linea). La ecuacién (1.28) es conocida como la ecuacidn
fundamental de texturas.

Por lo expuesto, una figura de polos es la proyeccién bidimensional de la FDOC sujeta a las
condiciones

14
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J(g) tiene infinitas proyecciones bidimensionales y cada linea de proyeccién genera un punto
en la FP, lo que significa que por cada punto g(¢; @ ¢,) del EE pueden pasar varias de lineas

de proyeccion Fig.1.10.

g(31.0,02)

Fig. 1.10. Trayectorias de integracién en el EE (Morawiec 1989).

La geometria de la FP dependeré de que proyeccién se realice. Ver Fig. 1.11.

15
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hy, he =
direccdones de
@h: /;;;;;; h proyeccidn

L1
L2 @ Li,L2=

trayectorias de
/

la proyeccion

O
ET5 S

Phu(y)
Fig. 1.11. Proyeccién de ta FDOC (Matthies 1985).

En la literatura, resolver la ecuacién integral (1.28) se denomina "invertsr la figura de polos".

La FDOC f{g) se construye invirtiendo (1.28) a partir de la medicién de varias figuras de
polos.

Los métodos de inversién pueden ser continuos o discretos. Entre los continuos destacan el
método de expansién en serie de arménicos esféricos (Bunge 1982a), que pemmite analizar
miltiples propiedades de la FDOC, y el de componentes, que aplica la ecuacién (1.35). Entre
los métodos discretos sobresalen el vectorial y el WIMV (Williams, Imhof, Matthies y Vinel),
que es ¢l aplicado en este trabajo (Matthies 1982).

1.3.3 Texturas fantasmas

La determinacién de texturas por métodos globales, como es la difraccién de neutrones,
introduce maximos ficticios en la FDOC, llamados texturas fantasmas (Licke 1981, Matthies
1982, Cruz, 1988). Estos maximos son consecuencia de la centrosiumetria de la difraccion (ley
de Friedel), que introduce un centro de inversion en las FP’s medidas aun cuando el cristal no
sea centrosimétrico. La centrosimetria de las FP hace indistinguibles las direcciones
cristalinas /t y -h.

En el formalismo de ammodnicos esféricos la FDOC puede expresarse como
(1.30) (&) =@+ /().
El término f (g) solamente contiene armoénicos esféricos pares y ]’ (g) solo armodnicos

esféricos impares. f(g), denominada FDOC reducida, es la parte con la que se reconstruye la
FP medida (que, como se dijo antes, siempre es centrosimétrica y, por lo mismo, expresable

16
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expresable en armonicos esféricos pares). f(g) es la tmica parte de l]a FDOC que puede

reproducirse a partir de Jas FP’s medidas. f (g) no puede evaluarse a partir de experimentos
normales de difraccién, y al omitirse en la reconstruccién de fa FDOC propicia el
surgimiento de maximos fantasmas (texturas fantasmas), y a regiones con valores negativos

carentes de significado fisico. Los errores introducidos pueden variar entre 20% y 30%
(Matthies 1982).

Como producto de los fantasmas, f (g) tendra valores negativos en determunadas zonas, pero
al ser una funcién de distribuciéon f(g) >0, siendo esta condicion la usada para calcular

}(g)-

La condici6n de positividad de la FDOC, f(g) >0 es la \inica condicién que no depende de
método alguno para la recuperacién de la informacién perdida. El uso explicito de esta
condicion da resultados satisfactorios cuando se tienen maximos aislados y pronunciados, es
decir, en donde estan rodeados por regiones extensas con densidad P (y) <« 1. Sin embargo,

comunmente ocurre lo contrario, solamente en regiones pequefias P;(y) <1, lo que genera la

posible existencia de muchas soluciones correctas f(g)>0 para las mismas figuras de

polos. Para obtener una solucién inambigua tienen que introducirse condiciones adicionales
sobre la FDOC.

En el método WIMV (Matthies 1982, 1985), implementado como algoritmo el programa
Beartex (Wenk 1998), los autores introducen el concepto de correccién condicional de
textura fantasma, que propone que la FDOC que tenga la minima cantidad de maximos
compatible con la figura de polos y el fondo més alto es la correcta.

Una vez obtenida la FDOC, a partir de ella se reconstruyen las figuras de polos (FP's
recalculadas). El algoritmo WIMV de BEARTEX ejecuta autométicamente la correccion
condicional, escogiendo entre todas las posibles soluciones la FDOC que presenta la menor
discrepancia entre las FP’s experimentales y recalculadas. La discrepancia estd medida por el
promedio de las desviaciones relativas (Matthies 1988),

| ‘ijc - im‘
(1.31) RPO NZ =

100%,
si P™®>( (compara casi toda la figura de polos), y

call
|}); c_})lcxp

(1.32) RPI:LZ -100%,

st P?P>] (compara la zona texturada).

17
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Para representar graficamente a f(g(¢),D,¢;) se requieren cuatro dimensiones, pero existen
dos convenciones para simplificar e} problema:

a. En el EE usar isosuperficies para valores de f{g)= cte. y lograr una representacion
volumétrica, y

b. Representar f{g) en el EE por isolineas obtemidas al hacer cortes con ¢; 6 ¢ = cte

(Fig.1.12).
\/ $2 = cte 9

;K isolfneas 2-18 { (

Fig. 1.12. Isolineas en el EE. @, cte.

1.3.4 Indice de textura

Una medida de que tan intensa es la textura de un matenial es el indice de textura (Bunge
19822, Cruz 1991), definido por

(1.33) Iy = _[U(g)]zdg ,

Ir=1 para una distribucién aleatoria e
It — « para el monocnstal.

La integral se extiende a todo el espacio de Euler..

Cuando se reproduce la FDOC por un método discreto el indice de textura se expresa como

1 2
(1.34) F, —Q,Z[f(gl)] Ag,.

18
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1.3.5 Componente de textura 'y componente ideal

En el espacio de Euler la i-componente de textura fi(g,gi,H;) esta definida por su posicion,
intensidad y FWHM. Analiticamente la distribucién de las orientaciones en tomo al centroide
gi puede representarse mediante una curva de Gauss o una de Lorentz. La textura de una
muestra es la suma de las componentes existentes,

(1.35) f(g)=zwi/;(g!gi’Hi)+F)

w; es la fraccién del volumen total que tiene Ja componente f; en el EE, g; la posicion central
de la componente, y H; la semianchura. F es el fondo, o sea la parte aleatoria en ¢l EE. La
condicién de normalizacién exige que

(1.36) Yw +F=1.

La componente ideal de textura (1.19) ests definida solamente por la posiciéon de un punto
g{¢), @, @) en el espacio de Euler, sin FWHM ni intensidad. Para los cristales cibicos la
relacidn entre sus indices de Miller y los angulos de Euler esta dada por (Bunge 1982a):

_ aresin w (B kD
Y \/uz+vz+w2 R +k

(1.37)

o) =arccos-[—
N LY =

. h
@, = ArcCOS ———— = ArCSIN ———.
: hE 4k Jit + 12

1.3.6 Textura y aleaciones metalicas

Como se dijo al principio de la seccién 1.3, los cambios de textura en un matenal, estan
asociados con los procesos a los que es sometido. La evolucién de cada proceso, por ejemplo
el porcentaje de deformacién en los metales laminados, la energia de defecto de apilamiento,
etc., se manifiesta principalmente en los cambios en la proporcion de las componentes de
textura involucrados. Por su importancia, la tabla 1.3.1 presenta las principales componentes
de textura de deformacién en metales fce laminados en frio, y Ja tabla 1.3.2 las componentes
de recristalizaciéon (Humphreys 1995).
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Tabla 1.3.1. Componentes de textura en metales fec Jaminados.

Capitulol

Componente, simbolo | {hkl} <uvw> Q1 4 2]
Cobre, C 112 111 50 35 45
Aluminio, S 123 634 59 37 63
Goss, G 011 100 0 45 90

Latdn, B 011 211 35 45 90
Dillamore, D 44,11 11,11,8 90 27 45
Cubo 001 100 0 0 0

Tabla 1.3.2. Componentes de textura de recristalizacién en metales fec.

Componente Indices de Angulos de Euler
Miller Y D @2
Cubo {001}<100> 0 0 0
{236} <385> 79 31 33
Goss (G) {011}<100> 0 45 0
Aluminio (S) {123}<634> 59 37 63
P {011}<122> 70 45 0
Q {013}<23 1> 58 18 0
R {124}<2}1> 57 29 63
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Capitulo 2. Modelado de la optica

Generalidades

En este capitulo se modela la éptica para tener una guia en la selecciéon del conjunto de
colimadores que garanticen la mejor resolucién y luminosidad compatibles con el
monocromador de grafito pirolitico existente. Se estudia la dependencia del FWHM respecto a
la longitud de onda 1 y, para proponer ulteriores mejoras, también se modela la dptica para
monocromadores de grafito pirolitico con diferentes anchos de mosaico y para
monocromadores de otros materiales.

El angulo méximo que sustenta la apertura del detector del difractometro del ININ es de 144
minutos. Tomando como criterio que el ancho en la base del perfil a medir debe ser 2FWHM

para realizar una medicién confiable de textura, el FWHM del perfil debe ser menor o igual a
72 minutos (Fig. 1.3.).

Para modelar los patrones de difraccién se consideréd una muestra de Ni, por la semejanza
entre su celda y la de la fase yde la aleacion Fe50%Ni. Ambas son FCC y pertenecen al grupo

espacial Fm3m (225). El pardmetro de red utilizado fue el del Ni: a = 3.52 A, ligeramente
diferente al de la aleacion.

La tabla 2.1 muestra las distancias interplanares (PC-PDF, 04-850) de la celda de Ni, y los
angulos de difraccién 26 para neutrones de longitud de onda A=1.4 A, correspondiente a la
intensidad maxima del espectro térmico del reactor. Ver curva No. 2 en Cap. 3, Fig. 3.1.2.

Tabla 2.1. Angulos de Difraccion Ni.

Plano dA @ grados 20 grados
111 2.034 20.07 40.14
200 1.762 23.34 46.67
220 1.246 34.07 68.14
311 1.062 41.07 82.14
222 1.017 43.33 86.66
400 0.881 52.40 104.80
331 0.808 59.70 119.41
420 0.788 62.35 124.70

Las figuras de polos que se mediran en la aleacion son las correspondientes a los planos (111),
(200) y (220). De la tabla se observa que los planos (220) presentan el mayor dngulo de
difraccidn, y que los perfiles de los mismos tendran el FWHM mas grande, puesto que de
acuerdo a la tendencia observada en otras curvas de resolucién, Fig. 1.2, a mayor &ngulo
mayor FWHM. El valor que adquiera este FWHM durante el modelado y las mediciones sera
la referencia para comparar con la apertura del detector durante la optimizacién de la 6ptica.

La tabla 2.2 muestra la apertura angular ¢; de los colimadores tipo Soller, o solleres, que se
usaran en las ecuaciones 1.9 a 1.13.
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Tabla 2.2. Aperturas de los solleres.

Soller No. Apertura
« (min)
1-1 10
1-2 10
1-3 10
2-1 20
2-2 20
2-3 20
3-1 60
3-2 30
3-3 30

En las mismas ecuaciones se aplicaran los siguientes datos:
=60 min, ancho de mosaico del monocromador de grafito pirolitico.

Oy = 12°, angulo de Bragg de los planos (002) (d = 3.36 A) del monocromador de
grafito pirolitico (1= 1.4 A).

0= 34", angulo de Bragg de los planos (220) de 1a muestra de Fe50%Ni.

2.1 Modelado de las curvas de resolucion (FWHM vs. @) y luminosidad L

Las combinaciones de solleres que se usaron en los calculos se obtuvieron haciendo todas las
combinaciones posibles de tres elementos de la tabla 2.2, y se muestran en la tabla 2.1.1 junto
con el criterio que cumplen. Se ignoraron las que no satisfacian el criterio de Caglioti (Ec.
1.14) o el de Hewat (Ecs. 1.15 y 1.16), salvo las No. 17 y 18. El criterio de Hewat se satisface
de manera aproximada porque no existen colimadores con & = 2§ = 120 min.

Tabla 2.1.1.
# Comb. | (a; oz a3) | Criterio
10 20 30 | Caglioti
10 20 60 "
20 30 60 "
1020 82* "
2030 82 "
102010 | Hewat
103010 "
1060 10 "
10 69* 10 "
* sin colimador

Wlolwlaonjwn|b|WwiNi—
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Tabla 2.1.1. (Cont.).

# Comb. | (a; a> az) | Criterio
10 203020 | Hewat
11 20 60 20 y
12 20 69 20 s
13 30 60 30 :
i 30 69 30 "
15 20 69 30 .
16 20 30 30 | ~ Caglioti
17 203010
18 2069 10

Capitulo 2

Para seleccionar los colimadores, se calculé el FWHM (Ec. 1.9) en funcién de 26 para todas
las combinaciones de la tabla anterior. En los célculos se mantuvieron constantes el ancho de
mosaico B = 60 min. y el 4ngulo de Bragg del monocromador, 8y = 12° Se vari6 el angulo

de Bragg 6de la muestra.

Las curvas de resolucién modeladas se muestran en la figura 2.1.1a y 2.1.1b. El rectangulo
formado por la horizontal correspondiente a FWHM de 72 min y la vertical 20 =70° limita las

curvas aceptables.

FWHM - 20

250 - mucstra Colimadores
min
= 102030
ol ~%— 1020 60
g A 203060
¥ v—102082
® s-203082
= 150+ | ¢ —4—102010
E . a—»—103010
= 471 e 106010
= 100+ i : I v -*-10610
5 . A
-, *r—r—e v v X y—"
727 ™ * 'y = !
[ 'Y B $ "7 e
50 e
R & i B«
: '—-‘-— = l""";’r -4
-} p——
0 piT = | . . i 1 T e & T il
0 0 20 30 40 50 60 70 80 90
20°

Fig. 2.1.1a. Curvas de resolucion FWHM vs. 268nuesira-
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FWHM - 29

25() - muestra Colimadores
min
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Fig. 2.1.1b. Curvas de resolucion FWHM vs. 2 Onuesirg-

Las curvas que estan dentro de lo

s limites sefialados en las gréficas anteriores se muestran en

la Fig. 2.1.2. A la derecha de las combinaciones esta indicada la luminosidad
correspondiente.
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Fig. 2.1.2. Curvas de resolucion. FWHM vs. 2Gpyesira-
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Para simplificar la presentacion de los valores del FWHM, en la tabla 2.1.2 se muestra su
valor para 26 = 68 % posicién del méximo de difraccién por los planos 220 de la muestra. En

la tabla también aparecen los valores de la luminosidad. ( ) se refiere a las curvas de la Fig.
2.1.2.

Tabla 2.1.2. FWHM y L (Bpyesira = 34°).

Combinacion |  (a; a; ) Criterio FWHM L
No. min min min’
1 e 102030 | Caglioti 61 2949
2 e 102060 " 80 5898
3 20 30 60 " 109 17239
4 10 20 82* " 98 8061
5 203082 " 122 23560
6 e 102010 Hewat 55 983
7 e 103010 " 72 1450
8 1060 10 " 122 2676
9 10 69* 10 " 136 2983
10 e 203020 " 93 5746
11 20 60 20 " 138 10616
12 206920 " 151 11840
13 30 60 30 " 160 23568
14 30 69 30 " 172 26307
15 206930 | ~Hewat 152 17761
16 ® 203030 |~ Caglioti 96 8619
17 e 203010 91 2873
18 2069 10 150 5920

Analizando las curvas de la Fig. 2.1.2 y los valores de la tabla 2.1.3, en la que se presentan
nuevamente los valores de las combinaciones marcadas con (e), se observa que las
combinaciones (20 30 20) y (20 30 30) presentan las mejores caracteristicas de resolucién y
luminosidad, aun cuando el FWHM sea ligeramente mayor de 72 min entre 60° y 70°. En la
tabla también se indica porque se ignora la combinacién correspondiente.

Tabla 2.1.3.
(a; &y o) | FWHM | L | Eliminado por
min min | min’

10 20 30 61  |2949 | Baja luminosidad
10 20 60 80 |5898| FWHM alto

102010 55 983 | Baja luminosidad
1030 10 72 | 1450 | Baja luminosidad
203020 93 5746
203030 96 |8619
203010 91 |2873|Baja luminosidad

Para efectuar los siguientes modelados y realizar las medidas del FWHM en el difractometro,
se decidio usar la combinacidn de colimadores (20 30 20) por tener mejor resolucidn global.
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2.2 Dependencia del FWHM y la luminosidad L respecto al monocromador

A continuacion se estudian las posibles mejoras a la dptica como resultado del cambio en los
parametros relacionados con el monocromador. Se modelan las curvas de resolucién y
luminosidad considerando dos monocromadores: uno de grafito pirolitico v otro de cobre.
como se dijo al principio del capitulo.

2.2.1 Monocromador de grafito pirolitico

Se procede a modelar el FWIIM y L para monocromadores de grafito pirolitico con diferente
ancho de mosaico. Se usa el conjunto de colimadores con apertura angular (20 30 20) min y
se aplican a las ecuaciones 1.9 a 1.13. En los calculos se considera que el monocromador esta
orientado a Ay = 12° (1 = 1.4 A), y se varia el angulo de difracciéon de la muestra. Para
facilitar la comparacion, la figura 2.2.1 exhibe la superposicion de las curvas obtenidas.

Curvas de resolucion FWHM(24, )
120 »

100 / f min
s 20
80 - ./ -e— 30
; , A 40

% 60 4 . ik i 50
B e 60
40 . <70
".‘._ e » »— 80

4 —w

e S ey L L L TR e e L IR

0 10 20 30 40 S0 60 70 80 90
20°

Fig. 2.2.1. Curvas de resolucion para diferentes anchos de mosaico.
Monocromador de grafito pirolitico.

Obsérvese que las curvas son pricticamente iguales. de donde se induce que el ancho de
mosaico £ no tiene una influencia determinante en el ensanchamiento del pico de difracciéon y
que debe buscarse otra forma de mejorar la resolucion.

Para modelar la luminosidad también se uso el conjunto de colimadores 20 30 20 min, y se
vari6 f. Los resultados se muestran en la tabla 2.2.1 y en la Fig. 2.2.2. La luminosidad
aumenta con el valor de £, pero la diferencia entre el valor minimo y el méaximo es 34%, que
no es un cambio apreciable.
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Luminosidad Z (min®)

Capitulo 2

Tabla 2.2.1. Luminosidad.

Ancho de mosaico | Luminosidad L
min min®
20 4457
30 5143
40 5470
50 5644
60 5746
70 5810
80 5853
6000'_ Luminosidad L(p)
5800 . L
5600 ¢
) °
5400
5200
| °
5000
4800 -
4600
1 °
4400 -
0 30 4 5 60 70

2.2.2 Monocromador de cobre

Ancho de mosaico 4 (min)

Fig. 2.2.2. Luminosidad (f).

De los modelados anteriores se concluye que si se cambiara el monocromador actual por otro
de grafito pirolitico, pero con diferente ancho de mosaico, no se obtendrian grandes cambios
ni en la resolucion ni en la luminosidad. Como se dijo antes, debe optarse por otro material.

En las ecuaciones 1.10 y 1.11 se observa que el angulo de difraccién del monocromador
aparece en el denominador a través de la funcion tanéy, lo que sugiere que si se aumenta este
valor, el FWHM adquirira valores menores. Por la ley de Bragg 6y ~ I/d°, de modo que si se
tienen distancias interplanares menores a las del grafito pirolitico tan6s sera mayor.

La distancia entre planos del Cu se da en la tabla 2.2.2 (PDF 4-836). A continuacién se
estudia su influencia en la 6ptica del difractometro.
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Distancia interplanar en Cu.

Tabla 2.2.2.

(h k1)

d ()

(111)

2.088

(200)

1.808

(220)

1.278

Capitulo 2

Nuevamente se usaron las Ecs. 1.9 a 1.12 y el conjunto de colimadores 20 30 20 min. Se
consideraron los mismos anchos de mosaico que en el caso del monocromador de grafito. La
longitud de onda fue 1.4 A. Las figuras 2.2.3 a 2.2.5 muestran las curvas obtenidas para cada

conjunto de planos.

Curvas de resolucion FWHM(20, )

70 A
Cu (111)
] Y
£ min
601 n 20
°—30
S b A 40
E v 50
¢ 60
§ 40 ® < 70
= > 80
o
B . \
=
2“ 1 B il T ) b ] L » . T 1 v 1 v 1
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
3(_)‘.
Fig. 2.2.3. Curvas de resolucion (111) del Cu.
709 Curvas de resolucién FWIIM(20, g )
] Cu(200)
(\OJ g min
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Fig. 2.2.4. Curva de resolucién (200) del Cu.
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Fig. 2.2.5. Curva de resolucion (220) del Cu.

Capitulo 2

El comportamiento exhibido por las curvas de la Fig. 2.2.5 es similar al mostrado por Santoro
(2001) para monocromadores de Cu, aunque se refiere a un difractémetro de alta resolucion.

Comparando las curvas de resoluciéon obtenidas para monocromadores de grafito, Figs. 2.1.2
y 2.2.1, con las correspondientes a monocromadores de cobre, Figs. 2.2.3, 2.2.4 y 2.2.5, se
observa que las tltimas presentan un FWHM menor. Para resaltar este hecho. en la Fig. 2.2.6
se muestran las curvas para # = 60 min, usando el conjunto de colimadores 20 30 20 min y
los planos (220) del Cu y (200) del grafito.

Curvas de resolucion

120 - Cu - Grafito )
£ =60 min
100 P
= Grafito 002
8 80 o
g
= 60+ -
Z
[
40 4 Cu 220
= ° n
[ ’ ] ] "] ] »
20
| I ] 1 v T LA T T L

Fig. 2.2.6. Curvas de resolucion para cobre y grafito.
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La Fig. 2.2.7 muestra los difractogramas de una muestra de Fe50%Ni. modelados con 1= 1.4
A. para el monocromador de grafito pirolitico (002) y para uno de cobre (220). Entre
paréntesis se indica el FWHM de cada pico y el monocromador correspondiente. Es evidente
que con el monocromador de Cu se obtendria mejor resolucién.

El modelado de la luminosidad genera los mismos resultados que los presentados en la tabla
=),

Difractogramas con monocromadores
de Grafito y Cu

300 - Fe50%Ni
111 « Cobre (220)
700 - $ (Cu 26 min) +— Grafito (200)
1 s (C 46 min) r=14A
600 £
< L ]
-~ &
& 500+ .
e ] : 200 220
2 400 l(Cu 26 min) 3
2 2(C 55min) G-
g 300 - E‘\ ::((. 94 min )
E | E Cu :":
e - {
200 - 5
] ™= Gnafito
100 -
T T T T f
40 50 60 70
20¢

Fig. 2.2.7. Difractogramas modelados.

2.3 Modelado del FWHM en funcién de 4

Desde el punto de vista de la rapidez y la estadistica del experimento es ideal trabajar con
una longitud de onda cercana al maximo de intensidad del espectro térmico del reactor, lo
cual puede introducir maximos espurios en el difractograma debido a la contribucién de la
difraccion de segundo orden del monocromador. por lo que puede resultar necesario escoger
una A diferente (Cap. 3). Lo anterior obliga a conocer la manera en que los cambios en la
longitud de onda afectan la resolucion (Loopstra 1966). Con este objetivo se modelaron las
curvas FWHM(A) para un monocromador de grafito pirolitico con planos reflectores (200), ¥
para un monocromador de cobre con planos (220), ambos con = 60 min. En el modelado el
angulo de la muestra fue & = 34° (Ni). y (20 30 20) min el conjunto de colimadores. Las
curvas se presentan en la Fig. 2.3.1. Las lineas verticales se dibujaron a partir de A= 1.05 Ay
A=1.4 A. Estas gréficas ayudaran a seleccionar la longitud de onda de trabajo.
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250 4 FWHM(4) Cu-Grafito
[ ]
= Cu(220)
200 1=105 A e Grafito (2 20)
£ =60 min
= A=14 A
E 1509 Minimos
o b FWHM (min) 1 (A®
=100 256 18 Cu
fr, 25.6 4.7 Grafito
u e
50 " U
= .
.lll..........
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Longitud de onda 4 A

Fig. 2.3.1. Dependencia de FWHM respecto a A.

Desde el punto de vista de la resolucién se observa que la curva del monocromador de grafito
presenta un minimo de 25.6 min en A = 4.7 A, en tanto que para monocromador de Cu esta en
A=1.8 A. Lo anterior tiene consecuencias importantes:

a. Monocromador de grafito pirolitico.

A partir de la Fig. 3.1.2 del Cap. 3 (espectro térmico), se ve que si se usa A =4.7 A para tener
el minimo FWHM, la intensidad se reduciria considerablemente. Por otro lado, al trabajar con
A = 1.4 A para tener la maxima intensidad, 2FWHM =~ 180 min > 144 min, como se ve en la
Fig. 2.3.1. Aspecto que se estudia en la seccion 3.3.

b. Monocromador de cobre.
Un monocromador de cobre permitirfa trabajar con 4 = 1.4 A, o sea con el méximo de

intensidad, porque a esta longitud de onda 2FWHM ~ 80 min < 144 min. Sin embargo no
queda resuelto el problema de la difraccion de segundo orden.

2.3.1 Resultados del modelado de la optica

a. Para medir texturas globales es posible usar el monocromador de grafito pirolitico actual
con el conjunto de colimadores (20 30 20) min, aunque para &ngulos de difraccidn de la
muestra 20 > 60° no se cumple la condicién 2FWHM < 144 min (Fig. 2.1.2).

b. Si se usa un monocromador de Cu es posible trabajar en la zona de maxima intensidad del
espectro térmico, y en la zona donde FWHM es minimo, teniendo por consecuencia alta
luminosidad, con la mejor resolucidn posible.
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c. Para cualquier tipo de monocromador la luminosidad tiene el comportamiento mostrado en
la Fig. 2.2.2, por lo que es recomendable tener el mayor ancho de mosaico posible. La
luminosidad es minima para los cristales que tienden a ser perfectos.

d. De acuerdo a los modelados, el difractémetro del ININ se clasifica como de mediana
resolucion, como puede verse en la tabla 2.3.1. FWHM, U, V' y W son los obtenidos en los

calculos de las curvas de resolucién, Fig. 2.2.6. Se comparan con los valores dados por
Pannetier (1995).

Tabla2.3.1.
Tipo de A FWHM U V w
Difractébmetro | (A) (20)° (grado)® (grado)? (grado)?
Mediana 2.5 0.35- 2.0 2.1 -1.6 0.40
Resolucién
ININ
Grafito(002)' 14 | 045-16 7.9 -2.28 0.35
ININ Cu(220) 14 043-1.25 0.83 -0.74 0.35
Alta Resolucién 1.9 0.15-0.3 0.15 -0.34 0.33

1. 10°< 264 <80°
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Capitulo 3. Experimento I

Este capitulo comienza con la descripcion de la obtencion del espectro térmico del reactor
después de alinear el difractometro (Anexo 2). Se compara su intensidad con la anterior a la
alineacion. Se presentan los resultados de las mediciones de la resolucion y se comparan con
los valores tedricos obtenidos en los modelados. Usando los perfiles obtenidos
experimentalmente se evalia cuanta intensidad se pierde por tener un valor de 2FWHM
mayor a 144 min. Finalmente, de acuerdo a los puntos anteriores, se selecciona el conjunto
de colimadores que proporcione la mejor resolucion e intensidad y se selecciona la longitud
de onda para medir figuras de polos.

3.1 Medicién del espectro térmico del reactor

El objeto de medir el espectro térmico es conocer la distribucion de longitudes de onda para
seleccionar la més adecuada, en este caso, para medir figuras de polos.

En la medicién se usé la geometria de Bragg-Brentano, & -26, con centro en el eje del
monocromador. Fig. 3.1.1.

El espectro térmico completo se obtuvo moviendo el cristal monocromador y el detector de
manera acoplada para satisfacer la ley de Bragg. Gion, se increment6 en pasos ABypne = 0.5°
entre 1° y 22.5°. Consecuentemente, 26 varid desde 2° hasta 45° en incrementos A(28uon0)

=1°.

El monocromador empleado fue el de grafito pirolitico descrito en el Anexo 1. Se usé un
detector proporcional con gas BF;. El reactor se oper6 a 300 KW de potencia.

Circulo 1
(2010, monocromador) ~—Detector
T AN
Estrechador

REACTOR

Haz

monocromatico
Har N\
inctdente \ 0°

1
OMono
Blindaje del
N monocromador

Estrechador

Fig. 3.1.1. Geometria para obtener el espectro térmico.

Se midieron varios espectros, Fig. 3.1.2, cambiando los elementos de la 6ptica.
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Fig. 3.1.2. Espectro térmico del reactor.

A continuacion se describen los resultados obtenidos.

Espectro No. 1.

La medicién de este espectro fue el comienzo de los trabajos de evaluacion y correccién de la
Optica del difractometro. Se hizo antes de la alineacion. Los elementos de la configuracion
inicial fueron un colimador burdo dentro de la boca del reactor, el monocromador de grafito
pirolitico y un soller S: con divergencia angular ¢; de 30 min.

Espectro No.2.
Se midié después de extraer el colimador burdo de la boca del reactor. El monocromador y el
soller S; fueron los mismos que se usaron en el espectro No.1.

Espectro No.3.
Se midio después de realizar el trabajo mds importante: la alineacion del difractometro
(Anexo 2). Los elementos de la dptica fueron los mismos que en el espectro No.2.

Espectro 4.
Se obtuvo después de alinear. Los elementos usados fueron un soller S; con divergencia
angular @; = 20 min colocado antes del monocromador, el monocromador, y el soller S> con
a2 = 30 min. Es decir, se agregd S; a la optica para mejorar la resolucion de los maximos de
difraccion.

Comparando el espectro 1, que representa las condiciones en que se operaba el difractémetro,

con el espectro 3, que representa las condiciones existentes después de alinear, se observa
que la intensidad aumentd considerablemente. Alrededor de 12 veces. Esto permitié
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intercalar el soller S; para incrementar la resolucién, aunque la intensidad se redujo (espectro
4).

El méaximo de la distribucion se presenta alrededor de la longitud de onda A= 1.4 A.

3.2 Determinacién de la resolucion

En el Cap. 2 se obtuvo la combinaciéon de solleres (20 30 20) como la mejor para medir
figuras de polos. Sin embargo, se procedi6 a realizar una serie de medidas experimentales
para validar los resultados y considerar cualquier efecto de la desalineacion sobre el FWHM.
La teoria de Caglioti y Hewat no lo incluye y el FWHM puede, en general, ser mayor.

La resolucion instrumental se determind midiendo el FWHM de los perfiles de la difraccion
de neutrones por los planos (220) de una muestra de Fe50%Ni laminada en frio, cuya
contribucién al FWHM total se considera pequefia comparada con la instrumental (patrén

relativo). La geometria del difractometro se muestra en la figura 1.4 (6ptica de Debye-
Scherrer.

El perfil de difraccion se obtuvo cerrando el estrechador frente al soller 3 para tener una
apertura de 0.2°, y desplazando el detector entre 20=62° y 73° en incrementos de 0.2°, dado
que el maximo (220) de la muestra se localiza alrededor de 28 = 68°. Ver tabla 2.1. La
exposicion fue de 10 s por punto. El monocromador se orientd para temer neutrones con
A=1.4 A (méaxima intensidad).

Se decidi6 medir el FWHM para cada una de las combinaciones Ei de solleres indicadas en la
tabla 3.2.1.

Tabla 3.2.1. Combinaciones de solleres para medir la resolucién.

Nombre | ¢ az a3 | Criterio
El 20 | 69*] 10
E2 20 | 30 10
E3 20 30 20 Hewat
E4 20 | 30 82* | Caglioti
ES 20 | 69*%| 20 Hewat
E6 20 | 69%| 30 |~ Hewat
E7 20 | 30 30 |~ Hewat

* sin soller

El, E2, E4, ES5 y E6 se incluyeron con objeto de validar los célculos teéricos y tenerlos de
referencia por si las aberraciones tuvieran gran influencia.

La tabla 3.2.2 muestra los parametros representativos de los perfiles obtenidos mediante el
ajuste de una funcion gaussiana. La figura 3.2.1 muestra los perfiles correspondientes.
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Tabla 3.2.2 FWHM Experimental.

Nombre | ¢, a> | a3 | FWHM | Centroide | Intensidad

min. | min | min min, grados cuentas

El 20 69* | 10 109 66.9 911

E2 20 | 30 10 88 67.0 444

E3 20 | 30 | 20 86 67.0 1131

E4 20 30 | 82*| 154 67.1 12822

E5 20 | 69*] 20 107 67.0 2154

E6 20 | 69*%| 30 115 66.9 4633

E7 20 | 30 | 30 90 67.0 2467

* gin soller

El valor medio de la posicidn del centroide es 20 = 67.0°.

a, FWwHsM /
1000 vy min  cuentas

Yy = E1(206910) 109 911

e E2(203010) 88 444

w v 4 FE3(203020) 86 1131

800 - v v E4(203082) 154 12822
v ¢ E5(206920) 107 2154

¥ <« E6(206930) 115 4633

600 - ¥ » E7(203030) 90 2467

Cuentas

400 -

200

20°

Fig. 3.2.1. Perfiles para determinar la resolucién del difractémetro.

En referencia a la Fig. 1.3. debe recalcarse que los perfiles obtenidos representan
basicamente la funcion instrumental, de manera que el FWHM serd précticamente la
resoluciéon del difractémetro. La muestra de Fe50%Ni puede considerarse aproximadamente
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ideal, dado que su contribucion al perfil total es del orden de 5 min, en tanto que la
instrumental esta entre 80 y 120 min, como se ve en la tabla 3.2.2.

Para comparar con los valores tedricos se recalcularon el FWHM y L para las combinaciones
de la tabla 3.2.1, usando el angulo de Bragg de la aleacion Fe%50Ni determinado
experimentalmente (6= 33.5°). Tabla 3.2.3.

Tabla 3.2.3 FWHM y L teéricas (Fe50%Ni, 6 = 33.5°).

Nombre | o az a3 | FWHM min. L
min. | min. | min. min’
El 20 69% | 10 146 5920
E2 20 30 10 89 2873
E3 20 30 20 91 5746
E4 20 30 82* 121 23560
ES 20 69*% | 20 147 11840
E6 20 69* | 30 149 17760
E7 20 30 30 94 8619

* gin soller

En la tabla 3.2.4 se comparan los valores tedricos del FWHM con los experimentales. La
cuarta columna muestra la diferencia porcentual entre ambos.

Tabla 3.2.4. Valores teoricos y experimentales de FWHM y L (Fe50%Ni).

Nombre | FWHM | FWHM | Diferencia L Intensidad
Tedrico | Exp. | Ted.-Exp. | Teorica Exp.
min. min, % min’. | cuentas
El* 146 109 25 5920 911
E2 89 88 1 2873 444
E3 91 86 5 5746 1131
E4* 121 154 21 23560 12822
E5* 147 107 27 11440 2154
E6* 149 115 23 17761 4633
E7 94 90 4 8619 2467

* sin un soller

En esta tabla se observa que para las combinaciones de solleres que tienen el FWHM mas
bajo, la concordancia entre los valores tedricos y los experimentales es buena, y que cuando
falta un colimador la discrepancia es alta. El hecho de que la mayoria de los valores tedricos
del FWHM sean mayores que los experimentales podria explicarse considerando que las
divergencias angulares dadas en la Tabla 3.2.3 presentan discrepancias con las reales,
principalmente cuando no se usa colimador.

37




Capitulo 3

3.3 Pérdida de intensidad

Las mediciones de textura se realizan dejando entrar el maximo de difraccién completo
dentro de la apertura del detector, esto se satisface si la apertura del detector > 2FWHM.

Los resultados tedricos y experimentales muestran que para los FWHM obtenibles con los
colimadores existentes, 2FWHM excede los 144 min de la maxima apertura del detector, por
lo que debera estimarse cuanta intensidad se pierde al integrar solamente en una anchura de
144 min, y no en 2FWHM. La estimacion podria efectuarse calculando los valores de acuerdo
a las gaussianas ajustadas. pero se optd por hacer la comparaciéon usando los datos
experimentales. La Fig. 3.3.1 muestra las regiones de integracion. La tabla 3.3.1 presenta el
total de cuentas y la diferencia porcentual entre ellas, es decir, lo que se pierde al tener una
apertura menor que 2FWHM.

25w

180 -
] 144 min
1604 L
T [ ]
140 4 s
{ 144 min = apertura
120 1 " 4 mixima del detector
100 ] { |1
o
1] 4
5 80 \
a l
60 .
-
40- r
L -
20 4 rd
5 L - -
ol R r"'. e
T T - T N T L 1
62 64 66 20, 68 70 72

20

Fig. 3.3.1. Regiones de integracion.

Tabla 3.3.1. Diferencias en la integracion.

Combinacion | FWHM | Integracién | Integracion | Diferencia
Exp. 2FWHM 144 min %
min. cuentas cuentas

El 109 1097 950 13
E2 88 520 500 4
E3 86 1244 1207 3
E4 154 14311 10749 25
ES 107 2366 2099 11
E6 115 5061 4413 13
B7 90 2715 2547 6
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En la tabla se observa que con la combinacién de solleres E3(20 30 20) se tiene la minima

pérdida de intensidad. Sin embargo, esta pequefia diferencia influira al analizar las FP's
medidas y las recalculadas.

3.4 Seleccion experimental de la éptica

Para seleccionar la combinacion de solleres que proporcione la mejor resolucién y
luminosidad, en la tabla 3.4.1 se hace un resumen de los valores mds importantes obtenidos
anteriormente (tablas 3.2.3, 3.2.4 y 3.3.1).

Tabla 3.4.1. Comparacion de resultados.

Nombre | FWHM | FWHM | Diferencia entre | Intensidad Integral Diferencia de
Tedrico| Exp. | FWHM Exp.y (144 min) integracion entre
min. min. Teobrico cuentas 2FWHM y 144 min

Yo %

E1l 146 109 25 950 13

E2 89 88 1 500 4

E3 91 86 5 1207 3

E4 121 154 21 10749 25

E5 147 107 27 2099 11

E6 149 115 23 4413 13

E7 94 90 4 2547 6

De acuerdo a esta tabla el conjunto E3 presenta las siguientes caracteristicas:

a. Su FWHM experimental es menor que el de E2 y E7.

b. La diferencia entre el FWHM tedrico y experimental es solamente del 5%, aunque E2 y E7
tienen una diferencia menor.

c. La intensidad integral en 144 min para E3 es mayor que el doble de la de E2, aunque es la
mitad de E7. En cambio presenta la menor pérdida al integrar en 144 min y no en 2FWHM.

Por la combinacién de los efectos (a), (b) y (c) anteriores, es recomendable usar el conjunto
de colimadores E3(20 30 20) para medir figuras de polos.

3.5 Seleccién de la longitud de onda

La longitud de onda con que se trabajara debe escogerse de manera que la contribucién de la
difraccion de segundo orden (4/2) del monocromador sea minima (Bacon 1975, Loopstra
1966, Arzi 1997).
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Fig. 3.5.1. Intensidad de la difraccién de segundo orden.

De acuerdo a la figura 3.5.1, que es el espectro 4 de la figura 3.1.2 tomado con el
monocromador de grafito pirolitico, para una longitud de onda 4 = 1.4 A, la contribucién de
segundo orden A2 = 0.7 A es 12% del maximo. Por este motivo, en los difractogramas
pueden aparecer pequefios picos que corresponderan a las distancias interplanares de los
grandes maximos. Adicionalmente, pueden ocurrir varios traslapes, como se ve en la Fig.
3.5.2, que pueden ser una fuente importante de errores.

Intensidad relativa

Difraccién de neutroses Fe50%Ni

5007 (primaria y secundaria)
[QR1))
400 4
300
200 1
I
100 - i
1) - ’
4 ' ’
0 —
0 10 20 30

A=14A
A=07A

Fig. 3.5.2. Difraccién primaria y secundaria del monocromador (4 = 1.4 A).

Para la longitud de onda 4 = 1.05 A, la contribucién de la difraccion de segundo orden es de
5%. Ante el compromiso de obtener maxima intensidad, pero minimizando la contribucion
de los maximos secundarios. es conveniente usar esta A. La Fig. 3.5.3 muestra un

difractograma modelado.
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Difraccién de neutrones FeS0%Ni
(primaria y sccundaria)

(1

- Ai=1.05 A
Ai=053% *°

Intensidad relativa
.
—~
.
-

Fig. 3.5.3. Difraccién primaria y secundaria del monocromador (1 = 1.05 A).

De acuerdo a los resultados anteriores, la longitud de onda seleccionada para medir figuras
de polos es 4 = 1.05 A.
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Capitulo 4. Experimento II. Medicion de figuras de polos

En este capitulo se describe el procedimiento general para medir figuras de polos, y se
presentan las FP’s medidas por difraccion de neutrones para una muestra de la aleacion
Fe50%Ni deformada. Se comparan con las obtenidas por difraccion de rayos X.

4.1 Descripcion del proceso de medicion

La Fig.4.1.1 muestra un esquema del goniémetro de texturas. La proyeccion de la direccién
[hkI]* de la cristalita, correspondiente a la figura de polos que se medird, estd definida
respecto al sistema ligado a la muestra por las coordenadas polares (¢, f). El 4ngulo polar €
[0, #/2], se mide a partir de la direccién normal (DN). El angulo azimutal S € [0, 2] se mide
a partir de la direccion de laminado (DL).

« angulo polar

Circulo 0 <o <90°

0| B angulo azimutal
0 < B <360°

o

P = planos de
difraccién

Fig. 4.1.1. Goniémetro.

Para medir una figura de polos la muestra se inclina un dngulo a teniendo como eje de giro
su eje principal paralelo a la direccién de laminado. Después se gira un dngulo 5 en torno a la
direccién normal de la muestra.

La Fig. 4.1.2. presenta, como ejemplo, la posicion del goniémetro para medir el polo (30, f),
correspondiente a la direccion [hkl]*. La Fig. 4.1.3 muestra la proyeccion estereografica de la
misma direccion para las orientaciones (30, 0) y (30, f) de la muestra.

El procedimiento general de medicion es el siguiente:
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1. En el circulo 6-26 del gonidmetro se fija el angulo 26, correspondiente a la figura
de polos que se va a medir, segin la muestra, manteniéndose constante durante todo
el proceso.

2. Se posiciona el gonidmetro en el angulo inicial = 0°.
3. Se posiciona el gonidmetro en el angulo inicial f= 0°.
4. Se irradia la muestra durante el intervalo de tiempo At seleccionado.

5. Se incrementa S (4 = 5°) y se efectua la nueva lectura. Se repite este paso hasta g
=355°.

6. Se incrementa « (Aa = 5°), [ pasa de 355° a 360° y se repiten los pasos 3-5 hasta
que a = 90°.

Fig. 4.1.2. Medicion del polo (30, ).

DL />\

Fig. 4.1.3. Polos (30, 0) y (30, B)
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4.2 Medicion de las figuras de polos de la aleacion Fe50%Ni

En este trabajo la muestra consistié de un paquete de laminas de 0.3 mm de espesor cortadas
rectangularmente a 30 (DL) x 25 (DT) mm de la aleacién Fe50%Ni deformada al 90% en frio.
El reactor se oper6 a 1 MW de potencia, y el cristal monocromador de grafito pirolitico se
orientd para obtener neutrones con una longitud de onda A = 1.05 A. El conjunto de solleres
fue 20, 30, 20 (min), y 144 min la apertura del detector. El tiempo de irradiacién para obtener
cada punto de la figura de polos fue de 10 s.

Se midieron las figuras de polos (111), (200) y (220). Los angulos de difraccién son 260 =
29.9°,34.7° y 49.8° respectivamente. El angulo « se vari6 entre 0° y 90°, y S entre 0° y 360°.
Ambos angulos se incrementaron en pasos de 5°.

Los datos obtenidos se normalizaron usando el programa BEARTEX (Wenk 1998) y se
graficaron con el programa Poll-Beartex-Contour3d escrito en Mathematica 5.0™ con este
proposito (Cruz 2004).

Las figuras 4.2.1a y 4.2.1b son proyecciones estereograficas de las densidades de polos
P.(y)= P““]. (») normalizadas, usando superficies 3D expresadas en m.r.d. (multiples of a

random distribution), medidas por difraccion de neutrones y de rayos X (Cruz 1996).

FP(111) Neutrones Exp. FP(111) RX Exp.

Fig. 4.2.1a. Densidad de polos Fig. 4.2.1b. Densidad de polos
(111) experimental. Neutrones. (111) experimental. Rayos X.

Las proyecciones estereograficas de las figuras de polos experimentales (normalizadas),
usando isolineas, se muestran en las figuras 4.2.2a, 4.2.3a, y 4.2.4a. Las obtenidas por
difraccion de rayos X se presentan en 4.2.2b, 4.2.3b y 4.2.4b. Los valores de las isolineas y
del méximo estén en unidades m.r.d.
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FP (111) Neutrones Exp.
A | '

14,12, 10, 8,6, 4,2, 1 (méx. = 15.2)
Fig. 4.2.2a. Figura de polos (111)
experimental. Neutrones.

FP (200) Neutrones Exp.

pr

DL
6,4,3,2, 1 (méx. = 6.3)
Fig. 4.2.3a. Figura de polos
(200) experimental. Neutrones.

FP (220) Neutrones Exp.

8,6,4,3,2, 1 (méx. = 8.8)

Fig. 4.2.4a. Figura de polos
(220) experimental. Neutrones.
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FP (111) RX Exp.

DT

DL
10,8, 6,4,2, 1 (max. = 12.1)

Fig. 4.2.2b. Figura de polos
(111) experimental. Rayos X.

FP (200) RX Exp.

Dr

DL
5,4,2, 1 (max. =5.6)

Fig. 4.2.3b. Figura de polos
(200) experimental. Rayos X.

FP (220) RX Exp.

=D

br

DL
14, 12, 10, 8, 6, 4, 2, 1 (méax. = 16)

Fig. 4.2.4b. Figura de polos (220)
experimental. Rayos X.
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Comparando las figuras obtenidas por difraccién de neutrones con las obtenidas con rayos X
se observa que, en lo general, presentan las mismas caracteristicas, pero también exhiben
diferencias que son atribuibles a la diferencia del volumen irradiado en cada técnica:

El volumen irradiado por neutrones es el de la muestra porque los neutrones la cruzan
completamente, promediando la densidad de polos F;(p) sobre toda ella. En el caso de

difraccién de rayos X solamente se irradia un pequefio volumen préximo a la superficie. Por
lo anterior, si existe un gradiente de textura se obtienen diferencias entre ambas mediciones.

Las figuras de polos medidas con neutrones son completas, es decir, figuras que cubren todo
el plano de proyeccién (0 < @ <90°, 0 < f<360° ). Con difraccidon de rayos X, en general, las

medidas se hacen por reflexién, obteniéndose figuras de polos mcompletas (0 < a<75°. De
ahi la diferencia en los detalles de los bordes.

La tabla 4.2.1 muestra los maximos de las figuras de polos normalizadas, tanto para neutrones
como para rayos X, las diferencias se explican por lo expuesto anteriormente.

Tabla 4.2.1. Méximos de las figuras de polos.

(hkl) Neutrones Rayos X
m.r.d m.r.d
(111) 15.2 12.1
(200) 6.3 5.6
(220) 8.8 16.0

Los resultados anteriores permiten concluir lo siguiente:

a. Las rotaciones del gonidometro de texturas se realizan de manera adecuada, pues no se
observan distorsiones en las figuras de polos. Figs. 4.2.1,4.2.2, 423 y4.2.4.

b. Los cambios realizados en la alineacion y la dptica se justifican porque los valores de las
densidades de polos P, () medidas son comparables a los que se obtienen por difraccion de
rayos X para todos los valores de a y f.

c. La calidad de las figuras de polos medidas, tanto cunalitativa como cuantitativamente,
es la garantia de que el trabajo de alineacion realizado fue fructifero, al igual que el

modelado e implementacion de la éptica, que son parte de los objetivos centrales de este
trabajo.
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Capitulo 5. Funciones de Distribucion de Orientacion Cristalografica (FDOC)

En este capitulo se obtiene la FDOC de la muestra de Fe50%Ni a partir de las figuras de polos
medidas con el difractometro de neutrones del ININ. Se obtienen las figuras de polos
recalculadas a partir de la FDOC y se comparan con las experimentales. Se compara la FDOC
obtenida con neutrones con la obtenida con rayos X. Finalmente se interpreta la FDOC
obtenida en el ININ con la FDOC de una muestra de Cu deformada, obtenida también por
difraccion de neutrones.

5.1 Obtencion de la FDOC

La FDOC correspondiente a la muestra de Fe50%Ni se reprodujo a partir de las figuras de
polos (111), (200) y (220) medidas experimentalmente como se describi6 en el Cap. 4. La
reconstruccion se efectud con el programa BEARTEX usando el algoritmo WINV. Los datos
de salida se graficaron con el programa Odf-Beartex-ortorrémbico escrito con Mathematica
5.0, usando curvas de nivel (cortes en el EE con ¢, =cte). Fig. 5.1.1.
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Fig. 5.1.1. FDOC para Fe50%Ni (90%). Neutrones.
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En esta figura se indica en cada corte el valor de ¢;, la posicion (¢@;, @) del maximo f(g)ma: ¥
su valor en m.r.d. Los valores de las isolineas estan en la parte inferior. Las componentes de
textura encontradas son B (Laton), S (Aluminio), B/S (Latén-Aluminio) y C (Cobre), que son
componentes de textura en metales fcc laminados (ver Tabla 1.3.1).

En la Fig. 5.1.2 se presentan nuevamente las FP’s experimentales, y las recalculadas a partir
de la FDOC. Se indican los valores de las isolineas y el maximo de la FP (m.r.d.). Las FP’s
correspondientes presentan en general la misma forma.

FP {111) Neutrones Exp. FP (111) Neutrones Rec.

14.12.10.8.6.4.2. | (max. = 15.2) 6,5,4,3,2, 1 (méx. = 7.9)
FP (200) Neutrones Exp. ~ FP (200) Neutrones Rec.

| =0

A
DL ' DL
6,4,3,2, 1 (max. = 6.3). 4,3,2, 1 (méx. = 4.4)
FP {220) Neutrones Exp. FP (220) Neutrones Rec.

DL
8,6,4,3,2, 1 (max. = 8.8) 6,4,3,2, | (max. = 6.8)

Fig. 5.1.2. Figuras de polos experimentales y recalculadas.
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La comparacion de las FP’s experimentales con las recalculadas es uno de los principales
criterios para juzgar la calidad del proceso de inversidn.

En la tabla 5.1.1. estan las estadisticas de los calculos. FDOC min y max son los valores

minimo y maximo de la funcion de distribucién. A la derecha de RPO y RP1 est4n los valores
méx y min de las FP’s.

Tabla 5.1.1. Estadisticas de los calculos.

Neutrones Rayos X
FDOC min. = 0.0, max. =31.6 FDOC min = 0.0, max = 84.3
Indice de Textura = 8.4 Indice de Textura = 14.8

Calculo hkl | RPO RP1 min. | max. | hkl | RPO RP1 min. max.
% % mr.d. | mr.d. % % m.r.d. m.r.d.

Exp. norm 111 44.8 42.9 0.0 15.2 111 16.0 154 0.0 12.0
Recal. norm 0.0 6.1 0.0 11.7
Exp. norm 200 | 36.5 33.2 0.0 6.3 200 19.2 13.3 0.0 5.7
Recal. norm 0.0 34 0.0 6.1
Exp. norm 220 | 408 33.8 0.0 8.8 220 14.3 13.2 0.0 16.0
Recal. norm 0.0 6.8 0.0 14.7

5.2 Discusidn de los resultados

Para neutrones los valores de RPO y RP1 (Ecs. 1.31, 1.32) son altos y el maximo experimental
es mayor que el recalculado. Como se dijo en el Cap. 3, esto probablemente es consecuencia
del traslape de picos contiguos debido a que FWHM > 144 min. También hay que considerar
que las mediciones por difraccidon rayos X dan lugar a maximos maés afilados, y que estos son
mas faciles de ajustar por el método WIMV.

Las diferencias entre los valores del indice de textura (Ec. 1.33) y los maximos de la FDOC
son producto de la diferencia en el volumen irradiado y a la existencia posible de un gradiente
de textura en la muestra, como se explicd en el Cap. 4.

Para la muestra Fe50%Ni, la tabla 5.2.1 presenta las posiciones de los maximos f{g)mar, ¥y su
valor en m.r.d, para cada corte de la FDOC, obtenida por neutrones y rayos X. En algunos
puntos se indica la componente de textura a la que pertenecen.

Tabla 5.2.1. Maximos de la FDOC.

Neutrones Rayos X
(o1, @ (/’2)0 Sf(8)max m.x.d (g1, D, (Dz)o S(8)max m.r.d
35,0,45 B 21.2 35,0,45 B 333
30, 5, 50 24.9 35,5, 55 36.6
30, 10, 55 22.0 30, 10, 50 29.9
30, 15, 60 21.9 35,15, 60 40.4
35, 20, 65 25.3 40, 20, 65 28.5
45,25,70 C 22.0 45,25,70 C 32.5
50, 30, 75 19.4 45, 30, 70 46.3
55,35,85 B/S 20.9 55,35,80 B/S 20.2
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Neutrones Rayos X

(o, D @) S(@)max m.r.d (o1, D 0)° (@) ma m.1.d
55, 40,85 B/S 23.9 55, 40,85 B/S 43.1
90,45,35 C 18.6 90,45,30 C 70.3
55,45,90 B 22.4 55,45,90 B 34.3
80,50,35 C 17.3 85,50,35 C 19.1
55,50,90 B 23.9
75,55, 35 20.4 75, 55, 30 33.6
65, 60, 35 19.9 70, 60, 30 37.0
60, 65,35 S 199 55,65,35 S 88.5
55, 70, 40 19.8 55,70, 35 69.0
45,75, 40 19.4 55, 75, 35 45.0
45, 80, 40 19.8 45, 80, 35 33.5
40, 85, 45 17.5 40, 85, 40 42.0
35,90,45 B 21.2 35,90,45 B 333

En los cortes ¢, = 0°, 25°, 40°, 45° y 90° los maximos estin en la misma posicién (ver Fig.
5.2.1). En todos los demads, salvo en el de 75°, hay una diferencia de 5° en ¢; 0 en @, que
puede explicarse considerando las incertidumbres Ap; = Ag, = AD = 5° con que se calcul6 la
FDOC. La Fig. 5.2.1 muestra la FDOC para neutrones y rayos X.
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55°

< B ¢ (80.35) (75.35) 336
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isolineas 24, 21, 18, 15, 12, isolineas 65, 60, 55, 50, 45, 40, 35, 30, 25, 20,

Fig. 5.2.1. FDOC neutrones (izquierda) y FDOC rayos X (derecha).
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En la tabla 5.2.2 se presentan las posiciones de las componentes ideales (Tabla 1.3.1) en el
espacio de Euler, y las de las componentes obtenidas a partir de las FP’s medidas por
difraccion de neutrones. Comparando las dos ultimas columnas, y considerando las
incertidumbres mencionadas anteriormente, puede decirse que los centroides de las
experimentales estan en las posiciones esperadas. Adicionalmente, comparando con la tabla
1.3.2, puede verse que las componentes encontradas corresponden a texturas de deformacion.

Tabla 5.2.2. Posicion de los maximos de la FDOC.

Nombre de la Componente ideal Neutrones

componente {hKkl}<uvw> o D @ o D @

B (Latén) {011}<211> 35 45 0 35 45 0

55 90 45 55 90 45

35 45 90 3545 90

C (Cobre) {112}<111> 90 35 45 90 35 45

B/S {681}<112> 55 84 37 55 85 35
(Latén/Cobre)

S (Aluminio) {123}<634> 59 37 63 60 35 65

5.3 Interpretacion de la FDOC

La Fig. 5.3.1 presenta la FDOC de la aleacion Fe50%Ni (90%) obtenida en este trabajo, y la
Fig. 5.3.2 la FDOC de una muestra de Cu laminado en frio también medida por difraccién de
neutrones (Bunge 1982a).
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Flg. 5.3.1. FDOC correspondiente a Fig. 5.3.2. FDOC correspondiente a
Fe50%Ni deformada. Cu deformado (Bunge 1982a).
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Comparando directamente ambas FDOC, se concluye que la muestra de Fe50%Ni presenta,
en general, la misma textura que el cobre laminado, o sea que es tipo cobre, lo cual también
coincide con los resultados de Cruz (1996), Fig. 5.2.1.

De los resultados de este capitulo puede concluirse que las figuras de polos medidas
permitieron, determinar la FDOC de la aleacion Fe50%Ni e interpretar coherentemente la
textura.
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Capitulo 6. Conclusiones
Los principales resultados obtenidos en este trabajo son:

e Se alined y ajustd el difractémetro de neutrones para mejorar la intensidad. Se
aumento en un factor de 12.

e Se model6 la Optica para obtener el mejor balance entre resolucion e intensidad, lo
cual se verifico experimentalmente. El conjunto de colimadores (S;, Sz S3)
seleccionado, para medir figuras de polos, fue el de (20, 30, 20) min de divergencia
angular.

e Con objeto de proponer mejoras futuras a la Optica, se modelaron las curvas de
resolucién para monocromadores de Cu. El modelado sugiere usar uno con planos
difractantes (220) y 60 min de ancho de mosaico.

¢ Se seleccion6 la longitud de onda A = 1.05 A para medir figuras de polos.

e Se midieron las figuras de polos (111), (200) y (220) de una muestra conocida
(Fe50%Ni) para verificar la alineacion y el funcionamiento integral de todo el equipo:
motores, detectores, goniometro, etc. Los resultados fueron validados por las figuras
de polos medidas por difraccion de rayos X al encontrarse que son similares, de
donde se concluye que la alineacion y el funcionamiento general del difractometro
son aceptables.

e Se determiné la funcién de orientacion cristalografica de una muestra de la aleacion
Fe50%Ni, y se interpretd su textura, identificAndola como de tipo cobre.

Sobre la base de los resultados obtenidos, puede concluirse que en el estado actual el
difractometro de neutrones del ININ puede aplicarse a la medicion de texturas globales de
sistemas de alta simetria cristalina (pocos maximos en el difractograma), y que la resolucién
es susceptible de mejoras si se cambia el monocromador de grafito pirolitico por uno de
cobre. Adicionalmente puede decirse que se ha puesto en operaciéon un equipo unico en el
pais.
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Anexo 1. Descripcion del difractometro y sistema de deteccion

I. Difractometro Mitsubishi NX-1330

La Fig. Al.1 muestra una fotografia del difractometro, y la Fig. A1.2 un dibujo esquemético.

Fig. Al.1. Difractometro.

Eje3 Eje2 Ejel
muestra monocromador
e— 1.05 —e] 060 |e—o 1.50—-|
1.80] ——
Detect Gonidmetro l | s 1
etector 14 10
\.\Rxs . AN i 0.30 || B___I_I 7 ¢
e e
b 12 Haz
106 / 2 incidente
/1 | IS 3 11
13 / T - =1
[ // \\ |
, Base concreto
Circulo graduado Circulo graduado del
muestra 6 (0.02° min.) monocromador Oy

(0.02° mfn.)

Cotasenm

Fig. A1.2. Esquema del difractometro.
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El difractémetro tiene tres ejes que corresponden a: (1) monocromador, (2) auxiliar, (3)
muestra y goniémetro.

Los 4ngulos de giro respecto a los ejes se miden en escalas circulares graduadas y con vernier

(0.02° por divisién). La muestra se orienta respecto al haz monocromatico por medio de un
p p
goni6émetro.

El peso total del difractometro es de 20 ton. Sus principales componentes, referidas a Fig.
Al.2, (el namero a la izquierda del nombre corresponde al indicado en el dibujo) son:

1 Base metdlica

Esta formada con placas semicirculares de acero de 10.4 cm de espesor soldadas y anclada
sobre cimientos especiales mediante barrenos. Tiene un hueco en el centro para montar el
monocromador y su blindaje, dos pistas concéntricas para girar el conjunto, y en el exterior,
una placa graduada semicircular para medir el 4ngulo 6, del monocromador. Peso 3300 Kg.

Conjunto del Monocromador

2 Polo central del eje 1.

Es una pieza maquinada montada en el eje 1 del difractometro, sobre la cual giran la mesa del
monocromador y el brazo principal, y soporta el blindaje. Su eje estd sujetado al barreno
central de la base del difractémetro. Acero. Peso 142 Kg.

3 Brazo del gje 1
Se usa para orientar la muestra en la direccion 260, del monocromador. Esta formado por
placas rigidas de acero. Se mueve manualmente. Acero. Peso 150 Kg.

4 Mesa del cristal monocromador

Sirve para, de acuerdo a la A requerida, colocar el monocromador en la direccion 6 respecto
al haz proveniente del reactor. Intervalo angular de 0 a 360°. Acero. Peso 300 Kg.

5 Cristal monocromador y soporte

Monocromador de grafito pirolitico con planos difractantes (002) Union Carbide ZYC de
10.2 (4") x 5.1 (2") x 0.2 (1/16") cm. Distancia entre planos de 3.36 A y 60 min de ancho de
mosaico.

El soporte tiene cuatro grados de libertad:

a. traslacion en la direccion perpendicular al haz incidente (direccion X). Desplazamiento +
10 mm.

b. traslacion paralela al haz incidente (direccion Y). Desplazamiento + 10 mm.

c. rotacion alrededor del eje X, RX. Desplazamiento angular + 4°,
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d. rotacién alrededor del eje Y, RY. Desplazamiento angular + 4°.
Cuatro micromotores controlados por computadora efectian los movimientos.

Blindajes del monocromador

Se usan para evitar las radiaciones del reactor procedentes de zonas diferentes a las del haz
incidente, y para atenuar las reflejadas por el cristal monocromador en direcciones diferentes
a 20y. El ensamble completo estd constituido 2 por tapas o blindajes superiores, 1 blindaje
externo, 2 internos, 1 de sector (madera) y 1 inferior.

6 Blindaje exterior. Diametro exterior 1.800 m, diametro interior 1.000 m, altura 1.000 m.
Parafina boratada y acero. Peso 3400 Kg.

7 Blindaje interior 1. Didmetro exterior 1.000 m, didmetro interior 0.600 m, altura 0.650 m.
Acero y plomo. Peso 2600 kg. -

8 Blindaje interior 2. Didmetro exterior 0.600 m, didmetro interior 0.360 m, altura 0.648 m.
Parafina boratada y acero. Peso 210 Kg.

9 Blindaje superior 1. Didmetros de 1.200 y 1.000 m, altura 0.4 m. Parafina boratada y acero.
Peso 520 Kg.

10 Blindaje superior 2. Diametro 1.000 m, altura 0.100 m. Plomo y acero. Peso 827 Kg.
Blindaje del sector. Madera (no mostrado).

11 Blindaje inferior. Diametro exterior 1.300 m, didmetro interior 0.360 m, altura 0.447 m.
Concreto de alta densidad con bérax y acero. Peso 210 Kg.

Conjunto del eje 3
12 Polo del goniémetro del eje 3. Es similar al del eje 1. Soporta el gonidmetro, el brazo del

detector, la mesa de la muestra y el gonidmetro de texturas. Aleacion de aluminio. Peso 150
Kg.

13 Brazo del eje 3. Se mueve entre —90 y +90 grados. Esta formado por placas de una
aleacion anticorrosiva de aluminio. En la parte superior est4 fijo un banco sobre el cual puede
deslizarse el blindaje del detector. Peso 50 Kg.

Contrapeso (no mostrado en el dibujo). Se usa para balancear el peso del brazo d.el
gonidmetro, del blindaje del detector y del gonidmetro de la muestra. Consiste de una caja
llena de bloques de plomo.
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14 Goniémetro de Texturas. Tiene un circulo 6,,-26,, para fijar el dngulo de difraccién de la
muestra y dos circulos para determinar las coordenadas (a, f) en la medicion de figuras de
polos. Fig. Al.3.

330

———————— 210 ————————==
N
Circulo o

o angulo polar
0< e <£90°

B angulo azimutal
0<p<360°

cotas en mm

Fig. Al.3. Goniémetro de texturas.

15 Blindaje del detector. Consiste de un cilindro exterior de aluminio anticorrosivo y un
cilindro interior de madera cubierto con una placa de cadmio. El espacio entre ambos esta
relleno de parafina boratada. Esta montado sobre el brazo del gonidmetro y puede deslizarse
a lo largo de ¢l para variar la admitancia.

Obturador del detector (no mostrado en el dibujo). Se usa para aislar el detector del haz
incidente cuando se desea medir la radiacién de fondo. Se mueve con un micromotor.

Aleacion de aluminio recubierta con una capa de cadmio y otra de resina de metacrilato de
boro.

Detector (no mostrado). Es un detector proporcional BF; de 2.5 cm de didmetro y 24 cm de
longitud, y apertura angular maxima de 144 min respecto al centro de la muestra.

Estrechadores del haz (3 piezas no mostradas en el dibujo). Se usan para definir
independientemente la anchura y altura del haz. Son tres. El primero se localiza en la boca
del tubo de salida del reactor. El segundo a la salida del blindaje externo del monocromador
y el tercero a la entrada del blindaje del detector. Estan formados por dos compuertas
horizontales y dos verticales de una aleacion de aluminio recubierta con cadmio y metacrilato
de boro.
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16 Colimadores

9 piezas. Fig. Al.4. Se usan para definir la divergencia angular horizontal del haz de
neutrones. Son del tipo Soller formados por una rejilla de laminas delgadas de acero con
cadmio electrodepositado. Entre ellas se usan espaciadores de aluminio. Los extremos de la
limina se cortan en forma parabdlica para compensar la expansion térmica. Se tienen con
divergencia angular de 10, 20, 30 y 60 minutos.

250 [~— 70 —o~
©e0000000 | 1 F—H8 O
__________________ 30 m:H/ tomillos
..@@@@... V=g~
44 laminas p/divergencia 10 min
24 l4minas p/divergencia 20 min
16 laminas p/divergencia 30 min
6 laminas p/divergencia 60 min

cotas en mm

Fig. Al.4. Colimador Soller.

II. Sistema de deteccidn

El detector contiene gas BF; enriquecido al 90 % con '°B, que tiene una seccién de absorcién
de neutrones térmicos de 2300 barn.

La deteccion se realiza a través de la reaccion (n,o)
10 4 Ty :
Bs +n— "He, + 'Li; + 2.78 Mev

El gas es ionizado por el He y el Li. La carga se colecta para formar un pulso de voltaje. La
Fig. A1.5 muestra el sistema de deteccion.

[} }2 l[s 4 5 u_)

—J #
1 Detector 2 Preamplificador
3 Amplificador 4 Analizador monocanal
5 Contador 6 Ordenador

Fig. Al.5. Sistema de deteccion.
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Anexo 2. Alineacion del difractometro

El principal objetivo de la alineacion es hacer coincidir el eje 1, el eje 3, el centro del
monocromador, el centro de la muestra y el centro y ejes de los otros elementos de la dptica,

con el eje del canal de extraccion del reactor Fig. A2.1, y que queden a la altura de éste ultimo
(1.06 m). Fig. A2.2.

Circulo 1
— (monocromador)

REACTOR

Haz laser Eje 1

\ %  Eje3

s | LC
Canal de 7u
extraccion
Fig. A2.1. Alineacion de los ejes.
Eje3 Ejel
muestra monocromador
Gonibmetro | | canal d?
(muestra) | | extraccién
Detector
™ |
LC -1 e
I N
1.06 ' Haz laser

Circulo graduado
muestra Base concreto

Base metalica

Circulo graduado del
monocromador

Cotasenm

Fig. A2.2. Alineacion de la altura.
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Para alinear el equipo se utilizaron dos procedimientos: un laser para el ajuste inicial, y el haz
de neutrones para el ajuste fino.

Antes de usar el laser se construyeron varios dispositivos auxiliares, como la aguja mostrada
en la Fig. A2.3, para sefialar la posicion de los ejes.

Fig. A2.3. guja para centrado.

Con la ayuda del laser se encontré que el eje LC del tubo de salida del reactor y el eje 1 del
difractémetro, no se interceptaban de acuerdo a la Fig. A2.1.

También se encontrd que la altura del difractémetro respecto al eje del tubo de salida no era
correcta, y que el difractometro estaba inclinado; el haz del laser pasaba rasante al blindaje,
como se muestra en la Fig. A2.4. Con neutrones deberia ocurrir lo mismo, de manera que la
intensidad se reduciria drasticamente y el FWHM seria muy grande.

LC )
i, . Ejel
Laser
ks (0901
T I ———

Fig. A2.4. Altura incorrecta.
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En base a lo anterior se procedié a desensamblar completamente el difractémetro. Fig. A2.5.

Fig. A2.5. Difractémetro desensamblado. Base de concreto en primer plano.

Para hacer coincidir al eje 1 con LC, era necesario desplazar todo el difractémetro. La base
metalica Fig. A2.6, deberia ser rotada, perdiéndose la coincidencia entre los tornillos de
anclaje a la base de concreto y los barrenos de la metalica. Se hicieron nuevos barrenos,
desplazados respecto a los originales. Fig. A2.7.

Fig. A2.6. Base metalica.
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Fig. A2.7. Barrenos nuevos.

La altura e inclinacidén se corrigieron montando el difractémetro sobre placas de acero
colocadas sobre la base.

Despues de ensamblar el difractémetro y haber verificado nuevamente la alineacion con el
laser, se procedid a colocar el monocromador en su posicién Optima, y a efectuar ajustes finos

hasta obtener la maxima intensidad en el haz de neutrones difractado.

Finalmente se procedié a medir nuevamente el espectro térmico que muestra la curva 3 de la
Fig. 3.1.2.
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DESIGN OF THE OPTICS AND ALIGNMENT OF THE ININ’ NEUTRON
DIFFRACTOMETER TO MEASURE GLOBAL TEXTURES

F.Cruz', L R Macias’, J. Ramirez, J. Lopes’, A. Muiioz’

ABSTRACT.

In stadying global textures from bulk samples, which by their grain size ean not be analyzed through the conventional X ray
methods, neutron low-resolution diffractometers are used (o perform meastwements of pole figures. With the purposed of
performing such measurements, In this work a new optical design and adjustment of the rewtron diffractometer of the ININ'
is presented. An illustrative application of these features is given.

L INTRODUCTION

X-rays and neutrons interact with matter in a different
way. X rays do it with the electronic layers through the
electromagnetic force, while neutrons interact with the
nuclei through the nuclear and magnetic forces. It confers
to the neutron diffruction different characteristics of X-
rays.

Neutron diffractometers are used to carry out the
following studies [(]:

a) Bulk analysis. For ¢xample, in determining global
textures; due to the low ubsorption of the neutrons by
studied samples.

b) Elemental anglysis of compound materials near or
contiguous in atomic number; as consequence of the
distinctive properties of (he effective cross section of the
isotopes whit atomic number.

¢} Analysis of magnetic materials; since the neutronic spin,
interacts with the magnetic atomic moments.

The spectrum of heutrons diffracted by an ideal crystalline
sample presents scveral maxima or peaks, which are
gaussian  shaped for low and wmedium resolution
diffractometers. The quulity of maxima lies upon
instrumental propertics; resulting a function of the
physical characteristics of cach pads that compose the
diffractometer, the geomeiric relationships between them
and the structural state of the analyzed material. The
physical elements of the diffractometer together with their
geometric relationships are amed “ optics of the
diffractometer™. The optics draw ils

1 Dpto. de Ciencia de Materiales. Escoole Superior dé Fisivo
Masemérivas, Instiniro Politdonivo Nacional. Edif 9. UPALAY
07738 México D, F. E-mail feruzi@esfin ipn.mx 2 Instiwlo
Nocional de Investigationes Nucleres (ININ). Amsterdam No 46,
20. Piso. Despacho 202 Col. Hipodromo Condesa. C.P. 06100,
Meéxico O.F Tel 01 (55 329 7200 fax 81 {51329 7304, E-mail
W rinclear imih s,

Recetved: October 13 1998 Accepred: Alay 18, 199%

effects on the peak, so much in their design like in their
adjustment (alignment), in two parameters; the FWHM
(width) ard the intensity

A fundamental request to measure pole figures, when
using conventional detectors, is that the width of the
inferior part of the peak must be smaller or equal than the
width of the detector window. If the width of the juferior
part of maxima can be consider approximately two times
their FWHM, is possible to take as criterion to
measurement of pole figures that two times the FWHM
must be smaller or equal the width of the detector’s
windows. The fundamental objective of this work is to
obtain an optics satisfying this condition.

Two irnportant aspecis need to be remarked. The first one
is that in order to eliminate its influence on the peaks, the
alignment should be made with the maximum achievable
precision, because it docs not exist a mathematical
funclion that & priori allows to know its effects [2]. The
second is that only if the alignmment is guaranteed it toke
sense (o do the design of the optics.

2. THEORETICAL FOUNDATIONS

Figure 1 shows the conventional optics of a neutron
diffractometer [31. §;. S, and S, are the Soller collimators,
characterized by their anpular divergence oy, o and o
While the mosaic width f characterizes  the
monochromator crystal [1].

In reference to the Fig. |, Hewat [4] reports the following
expression {or the FWHM:

FWIHM® = U an?0 +V @nd + ¥ T

where:

JUE SN T S DY
U_4(a,u;+al[5 +a;f )

- 3 7 3 3 (2)
(et] +05 +4P ) tan"8

Instrumentottor and Development Vol 4 Nr. 11999
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Dsign of the optics and aligmnens of the 1NE weutron dijractemerer 10 measure global fextures F Cruz et al.. 23-29

V= -mlz(ali,*'zﬂ:) 3)
o +a; +4B°)wnd,,
N SN T SOOI I N
o T+ Ty 050 +4B o +ay) @

(@] +of +4p%)

In the above equations © is the Bragg ungle of the peak,

and By 1s the Bragg angle corresponding to ihe diffraction
plane of the monochronator.

The same author writes the brightness like

(2378 2¥0 29
L= ____1_1‘_’;19_____” (5)

(ol +al +4p?)2

Radtaton source

3 /Momcmoma!mwum
mosaic spread BM

Figure 1. Optical components of a typical diffractometer.

Analyzing the case in which o= =0,;=0=f}, it can be
verified that the FWHM varies with a; and L with o, It
means that if @ takes small vatues to diminish the FWHM,
the intensity could be decrease drastically.

Cagliot [S] suggests the following approach in order to
choose the collimators to obtain the better relationship
benveen the FWHM and the brightness:

o, <0y <0y (6)
With the same objective, Hewat [4] proposes
o) =0, =0 )
o, =2B ()
and
B s 20 ()]

Jowrnal of the Mexican Sixcyery of Instrumentaiion

In Table | some 1ypical values of characteristic parameters
of neutron diffractometers arc presenled [3).

TABLE |
Tywe of % Ay PWHM | Ladeg) | Videpy | Wider¥
diractometor 208
Modipon 2 [RECER] 20 b 040
Tghroxctuaioe |10 CXEE 015 XY 003
0.3

Table 1. Parameters of characteristic neutron
diffraciometers, medivm and high resohution.

3. RESULTS
3.1 Diffractometer Alipnment

For the coarse adjustment a laser beam was used, while
fine tuning was performed by employing the neutron
beam.

With assistance of the lasee, it was found that the axis of
the exit port of the reactor did not intercepted the axis | of
the diffractometer (Fig. 2). 1t was also found that both, the
height of the diffractometer and the height of the axis of
the reactor port were not the same. The axes of the several
goniometers were not in the right positions.

After the correction of the above problems, and with the
purpose of comparing the new optics with that used up to
1996, just three optical elements were used to obtain a
thermal  spectrum  of the nuclear reactor; the
monochromator crystal, the Soller of; and the detector, The
nuclenr reactor powsr was of 300 kV during these
measurements.

A nolable increment in the intensity was observed. 35 can
be seen in the thermal spectra of the Fig. 3. Curve 1 was
measured in 1995, Curve 2 was obtained under the new

conditions and can be observed an increment of aimost 12

times. This fact allowed to introduce a collimator with
o, = 20 min. in the posilion S,, increaging the reésolittion.
The spectrum capured using this Soller is shown in the
curve 3.

3.2. Theoretical Calculations of Resolution and
brightness. Comparison with Experimental Data

The ININ diffractometer has a detector input of 144 min.
Applying the criterion proposed in the introduction, then
peaks width lesser of 72 min. (FWHM) are used in order
to carry out a religble texture measurement.

The mathematical modeling of the FWHM and brightness
was made by applying Caghoti-Hewat criterion, and by
varying o, 3 and 0,, as well as the wavclength of the
incident neutrons. Because in the Eqs. 1 to 3 mediates the
angle of Bragg of the setected (hkli family of lattice
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Design of the oprics and alignment of the INF nestron difrociometer to measure global extures. ¥. Cruz ef. af., 25-39

spectrum is typical of a group of metals and alloys
characterized by having a high crystalline symmetry,

Axis S(I‘sanmb) Axis 2 Axis 1{monachfomator)
Detector |

Beam namower

i i/
2 3
Beam Vi
namower /

\,

\"'~-J,A./" oY . )
Shield |
Monodroma(ot crystal

Figure 2 Detailed Opiics. ININ 5 difraciometer.
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Figwry 3 Thermal Spectrum.

The monochromator crystal in use at the ININ's neutron
diffractometer is a Union Carbide ZYC 10.2 x 5.1 x 1.6
em of pyrolytic graphite, with f=60 min., oriented with the
(002) as reflecting plane.

The FWHM was modeling as a function of the optical
components before mentioned. During the ealculations,
ihe neutron wavelength was fixed at A= 1.4 A, This value
belongs to the maximum of the distribution function of the
muclear reactor spectrem.

Table 1l shows the experimental and theoretical values.
The collimators used in cach case are also listed. The
difference for the FWHM is of 20% (mean value). This
difference, although large, is of the same order that that
found in global measurements of textures performed by
several Jaboratories [6]. 1t is not possible to make a direct

comparison between the first and third columns, since the
first refers to the caleulations of the brightness, as long as
the third i the measured intensity, and there is a
proportionality factor [3] that has not been determined in
this work. However, the equivalent data in those columns
have a similar behavior.

TABLE I}
!g«#m Experimentsl Coftbmatons (min.)
timin’y | FWHAM | INTENS. | FWHNMG | oy o a
min.) g(.‘g; min.}
$903. 146 58 B7 20 224 10
2473, 90 9 13 0 30 14
SH6 L] 146 &4 20 10 20
11800, 148 223 1 i [ 2
5619, 9 06 28 0 K )
17710, 149 434 114 20 (44 ]
23548 121 917 152 3 o ¥4

Table Il. Theoretical and experimental values of FIVHM
and {ntensitics.

The best option to choice the optical components, in terms
of the compromise brightness-resolution, is given by the
set of collimators &, = 20, o = 30 y a; = 20 min.
Although the comresponding FWHM (84 min.) is larger
than the required {72 min.), it allows to continue the
analysis.

As consequence that the maximum of diffraction does notl
remain completely inside the window detector, it is
esteemed ap error of 675 in the measurements of textures.

In order to improve even more the optics two extra studies
about the resolution were done. The firsts one destined o
observe the change of the FWHM when B decreases, and
the second to study the FWHM variation as a function of
the wavelength of the incident neutrons.

Figure 4 shows the FWHM as a function of 28 for two
mosaic widths; B = 30 and = 60 min., calculated for the
actual type of monochromator for the same diffraction
planes, There can be seen that between the curves there is
almost not diferences, it means that if the actual
monochromator i3 substituted by another of the same
material, even if B had a small value, the FWHM would
not be improved, and probably there could be a decrease
in the intensity,

Results from modeling the FWHM in function of the
wavelength are shown in Fig. 5. During calculations. the
values associated with the maximum {220} of the Fe-50%
alloy, and the optical paramelers @, = 20, a; =30, 0 =
20 and =60 min., were keep constant. In this figure it is
casy to sec that a decrcase of neutron wavelength will
cause a decrease of the FWHM ond therefore, an
improvement in the resolution. However, if a wavelength
%= 1.05 A is used instead of 1.4 A, the intensity decreases
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in 33%. Table 11l show a comparison between some of the
experimental and theoretical valugs of the FWHM for
several values of the wavelength. INT-MAX s the
measured intensity and INT-% the percent intensity, taking
370 coumts like 100%. The experimental and theoratical
value of B was 60 min.
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Figure 4 FWHM for hvo values of B.
3.3 Measurement of Pole Figures

From the analysis of the Fig. § and results summarized in
table 3, it was decided to use A = 1.05 A and the
collimators were set at =20, ;=30 y @,=20 min to
messure pole figures.
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8? as bt [N 14 vy “@
Wiekagh

Figure 3. FWHM vs. Wavelength.
Table I

Jourha! 6f the Mexscon Socieny of strumentation

| Experimental | Theoretical
AA) WHM(min) | INT- [INT-% [WHM (min.)
MAX
1.40 91 370 100 96
1.05 R2 250 67 83
0.94 3 150 30 &2
0.42 7 110 29 ]

Tuble 111, Theoretical and experimental FWHM aud
intérsities.

Figure 6 shows the pole figs. [7.R] corresponding to the
{111} planes of a cold rolled Fe-%50Ni alloy, obtained by
both, X ritys and neutron diffraction [9). The last by uging
the previously discussed optics. Keeping in mind (he
characteristic discrepancies of both techniques [10], ie.
mesuralion m surfuce and in volume, one can say in a first
approach, that the ININ's neutron diffractometer can be
uwsed {0 meusure pole figures of substances with not
overlapped maxima, like metals and alloys of high
crystalline symmetry,
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Figure 6. Pole Figures from FeS0%Ni.

3.4. Supgestions for a Future Improvement of the
Optics

The last mathematical modeling performed was that of the
resolution like a function of the Bragg angle of the
monochromator. It was supposed a cooper monochromator
with § = 30 min,, and the neutron wavelength A = 1.4 A
The calculations were done maintaining constant the rest
of the parameters. The behavior of the FWHM is observed
in the fig. 7. It is evident that for a cooper monochromator
the FWHM will be smaller than that of the gruphile
monochromator (see Fig. ).

Accordingly the optics could be improved if the Tollowing
step are taken;

a) Substiluie the actwal monochromator of pyrolylic
graphite by another with its maxim of diffraction at higher
angles, a smaller mosaic width, and a larger thickness.
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b) To install a position sensitive delector to improve the
statistics without making too large the time of the global
mensuration.
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Figure 7. FWHM jor differents .
4. CONCLUSIONS

1. As a result of the alignment and for the set of
collimators selected an intensity improvement of almost
600% was achieved as can be seen comparing the curve 2
with the curve | of the Fig. 4.

2. The resolution was optimized, and made possible to
measure poles fig.s with an error better than 6% in the
mensuration of the integrated intensity.

3. The mathematical modeling suggests that in the future
the optics can be improved substituting the actual
monochromator by one having smaller mosaic width b and
largest diffraction angle,

4. The acual FWHM of 84 min. suggests, according to
Table |, that the diffractometer of the ININ could be
classified like one of medium resolution.
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