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En este trabajo se presenta un nuevo modelo para describir la interaccion de
neutrones con Deuterio solido (T<18.7K), a partir del cual se generan las secciones
eficaces empleando el codigo NJOY con modificaciones para tratar este material. Las
caracteristicas principales de este sistema molecular estin incorporadas en el modelo,
incluyendo la densidad de estados vibracionales de la red cristalina, el tratamiento
cuantico de los modos rotacionales y las vibraciones moleculares internas. Los
procesos elasticos incluyendo las contribuciones coherentes e incoherentes estan
considerados, como asi también los efectos cuanticos de correlaciones de espin. Los
resultados producidos por este nuevo modelo se comparan con los mejores datos
experimentales, encontrandose un excelente acuerdo.

En la actualidad, el empleo de neutrones para explorar la materia condensada
demanda mayoritariamente la utilizacion de neutrones frios y ultrafrios, por cuanto gran
parte de los sistemas de interés poseen dimensiones meso- 0 nanoscopicas comparables
con las longitudes de onda de tales neutrones. Las fuentes de neutrones frios y ultraftios,
ya sean basadas en reactores o aceleradores, que se han implementado en afios recientes
en diferentes instalaciones, poseen un material moderador a temperaturas criogénicas de
donde se emiten los neutrones re-termalizados. En particular, para la produccion de
neutrones ultrafrios se estdn construyendo fuentes en base a Deuterio Sélido, operando a
temperaturas de unos pocos grados Kelvin. El disefio de tales fuentes no estd
optimizado, por cuanto no se contaba hasta ahora con una biblioteca de secciones
eficaces para tal material, a partir de la cual se pudiesen realizar calculos de Montecarlo
para el disefo y optimizacion.

Durante muchos afios se ha estudiado con intensidad las propiedades
fundamentales del hidrégeno molecular, sobre todo en estado liquido, debido a que es
uno de los sistemas mas simples donde puede estudiarse los efectos de las interacciones
intermoleculares sobre el movimiento rotacional. Ademads, los efectos puramente
cuanticos dominan los niveles energéticos mas bajos, por cuanto el spin nuclear total y
el momento angular resultan correlacionados a través de los requerimientos de simetria
sobre la funcidn de onda de moléculas diatdmicas homonucleares [1].



La capacidad de los experimentos de dispersion de neutrones para revelar el
ordenamiento y el movimiento atomico sobre escalas espacio-temporales
conmensurables con las de los sistemas reales ha sido apreciada desde hace mucho
tiempo. Sin embargo, tal informacion solamente puede ser obtenida si existe un
esquema teorico apropiado para interpretar los espectros de dispersion observados, el
cual fue inicialmente desarrollado por Van Hove [2]. Dentro de tal esquema, Young y
Koppel [3] produjeron una descripcion completa del movimiento rotacional en un gas
de H, (y D), donde se dan de forma explicita las secciones eficaces para las especies
orto y para. Desde entonces, un gran numero de modelos y técnicas computacionales se
desarrollaron para describir la interaccion de neutrones lentos con H, y D, liquidos,
diferenciandose en sus tratamientos del movimiento traslacional y efectos de coherencia
[4-10]. La unica prescripcion existente para calcular las secciones eficaces en hidrogeno
y deuterio sélido fue elaborada por Bernnat et al. [11], pero en dicho trabajo no se
consideraron los efectos de correlacion de spin.

La necesidad en afios recientes de desarrollar moderadores avanzados para la
produccion de neutrones frios y ultrafrios y su empleo en estudios fundamentales [12],
ha motivado un gran esfuerzo experimental para medir las propiedades neutronicas de
D, solido [13-19]. El formalismo que se presenta en este trabajo se orienta a proveer un
esquema teodrico para entender tales experimentos y para generar las secciones eficaces
necesarias para el desarrollo y optimizacion de fuentes nuevas y eficientes de neutrones
ultrafrios.

La funcion de scattering de Van Hove, S(Q,®) estd directamente relacionada con
la seccion eficaz doble diferencial:
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donde k , ko son los vectores de onda del neutrén dispersado ¢ incidente, /i = W (koz—
k?)/2m, es la pérdida de energia del neutron, y AQ = Z(ko — k) es el impulso
transferido al sistema en el proceso.

La Ley de Scattering de un sistema molecular es [1]:

5Qa)= o [ae™ (T ala, ewl-0R, O)lexw(iQR,, ()
)
donde Ri/t) denota la posicion del dtomo v dentro de la molécula /,
Riv () =2a;+ by (t) + un(t) 3)

y puede ser escrito como la suma de contribuciones inter (/ =1')- e intra (I =1[)-
moleculares (también aludidas como términos exterior e interior, respectivamente. En la
Ec.(2) los brackets denotan el promedio sobre la funcidon de distribucion de equilibrio de
los operadores dependientes del tiempo, sobre el espacio de fases completo del sistema



dispersor, usualmente denominada Funcion Intermedia de Scattering x(Q,?). En funcién
de las longitudes de scattering coherente b.” , e incoherente, b;", la amplitud de
scattering para el nicleo ves:

a,=b+2b/(S,3)[s, (s, +1)]

(4)

donde S, y s son los operadores de spin para el nucleido v y el neutron,
respectivamente.

La molécula de deuterio estd formada por dos bosones, y por lo tanto su funcién
de onda total debe ser simétrica ante el intercambio de dos nucleos idénticos.
Consecuentemente, si el spin nuclear total S es par la funcion de onda espacial debe ser
simétrica, y antisimétrica si S es impar, lo cual conduce respectivamente, a la existencia
de estados orto con S=0,2 acoplados a J=0,2,4,...., y estados para con S=1 acoplados a
J=1,3,5,...., donde J designa al momento angular total de la molécula.

Sin considerar por el momento los modos vibracionales, podemos escribir el
término “exterior” de la funcion intermedia de scattering como:

7(@Qu1)= 3 (exp-iQa, (0} expliQa, (1)})-3, (b exp{=iQb, (0)}b.. expiQb,, (1)} )
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No existe correlacion entre &tomos pertenecientes a diferentes moléculas, luego

u(Q) = |2, <biexp{iQ.by (0)}> = 4 (be ) jo* (Qd/2) (6)

que es el factor de estructura molecular donde d ( = 0.74 A) es la distancia
interatomica y jy es la funcion esférica de Bessel de orden cero. El primer factor en
Ec.(5), 14(Q.t), representa la contribucion debida a centros moleculares pertenecientes a
diferentes moléculas.

La contribucién ‘interior” en la Ec.(2) es la transformada de Fourier de la
correspondiente funcidn intermedia de scattering:

2" (Qu1)= ¥ (exp{-iQa, (0)} exp{iQa (1)) 35 3 Are () frr (@5, T )™

=1 (Q,) . v(Q,1) (7

El primer factor, I(Q,t), es la contribucion self de los centros moleculares determinada
por la dinamica de la red en el caso de sistemas solidos. El segundo factor, v(Q,t),
contiene toda la complejidad asociada a las rotaciones moleculares con paridad definida



para cada especie molecular. Los coeficientes 4., y las funciones f;,- en la tltima
ecuacion contienen los valores especificos de las secciones eficaces resultantes de la
Ec.(4) para cada transicion rotacional, y los correspondientes elementos de la matriz
rotacional, respectivamente [3,4,10].

Como es evidente de las definiciones de I4 (Q,t) e I (Q,t) en las Ecs.(5) y (7),

I (Q.H)=1Q.,1) - L (Q.1) ®)

de donde resulta que la funcion intermedia de scattering total es;

1(Q.0) =4 b jo* (Qr/2) {1 (QH - L(QH} +v(Q.) . L(QH (9

y donde I(Q,t) ahora contiene las contribuciones debidas a todos los centros
moleculares del sistema.

Es conveniente separar las componentes elastica e inelastica, lo cual significa en
el formalismo dependiente del tiempo:

2(Q.1) =x(Q.,0) +x(Q,t=0) (10)

Pero como I4(Q,0) = 1 segln se observa directamente de su definicion en Ec.(7), e
1(Q,0) = [F(Q,0)]* , que es simplemente el factor de estructura de la red de los centros
moleculares, encontramos

1°(Q.0) = {4 b’ jo* (Qr/2) [F(Q)F +v(Q.0) - u(Q)} x"™(Q.0) .
(11)

Finalmente, en el marco de la aproximacion incoherente para el término inelastico [1],
[(Q,t #0) = I4(Q.t#0), y asi

2"N(Q. = v(Q.) . Q) . x™(Q,h) . (12)

Las ecuaciones (11) y (12) son las expresiones basicas para describir la interaccion de
neutrones lentos con deuterio soélido, y donde la funcién intermedia de scattering
vibracional ha sido explicitamente incluida.

Para calcular el término elastico, y aparte de la evaluacion simple de la
contribucion coherente que involucra el factor de estructura para la red hep (a = 3.605
A, c=5.882 A, [11]) del D, sélido, debemos recordar que [4,10]:

Para 0-D; : v(Q,0) =2 [b.” +b* ]+ [b® + % bi* ]jo( Qd)
Para p-D; : v(Q,0)=2 [b.” +b;* ]+ [be® - bi” 1jo( Qd)

(13)



lo cual, luego de aproximaciones menores despreciando pequenos efectos de segundo
orden dependientes de la energia debidos a correlaciones estructurales y de spin,
conduce a

v(Q,0) = 4boji* (Qr/2) [F(Q)f %"°(Q,0) (Elastica Coherente)
+2 (1+a) b "°(Q,0) (Elastica Incoherente)
(14)

con o = Y para 0-D,, -% para p-D,, 0 para n-D,. Las Ecs. (12) y (14) son las
expresiones centrales del presente modelo.

Las leyes de scattering S(Q, @), nucleos de transferencia de energia 6(E,E’), y
secciones eficaces o(E) para el scattering ineldstico en orto- y para-deuterio solido,
fueron calculadas empleando el cédigo NJOY [20], el cual estd basado en una
expansion en fonones del movimiento de la red, y el formalismo de Young-Koppel [3]
para la descripcion cuantica de las rotaciones. Como parte de los datos de entrada, se
empleo la densidad de estados para deuterio sélido obtenida por Schmidt ez al. [21,22],
la cual se muestra en la Fig.1. La componente elastica incoherente producida por NJOY
fue modificada para incluir el efecto de las correlaciones de spin, segiin lo indicado en
la Ec.(14). El factor de estructura de la red, \F(Q)\2 , fue calculado empleando nuestro
codigo CRIPO [23], al cual se lo multiplicé por el factor de Debye-Waller %'(Q,0)
(también calculado por NJOY) y el factor de estructura molecular para obtener la
componente elastica coherente.

En nuestros calculos hemos usado los valores 6. = 5.59 b, 6; = 2.05 b, para las
secciones eficaces coherente e incoherente de atomo ligado, respectivamente, y ¢, =
0.0005 b para la seccion eficaz de absorcion a E = 0.0253 eV [24], asi como Aiw, =
0.0074 eV y fimy, = 0.371 eV para las energias moleculares de rotacion y vibracion [25].

La ley de scattering producida por el presente modelo para deuterio sdlido a 5 K

212
se muestra en la Fig.2, en la forma de S(a,3) = kT S(Q,») , donde « = now 1
2M kT
p= Z—;} siendo M la masa molecular. Podemos apreciar en la Fig.2a el

comportamiento bastante convencional del ortodeuterio, donde los procesos inelasticos
estan controlados por interacciones fondnicas, tanto para procesos de up- (f<0) y down-
(B>0) scattering, como lo revelan los picos observados a [ = =*11.5, #21,
correspondientes a los maximos agudos en la densidad de estados a 0.005 eV y 0.009
eV, respectivamente.

En la Fig.2.b podemos ver que la rama de down-scattering para p-deuterio es
controlada por procesos fondnicos, como es también el caso de up-scattering para muy
pequenas transferencias de impulso. Sin embargo, cuando esta ultima magnitud
aumenta, la probabilidad de up-scattering se incrementa y toma una estructura compleja.
La particularidad dominante es el pico en f = -17.1 , correspondiente a la energia
rotacional transferida al neutron en la transicion J = 1—0 sin mediacion fonodnica,



cuando la molécula para se convierte en orto. Se observa también un pico en 3 = -5.7
(i =-0.0024 eV), el cual esta asociado a una transicion J = 1—-0 de up-scattering (7
=-0.0074 eV) acoplada con la creacion de un fondn con energia preferencial de 0.005
eV (ver Fig.1), mientras que el pico en = -28.8 resulta de la misma transicion J = 1—-0
acoplada con la aniquilacion de un fonon (Ao = -0.005 eV). Finalmente, el pico

observado a 3 =-37.9 (ho =-0.0164 e¢V) es debido a procesos similares de up-scattering
que involucran acoplamiento roton-fonon, pero en este caso con energias para el tltimo
cercanas a 0.009 eV.

Los nucleos de transferencia de energia para orto- y para-deuterio soélido se
presentan en la Fig.3 para neutrones con energia incidente E = 0.0001 eV y algunas
temperaturas. El incremento en la probabilidad de upscattering en el sistema orto-D; es
evidente, causado en todos los casos por aniquilacion de fonones. Un comportamiento
muy diferente muestra el para-D, . el cual va desde un régimen de ‘interaccion
rotacional” a bajas temperaturas caracterizado por las particularidades discutidas en la
Fig.2.b, hasta un régimen de “interaccion fondnica’ a altas temperaturas, produciendo
practicamente los mismos resultados que el orto-D; en este limite.

En la Fig.4 se muestra la seccion eficaz total del orto-deuterio, calculada segiin
el presente modelo conjuntamente con los datos experimentales de Refs.[16] y [26]
para algunas temperaturas, en el rango térmico de energias. La gran contribucion de la
dispersion elastica coherente debida al factor de estructura 4cp domina la seccion eficaz
a estas energias, y el desacuerdo con los puntos medidos es una clara indicacion que las
muestras no eran perfectamente policristalinas. Sin embargo, y a pesar de las
dificultades imaginables para lograr una alta precision en la normalizacién de los
resultados en esas mediciones, se puede observar un muy satisfactorio acuerdo entre
experimento y calculo mas alla del primer corte de Bragg, una regiéon dominada por las
componentes inelastica total y eldstica incoherente (incluyendo los efectos de
correlacion de spin) de la seccion eficaz total (ver ventana en Fig.4).

La comparacion entre los resultados del presente modelo y los datos existentes
de secciones eficaces se completa con las curvas presentadas en la Fig.5, donde los
valores calculados para orto- y normal- deuterio so6lido se comparan con las mediciones
de Refs. [26] y [27] alrededor de 18K. A esta temperatura las secciones eficaces
inelasticas del orto y para deuterio son muy similares (ver Fig.3), y por lo tanto las
diferencias observadas por debajo del primer corte de Bragg se deben exclusivamente a
los efectos de correlacion de spin sobre la contribucion elastica incoherente, como se
indica en la segunda linea de la Ec.(14).

Por ultimo, se presenta en la Fig.6 la variacion predicha de la seccion eficaz
inelastica del deuterio solido a 5 K en el rango de energia de los neutrones ultraftrios,
para las dos especies moleculares. Se incluye en esta misma figura la seccion eficaz de
absorcion y la ineléstica para una muestra de orto-D, 'real’, esto es, conteniendo 1.5%
de contaminacion de para-D, , lo cual es tipicamente lo alcanzable cuando se busca
purificar orto-deuterio. Tanto los procesos de absorcion como los de upscattering son
los causantes de pérdidas en el flujo de neutrones ultrafrios, y por ende las respectivas
secciones eficaces pueden ser utilizadas para calcular la vida media de esos neutrones
dentro de un sistema de deuterio solido, en funcién de la fraccion de paradeuterio.



Aun cuando un gran esfuerzo experimental se ha realizado para medir algunas
propiedades neutronicas en este sistema, se ha reconocido también que la morfologia de
la muestra real causa interacciones elasticas adicionales que incrementan las secciones
eficaces para neutrones frios y ultrafrios, tentativamente atribuibles a dispersion a
pequeios angulos causada por inhomogeneidades [26]. Esto asigna mayor importancia a
la disponibilidad de un modelo de atomo ligado para aislar tales efectos y producir las
secciones eficaces requeridas para predecir el comportamiento de un campo neutroénico
dentro del deuterio solido. Es de esperar que el formalismo presente [28] sirva para
satisfacer estas finalidades.

Este trabajo ha sido parcialmente financiado por el Proyecto PICT 52963 de la
ANPCyT y el Contrato de Investigacion IAEA RC N° 14161.
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Fig.1: Densidad de estados vibracionales en D, sélido, de ref.[21]
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New Model to describe the interaction of Slow Neutrons with Solid Deuterium

J.R. Granada®

Abstract - A new scattering kernel to describe the interaction of slow
neutrons with solid Deuterium was developed. The main characteristics
of that system are contained in the formalism, including the lattice’s
density of states, the Young-Koppel quantum treatment of the
rotations, and the internal molecular vibrations. The elastic processes
involving coherent and incoherent contributions are fully described, as
well as the spin-correlation effects. The results from the new model are
compared with the best available experimental data, showing very good
agreement.



