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CAPITULD 1
INTRDDUGAD

Embora a teoria dinamica da difragao de raios X
tenha se originadeo no comego do seculo pode-se dizer que € uma
teoria relativamente recente. Da fato,a verificagao experimen-
tal de muitos efeltos dindmicos e a descoberta de ocutros teve
de aguardar o desenvolvimento da tecnologla necessaria para o
crescimento de cristals psrfeitos. Em troca,a extrema sensibili
dade dos efeitos dinamicos @ peguenos desvios da perfeicgac cris
telina nos fornece um dos métodos mais refinados para o estudo
dos diversos tipos de defeitos em monocristals,

Neste trabalho dedicamo-nos ao estudo de um as-
pecto da difragdo dinamica que nao tem recebico guase nenhuma
atenééo por parte dos pesquisadores. Trataremos .da difragcao dos
raies X por cristeis perfeitos guando o angulo de Bragg & pro-
ximo de w/2, .

A necessidade deste tipo de estudo tornou-se e- !
vidente ao tentarmos desenvniver cavidades rsssonantes nas fre_
quéncias de raios X. Dada & pouca eficisncia com que & poss{ivel
na maioria dos casos obter reflexdes especulares dos raios X &
imprescindivel empregar reflexoes de Bragg por monocristais co

- mo meio de confinar a radiacgaon.

0 emprego de cristais perfeitos & inevitavel,pois
embora & intensidade integrada difratada seja balxa,a sua réflg

tividade pode atingir valores altos (mais de 80%).Além discso em



pregando efeitos dinamicos andlogos ao efeito Borrmann € possi-
vel diminuir bastante a absorgaoc o que & obviamente muito con--

veniente.

Varios arranjos geometricos dos cristais refleto
res tem sido considersdos para a construgao da cavidade resso--

nante mas naov tem sido entretanto bem sucedidos. Por exemplo,na

fig.1l.1 mostram-se os arran)Jos sugeridos por Cntterilltlle

Deslattes(zl.

por

No arranjo de Cotterill resolve-se de maneira sim

Ples o problema de sintonizar a cavidade pafa radiagao de com--

primentc de onda dado,mas h&a uma dificuldade de cardter pratico

que & intransponivel: nao e possivel orientar os cristais perfel

tos que funcionam como refletores com a alta precisaoc necessaria

(da ordem de segundos de arcol.
No arrsnjo de Deslattes o problema da orientagao

precisa e estavel dos vAarios cristais & resolvidy fazendo refle

-
LXneg norn_divercas . nartoe da um _moema hloco rmredrtsoldne oo ome
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fig.1.1 Cavidades ressonantes para raios X em qgue 88¢n/2 (x]

(2a) arranjo de Cotterill,

(b) arranjo de Deslattes.

- = - -

fig.1.2 Cavidades ressonantes em que 98=ﬂ/2.
(2) fonte da radiac8o externa ao cristal.

(b} fonte da radiacio interna ao cristal.

(x) No gue segue Bﬁﬂﬂ/E significa que 85 nRéo & proximo de w/2,

~i.e. difers de 7/2 por uma quantidade da crdem de um grau ou mais.



seja precisamente 2 apropriada para provocar a difragao nos an-
gulos desejados mas esta dificuldade nao € insuperivel: basta--
ria escolher planos que satisfagam essa condigao apenas aproxi-
madamente para depois fazer uma sintonia fina.da cavidade no com
primento de onda dado, através de pequenas variagdes de tempera-
tura. Para poder desenvolver estes dispositivos € necessdrio dis
por de uma extensac da teoria dinamica ao caso Bbzﬂfz, entretan-
to,na teoria dinamica usual varias das aproximacdes empregadas
nao sao validas gquando Bbzﬂ/Z.

Nosso objetivo consiste,portanto em (a) eluvecidar
a natureza das novas aproximagOes que € necessario fazer,(blob-
ter expressoes relaciohando as varias guantidades f{sicas de in
teresse com o anpulo de imcidéncia,e (c) fazer & interpretagao
dessas novas expressoes.

£ importante notar que a relevancia deste estudo
nao esta relacionada unicamente ao desenvolvimento de cavidades
ressonantes pols comec veremos adiante (cap.5 e 6) h3 outras a--
plicagoes de bastante interesse.

Além disso existe uma conexdo com a dtica crista
lina, A propagagao de ondas eletromégnéticas em meiecs cristali-
nos tem sido bastante estudada tanto no caso da radiagao de pe-
queno comprimento de onda {raliecs X}, em que ha feixes difratados,
como no caso de comprimentos de onda mais longos (ultravioleta,
raios X moles) em que nao hd feixes difratades. Nosso trabalho
& uma contribuigdc ac estudo da propagagac de ondas eletromagng
ticas em meios cristalinos na peguena regido espectral em gue o

corre a transigao entre essas duas situagoes.



CAPTITULD 2 N .

A EQUACAO DE ONDA E SUAS SOLUGOES

{3-7)

Na formulagcao de Laue a teoria da propagacao dos
raios X em meios cristalinos € tratada comoc um problema de eletro-
magnetismo classicec. O probleme consiste em resolver as equagéeé' de
Maxwell num meio continuo inhomogeneo que tem simetria trans lacio-
nal tridimensionsl.

A constante dieleétrice apropriada para descrever esce
meio cristalino pode ser obtida usando & teoria cléessica do elétron
desenvolvida originalmente por Lorentz., Considerando a simplicidade
dessa teoria parece realmente surpreendente gue as previsoes teori-
cas possam ser confirmadas pela experiéncia mas acontece que a teo-
ria quantica conduz essencialmente ao mesmo formelismo matematico em
bora a interpretagao f{sice seja diferente. De fatc, o comportamento
de um atomo sob a agado de 'm campo radiante externo node ser sstuda-
do guanticamente usando métodos perturbativos. Resulta entac que o
atomo peode ser formalmente substituide por um coﬁjuntc de osecilado-

res lineares sendo gque cada oscilador estd sssociado a cada uma das

transigoes permitidas aa atomo,

2.1, A Susceptibilidade Dielétrica para Reios X

Segunde a teoria classica do elétron o &tomo € compos
to por cargas positivas gue nao interagem com o campo sxterno e slé-
trons gue se comportam como se ligados a uma posigao de equilibrio

por uma forgs restauradora elastica e sujeitos a uma forga dissipati

va proporcional a velocidade. A equacio dg movimento &:



2 o
4=y o> 2+ e Elt)
7z * Ys " wsxs T Tm
dt dt

se o campo externog aplicado varie harmonicamente no tempo com Ffre-

quencie w a solugao de regime permanente é&:

...>
+ 8 E[t) 4
x =
=] m Z
w_ ~w -~lwy
s S

0 momento de dipolo eletrico induzido num oscilador de tipo s e
-+ E - -
Py = 8 X_- 5e a densidade de osciladores de tipo s € dada par Ns(r]

entzo a polarizagao dielétrica ; fica

z -
- ez E(t) 5 w Ns[r) :

P
5 5

expressac esta gue & normalmente escrita na forma -

ande

N wZNS[?)
N {r} = % (2.1)
[ 2 2
s w ~w_-lwy
g 8

¢ uma densidade eletronica generalizaca e as quantidades complexas

2
W

27,
W -w miwy

sao chamadas de fatores de ressonancia. E feita a aproximacao de
> . . ) -

gue as densidades Ns[r) sauv igusls as densidades eletronicas de egui

librio na auséncia de campos externos.

A susceptibilidade dielétrica y(r) é a razhio entre a



ja uma fungao complexa da posigao. Seja

x[?qﬂw X'(2) « ix* (o) .

Sendo X' 8 X" fungoes periddicas e reais temos

‘o

N i > >
xl[rl = I xl e J o ; Xrl(r] = T X" E'JH.I‘
h N h “h
pnﬂe
Xlh Toxpt s X 7oxpt . (2.5)

Netemos gque devido ao arranjo espacial dos atomos ou 3 escolha da ori

gem de cggrdanadas os coeflcientes xh podem ser complexas.

2,2, A Equacao _de Onda e suas Solucoes

Supomos que nas frequencias dos ralos X o meio crista-
lino se comporta como sendo nao condutar (0=0), n3o magnético (w=y,)
e eletricamente neutro. Nessas condigoes as equagoes de Maxwell assu-

mem a forma

-5 -»> -» -
rot E = - 3B/3t (2.8) ; rot H = 3D0/3t {(2.7)
div ¥ = 0 (2.8) 3 divd = O (2.9)
BRge

-+ -+ - -+ -+
-D = €(r) E = (1+x(r)) € E : (2.10)
- - .

B = 4 H : (2,11}

' a



E conveniente descrevsr o campo através do vetor des-

locamento elétrico Eliminando ﬁ, He? de (2.6), (2.7), [2.10) e

9

(2,11) obtemos a seguinte equagio de onda:

m

[ 1 2D
rot rot — =22 -0 . (2.12)
1+X(r) c“ 3¢
Lembramos agora que X € uma quantidade da ordem de
10-5, fato que denotaremos no que segue usando o s{mbolo 0[10-5] e

fazemos a seguinte aproximacgao;

Aproximacao Fundamental da Teoria Dinamica: Na presenga
de quantidades de 0(1) mantemos apenas guantidades de (2.13)

0{X) e desprezamos sistematicamante quantidades de DEX2]

Fazemos

(1+33° 7 = q-x

e notamos gue usando [2,8)

e
rot rot O

1l

-

grad div D - V9D
-

- VZD

A equagao de onda assume a forma

+ 1 3%B(F,¢) > >
Vit - L ZBEE L o o (D50 -0 .
c ot

(2.14)

Procuramos solugoes desta equagao na farma de uma onda

.



de Bloch

Btr, t) = ajwt-k - z Eh o I T (2.15a)
ou Seja (ﬂ\\
BeE,6) = IVt 3 B o oo ¥ (2.15b)
h
onde
K =k _ . H , : (2.18)

A expressao (2.15a) pode ser interpretada como uma onda plana de ve-

+ - - -
tor de onda ke cuja amplitude e uma fungao vetorial da posigao gue
tem a periodicidade da rede ou, alternativamente, (2.15b} pode ser
interpretada como uma superposigao de ondas planas cujos vetaores de

orda estao relacionados através de {(2.18).
As condigoes para que [2.15) seja solugBo de (2.14) s3c

obtidas fazendo a substituigao. Isto & feiteo notando que:

(a) u k + 0 =k 3

a ma vez que n * = kn+h' entao
-+ -
- kK bal
-+ AV -+ J .

xD = eJ t: X0 e n+h
h™n
hn

pode ser escrito de maneira mails conveniente usando o fato de que as
somas se extendem sobre todos os nds da rede recf{proca o gue permite
gscolher novos Indices de soma mais convenientes. Entao, fazendo

m = n+h vem

I oy 3 . m (2.17)



-+ &
d Vi -
(b} Para uma onda plana U = U o (VE-K, )

2
o temos qu

-+ -
v2y - - a2k

- 2% &+
rot rot U = = 47 kx{kxU)

Y4 /\
—Y .- 4ﬁ2v2 i}
ot

\
Entao a substituigao de (2.15) em (2.14) conduz a
+ >

Le [(k2 ~
m m c

kZ
B 0.z o (2.18)
m 2 2 xm-n nim] '
KT=K™ n
m
- - -+
onde definimos D come sendo & componente de D normal a k _, e
nlm] n m
K = vc e o nlmero de onda da radiag3o de freguBncia V no vacuo.

U sistema de equagces (2,18) &€ denominado sistema fun
damental de egquagbes da teoria dinamica e & a condigho que as amplitu
des Em e os vetores de aonda gﬁ devem satisfazer para que a Enda de
Bloch (2.15) seja solugdo da egquagao de onda (2.14). Embora uma inter
pretacao fisica detalhada desta condigdo no caso geral seja multo
compliceda podemaos facilmente tirar algumas conclusoss, Por exemplo,
nenhuma ondé podera propagar-se com a velocldade £ pols nesse caso
‘Eml = K e a correspondente amplitude 6& seria infinita., Pelo  mesmo
motivo 3& sera grande apenas guando |f ] = K o que implica poar um la-
do que embora {2,15) represente um nimero infinito de ondas apenas um
pequeno nUmeTro delas tem amplitude apreciavel, e por outro gue os cam

pos de ondas difratados que satisfazem a condigdo (2,16} também satis

fazem aproximadamente a lei de Bragg:



k., =k_+H com [k [ = |&_|
h o h o
A interpretacgac de {2.18) pode ser feita de maneira
bastante exaustiva duando apenas duas das ondas tem amplitude apre-

FN

cidvel.

2.3. As Solugbes da Equacdc de Onda no Caso de Dois Feixes

Quando apenas sao apreciaveis as amplitudes de dois

-+ ->
felxes D0 e Dh 0 sistema fundamental de eguagoes (2.18) se reduz a:

2 7> -+ -+

2 i -+ 2
(KT-k ID +x koD ~%_ {(k .0, )k _-k2D,} = 0

2 2. -+ - - 2= 2
(KT-kp )0, =X Tk oD Tk ~K{D X kgD, = 0

[

O

. ) o] 1 h 1
Multiplicando respectivamente por —— 5 g —— —5 , notando
D0 kD[1—xD] Dh kh(1—xD)
- - >

que a equagan ce Mexwell [(7.8) implica ho'ﬁc = Kh'Eh = 0 e desprezan-
termos de D[xz) pedemos escrever:

k?-K2

7 Po " P X By = 0
K
(2.19)
kz-kz
PXpPg * —%— D, = O
K

1
onde k = K(1 + 5 Xo] (2.20)
e 0o nimero de onda corrigido pelc {ndice de refragcao médio e P & )
chamado fator de polarizagao definido por

N 1 polarizagao o
’ DD.Dh
P = T 5 " (2.21)
o h

P v T a % e =



A polarizagao ¢ se refere aquela polarizagao em que

- - - . -
0s vetores DD e Dh sao normais ao plano de incidencia definido por

-+ -+ > -
kn' kh e H enquanto que na polarizacao v os vetores ﬁo e ﬁh sag pa-
ralelos ao plano de incidencia.

Notemos que € suficiente lidar com a polarizacgao a
jd que os resultados %grﬂespondentes a polarizagao T podem ser fa-
Mlmeﬁte obtldeos substituindo Xh =] X_h nos resultados corresponden-

tes a polarizacgao 9 por Xh cos 205 e X_, cos 28B respectivamente.

h

0 sistema linear (2.19) € homogeneo, tera sclugoes

‘nao triviais apenas guandec se anule o determinante

kz-ki
X_
<2 h
=0 (2.22)
242
M h
h
K

Esta equagao € chameda relacdo de dispersas pois re-

-+ -
laciona os vetores de onda kD, kh das ondas qgue se propagam no
cristal com sua frequencia V = ¢k,
- A - - s d > .
Gragas a relagao kh = kD+H podemos representar DS

dois vetores de onda por meio de um Unico ponto denominado ponto de
enlace ("tiepoint”) no espago reciproco complexo. O lugar geometri-

-
¢o dcs pontos gue representam vetores de onda kn 8 Kh gue satisfa-

zem a relagao de dispersdo & chamado de superffcie de dispersao -
(sD}.

Em geral as partes imagindarias dos vetores de onda

. B30 pequenas em relagso 3s partes resais. Isto significa que uma

"projegac” da SO complexa no espa¢o reciproco real constityi uma

aproximagaoc bastante boa e gue possui a vantagem adicional de poder

ser visualizada.



Suponhamas que ﬁo e Kh sao reais, i.e. fazemos

he' +i " - . -
ka + 0 e Kh - 0, A relagao de dispersao (2.22) pode ser escrita na
forma
2 2 2 *r =+ 3 4
LRE-KITR -k +H) 7Y - K X X, =0
o segundo termo rep;;;Lnta uma corregao de D[le. A SD g, portanta,
composta basicamente de duas esferas de raio K centradas em 0 e H.

Quando o ponto de enlace se aproxima da intersegao das duas esferas o
primeiro termo torna-~se também uma gquantidade de segunda ordem: o se-
gundo termo nao pode mais sgr desprezado e a S0 desvia-se da forma es-
férica., (Vide figura 2.1)

Pode-se mostrar entretanto, gque a amplitude DD somente:
é apreciavel guando o ponto de enlace esta proximo da esfera centrada
em 0 e que a amplitude D) somente € apreciavel quando o ponto de enla-
ce estd proximo 3 regido de intersecdo entre as duas esferas. Em ou-
tras palavras, héa dois casos de interessze, Se o porto de enlace estd
prﬁximo & interseqéo das duas esferas temos dois camﬁos de Dﬁda se pro

-+ - .
pagando no eristal com vetores de onda ko e k, que oaobedecem com muito

h
boa aproximagac a lei de Bragg. Se o ponto de enlace estd proximo a
esfera centrada em 0 mas distante da centrada em H temos apenas um
-,
campo de onda se propagando no cristal com vetor de onda ko tal que

- - - . - -
Ikul = k (ou seja, ha apenas uma corregao pelo indice de refragaoc mé-
dio [1 + % Xuli. Um terceiro caso em qQque o tiepoint se situe distante
da esfera centrada em 0 nao € interessante pois nao haverad nenhum cam-

po de ondas apreciavel se prepagando.

Para simplificar a notagao &€ conveniente introduzir -

['J -

Sendo que H € um vetor real, resulta: K; = ?

i
o



.fig.2.1 Superficie de dispergao no caso de dois

feixes para cristais nao absorventes.

fig.2.2 Definigao dos defeitos de ressonancia

em cristais sem abscorgao.



quantidades adimensionais ED e Eh definidas palas relacgoes

k o+ KEO '

=
n

=
'}

h k + KEh , (2.23)

Chamamos as quantidades Eo g Eh de defeitos de ressonancia. -

(Resonanzfehler). Pare evitar confustes futuras convém notar gque ko e
- u > -+ -
kh' "modulos" de ko e kh respectivamente, sao complexos,

Os cognceitos de modulo de um vetor real e médulo de um
nimero complexo sao gompletamente diferentes e isso pode induzir & er-
ros quando consideramos o mddulo de um vetor complexo a menos gue dis-
ponhamos de uma definigao analftica precisa. Definimos, portanto, o md

.* - -~

dulo de um vetor complexo x, & o denoctamos por x, atraves da relagao

+ > 172 - . - (%)
X = [x.x) que nao e, em geral, um ndmeroc real,

Os defeitos de ressonancia sac passfveis de uma inter -
pretagao geométrica simples. Desprezando as partes imaginarias & facil

.

VeI gue Kﬁo e Kﬁh constituem acréscimos (ou decréscimos) ao vetor de
onda que terfamos caso o meio fosse homogéneo com fndice de refragao
n =14 5 Xg+ 0 fato de que esses acréscimos sejam aprecidveis apenas
quando estamos proximos da condigao de Bragg ou seja proximos da resso
"nancia justifica o nome defeitos de ressonancia. (ver figura 2.2)
Como veremos adiante (secao 3.1) ED e Eh sao quantida -

, - 2
des de 0(x) de maneira que na aproximagao (2,13) podemos desprezar §

8 EE em relagao a unidade.

2

2 ~ 2
Temos que: ki =k +2kKED = KT+2K ED

h§=k2+2kKEh & kTa2k°

(*)

Uma outra definicado comum & x

1l
—



Ent3o o sistema de equagbes (2.19) assume & forma:

- % XpOg * £,0, = O (2.24)

e a relagao de dispersao fica:

E0Eh = FXnXen (2.25)
)

Em geral o rgio de curvatura k & tao grande em relacgan
&8s dimensdes da regidoc aem que a SD se desvia da forma esférica gque e
Justificdvel aproximar essas esferas pelos cones tangentes, Nessa caso
a regido ds ressonancis da SD assume a forma de um hiperboloide de re-
volugdo, Esta aproximagao usada habitualmente n&Zo & obviamente adequa-
da quando lidamos com angules de difragaoc dos raios X praximos a m/2,

A razzo entr- amplitudes RA = Dh/D0 tem uma expressac

simples em fungao dos defeitos de ressconancia. Ue (2.24) obtemos:

R -2-E—E =, Xh {2-26]
A XD, 28
ou alternativamente
1/2
&ox
RA = -E—_ - ?__. [2-273
h -h

0 problema de resolugao da equagao de onda no cass  dg |
dois feixes estd em princfpio resolvida. As solugoes possiveis sao on-

. das de Bloch do tipo

. -3k T LA
(&) —»
(0 8 + 0 &
o h



que devem satisfazer a condigao de gue a extremidade de 10 sa situe
sobre a SD e que a razao entre amplitudes seja dada por- (2,26) ou
(2.27).

Temos conseguido entao, expressoes simples relacionandag
as quantidades de interesse fisico [ko. kh, RAJ com os defeitos de res
sonancia, Devemos agora expressar esses defeltos de ressonancia em fun
tdo de varidveis que sejam de interpretagaoc fisica mais imediata como
por exemplo em fungao de angulos de incidéncia. Isto 8 feito na secao
(3.1) para uma fonte de raios X externa do cristal. Cam a imposigao de

condigoes de contorno aproprié?as o problema da difragao dinamica dos

raios X fica entdo finalmentz resolvido,

2.4, Condicoes de Contorno

Consideramos agora o problema da obtencgao de solugoes
das equacgbes de Maxwell quando o meio cristalino &€ limitado.
Usntro do ecristal o campo & do tipo descrito na segaon

(2.2) com o vetcr de onda Ko satisfazendo a relagao de dispersac do

mgio cristalino. Fora do cristal o campo tem a forma de ondas planas -~

usuvals cujos vetores de gnda K satisfazem a relagao de dispersao do
- + -~ - -

'vacuolKI = Ke A iImposigao de que as equagoes de Maxwell sejam tambem

satisfeitas na superficie de separagao entre os dois meios, o que e

felto impondo as condigbes de contorno habituais sobre os vetores egle-
tromegnéticos tem como conseguéncia a limitagac do ndmero de solugoes
-1nternas a0 cristal compativeis com uma splugao externa dada.

| Suporemos gue a superficie de separagho cristal-vicuo &
tma superficie plana. Uma vez gue o comprimento de onda dos raios X &
- da ordem das distancias interatdmicas pareceria que deverfamos conside
rar a estruturé real da superficie com toda uma sorie de desvios mi-

croscépicos da forma plana ideal, mas isto nao € necessario. Como os



reios X interagem fracamente com a matéria (o {ndice de refracgao e
proximo da unidade) a influencia de uma pequena irregularidade & des-
prezivel, O problema &, em Ultima instancia, resolvido pela experien -
cie. A suposigao de uma superficie plana ideal conduz a previsoes ted-
ricas gue concordam muito bem com os resultados experimentais.

0 pequeno valor da susceptibilidade ¥ permite novamente
introduzir asproximagdes gue simplificam sobremaneira os cdlculos. Nos
problemas usuais da Otica os vetores de deslocamento no vacuo EDE e no
cristal E diferem apreciavelmente entre si o que causa, na superficie
de separagao entre os dois meios, o aparecimento de um campo refletido
especularmente. No caso dos raios X a influencia desta reflexao especy
lar sobre os feixes ref;ﬁtaao e difratadec ndo é detetdvel {exceto quan
do os ralos X incidem quase tangenciendo a superficie do cristal) por-
que as medldas experimentais das intensidades, e portanto das amplitu-
des, sao feitas com precisoes nao muitoc melhores q;B 1% Isto signifi-
ca que a condicao de continuidade tangencial do campo elétrico também
e aplicdvel com bea aproximacao ao deslocamento elétrico, Combinando -
com a condigao de contorno da continuidade da cqmpnnénte normal dﬁ des

locasmento elétrico ocbtemos

ef =D (2.28)
na superficie do cristal.

€ facil embora trabalhoso mustrar[S] usando a indepen -
dencia linear das diversas componentes de Fourier, que para os vetores
de onda a imposigao desta condigaoc (2.23) aos cempos de ondas, implica
na continuidade tangencial 3 superficie dos vetores de onda dirigidos

a8 um mesmo no da rede reciproca. Este resultado & expressado matemati-

camente par



% = K. + Cte.h {2.29)

onde Kh, Kh sao os vetores de onda no vdcuo & no cristal respectivamen
teen € a normal a superficie do cristal.

Notemos que nas consideragoes acima nao fol feita nenhu
ma referencia ao fato da superficie cristalina ser ume superficis atrs
vés da gual os raios X penetram no cristal ou saem dele.

A aproximagao (2,28) introduzida nesta segao decorre es
senclalmente do fato de que para descrever fenomenos de interferéncia
apropriadamente nao € necessario manter uma alta precisao no calculo
das amplitudes e sim no cadlculo dos vetores de onda para os quais usa-
remos a aproximagao {2.13{:*

No que segue para manter uma notagac coaerente usaremos
I (minuscdlal e E para representar vetores de onda e deslocamento no
melio cristalino e 2 {maiuschla) e Eog para representar essas quantida-

.
des no vacuo.

2.5. Sobre a influencia de variacoes de temperatura

*

Estudaraﬁos abaixo usando uma aproximagao elementar 0
" efeito de variagoes de temperatura sobre a susceptibilidade dielétrica
do cristal para os rains X. Estamos interessados em apenas dois tipos
de contribuigoes:
a) a contribuigao das oscilagoes térmicas anharmanicas que resultam na
dilatagao térmica do cristal, e
b) a influencia das oscilagoes termicas harmonicas sobre a radiagao
difratada no pico de Bragg.
.Supomos por simplicidade que o material ] isotrﬁpico.hi

patese esta aplicivel aos cristails clbicos que sac o tipo de amcstra



mais comumente empregada no estudo experimental do espalhamento dina-
mico dada a perfeigao com.que & possivel crescer alguns deless

Seja a; o coeficiente de expansao térmica. As cargas
que ocupam no cristal a temperatura T a posiqao ? passam a ocupar a
temperatura T+AT a posigao ;{1+GTAT)' Isto implica que a susceptibili
dade X,y do cristal dilatado a temperaturs T+AT este]a relacicnada -
com a susceptibilidade y do cristal a temperatura T através de:

4

[TCra ATI] = x(F)

XpT

ou seja:

P

i

3>

+ r
XDT[P) = ffl—————
: 1+aTﬂT

onde desprezamos uma pequena variagao volumétrica, o que justifica-

Hi @

vel pargque aT&T < 10-5, (pois or ~ 10-5. AT < 10). Mas yx{

) 3 -
L 2 espres

scda pela expansao de Fourier (2.3), logo

() = I (-3 Rl )
XpptT) = & X, expl=d Hisro—g3 '
h T
ou sejs
e S

XDT(r] = E X, exp -3 Hqyar
onde

+ i

HT = (2.30)

1+aTAT

k resultado este que concorda com o gue obteriamos ysando diretamente



H = 1/d e dT = d[1+GTAT). , .

Conclue-se ‘entdo que com aproximagao muito boa a dila-
tagao térmica afeta apenas os vetores H. A pequena variagao de volume
produz peguenas alteragcoes nas amplitudes de Fourier X dadas .por
3 uTATxh ~ 10-10, 10-11 e gue podem ser desprezadas.

0 estudo da centribuigao das oscilagtes térmicas harmd
nicas € mais complicado (ver e.g. referencias B8,9,10,11}.

A oscilagac térmica harmonica mais geral € uma superpo
sigao de ondas planas com amplitudes que .sap determinadas a partir de
consideracoes das mecanica estat{stica sobre o equilibrioc térmico. 0
deslocamento U de um atomo &:

- -
tes 2T(V _t-g .r-& )
PP p

R
p
onde a some € felta sobre todos os possivels modos normais p da rede
e supomos por simplicidade que o cristal ¢ monocatomico. Fazendo nova-

- mente a aproximacac de gue 3s variagbes volumétricas sao despreziveis
e supondo gue os atomos oscllam sem se deformar e gue nao se superpoem
05 uns aos oulros vemos que as cargas gue no crisfal estatico ocupam
a posigao r passam a ocupar ho cristal em oscilagao térmica a posigao

- = - - -
T r+ult), A susceptibilidade dieletrics modificada pela oscilagao termi

ca harmonice satisfaz



! Para transformar essa expressao convenientemente usa-se a identidace

im J (z)cosmd
m

nt1 g

gxpliz cosgl = Jotz] + 2 ,

m=1

onds J_(z) € a fungao de Bessel de ordem m. Entao

BxXp jﬁ.a = Il exp[] He3d cosZuiv t-a T8 1]
P p- P p
p
o
- > m S =
= M3 (2q4H.a )+2 I 417J (27H.a Jcos2™m(Vv_t-g _.r~% )]
D o p m=1 m p P p p

e portanto

- -
- > >
XOT(hJ = Exhe JH.r g{JOIZHH.ap)+[termos dependentes do
t
tempol] . (2.31)

(8,9 -
Pote~se mostrar ) que o efeito dos termos dependentes do tempo g

ThE T ERER m s e e T e

; fazer com gue além da onda de Bloch de frequencia V e vetor de onda -
| :0 eparegam ondas com frequencias (Vv+I % nvp] e_veto;es de onda ﬁnda
? [:0*2 * n3p3 ceracterfsticas do espalhamento difuso térmico.

E ' Como estamos interessados na influencia das oscilacoes
:-térmicas scbre apenas a onda de Bloch @, Ké]pndemns esqguecer dos ter-

mos dependentes do tempo em [2.37) © gque eguivale essencialmente a tgo

marmos uma media temporal. Escrevemos entao

r—{r-r
ej-r

|
—
3
]
T M
»<

> -
Ny (2v4.a 31 .
p " P

0 produto das fungbes de Bessel € conhecide por fator de Debye-Waller

& & denotado por exp -Nh. Para calcula-lo devemos recorrer a fisica

eetatfctica e tomar uma média sobre as diversas amplitudes possivels

-



tais cdbicos
2 2
- Sl L F - .
M 3 H

Um estudo qudntico apropriado mostra que estas expressoes sao corre-
tes mesmo a baixas temperaturas.

A determinagao da dependéncia do deslocamento quadréa-
tico médio <u’> dos Atomes com a temperatura € feita usando s teoria

dos calores espec{ficos de Debye. Mostra-se entao gue

<u2> = -—.—.g-r.12 —T-— {1 % + q)[@—D_]}
kB Op GD 4 T T
- X ydy
onde GD € a tempafétura de Debye e Pp(x) = % - . £ interessante
=) e 0 e =1
notar que para T > OD a fungao % TE + w(TEJ difere da unidade em me-
nos de 3% o gue significa gue Mh € aproximadamente proporcional a T.

Concluimos ent3ao gue

jH.T
— - 'I‘
Xgr = E Xpy ®
h
onhde
-Mh
XhT = xh e . [2:32]

Isto significa que com boa aproximagao o efeito das oscilagoes térmi
cas harmonicas atinge apenas as amplitudes de Fourier Xh atraves do

fator de Debye-Waller. Este fato tem sido coenfirmado experimentalmen

ta[12’13'14] desde que escolhamos apropriadamente a temperatura de

Debye GD. De fato, como foi mostrado por Batterman e Chipman(15] as

temperaturas ds Debye apropriadas para os estudeos de difragao de

*

-



ralos X sao aproximadamente 20% inferiores 3s temperaturas de Debye
apropriadas para o estudo dos ¢talores espec{ficos. Isto pode ser
compreendido notando que as contribuigoes dos diferentes modos nor-
mais da rede nao sao necessariamente iguais em ambas teorias: os mo-
dos Opticos de alta frequencia contribuem apreciavelmente para a
energia média de oscilagao mes naoc a amplitude quadratica média de
oscilagao,.

0 efeito conjunto, portanto, da dilatagaoc e das osci-

lagoes térmicas sobre a susceptibilidade é expressado por:

->

-
Xt = b} XhT &%P -3 HT.r (2.33)

C

tom ?1'.[ dado por (2.30) e Xp7 dado por (2.32),



CAPITULOD 3 :
A FORMULAGAD USUAL DA TEORIA DINAHICA

Neste capitulo trataremos de alguns aspectos do proble
ma de difragac dinamica de raios X mais usualmente encontrado na pra-
tica: uma onda plana EQE B-JKO.P incide sobre uma superficie do cris-
tal e dentro dele excita campos de onda como 0s estudados na segap -
(2.3) e que satisfazem as condigoes de contorno da segdo (2.4).

Obtivemos anterlormente expressoes simples para as
b RA] em fungao dos defeitos

o
de ressanancia e devemos agora expressar esses defeltos de ressonan-

guantidades fislcas de interesse (ko, k.
cla em fungao de um angulo de incidéncia pols este & uma variavel de
interpretagao fisica mais imediata.

Vemos de inicic gue & poss{vel definir varios &ngulas
de incidencia. Quandc lidamos com um problemae do tipo mencianado aci-
ma em gue uma onde plana ge ~ada fora do cristal incide sobre este &
conveniente escoclher como angulc de incideéncia o angulo 6, formado ep
tre o vetor de onda ED e o5 planos cristalinos.

Algumas caracteristicas da formulagao da teoria dinémi
‘ca em termos deste angulo de incidéncia externo saoc vistos neste capi
tulo. Nas segdes (3.1} e (3.2) fazemos consideragoes de cardter geral
@ nas segoes sucessivas estudames o caso particular da reflexao de

Bragg por um cristal semi-infinite.

3.1. 0 Defeits de Ressonancia em Fungdo_c¢o Angulo de Incidéncia

Toda a informagao necessaria para relaciaonar ED com



a)

bl

c)

Con

a condigan de contornao (2.29) da continuidade tangencial dos ve-

tores de onda na superficle do cristal
-+ &> -
k. =K + K A n {3.1

que rzlaciona & onda incidente com as ondas de Bloch’intgrnas ao
cristal que lhe sao compativeis. A € a normal & superficie diri-
glda para dentro do cristal;

a condigao de Laue (2.168)

que permitelNintroduzir a orientagac dos planos cristalinos, atra
- -
ves do vetor H, relativa aos vetores de onda;

a relagao de dispersao (2,25)

juntamente com as definigdes (2.23)

o=
n

k + KEO ’

-
]

hoTk P KE .

vém inicialmente relacionar a guantidade AD com ED. Isto ¢ feito

comparando (3.1) ecem (2.23) ambas elevadas ac gquadrado. Dbtém-se 8n

tao

I

1x +E
A = 279 0 (3.2)

O b [ -~
hi!KD.n



Elevando (2.18) ao guadrado e nessa expressao substituindo as defi-

nigoes (2.23) e mais as expressoes (3.1} e (3.2) vem:

X5 1-b

] a1 L
gh 2 b * b ED + ‘2"; a (3-3]
onde definimaos
- -
n.KU
b = — (3.4)
n.(K_ +H)
o
g = K-Z[ZZD.H’+H2] - (3.5]
Substituindo(TB.a) em {2.25) vem
52+Ez-bxx =0 - (3.6)
o} o h*™=-h !
onde
X
8] 1 .
rd -2—[1 b) +-§ba (3.7

£ =g Lzt /zzmxhx_h ) (3.8)

Comoc veremos adiante (segoes 3.4 e 3.5) € mals conveniente intrcdu-
zir uma nova variavel auxiliar y definida por

X (1-b) + ab
y = z = ° (3.89)

1/2 1/2 1/2
Clodx, %) 2lo | T ex x_ )




1, 11/2
g = zivl (XpX_op?  “l-y = vy©

0 o]

. (3.101

(186)

No trabalho de Fingerland sao feltas interessantss consideracoes

a respelto das possiveis maneiras de escolher essas varigvels auxi -
liares vy.

Resta agora relacionar b, a ey com Eu'

Para calcularmos o modulo do vetor KD na aproximagan
(2.13) devemos calcular ED com precisao ate termos de 0O(x). As egqua-
goes (3.9) e (3.10) nos mostram gue & entaoc suficiente calcular a e
b até 0(x) e 0(1) respectivamente.

Estamos interessados apenas na regiao de difragao ou

sejs 0 caso em qus 60 € proximo do angulo de Bragg cinematico by de-

finido por -

H = 2 K sen 88 . ‘ - (3.11)

E importante notar que nas dedugoes de (3.9) e (3.10)
assim camo nas consideragdes acima a respeito das precisdes com que
6 necessario calcular b, a e y,naoc foi feita mengao alguma ac fato

do angulo de Bragg O ser proximo ou naoc de w/2, Elas tem validez ge

ral.

Restringindo-nos ao caso usualmente encontradc na pré

tica am que BB naoc & préximo de ou seja difere deste por um angu-

L
2:

lo da ordem de um grau ou mais, podemos obter as expressoes abaixo pa

ra b, aey.

A expressao para b € trivial:

- =
n.k Y

b = — +° = — = ponst. (3.12)
'n.Kh. Yh



onde Yo e Yh 520 os cossenos diretores do feixe incidente & difrata-
do em relagao a normal n entrante a superficie & s3o considerados
constantes sobre a reglac de difragao. A gquantidade b e chamada parz

metro de assimetria.

Para expressar a em fungdo do angulo de incidéncia -

baste notar que

+ >

K «H = -K H sen 8 s
Q o

usar (3.11) e o fato, provado a posterinri,de gue somente pode ocor-
rer difrageo gquando o desvio dc angulo de Bragg AG_ = 058, 2 uma
quantidade de C(x). Nessas condigoes

a = 2 At sen 28 (3.13)
0 B .

B a variavel auxili;P y tarna-se:

.
- % {1-b)+bAB sen 28
y = 2.0 0 B . (2.14)
172 172
] (X %oy

Temos entao relacionado o defelito de ressonancias ED

com o angulo de incidéncia externo 80 através de uma relagao compos-

ta do tipo
£, 16.) = gﬂ[yteoﬂ .

3.2, Caso Lave e Caso Bragg

Ao impormos condigbes de contorno scbre cs campos de

onda vemos imediatamente que & necessério distingulr entre duas sgi-



(¢)

2

tuagoes possiveis. Seguindo a nomenclatura introduzida por Kato
que € apenas uma generalizacgao da empregada usualmente para cris -
tals com forma de placa de faces planas e paralelas, dizemos que 11
dames com um caso Laue na superficie de entrada se o feixe difrata-
do se propagar para dentro deo cristal e que lidamos com um caso
Bragg na superficie de entrada se o feixe difratado se propagar pa-
ra fora do cristal. Mencionamos abaixo algumas difersngas sntre am“-
bos casos.,

E facil ver que no caos Laue Xh >C eb >0 e que no
‘casc Bragg Y, < 0 e b < 0. (Obviamente Y, > 0 guando n & entrante -
go cristall .

A expressao (3,10) mostra claramente gque a um dado -
valor da varigvel auxiliar y ou seja a um dado valaor de BD estao as
sociados Qgﬂs valores de Eo e portanto dois tie pointsuatravés dos
sinais (+) e (-). Este fato (ver fig. 3.1) € consequéncia da condi-
geo de contnrno (3.1) & da forma da superf{cie de dispersao nma re-
glac de difracgzo.

Na figura 3.1 vemos que no caso Laue os pontos de en
lace T1 e T2 compativeis com um campo externo dado situam-se am
folhas diferentes da superficie de dispersao enquanto gue no caso
Bragg situam-se na mesma folha.

Vemos zinda gue no caso Bragg ha outras diregoes de
incidéncia'fa.g. a diregao AO) em que os pontes de enlace nao pedem
situar-se sobre a SO, Ocorre entaoc um fsnomeno que por ahalogia a
otica € usualmente chamado de "reflex3o total” embora talvez fosse
mais apropriado denomind-lo de "difragao total” e que estudaremos -
mals adiante.

. Dutra diferenqé importante entre ambos casaos apare
e ac tratar da d?stribuiqéo da energies incidente entre as duas on-

das de Bloch selecionadas pela condicao (3.1). Esse estucde € feite



considerando novamente a condigao de contorno (2.28). Escolhendo a
origem de coordenadas sobre a superf{cie cristalina e usando a inde-
pendéncia linear das varias coemponentes de Fourier vemos gque a cendi
gao (2.28) além de implicar na condigao (2,29) ou (3.1) implica tam-

bém numa "continuidade das amplitudes”™, No caso Laue isto significa

o1, 2

€ E_ =
C o [a] [s]
(1 (23
0 =0, + oD ,

pois nao ha felxe difratade no vacue, e no caso Bragg

D(1] . D[2]

e E_ =
\i/) a o a o
(1) (2)
= .15
EOEh Dh + 0 . (3.15)
3.3, 0 Perfil do Pico de Difracdo para um Cristal Semi-infiniteo

Nesta segao aplicamos a f?rmulaqém da teoria dinamica
apresentadas nas segles anteriores & difragdo no caso Bragg por um
cristal semi-infinito.

A grandeza fisica que gqueremos estudar € a refletivi-
dade do cristal R, que € definida como sendo a razio entre a potencia

difratada e a potencia incidente. Chamando S0 e S as segoes trans-

h

versals dos feixes incidentes e difratado temos

2
R = E.t_]. .E_h -
P SU ED

Mostra-se facllmente que



(a)

fig.3.1 (a) Caso Laue :Tk,bvd

(b) Caso Bragg: s, ,b<0

R
i pr—

£4g.3.2 0 Perfil de Darwin.



logo
NS
R, = = . (3.,18)
P |h| ED
Para determinar as amplitudes Eh B E0 num cristel fini
to deverfamos empregar a condigio de contorno (3.15). Entretanto e

possfvel mostrar gue num cristal semi-infiﬁito apenas um ponto de an-
lace € excitado. Isto € uma consequencia do fato de que no caso Bragg
os fluxas de ensrgia (i.e. vetores de Foynting) correspondentes a ca-
da um dos dois pontos de enlace astao dirigidos um para dentro do
tristal e o outro para fora. A onda de Bloch cuja energia flui para -
fora do criséél nac pode ser excitada pols o fato de gque seja atanua-
do exponencialmente devido a absorgaoc a medida em que se aproxima da
superficie significa automaticamente gque ela cresce exponenclalmente

na diregio contrdria. Isto *mplica em intensidades infinitas no infi-
nito o que nao & fisicamente possfvel. Em outras palavras, essa onda
de Bloch nao satisfaz uma condigao de contorno apfcpriada no infipnito
(b(®) = 0) e n3c pode portanto ser fisicamente significativa.

As condigoes de contorno (3.15) tornam-se



ou seja, empregando (2.25) e [3.10)

X 2
h . l-y * y2-1 ’ (3-17]

onde usamos o fato de que no caso Bragg b < 0 s devemocs escolher apro
priadamente o sinal para gue Ro < 1.

A expressaoc (3.,17) pode ser escrita na Forma de Miller
(17) que & mais conveniente pois a2lém de facilitar os calculos numéri

cos permite eliminar a ambiguidade do sinal.

Seja x = #yz-f , entaoc

X_
Ry |—"

Pi% | (yEx) -y 2x*) = [y}%s x| %2 0yx* +y® x)

Mas <:

conduz a

Lyl %o x]-y2x2? - yo2y2 = 1 ,
donde sBgue gus

tyx®+y*x3% = (]y]%+]x]%1? - 1
Definindo

L= lyl® + [x]?

obtemos



X
Ry = Rl 2 V-1 .

X-h

Como L > 1 vemos que apenas o sinal negativo & significativo polis o

positivo conduz & Ry > 1,

P
Logo a refletividade Rg € dada por

X
Rp = |==2| (L - V%1 (3.18)
onde
L= |y]® * |v%-1) . (3.18)

0 perfil do pico de difragaoc seja na forma (3.17) ou

na (3,18){ € conhecido como perfil de Darwin-Prins.
. .

3.4, Estudo do Perfil em Cristals naoc Absorventes: o Perfil de Dar-

win

Quando nao h3 absorgao .a susceptibilidade dieldétrica &

uma fungao real de maneira gue Xy = X:h e Xg € real. Isto significa

que a variavel auxiliar y é real e a quantidade L torna-se:
1 se iyl < 1
2y2-1 se Iyl > 1

A refletividade assume a forma

1 se Iyl < 1
-

(3.20)

P
2['\!'- v‘\lz—']]z ol =] iu[ - |



conhecida como perfil de Darwin (fig., 3.2).

Notar o fenomenv de reflexao total quando Iyl < 1.

3.5, Estudo do Perfil em Cristais Absorventes

Fazemos agui um estudo do perfil de Darwin-Priws (3.18)

(15)

seguindo o método de Fingerland « A construgao do perfil & feita

em trés etapas:

12 etapa - Estuda-se a fungao

Zly) = L - /%1 (3.21)

Trata-se de uma fungao real da variavel complexa y = yr+iyi gue pode
ser representada por uma superficie num espago tridimensional de coor
denadas [Xi: Y.» £). Este estudo & de aplicagao completamente geral:
a superficie Z = Z{y) que consideramos.é a mesma para todos os casaos
de difragdo por um cristal semidnfinito independentemente do cristal,

reflexado, radiagdo ou angulo de Bragg (prdximo ou nao a %].

29 etapa - Mostra-se gue a parte imaginaria ¥y depende linearmente da

parte real yra

yg =My + N . (3.22)

No espago (yi. V. Z) (3.22) é & equagdo de um plano paralelo ao gixo
Z., As caracteristicas particulares de cada caso de difragaoc possivel

sao lavadas em consideracac através dos parametros M e N: M e N depen
dem da estrutura do cristal, da particular reflexao considerada, da

radiagao, etc.

0 perfil de Darwin-Prins na sscala Yo multiplicado por



[x”h/xh[ € dado pela projegac no plana (y_ Z) da interssgao entre o pla

no (3.22) e a superficie (3.21).

a - - -
- pa - F o] t r da varlavel i 1 ~
3~ stapa azemos a transformagao da varlave yr para a variavel an
gular 90 usando a definigao (3.9) de ¥« Basta agora multiplicar por

|xh/x_h| e obtemos finalmente o perfil de Darwin-Prins Rp (63,

3.5.1. Estudo da fungao Z(y) = L - /L“-1

Da expressao (3.18) temos:

2

21,2 2 2 2 .2
L= lyl®+ly '1|=yr+yi+V4yr+yi-1J +4y?

i

eXpress2o que pode ser escrita na forma

y2 y2
r + i o ‘1
4
= [(L+1] 5 {(L-1)
Mas de (3.21}:
L = 1+22
=~z . )
logo
2
2
Yr Yy

- + — = 1 3 (3.23)
] 2
a1[2] aztzl .

que & a equagdo de uma elipse de semlieixos

e, (2) = A2 , a,(7) = =2, (3.24)

22



=

fig.3.3 ﬁsbogo da superficie Z(y)= L - (L - 1)

C t

fig.3.4 BEsbogo da intersegdo entre o plano (3.22)
¢ a superficie (3.21)



(f) _ (£} _ 2__2 _
com focos em ¥y =0 , yr = * a,-a, = 1 » (3.25)
e excentricidade:
Iy[fJI
g = — .2z (3.26)
a{z) Z+1
As curvas de nivel Z = const. sao portanto elipses com focos em

= +
(y;o v 3 = (0,5 1),
Notar que gquande Z + 1, € > 1 e a elipse degenera no
segmento de reta entre [yr,z] = (=1,+1) e (+1,+1), Quando Z =+ 0, €0

g a elipse tende para um c{rculo. Ver as figures 3.3 e 3.4.

3.5,2. A relagao linear entre Yy & ¥ _

A variavel auxiliar y definida por (3.8) & uma fungao
comple(ﬁ‘da variavel real Bo e pode ser escrita de acordo a (3,14} -

ne forma
y = a AB_ + 8 : ' (3.27)

onde A9 € real e a = o'+ia”, B = B'+iB” sao complexas.

Separando em partes real e imaginaria vem

y_ o= o AGO + B! . vy = a”ABD+B" .

{3.28)

Eliminando Aeo obtemos y; = My + N » (3.22)

onde M= 2 e N = B" - 2 ge . (3.29)
A a’ .

o



3.5.3. Valor e posigao da refletivicdede mixima .

0 valor maximo da refletividade & encontrado procuran-
do uma elipse gque seja tangente ao plano (3.22),

As intersegdes antre o plano (3.22) e a elipse (3.23)

sac dadas por

vZ oy +n1?
r + —-._rj— a 1
a a
1 2
ou seja:
v = (a2-m? 2y _nn a2+l/EMNa2]2-( 242 21(N2-a2]—;-2]
Yr 27 Ay 1° 1 ay*h aq 2%

A condigao para que o plano e a elipse sejam tangentes € que ocorra

apenas um ponto de intersegao: a quantidade sob o radical deve se se

anula(f“ou seja

Usando (3.24) obtemos finalmente

gmax 1 5 [(1+N2]1/2 t‘th-M211/2} (3.31)
1+M
onde devemos escolher o sinal negativo para termos zMmex <1, e da
equagao (3,30) obtemos
1
max _ M o1+n2 max N+ g
Y = - %N s ou seja y = = .
r N 1+M2 r



3.5.4. Comentarios

a) Quando M = N = 0, y & real o gue significa que a intersegao da su-

perficie (3.21) com o plano l::,(:l =0, vy., 2) € o perfil de Darwin

r
para cristais nao absorventes.

b) Pode-se mostrar a partir da definigao (3.4) que o plano (3.22) ndo
passa entre os dois focos das elipses pois [N/M| > 1. Isto signtfi

ca que nao & possivel ter um perfil de Darwin-Prins em gque a refle

tividade atinja o valor 1.

3.5, A Distribuicao do Campo Eletromagnético Oentre do Cristal .

3.6.1, Consideragoes Gerais

fFazemos a segulr um estudo sobre a estrutura do campo
de fﬁﬁas descrito por uma dUnice onda de Bloch seguindo de perto o tra

tamento classico do assuntofq'SJ.

Consideraemos a onda de Bloch correspondente a um dado

ponto de enlacei

>
-+ +> -jH.r
D = exp jivt ko.rl DD[DD+RADhe ) (3.33)
que pode ser interpretadas como uma onda semelhante a uma plana, de

I
valor de conda ko cuja amplitude, constante no tempo, varia com a posi

gao. Vemos que ha uma modulagao periodica da amplitude que tem a sime

. -+ -
tria translacicnal dos planos atdmicos representados por H e que ha
uma modulagaoc exponencial real da amplitude descrita pelo fator e xp
2n Kk, .17

L ot ' T

Embora o estudo possa ser feito diretamente sobre a ex

pressac (3.33) € mais conveniente considerar o campo de intensidades



]D :
> 2 Fo>2 R LEEIY:
Io|* = ]DO e xp j(vt—ko.rJI IDD+RADhe 3 rl
ou seja
. -
4 1k «T
|6|2 = e ol lDOIZ {1+|RA]2+2P[RAlcoa(Zﬂﬁ.;“wﬁl}
(3.34)
in :
onde P & o fator de polarizagdo dado por (2,.21] e RA = IRAIE ) (?'55‘

Vé-se claramente que o campo de intensidades consiste
de um fundo constante [90[2 {1+]RA(y]|2} cujo valor depende de y mo-
dulado por um campo senoidal e um fator exponencial que também depen

dem de y.

B.ET?u A modulagao per%ﬁdica.

A locelizagzo dos maximos e minimos do campo senoidal
em relagan aos plenos eristalinos pode ser feité de maneira simples
"guando o cristal n3o é absorvente. Os resultados obtidos s&o entre -
tanto validos mesmo quando ha absorgio. Basta apenas gque a distribui
pao de maiéria espalhadora representada por x’(?] coincida aproxima-
demente cocm a distribuicao de ma£éria absorvedorargpresentada por
X" (7).

Em cristais nao absorventes Xy = th‘ ou seja

1y

Xep = Il & " (3.36)

-

Mas nas equagoes {2.2) e {2.3) vemos que a contribuic&o dos termos -

* 'h & densidade eletrénice é descrita por



mE W
Nh[;] = - -2 2 x| cos(2nH. T =¥ )
2 h h
e
2
meE W - -
= 2 |x. | cos |2mHA.7r - (g +m)l .  (3.37)

2 h h

e

Devemos comparar a fase wR da mbdulaqéo de intensidade cam a fase

[wh+ﬂl da modulagac de densidade eletronica.

Para calcular a fase wR usamos as equagoes (2.28),
(3.10), (3.36) e o fato de gue na auséncia de absorgao a variavel vy
€ real,

Caso Laue , Como b > 0 tamos qus
iy
R, = 61772 (A% 3 y1(x & M

Como [Vy2+1 +y) >0 SEgUE que wR = wh no ramo externo da S0 (si-
ﬂgzksuperiorl (vide Fig.553} e wR = wh_+ T no ramo interno (sinal in

feriar).

Caso Bragg Como b < 0 temos que:

iy
R = |b|1/2 (-y * fyz_,” e h

Vemos gue guando y < -1 (ramo externc da S0, vide fig.55ﬁ] temos
wR = wh enguanto gque quando y > 1 (ramo interno) temos wR = ¢h+ﬂ. Na
regiao de reflexado total ([y] < 1) a fase varia continuamente des-
de wh ate wh + 7 de acordo com a expressao

7
wR = ¥, + arc tam y -1 . (3.38)

Tamando o devido cuidado com o carater plurivoco da fungao arco tan-

:

gente podemos ver gue a dependéncia da fase wR cem e variavel y e da



(a)

(b)

fig.3.5 (a) Caso Laue : relacdo entre os sinais + e
0s ramos da SD.
(b) Caso Bragg: relagdo entre o valor de y e

os ramos da SD

/,/////F—“‘" fig.3.6 Fase <¢_ do cam=
T2 ; po medulante no caso Bragg.

planos
eristalineos

408 T

fige3.7 Modulagfo senoidal do campo.

(a) ponto de enlace no ramo interno da SD,

(b) ponto de enlace no ramo externo da 8D,



forma mostrada na fig. 3, 6 .

Comparando a fase Y, da modulagac do campo de inten-

sidades com a fase wh da modulagao da densidade de carga & imediato
que os maximos do campo coincidem com os maximos de densidade ele -
tronica guando o ponto de enlace estd no ramo internoc da SD e coin-
cidem com os maximos de densidade eletronica quando ¢ ponto de enla
ce estd no ramo externo (fig. -:(-38),
Caso seja possivel deslocar continuamente o ponto de enlace desde
um ramo da S0 ao outro (como e felto por exemplo &po "atravessar" g
regiao de reflexao tbtal] poderemos deslocar continuamente o campo
de intensidades em relagénraus planos passando por situagoes inter-
medidrias entre as mostradas em (a) e (b).

As caracter{sticas da modulagZo senoidadl dos campos
podem ser verificadas experimentalmente através de efeitos de sbsor
¢ao, Obviamente a abscorgao somente podera ser alta se o campo na po

/[ ¥hgao dos atomos absourvedores for aprecidvel, dal gue campos cujos
pentos de enlace se situem no ramoc externc da S0 sejam menos absor-
vidos que aquela cujos pontos de enlace se situem sobre o ramo 1in-
terno. € esta a origem fisica da assimetria do perfil de " Darwin-
-Prins [(no caso Bragg) e do efeito de transmissac anomala dos raios

X ou efeito Borrmann (no caso Laue).

3.6.3. A modulagao exponencial: Extingao,

]

Lidamos agora com a modulagao da amplitude descrita
: -+ ->
pels fator exp (4ﬂkoi.r].
A introdugao de uma parte imaginadria ao vetor de on-
da serve para descrever matematicamente uma atenuagao da amplitude

independentemente de sua origem f{sica. Em particular a atenuagan

de uma onda nado € devida a perds irreversivel de energla por proces



80s dg absorgao, pode ser causada por processos de -absorgao, pode ser
causada por processos de redistribuicgivde energia como &€ D caso da ex -
tingao. o

0 fenomeno da extingao aparece nos casos Bragg. Consi-
geremos por simplicidade um cristzl n3oc absorvente. Na equagao (3.10)

VEMDS gue guando [yl < 1 mesmo gque nao haja absorgadec aparece uma par-

te imaginaria nao nula:
1/2
vl < v =3 "2 x| V1-y? .

£ interessants notar que a atenuagdo da onda devido & extingao, des-

crits através de um coeficiente de extingéo o dado por

xt

o] (3.339)

axt )

= - 4ﬂk0 = + 27K ]b|1/2th|'1“y2

i

p?ﬂé\ser em alguns casos varias ordens. de grandeza mais intensa gue

o atenuagao da onda devida 3 absorcic linear descrita pelo coeficien

= - 2mKy".
te W, T™Xo |
0 coeficiente de extingao & maximo no centro da re-
giao de reflexado total quando y = 0 e ceil a zero nas extremidades -

y = %1,



CAPITULD 4

ESTUDC GEOMETRICO DA SUPERFICIE DE DISPERSAD

QUANDD GB = /2 .

Iniclamos neste capitulo o estudo da difracdo dina-
mica de raios X quando o anguio de Bragg & prdximo de T/2 anali-

zando algumas caracteristicas geometricas da SD.Kohra e Matsushita

fizeram um estudo deste tipo[lﬂ] gque nao € entretanto tao campleto

guanto o gue segue.

Eserevemos a equagdo da SO (2.22) na forma

2

(k 2
O

2...2 4 _
- kM - KT - KUY X = O (4.1)

Como vimos na segdo (2.3) ma auséncia de absorgaon
esta equagdo representa uma superficie composta basicamente de duas
esferas levemente deformadas na sua intersecdo.Quando ha absorgao

> -+ - .. - - . .
os vetares ko = kh sao complexos e nao & possivel visualizar a SO,
- - - “ .
mas como em geral as partes imaginarias Koi =] khi 280 pequenas cer-
tos resultados obtidos supondo que o cristal nao absorve mantem-se

qualitativamente corretos.

Consideramos portanto ,cristais nao absorventes.Oe
& .

+8 ¥ = ¥ .

(2.5) temqs Xy = X¥h ouU seja XpX_h =|Xh o a

Usamos um sistema de coordenadas como o mostrado na

figura 4.1 .Entao,

- Ko = [(H/2 -x)x - zZ
Kh = [H/2 +x)x - zzZ

substituindo em (4.1),

[th72-x3% + 2% - Yfnrzexa? « 22 k2] - k*y |2 - o

2
ou seja { H2/4 + x2 + 22 -k2J2 - Hzx2 - K4]xh}

|
o

As dntersegoes com o eixc z sao obtidas fFazendo x=0 :



flg.4.1 Sistema de coordenadas usado no estudo

geométrico da SD.

fig.4.2 Largura da regiZo de reflexao total no

caso Bragg simétrico.

fig.4.3 dngulos de Bragg Sb e 0

Bl



2 2 .2

( H/4 + 2% - K23 —K'_qlxhl2

ou seja z = + [k2_ H2/4 + KZIXhIJ1/2 (4.23

Esta expressdo & completamente geral,ela nos fornece os guatro

pontos 2z +Z2.z) em que a SD corta o eixo z.

1'%22 %923

Quando BB ndo & proximo de /2 & largura angular da
regiao de reflexaoc total pode ser calculada facilmente.le (4.2):

2z

2 2
2,2, =tk =-H"/4 + K |Xh|]

1/2 2 2

(K“-H"/4 —Kzlxh|l1/2

Como kz—H2/4 K2IXh| »podemos escrever

,
K 2
Z,2, = IXhI + O0(x™)
(kZ-H%/471/2
e usando (3.11)

— 2
2,2, = Klx, 1/ cosfy + 0(x")

Mas a largura angular no caso Bragg simétrico (b=-1) & dada par

(ver figura 4.2) :

z.z
w=_1'-_2_'——
K senBB
logo W = 2[x,|/sen 28q . (4.3

que & um resultado conhecido da teoria dind3mica usual.
E conveniente definir um novo "angulo de Brageg" que

denotaremos por 0, atraves da relagao
H = 2krsen8b = 2K(1+x0r/2)sen8b {4.4)

Como wvemos Gb,é 0 angulo de Bragg corrigido pelo indice de refra-
. ¢80 médio (1+X,p72) . Na figura 4.3 este angulo é mostrado junta-
mente com o Angulo de Brageg cinematico B-Esses angulos tem como

vértices respectivamente aos pontos denominades ds Lorentz (Lo) e



Supomos agora que 6b=ﬂ/2.Seja ﬂ
H= 2K (1 +g ) (4.5)

onde € & uma quantidade pequena de 0(yl.Usando (2.20) vem

172
< z =+ K {x -2e :[xh|]

Vale a pena enfatizar gque quando eazwfz a8 quantidade K2-H2/4

e pequena (o que & Gbvio de (4.5) ),fato que ndo acontece quando

BB £ n/2 .

Podemos facilmente distinguir tres casos possiveis

(figura 4.4);

CASO I :XD'Z e>|)$_] [

Ha quatro pontos de intersecac.Fste casag corresponde ao normalmente
encontrado na pratica.

CAS_U II :-- [Xh I<’x0-25<|xhl
Ha apenas dois pontos de intersegao (os outros dois tornam-se
complexos).

CASO III : y -2e< [x |
Nao h& nenhum pontc de intersecgdo.

Analisando a figura 4.4 vemos que as varias formas
possiveis da SD podem ser visualizadas considerandeo-a composta por
esferas de ralo k centradas em 0 2 H qué se comportam c¢omo se por
algum fendomeno de coalescéncia se fundissem nas regides em que uma

dista da outra menos de Klmjl.

Estamos interessados nas regides de reflexao total.

No caso I esta regido extende-se entre os pontos Z1=K[)%—2E# ]ﬁ1[]1/2

1 - -
i Y largura angular dessa regido &

=} 22=K[X0-2€*|Xh



{al CASO T

K[XO—ZEJ>K|xh|

0<K[XU-ZE]<K]xh[

|
|

K(x°-2€}<-K|Xh|

K[X0‘2€]<<“K|Xh[

fig.4.4 Formas da superficie de dispersao

quando BbEﬁIZ.



(ry_ %172

= -
§

172 1/2 .6
=(xg72e+ %, [ " 7= (x, -2e- %, 1) (4.8

No caso II a regido de reflexdao total extende-se desde z, ate

[
1 21772
e a sua largura angular & :
z,z!
AR S M B {x -2e+)y |]1/2 (4.7
K 2] h
Quando Bb=ﬂ/2 ou seja x0-2€=0 (4.7) Ffica
- W o= .2|)(h|1"/2 , 8 =m/2 (4.8)

que € um resyltado importante obtido originalmente por Kohra e

Matsushita[181.

Comparando (4.3) com {(4.6),(4.7}ou (4.8} vemos gue a
largura angular da regiao de difragao é de ordem X quando Bh nao
& proximo de /2 e & de ordem x1/2 ou seja duas a tres ordens de
grandeza maior quando Bb € proximo de Ww/2.Este fato € de importan-

cla capital no desenvolvimento da teoria dinamica quando Bbzﬂ/Z

no- proximo capitulo.



CAPITULD 5

DIFRAGCAD DINAMICA DE RAIDS X QUANDD eb:W/Z.

Como jé& temos notado anteriormente a maneira de evitar
que a complexidade analitica do problema da propagagdo dos raios X
em meios cristalinos impecga uma interpretagao fisica satisfataria
consiste em empregar fungbdes compostas.Assim,as grandezas fisicas de
interesse [kg,kh e RA] S&0 expressas em termos das defeitos de res-
sonancla os guais por sua vez sao fungdes de variaveis auxiliares e
s€fmente estas (ltimas sao relacionadas com os angulos de incidéncia.
Por exemplo no casoc da razao entre amplitudes RA temos:

RA = RA (Eoiy(BDJ]]

£ importante notar que nas dedugbes e consideragoes
dos capitulos 2 e 3 que permitiram obter expressﬁeg para RA[ED},
kntgd]’kh[go} e Enfy} ndo foi feita mengédo alguma ao fato do angulo
de Bragg ser proximo ou ndo a T/2.Estas expressoes preservam sua forma
quando eg W/Z.[*]

Por outrc lado aoc obter expressces gue relacionem a
‘varidvel auxiliar y com © angulo de incidéncia BD fizemos a hipotese
de gue o angulo de Bragg nac fosse proximo de T/2.0e fato,como mos-
tramos no capitulo 4 essa hipdtese esta implicita na aproximagdo de
gue sendo os pequenaos desvios angulares AGU sobre os guais ocorre
difragao de 0(X) podemos desprezar Aei .

Vimos no capituleo 4 que guando Gbﬁﬂ/z devereﬁos suypor

/

- 2 .
AGUEU[X1 2] o gue significa que nac podsremos desprezar Aeo se qui-

sermos obter expressoes apropriadas para a variavel auxiliar y.

(x) Este & um fate de impertancia capital na teoria gue segue e gue

: - - (18
aparentemente naoc foil levado em consideragac por Kohra e Matsushita



A natureza das aproximagdes que € necessario empregar
& ditada pela aproximagdo fundamental (2.13) ou seja, para poder
predizer acuradamente fenomenos de interferéncia devemos calcular
os vetores de onda e portanto os defeitos de ressondncia desprezando
apenas termos de Ofle.Na teoria dinamica usual isto & feito preser-
vando de ate 0(x) mas agora deveremos tambsm preservar termos de
U(xalz}.

Concluimos entdec que a forma da expressao y=y[GD] depen~
dera de Bb ser proximo ou ndo a #/2.Procedemos primeiro 3 obtengao

dessas novas expressdes para y e depoils as aplicamos no estudo da

di®ragaoc por um cristal semi-infinito.

5.1 Algumas expressies Gteis quande &, =7m/2.

No que segue adotaremos as seguintes definligoes e can-
vengoes :.Sejam 80 e Bh os angulos de incidéncis e reflexdo formados
entre os vetores de onda Eo e Eh externos ao cristel & os planos cris-
talinos.Em geral consideram-se pequenos desvios do angulo de Bragg.
A60=6b-90 e A8h=5 -Bh -No nosso caso convem medir esses desvios a

b

partir da normal aos plaros cristalinos i.e. definimos

590=1‘1’/2-90 . 69h='rr/2—eh (5.1)

Por convenieéncia chamaremos angule de incidéncia tanto a 90 como a
660 g de angulo de reflexdc tanto a Gh como a aeh pois sendo de or-
dens de grandeza diferentes nao ha perigo de confusao.
| Seja n o angulo formado entre a superffcie do cristal
€ 05 planos cristalinos e T sua tangente i.e. T=tan n.
Convencionaremos tomar como sentido positivo na medida

de angulos o sentido antihoraric {(ver figura 5.1).



superficie do cristal

—_-Planos cristalinos

fig.5.1 Os diversos angulaos

\\ de interesssg.

Uma vez que a dependéncia de y com 88, se dd através
- - 8 . . = P s
do parametrode assimetria b e da variavel a procedemos inicialmente

8 obtengao de suas expressdes em fungao de 680

E Gtil também relacionar o adngulo de incidéncia 680 com

0 angulo de reflexao seh ,0 que & feito a seguir usando as condigdes

de contorno sohre os vetors de onda.

5.1.1 Relagao entre o angulo de incidéncia e o de reflexao.

A continuidade tangencial dos vetores de onda na su-

perficie do cristal,equagado {2.29) nos permite escrever

kK =X + KA A

o o )

> > -

kh = Kh + KAhn
B A B 3 R S -
Mas Kh~k0+H » logo : Kh—KD=H+K1AD—Ah]n.

Temando as componentes tangenciais 3 superficie obtemos

-3 ->
Knt = Kot = t

ou seja {(ver figura 5.1)

g

K(sen8h+senBD]=Hsen n (5.2)



Na figura vemos que . B.=m -~ 1n *+88 o
B

= 7T - n + 69h (5.3)

2
Portanto : sen Bo sen{ n- 690} cosn (T- 590—1T590]

cosn (T- 66h~11692 ]
2 h

sen Bh sen( N~

(=]
far
F

| —
]

Substituinde na equagdo (5.2) e usando {4.5) obtemos

86 + 80, ¢ %Tfﬁez « 56° 1 + 28T = O (5.4)
o h

Netar a simetria formal que hé entre S Geh que pode ser inter-
pretada de maneira simples : assim como na 6tlca da luz visivel um

certo caminho raio incidente - raic difratade pode ser percorrido

no sentido contrario.

(5.4) € uma equagaoc quadratica em GGD:

1 2 1 2 }

5 TG@Q + GBD + Lﬁsh v 5T aeh + 28?] =
logo

- - - ) 1 2 R

8§68, = 1/1{-1 + /1 - 2 (60, + ST 607 + 2e7) }
Usando a expansao [1+x]1/2= 14x/2 ~x2/8%...
e desprezandc termos em 682 vem

660 = SBh raeh 2eT | (5.5)

A outra rafiz & da ordem de -2/tv 0(1) ndo & con-
sistente com as aproximagoes feitas e carece portanto de signifilcado
fisico.

Anaiogamanta podemos determinér-ﬁeh em fungao de 680



— - - 2 —_
690 = aeh Taeh 2E€T {5.6)

§.1.2 Expressao para o parametro de assimetria b

Para relacionar o parametro de assimetria b definildo

per (3.4) com o angulo de incidéncia notamos que

3

n . KD = - K cosBD

ou usando (5.3) :
- -3 1an?
i . Ko = K cosn (1 =+ TGGD - 5690]

Substituindo em (3.4) vem
b = -1 - 21660 (5.7)
s - .
onde conservamos apenas termos em GQO.Neste caso nao € necessario

682 Y
conservar termos em o PO1s b aparece sempre como um fator em termaos

que ja sao de 0(X).

5,1.3 Expressao para a variavel a

Para relacionar a varidvel a definida por (3.5) com o

angulo de incidencia notamos que

-+ -+

H . K = - H K cos69
o 0
e usamos {4.5). Entaoe (3.5) Fica
a=2 (802 +2c¢) (5.8)
que & uma expressao correta ate O0(X ).

Expressoes para a e b em fungao do angulo de reflexao

podem ser obtidas facilmante usando a relagao (5.5).

5,1.4 Expressac para a variavel auxiliar y

Para obter a expressao y=y{5901 basta substituir (5.7)

e (5.8) na deflnigao (3.9) :



X (14166, 3 - (607 + 2€1(1+27860 )

y =
- 1/2 1/2
[1+2T680) [xhx_h]
Usando a expansao (1+x]_1/2 1-x/2+... ,vem:
_ ~1/2 3 2
y = (XX _p) {1680 +86 7 +21ed0  -(x,-2¢] (5.8)

5.1.5. Expressoés para 68 e 86, em funcac de vy

I
LR

Para obter 660=680Ey] basta inverter a expressao
[5.5].Autilidade destanova expressao € evidente : fazendo y=0 ou
§;f1 podemos facilmente determinar quantidades tais como a posigéo
do centro do pico de difragdoc,os limites da regiao de reflexdo to-
tal e & sua largura assim como a influéncia da orientagao do corte
da superficie do cristal.

(5.9) pode ser escrita na forma

50° + 58°
[#} a]

1/2 }

+ 2780 - {xa2€—y(xhx_h} =0 (5.10)

Para resplver esta equagac de 3% grau em &8 nao & necessario em-
& o

pregar a conhecida formula de Cardan,podemos resolve-la por apro-

ximacgoes sucessivas notando que o 1% e /3% termos sdo de UEXB/ZJ

enquanto que o 2% & o 49 sao de 0(X) ou seja mil vezes maiores.

Em primeira aproximagéo:

1/231/2 172 (5.11)

80, (y)=+{ x_-2e-ylx,X_)

81/2

Supomos agora que SBG[y] e + diferem por uma pequena guantidade

de D(x).Desprezando,como sempre, termos ds 0(x2} temos
+G1/2

86 =
o

6892= G _+2:;G1

g
/’2



563 - 4 372
o = ¢

substituindo em((5.10) wvem

. ) 172
go= sy otix,m vOux %

@ & EXpressao para SBD(y] finalmente fica

31/2}1/2 1

g 172
iw{xo y(xhx_h] }

680(y1= t{x0—2e~y(xhx_h

{(5.12)

- .
A Bxpressao correspondente para Seh[y] pode ser obtida facilmente

Bubstituindeo (5,12 em (5.6) :

]1/2}1/2 1/2}

Seh[y]=;{x0—25-y[xhx_h -%T{xn-y(xhx_h]
{(5.13)

Apfesenga do duplo sinal em (5.12) e (5.13) & facil-
mente interpfetada.Num mesmo plano de incidéncia h& sempre duas
diregdes de ineidéncia que satisfazem a condi¢ao de difragaoc:e uma
delas corresponde o angulo de Bragg Bb e a gutra o angulo n~6b.

A terceira raiz da equagado de 3% grau ndo tem significad
fisico pois sendo da ordem de 1/7T= 0(1) n3o & consistente com‘as
aprnximagéés e hipoteses feitas.

A Eifmetria que existe entre (5.12) e (5.13) pode ser
considerada eceme uma demonstragao da aplicabilidade do principio da
recipmcidaae dé Helmholtz & difragac dinamica de raios X por cris-
tals com Bu &&8M Absorcgao guando Bbrnfz.

0 principio de Helmholtz estabelece que a amplitude

produzida num ponto § por uma fonte no ponto P & igual & amplitude

que haveria no pénto P caso a fonte estivesse em Q.



5.2 - 0 perfil do pico em cristais nao absorventes.

0 estudo do perfil de difracd3c em cristais n3o ab-
sorventes € feito de maneira simples combinando a refletividade
do cristal semi-infinito dada por (3.20) gue nao se modifica quan
do Hbzw/Z com as expressoes (5.9]1 ou (5.12) para a varilavel auxi
liar y. Este estudo & importante porgue como ja foi mencionado
certas caracteristicas do pico s3o semelhantss em cristais absor
ventes ou nao. £ este o caso da largura e posigao do pico embora
nao seja obviamente o caso da altura do pico..

Consideramos entao um cristal ndo absorvente para
1/2 |

Xh] » X = X' ey & uma variavel real.

0 gual [th_h] o o

Prestaremos atengao principalmente a regide ds re
flexao total em que |y |< 1 conduz a R,1. A regido em que fy|>1
ndo parece ser muito interessante.

Para determinar gs limites da regido da reflexéio
total basta determinar 0s angulos de incidéncia 690 para os quais
Iyl= 1 o que é feito facilmente usando (5.12) ne forma

I ]I/Z

89,0y = (x)-2e - y|x, -2 wixl - vlx,l ) (5.14)

. 0 nimero de posigoes em gue ]yl =1 permite-nos dis
tinguir trés casos de interesse; A coincidéncia destes trés casos
cam agueles abtidos no capitulo 4 por meios completamente diferen
tes nos oferece uma verificagao das consideragbes feitas ate aqui
sobre a aplicabilidade da teoria dinamica usual,das modificagdes
que & necessario fazer e dos cdlculos s aproximagoes feitos na

segao anterior.

Caso I : xé - 25>|Xh[



Ha quatro posigdes em que ]y|=1 mostradas na fig.5.2a.Temos 2
picos de difragaoc gue em geral se situam de forma assimétrica

em torno de 680=D. De (5.14) temos:

1/2

80 _(++) =+tx2-2e-]x, [17/ %172 Tix:-Ix, D
80 (=) =etxi-ze+|x Y 2o1s2 Toxselx, 1)
88 (=+) =-(xé~2€-|xh|11/2-1/2 r(xé-lxhll
60 _(~-] =-(xé-2e+]xh|11/2—1/2 T(x;+|xh|) (5.15)

Nestes expressces o primeirec sinal associado a cada 680 se re
fere ao sinal * na frente do radial em (5.14) enquento que o

segundo sinal se refere ao valor de y ser +1 ou -1l.
[ LI <
Caso II: Ixhl <X)-2e |xh|

Ha duas posigdes em que |y|=1,(as outras duas possfveis solu-
goes sao complexas) dadas por 680(—-1 e 690(+—]. Ver fig.5.2b.
Aparentemente ocorre uma 'superposi;éo" dos dois picos encon-

trados no caso I,

Casoc III: x;-ZE < Ixh|

N3o h3 solucao real para |y|= 1. 0O pico de difragado nao desa-

parsce,entretanto,de uma maneira desconti{nua (fig.5.2c).

5.2.1 - A largura do picn

Uma vez determinados os angulos em que [y[=1 é
muito faAcil determinarmos a largura da regido des reflexao to -
tal a gual por conveniencia definimos aqui como sendo a largu-
ra do pico. Convem frisar que uma largura do pico assim defini

da (ie largura da regiao em que ly|< 1) & vallosa mesmo no ca-



fig.5.2 Perfis de difracac na

auséncia de absorgao guando 6,~%

{a) CASQ I

. (b) CASD II

38,
- - (c) CASO IIT
=
4 <
~ I P
1 ' | t
) i |
1
. t . .
4 1 - ] 1 >~ . )
-y e2) ﬁ%
wt _ (a} WI

fig.5.3 Largura do pico de difragao

(a) cAsSO 1 . (b) CASO II .



50 em que o5 cristals sejam absorventes (fig.5.3).

Usando (5.15) temos:

(+) (-)

Caso I. As larguras dos dois picos NI {para 660>U] = NI (pa
ra 660<0} sao dadas por:
(£)_ ., | V2 1/2.
W= (x -2 +|xh|] (x2-2¢ [xh[} +Tlxh| (5.18)

Caso II. Ha apenas um pico central cuja largura & dada por:

. 1/2
Wpg = 2 (x2-2e +[xh|1 (5.17)

Notar que a largura HII independe de T e portanto independe da
orientagao da superficie do cristal,resultado este que difere
do entrado na teoria dinamica usual.

No caso particular em que Bb=ﬂ/2 ou seja

X; -2¢ =0 a largura do pico &

,1/2

Wep = 2 ]xh (5.18)

que coincide precisemente com o resultado (4.8) obtido por Kahrs

g8 Matsushita,mas que & deduzico agora cemo um casco particular

numa formulagao muito mais geral,

Caso ITI: Nao hd uma regifo de reflex3o total e de acordo com a
definigao anterior a largura do pico 6 zero. Nao significa isto
entretanto, que nac ocorra difragao. Poderfamos agul definir a
largura do pico como sendo a largura a mela altura e poder{amocs

mostrar que tende & zero guando € tende a infinito.



5+2.2 -~ A influBncia da orientacadc da superffcie do cristal.

0 efeito da orientagdo da superfficie do cristal
pode ser estudadec considerando como mudam os extremos da regiao
de reflexac total dﬂo[ii] quando a quantidade T deixa de ser nu
la. —

Lembramos que xé<0,supomos gue [xé|>|xh| condj -
¢do0 esta que € geralmsnte satisfeita e consideramos T=tan n PO
sitivo de acordo com a convengao assumida em 6.1,

Nas expressoes {5,15) notamos que 0 efTelto de
uma inclinagao n entre a superficie e os planos é deslocar de
angulas L, eL_ as diregoes em que y=+1 e y=-1 respectivamente,

onde

L, -r[]xél + [xh|1 _ (5.19)

=1
2
Notar que L > £_> 0 (Se 1>0}, Este efelto é mostrado na figu-
ra 5.4 para 1>0,

€ interessante notar no caso 1 o'alargamentu do
Pico no lado de &@ngulos de incidéncia negativos e estreitamen-
to do pico no lado de angulos de inéidéncia positivos. Este eg-
feito & andlogo ao previsto na teoria dinamica usual que tem
encontrado ampla aplicagdo nos monocromadores assimétricos de
Fankuchen e de Kohra. Por outro lado devamos notar que no ca-
so II ao variar s orientagac da superficie do cristal o plco
se desloca como um todo sem deformar apreciaVElmsnte;
) A variacac ds orientacdo da superffcie do cris-
tal provoca portanto deslocamentas engulares de 0(y) do perfil

tanto gquando Bb e proxima de T/2 como guando nao €. Essses des-

locamentos sao importantes quando Gb difere bastante de 7/2,



fig.5.4 Efelto da
orientagaoc da super-

ffcie do cristal.

{a) caso I

(b) case II

L e T=0O

—— [ d s

fig.5.5 Efeito da orientagéo

da superficie (caso I).

—_—— 'C‘o

— T 0

fig.5.8 Efeito da orientagdo da superficie (caso II;.

Eo-



pols saoc da mesma ordem de grandeza da largura do plco mas sao
quase despreziveis em relagao a largura do pleco quendo 8b=w/2.
Concluimos entdo que guando 9b=w/2 0 perfil de

difragac & bastante insensfvel 3 orlentagao da superficie.

5.2.3 - 0 felxe difratado.

Os esqﬁemas anteriores referem-se ao estudo da
refletividade em fungado do angulo de incidéncia. 0 sstudo do
comportamento do feixe difratado pode ser felto de maneires sim
ples notando a simetria que existe entre as expressoes (5.12)
e (5,13). Essa simetria 8 no fundo uma expressao da idéila da
otica convencional de Que um raio de luz pode ser percorrido
em gualquer um de seus dois sentidos,

A analise no caso I pode ser feita com a ajuda
da figura 5.5 que & essencialments igual a fig.5.4a.

As regidoes sombreadas A g B que representam di
regbes sobre as quais acorre reflexdo total devem ser interpre
tadas da forma seguinte: um feixe incidente na reglao A sofre
réd reflexao total 2 o correspondente feixe difratado estara em
B. Reciprocamente, um feixe incidente na regiéﬁ B sofrera re-
flexao total e ser3 difratado em A.

A analise no caso I1 & semelhante,sé gue temos
agora apenas uma reglao sombreada (fig.5.6a).E possfivel divi-
dir esta Unica regizo sombreada em duas gque chamaremos A e B
(fig.5.86b) com propriedades anilogas 3s das regides A e B de-
finidas no caso I ou seja um feixe incidente em A € reflestido
totaimente em B e viceversa., A diregao gque separa essas duas

.

regioes & obviamente 2 diregdo do feixe que 6 refletido sobre



si proprio, Analisando as expressoes (5.12) e (5.13) vemos gue
em geral (ie gualquer um dos tres casos,cristais com ou sem ab
sorgao) o valor de ¥y para o qual o feixe & difratado sobre si

proprio € dado por

Geoty] = Geh(y]

0 gque equivale a .
e 1/2
X 2c y(xhx_h] 0
ou seja ¥ _-2¢
y= 0_-3.-72 (5.20)
(XpXop)

0 que corresponde ao angulo de incidéncia

60 _(§) = - te _ {5+21)

independemente de haver absorg¢ao ou nao., Interessante notar
que no caso I temos ¥y -1 e GBO[§] cal fora das regioes de
reflex3o total, No caso II |§] < 1 9660[§] cai dentro da re-

gl30 de reflexao total.

5.2.4 - Comentario sobre a possibilidade de haver difragéo guan-

do 0 angulo de Bragg € complexo.

Calculamos inicialmente o angulo de Bragg Bb ,
quando este € proximo de m/2 para radlagao e planos cristali-

nos descritos por K e H respectivamente.
1/2

T
Seja 66b 5 -Bb =00y )

Bb & dado por (4.4) e H & dado por (4.5), entao



2K(1l+e) = 2K(1+1/2x6]sen8b

. 2&[1+1/2x;J(1-1/26621.

Logo:
56, = ttx;-zenlfz (5.22)

Os tres casos I,II e III podem ser distinguidos de acordo com

o complemento 68b do angulo de Bragg (ver fig.5.7)1

2
Caso I : aeb > |xh|
Caso II : -Ixh] < 595 < |Xh1

2
Caso 111: 09 < -Ix,I

Na figura vemos que Bb pode assumir valores com
plexos & que o fato de Bb ser complexo ou nao estd associado
ao fato das esferas de raio kr centradas em 0 e H se intercep-
tarem ou nao , Caso naoc se interceptem mas passem o suficlente
mente proximas uma da outra, ©

b
Intensidade difratada aprecidvel.

sera complexc mas ainda havera

Em relagao ao angulo de Bragg cinematico BB de-

finido por (3.11) fazemos GBB -8 =0 (XIIZ]‘ Entao,usando

B

S B

(4.5) e (3.11)
2
2K{1+g} = 2K(1-1/25881.

Logo

GBB=¢-25 (5.23)

serd imagindrio se £>0. Mas, como Ixé| > |xh| isto implica que
x;-ZE < -!xhl. Em ocutras palavras n anguloc de Bragg cinematico
torna-se complexo apenas no caso III em que nao havendo regilao

de reflexao total as intensidades difratadas sao muito baixas.



fig.5.7 Mostrando o complemento

do angulo de Bragg.

(a) caso I : se2 > (%l
%6, real
(b]l caso II 20459; 4\1'k\
%9, real
{é) caso II : “lwk\<.39C Lo

%9, imaginéario

{d) caso III : seg < - el

%9, 1magindrio



5.3 - 0 perfil de difracan em cristals ahsorventess

Na segao anterior estudamos algumas caracteris-
ticas do plco de difregao fazendo a hipdtese de que nao se -
riam muito influenciados pels absorgaoc, Para estudar a altura
da pico & essencial levar em consideragao desde o infcioc os
efeitos da absorgao.

Queremos analisar a refletividsde do cristal
seml-infinito dada por (3,18) guando a variidvel auxiliar y é
dadg por (5.9}, A meneira mais simples de fazer isto é segulr
um procedimento semelhante ao descrito na segao 3.5 com as mo
dificagoes apropriadas ao caso Bb =*n/2. 0 progedimento consta
de trés etapas_
la etapa : Estuda-se a funqéu Z(y3=L-/L2-1 com L definido por
(3.19). Camo as expressoes usuals da tsoria dinamica em fungdo
de y permanecem vdlidas quando Bbﬁ /2 o0 estudo feito na segao
3.5.1 nao preeisa ser repetido.

28 etapa ! Mostra-se que a parte imaginariea Yy depende linear

mente da parte real Yot .

y; =My_+N (5.24)

0 perfi{l do pico na escala Yo multiplicado per [x_h/xh| e da-
o pela projegao no plano [yr.il da intersegaoc entre o plano
(5.24) e & superflicie (3.21). .

3a etapa : Fazemos a transformagaoc da variavel y, para a varid

vel anhgular BD. Multiplicando por ]xh /x_h| obtemos finalmente

8 perfil do pieéo.



$.3.1 - A relagao _linear entre y, e y

E Y

Embora a dependéncia de y com 60 nao seja do ti
po {3.27) ainda & possivel escrever uma relacao entre Yy € v,
da forma (5,24).

A expressao (5.9} € da forma:
y = af[dso] + B (5.25}

onde f{éecl é uma fungdo real e a=a'+ig” ,B=B'+1f" sio comple-
X0s 3

2

FL60 ) = 18020 4602 +27e86 -(x'-2¢) (5.26)
[w] o o] 0 o .
o -1/2
a = -0y Xly? (5.27)
g = - ixto (5.28)

Sgparando (5.25) em partes real e imaginéria;

Yo =a'f[5801+ g

¥y =a"f(6801+ g* (5.29)

Eliminado f(ﬁeo) obtemos (5,24) com

M at/a’ ' (5.301}

=
]

B"-a”B’/a'=-x;|ul2/ a’. (5.31)

E interessante notar que toda a dependéncia com a orientagdo da
superf{cie do cristal estd contida na funcao f(ﬁeol;a,ﬁ,ﬂ e N

independem de T, O perfll na escala Yy € portanto independente

de T, em particular o valor mdximo Rsax=R (y:ax] independe de

p
Ta

Podemos agora esbogar o perfil do pico na esca-



///;;)}

fig.5.8 Curvas de nivel da superffcie (3.21) e projegao

no planao [yr,yi) do plano (5.24),.

e

05 40

fig.5.9 Esbogo do perfilde difracio na escals Y.



la Y Consideramos a intersegao entre a superffcie (3.21) da

figura 3.3 com o plano (5.24). Na figura 5.8 mostra-se uma pTO
Jegao no pleno (yr,yi] para a situagd3o usual em gue M<Q e N< O
e na figura 5,9 mostra~-se o perfil na escala yr que e semelhan

te ao usualmente encontrado quando 6, nao & proximo de w/2.

5.3.2 -~ A transformacgao de Y, para GGD.

A transformagao (3.27) de y,. para ABO guando eb
nao € proximo de m/2 & trivial devemos apenas fazer uma mu -
danga de escala e transferir a origem. Quando ab:ﬂ/Z devemos

usar {(5.23) com f[éﬁol dada por (5,26) e a transformageo € bag

tante mais complicada:
y_= @' {168°+562+21£60 - (x'=2e)}+ x"a” (5.32)
r o o o o} Xo

Fazemos abaixo um estudo do comportamento da fungao (5.32).

8} Rafzes - As rafzes desta funcao den ser btidas facilmen

ts reescrevendo [5.12) de maeneira conveniente., De (5.24)

y =y +iy, =y (1+3M) + N

Dividindo por @« e usando (5.30) e (5.31) wvem:

. y »
2= I oaym(1 - 12
o at e a'

Entao (5.12) fica:

y ~
- ' T e @ 1/2 1
Geotyr}—t{xo 2€ 44— Xr -—.}

' o ‘ a' al



As raizes sao

80, (y -0)

I

! " W
I CEIE R Y2 L (- L)

' '/
ou seja aproximadamente : SQ}? =0) zﬂt@&ﬂiﬁ)l- * 30, (5.34}
v
A tercelira raiz é aproximadamente 1/1=0(1) e carsce dg impor-
tancia.

b) MAximos & M{nimos. A primeira derivada de (5.32) &:

pa L (32507 + 2507 + 7% )

d 58,
gue se anula guando %8, = -L-(—J_i‘l!-ci% )
3T
ou seja 98, =~ i. -2/3% ~ ofL)
- Tt (5.35)

Quando %,=-w¢ ,y assume o valor y definido por (5.,20)

i = — & (‘y'o" 2"&\

logo ir = o~ (Ke-28) 5+ o %) (5.3861}

Se o cristal nao _for absorvente podemos mais uma vez distin-

guir os tres casos I,II e TIT :

CASO I : i > 1 — 1;-23 > ¢l
CASO II : “‘}\ <1 — ‘oﬁo’_vz_& \ ¢ \‘)Ls‘l
CASOD IT1 : ‘:i, L= —t -y,‘ 1§ £ — \%k\

Por outro lado, se houver absorgdoc nao mais existe uma regido
em que a reflexao seja total e ndo tem sentido estabelecer

limites rigidos entre os tres casos.Ainda,hd,entretanto,dife-
rengas dqualitativas importantes entre os tres cases classifi-

cados abaixo :

CA I Py
S0 Yo 1
" CASO II : vy 51
r
CASO III : y &-1 (5.37)
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\ 30,
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fig.5.10. A ‘transformagao

y =y (59).

(a) caso I : §_21

(b) caso IXI : 0O
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(d) ceso III: §r£7-1



ohde os simbolos 5 e % sao empregados para enfatlzar o

feto de gues a passagem de um casc a outro se da de forma
gradual.
Podemos agora esbogar o grafico de yr=yr(5Q]

(fig .5.10).Supomos sem perda de generalidade que Tvo g &40 ,

-5.3.3,0 perfil de difragaoc

Analisamos agora as curvas das figuras 5.9
e 5.10 simultadneamente.Consideramos uma varredura no senti-
do de %8, crescente.

CASO I, No grafico 5.10a vemos que nas proximidades da ori-
gem yr aumenta penetrando na regliac em qus Ym\gi e que e
de altq refletividade.Isto origina um pico de difragao(ver
flgura 5.11)Aumentando %8, vemos qus yr torna~se malor gue
1 0 gue provoca uma gueda de refletividade ;yr cresce ate
atingir o valor maximo §r e comeqé 8 diminuir provocando

um retorno a regiao de alta refletividade e originando mails
um pico de difracéo.

Notar que a assimetria do perfil RP(er de-
vido & absorgdo se manifesta em Rptsﬂ] de maneira gquase simé
trica em relagaoc a origem %6.,=0 .

CASQ II :Assim como no caso I vemos nos graficos 5.10b e c
Que guando %9, se aproxima da origennﬁ@anyr aumenta penetrando
na regido de alta refletividade.Unm aumento de %6 provoca

um retorno apds atingir o valor m3ximo §r-g1 antes de gue
ptorra um decréscimo aprecidvel de réfletividade (figura 5.12)

Notar que a assimetria de Rp[yr] devido a-ab-
'80Tgao se manifesta am RP(SQJ como uma queda de refletividade

Nno centro do perfil.Em certas aplicagoes pode resultar conve-
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niente eliminar essa pequene queda escolhendo o valor de re-

max

torno Qr no panto Y em que R_ € maxima {(fig.5.13).

)
CASD III : Neste caso ao fazer a varredura em 3§ nao chegamos
a penetrar na regiao de alta refletividade \jggi mas pode
ainda haver um pequeno pico de difragao (fig.5.14).

Em qualquer um dos tres casos o0 efelto da orien
tagao da superficie do c¢ristal (que é sempre pegquenal) se mani-
fasta através da pendente da curva (5.32) na regiao em que

‘3,\5l .No caso simétrico [(?t=0) , a curva (5.32) degenera numa

parabola:

4= o [58F —(wi-28)) &+ L

gue & uma fungao par de %8 ,0s perfis das figuras 5.11 a 5.14

sao entdo perfeitamente simétricos em relagao 'a 9°=1% .



CAPTTULOD &

POR Ge (620)

DIFRAGAD DE Coka,

Neste capitulo fazemos a aplicagao da teoria desen
volvida no capftule anterior ao caso espec{fico da difragao da ra
diagao CoKal pelos planos {620) do germanio,

Escolhendo a2 origem de coordenadas sobre um centre
de inversao da estrutura do germanio o fator de estrutura F(hkl)

para as reflexoes (620) e (000) fica:

F(B20) = af{seneezn

F(000)

It

8f(0)

Notar que a escolha da origem permite fazer
Flhk1) = F{hk1)

Usando informacgao tabelada nas "International Tables

n(19)

for X-ray Crystallography obtemos (para lCOKa=1.7902A9]:

F(620)

|}

111,12 +« 19,36

F(0DD)

249,12 + 19,36

valores em que ja incluimos as corregdes de dispersao antmala e ab
surgado mas onde ainda nao incluimos o fator de Debyes-Waller.Notar

que supomos que as partes imagindrias s3o iguais:

F'**(820) = F''(000).



[§)

Como explicado por Batterman e Cole [pag.?lSl esta & uma aprg
ximagado razodvel para a malor parte das aplicagbes. Peguenas cor
regoes a esta aproximagao tem sido estudadas por Dkkersetzo]
wagenfeld{ZI] mas constituiriam uma sofisticagao que & por agora
desnecessaria aos nossos propdsitos.

Para calcular o fator de Debye-Waller usamos as
expressoes da segao 2.5, 0 valor da temperatura de Debye BD apro
priado para descrever o espalhamento de raios X & 2909K[12'15]

(18)

gue,usando valores tabelados sNos permite obter o valor, a

T=11%C
e = 0,84

para o fator de Oebye~Waller,que pode com boa aproximagao ser con
slderado constante no intervalo de temperaturas de 59C a 15°C.
Usando os valores 1,7302A% e S.BSBAVIIQJ para o
comprimento de onda e parametro de rede do germanio respectiva -
mente calculamos as componentes de Fourier da susceptibllidade.

De (2.4) vem:

X, = -3,85,107° - 11,5.10"

6

Xp= ~1,48.107° - 11,3,107% ,

Podemos agora calcular os perfis de difragdo de
acordo com o procedimento da secao 5.B.
Ne primeira etapa construimos as curvas de n{vel
da superficie (3.21): Ztylal-yi/gftqlz (vide fig.6.1).
Na segunda etapa determinamos a forma do perfil
na escala yr. Para calcular os coeficientes M e N que aparecem na
equagao do plano (5.24) usamos as expressoes (5.30)e (5.31). De

~

(5.27) temos que
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u=_'l____, ez . ﬁ
0172 X, Xy
Escolhemos o sinal positivo de maneira due a;<0. As duas poss{-
vels escolhas a'<0 a'>0 conduzem a perfis Rp(yr) diferentes:um
€ obtido a partir do ocutro por reflexao no eixo yr=0. Um perfil
torna-se maximo pertec de yr=-1 g o outro perto de yr=+1. Entre-
tanto como a transformagao [5.32},yr=yr[660] tambeéem se modifica

resulta que o perfil final RP(GBOJ nao sofre nenhuma alteragao,

Cbtemos entao:

a'= -6,7.10% , at'= 5,7.10

e portante M= -0,085,‘N= -0,101,
| 0 trago do plano yy=My_ + N no plano (yi.yrl e
mostrado na fig.6.1 0O perfil Rp na escala yr que resulta da in
tersegao entre a superficie Z(y) e o plano (5.26) & mostrado na
flg.6.2.
As expressoes (3.31) e (3.32) mostram gue o va--

lor maximo da refletividadse &

R "%%= 0,94
p

que ocorre quando

y == 0,84

Passamos agora a terceira etapa do procedimento
para o calculo de Rptéeolz a transformacao da escala y,. Para a
- escala GBD « Para poder fazer esta tfansfnrmaq%o precisamos po
der atribulr valores significativos ao parametroc € definido por
(4.5) o que significa que devemos dispor de valores muito preci

s0s para o comprimentc de onda e parametro de rede. Usamos



CoKu1

A = 1,7889B5 AY

Ge (T=25 %C): a = 5,657820, Aa/a= B.10 "7

0 primeiro valor € obtido das "Internationatl

Tebles'tlg] enquante que ¢ segundo fol medido por B.Post eat
51(223. Para levar em consideragio variagbes de £ devido a di-
latagao térmica usamos (19)
-6 -1
= ?
GT E.lp C .
9620 1 -1
De (4.5) e (2.30) : €= *
2\ 1+aTAT

Usando (5.22} e (5,35) podemos entdo construir a tabela B.1.

TABELA 6.1
T (*C) € x[-l.lﬂsl Ssb(minutosl §r caso
25,0 10,8 46,1 12,0 I
13,0 3,68 20,1 2,29 1 I
12,0 3,09 16,2 1,49 I
11,0 2,48 11,0 D,68 IX
10,15 1,98 20 = 0 IT
9,2 1,41 imaginario -0,84 II
8,7 1,12 imaginario -1,15 ITI
Notar gue o intervalo de temperaturas em gue ocorrem as

transigbes entre os trés casos & aproximadamente entrs 13 a B®C

(para os valores de A e a por nds usados).



Como mostramos na secdo 5.2.2 a orientag3o da super-
ficie tem um efeito bastante pequene sobre os perfis de difra-
gao.Tratamos entic do caso simétrico (T1=0),

Usando a expressao (5,33) podemos facilmente obter os

perfis da-fig,.6.3.

Notemos
(a) o alto valor da largura dos picos (da ordem de minutos de
arco)
(b) a diminuicdo das larguras com o aumento da temperatura.Isto
mostra a tendencia,a medida que seb aumenta,para os picos estrei
tos(segundos de arco) encontrados na teoria dinamica usual.
(c) a assimetria dos picos no caso I devido & absorgao.Esta &
uma caracteristica muito diffcil de observar soh condigoes expe-
rimentais usuais dada a estreiteza dos picos.Quando eb=n/2 essa
assimetria deve ser mais facilmente observavel,.
(d) a depressao central na refletividade no caso II.Da teoria
exposta assim como da figura 6.3 € dbvio que a origem da depressian
€ a mesma que a origem da assihetria no casa I.Como explicado na
segao 3.6.2 € uma consequéncia da distribuigdo do campo eletromag-
nético dentro do cristal,
(e) a forma quase "guadrada” gue o pico assume quando eliminamos
a depressaoc fazendo que §r = y:ax ,(TE9,2°C1},
(f) a alta refletividade.Especialmente no caso II a forma parabo-
lica (para T=0) da transformagdo (5.34) com um ponto estaciondrio

em 66020 tem o efeito de "esticar” a regiao de alta refletivi~

dade.



flg.6.3. Perf{s da difracao

de CoKa1 por Gel620) a
diversas temperaturas
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(g) & altissima intensidade integrada.Istoc decorre do exposto hos
ftens (a) e (+). |
(h) o rapido decréscimo da refletividade no caso ITI.
(1) & sensibilidade extremada da forma do perfil ae valor do para-
metro de rede.,Uma pequena variagao da ordem de 10-5 ou 10_5A? no
parametro de rede provoca mudangas apreciaveis no perfil de difra-
gao.

Estas consideragoes sugerem a possibilidade de desenvol-

ver uma nova técnica de difragdo de raios X em que Bb=w/2 para a

~medida precisa de quantidades tais como parmetros de rede,coefil=-

tientes de expangao linear,fatores de estrutura,etc.

‘Notemos também que comoc o parametro de rede & coeficlen-
te de expansao linear dependem muito da perfeicdo do cristalpode
acontecer que psara diferentes amostras de germanio os intervalos
de temperatura em que se nbservam perfis do tipo dos da figura

6.3 difirem bastante.



caPpITuLo 7

CONCLUSBES E RESULTADOS

Segue abalxoc um resumo das conclusdes e resulta-

dos obtidos nos capftulos anteriores.

(1) Colocamos muita &8nfase no fato de que para supe-
rar a complexidade analftica do problema da difragao dinamica
dos raios X & necessario empregar fungdes compostas. No caso da
refletividade do cristal temos Rp= Rp[y} e y=y[901. Mostramos
que a forma da Func%o'Rp[y] independe de Bb ser proximo ou nao
de m/2 mas que a fungao y[BDJ assume formas diferentes guando
eb=n/2 ou Gb# n/2,

Embora a teoria dos capftuleos anteriores tenha si
do desenvolvida com referéncia ao cristal semi-infinito o méto-
do de trabalho € de aplicabilidadé geral. Para estudar a difra-
gao por um cristal finito devemos notar que muda a forma da re-
lagao entre Rp e y,Rp=R;[y] pois.aparecam campos de onda trans-

mitidos,mas a transformagao y=y[50] preserva a forma {3.14)

quando 6b¢ T/2 e (5.9) quando 9b= /2.

(2) Elucidamos a natureza das novas aproximagoes que
€ necessario fazer para tratar a difragao dinamica quando
Bb= m/2, Usando o fato de que os intervalos angulares sobre os

‘quails ocorre difragao s3ao da ordem de x}/z obtivemos expressaoes



relacionando ¢ angulo de difracgao Bh.a variavel auxiliar y B 0

parametro de assimetria b com o angulo de incidencia Bo'

{3) Demonstramos a aplicabilidade do principio da
reciprocidade de Helmholtz & difragdo de raios X quando ebmv/z.
Alternativamente,a demostragao deste principio geral do eletro-
magnetismo pode servir como uma verificagao da corregac geral

da teoria por nds desenvolvida.

(4) Do formalismo empregado energem naturalmente trés
casos possiveis de difragao que exibem diferengas qualitativas

Importantes. Um deles,o caspo I, representa a situaqéo limite da
difragan normal de raios X,outro,o casoIIl,representa a situa--
cao limite da propagacao de raios dltravioleta e raios X maoles.
A transicao entre essas duas situagoes exibe peculiaridades que

caracterizam mais um caso,o0 caso II,.

(s5) Obtivemos expressoes para a largursa dos pilces ds
difragao gue resdltaram extremadamente grandes:da ordem de dezg

nas de minutos (em cristais perfeitos a8 larguras s&o da ordem



de segundos quando 6b¢H/2].

{6) Estudamos o sfeito sobre a difragao da orienta-
gaoc da superficie do cristal relativa aos planos cristalinos.Con
cluimos que variagoes da orientagdo da superficie produzem,as--
sim como na teoria dinamica usual,deslocamentos angulares da or
dem de segundos de arco. Entretanto,esses deslocamentos,devildc

a grande largura dos plcos,tem gquando Bb=ﬂ/2,uma importancia re

lativa bastante mensr,

(7) Chamamos a atencgao para a possbilidade de ocor--
rer difragao em angulos de Bragg complexos. Notamos em particu-
lar gue no casc Il podemos ter Bb complexo e ainda ter intensi-

dades difratadas extremadamente altas.

(8) Fizemos um estudo bastante complexo do efeito da
absorgao sobre a difragao de raios X. Notamos no caso I uma as-
simetria nos perfis de difracac analoga & encontrada na teoria
dinamica usual e no caso II notamos o aparecimento de uma depres

sao central no perfil.



(9) A extrema sensibilidade dos perfis de difragao

ap parametroc da rede e a grande largura dos picns sugerem & pos
sibilldade de se desenvolver uma nova técnica de difraqéo com
BD~ eh~ T/2 para a medida com precis&o de parametros de rede,coe

ficlentes de expansan térmica,fatores de estrutura,etc.

(10) Dispomos agora da base tedrica necessaria para o
desenvnlvimento de cavidades ressonantes para railos X como as

mencionadas nc capftulo 1.

£
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