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RESUND

[ O

Kesio trabaiino sac estudados monocromadores assimetrices,
isto &, formado por cristais com a superficie cortada ségundo um angu-
1o ¢, com os plancs refletores. 0 estiudo experimental baseado no métg
do de Evans, Hirsch & Kellar(11), & feito medindo a intensidade de
rajios-X espalhada pela reflexao Ge(111), com o cristal montado de for-
nma a poder ser girado ao redor da normal ao plano correspondente.

No decorrer do trabalho mostramos que o metodo de Evans,
Hirsch & Kellar, que experimentalmente e muito atraente, necessitando-
se cortar o cristal com o angulo ¢0 e simular diferentes angulos de cor
te por meio do giro ao redor da normal aos planos refletores, implica
. em complicagtes teoricas bastante dificeis de serem superadas, nuitas
das quats foram resolvidas neste trabalho.

{a parte tedrica deste trabalhc, deduzimos em forma geral
as expfessﬁes da potencia e da intensidade refletidas em reflexao as-
simetrica por um cristal cortado sob um Eﬁgulo ¢, em relégﬁo aos planos
de refiex&o,'baseando-nos exclusivamente na teoria da interacao dos fei
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Foram encontrados efeitos novos, tal como a rotacioe do fei
xe difratado numa reflexzo assimetrica, efeito que nao tinha sido eﬁcoi
" trado pelos demais autores que ja trabatharam em problemas de reflexdo
assimstrica. 0 acordo entre os resultades tedricos e experimentais e
‘analisado no texto.

Experimentalmente, fizemos medidas da poténcia e intensida-
de do feixe difratado e do angulo de rotagdo da segdo transversal deste
feixe, assim como medidas da intensidade refletida pelas superficies pa
ralela e inclinada, em funcﬁb do tratamento aplicado a elas.

As equagﬁes desenvolvidas para & potencia e intensidade re-
lativas. do feixe refletido em fungao da assimetria permite afirmar que
a maxima relaczc possivel a ser esperada na 1nten§idade da feixe concen
tra&o com relacdo a reflex3o sinctrica,e sempre menor do que 2,0,

A ovarizg3o da potSucia total concorda bem com o5 valores



previsto pela teoria, as maximas discrepancias ocorrendo para as po
si¢tes de maxima assimetria, onde os valores experimentais devem ser
possiveimente mais influenciados pelos fatores instrumentais e pelos
defeitos de regularidade e planaridade da superficie.

Dos resultados experimentais concluimog que para shternos
mixima intensidade com um monocromador assimétrico, o angulo ¢ entre
pianos refletores e superficie deve ser aproximadamente igual a 4,8°
para a Ge(]l}) e de 5,3°para a 31(1]1), dando origem a aumento de in-
tensidade da ordem de 41% e 31% respectivamente em relacao a superfi
cie paralela aos planus. A posigzo desses maximos depende do tratamen-
to superficial o que faz entdo impossivel dar uma soluglo valida para
todos os casos. Alem do mais o valor correto a ser usado devera ser
obtidovapﬁs as correcoes da curva pelos fatéres instrumentais, sendo
estes muito complicados e atingem grande importancia para maiores
graus de assimetria, isto &, B= & 1.

0 perfil w obtido apresenta irregularidades (varics picos
com forma esguisitas), segundo o tratamento superficial da amostra.

Os polimentos mecanicos, mesmo feitos de forma cxtremamente cuidadosa
com gvaes de ate 0,00uwm  de diameiro, ndo furam cap.zes de eliminar
essas irregularidades. 0 tratamento quimico puro (etﬁhing) tambem foi
ircapaz de resolver o problema, Somente o tratamento mecanico-quimico
.desenvolvido neste trabaiho conseguiu obter ptcos de varredura de for
ma correta, reproduzivel e quase sem variacdes de um sTtio do cristail
a outro,

- Nos tratamentos teﬁricos_feitos até agora, pelos diferentes
auttores, a partiy de Evans, Hirsch % Kellar em diante, fgziam depen-
der a intensidade e a poténcia de um SO parametro geométrico de assi
metria, Neste trabalho mostramos que & necessario introduzir mais um
parametro que depende da relacgao entre o angulo de corte 6, @ do angu-
To de Brag By e Foi assim definido o fator de corte do cristal:
k= tge /tg8, . em fungde de qual diversas cxpressGes adotam formas con
venicntes. Finalmente s30 discutidas -proviveis extensGes deste traba

lho.



ABSTRACT

Asymmetric X-ray monochromators, firsts introduced
by I. Fankuchen (1937) with the purpose of concentrating an
X-ray beam, have been the subject of numerous investigations.

Evans, Hirsch and Kellar as early as 1948, based
their well known and hitherto unchallenged study on the hypo-
thetic existence of a non-reflecting surface layer with anr
absorption coefficient different from that of the bulk crystal
which they used to fit a "theoretical" curve to their experi-
mental.data. In this Thesis it is shown'that the physical A
behavior of asymmetric monochromators can be explained, without
recourse to any kind of artificial hypothesis, by means of the
‘theory of multiple scattering o7 X-rays (Caticha-E]]is, 1869).
The differential equations governing the interchange of power
ameng the incident and the diffracted waves were solved in the
two-beam asymmetr?c case and the solutions expressad in terms
of the asymmetry paramecters: R=sen(GB-¢)/sen(QB+¢) or
R= 1-R/1+R, where BB is the Bragg angle and ¢0“the angle
between the reflecting plane and'tﬁe reflecting surface measured
on the plane of incidence.¢o is the dihedral angle between the
plane surface and the reflecting planes. The solutions wWere
found to depend not just on one but on two parameters, one oﬁ'
assimmetry and k=tg O/tQQB which was called a “cutting parameter",

The experimental method used here is based in that
of Evans et al, A crystal cut with ¢0>QB, turns around the
normal to the reflecting planes thus generating different
asymmetry ¢ angles, The experimental advantage is that only one
¢rystal has to be cut, The theoretical compltications involved,
most of which are discussed here in detail, - are the price for

that simplifications.



A new effect, the rotation of the asymmetrically
diffracted beam was predicted and confirmed experimentally. The
theory also demonmstrates that the intensity in the concentrated
beam can not be move than twice the 1intensity of the
symmetr16a11y reflected beam, a fact already known to previous
authors,

The measured diffracted power agrees well with thaory,
the maximum discrepancies occur when &pprocaching the positions
of maximum asymmeTry p=1 1, where the experimental values are
lavgely affected by surface drregularities as well as by
instrumental factors, which however have not yet been studied.

w = profiles taken on different reqions of the
crystal showed pronounced differences according to the suface
treatment; even after extremely careful polishing with corrudum
powder of 0,05um grain size. Efching worsened the situation by
splitting the w-peak in several smaliler anes. Only a hybrid
mechanical-chemical treatment, developped for this purpose was
ablc te produce surfaces whose w-profiles pesizss @ reasohanic
pecak shape and are practically invariant for thé differente
regions of the crystal, '

In conclusion, the theory used in this thesis
explains well the power and intensity diffracted asymmetrically
by a crystal cut with an ahgle ¢0 with respect to the reflecting

planes except under extreme conditions of asymmetry whevre the

instrumental and surface effects are dominant.
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CAPTTULO 1

INTRODUCRO

Nos trabalhos com rajos-X, frequentemente tem-se
a necessidade de usar feixes de radiagao monocromatica de
baixa divergénci§ angular. Isto e normalmente conseguido re
fletindo o feixe policromatico pfoduzido no tubo de raios-X
numa familia de planos hkl de um monocristal adequado, que
em virtude da lei de Bragg, reflete apenas a radiagao de com
primento de onda X, e 05 subharmonicos, na direcao determina

da pelo angulo de Bragg 8; 0 oso de colimadores dimensiona-

~dos e poﬁicionados adequadamente conduz a limitacgdo da di--
vergencia, eliminagao de radiagao de comprimentossde onda
proximos também espalhados pelo cristal sobretude:quando &
de tipo mosaico,efc. 0 resultado e um feixe dotado de uma
cérta divergencia angular com uma distribuigao espectral bas
tante estreita centrada ao redor do A desejado e que normal
mente inclui pequenas fragoes dbs‘harmanicos da mesma. O
processo de reflexao (geralmente as refletividades sao bai-
xas) e a limita¢§o do espectro -conduzem necessariamente a
uma perda muito grande de energia, ou seja, o0 feixe difrata
"do, & de varias ordens de grandeza mais fraco que o inciden
te. '

Interessa obter meios para aumentar a potencia
do feixe, mas mantendo a monocromaticidade e a baixa diver
gencia. Um avango nessa direcao & fornecido pelo uso dos mo

nocromadores assimetricos.



0s monccromadores assimetricos foram introduzi-
dos por Isidor Fankuchen (32) que inspirou-se numa idEia de
Stegén & Barnes (35). |

A ideia basica & a de que um cristal cortado de
modo a que sua superficie forme um angulo ¢,» cOM 0s planos
refletores do cristal pode concentrar o feixe difratado, ou
ainda desconcentra-lo, se o feixe vem da direcao oposta(Ve
ja Fig, g ). Os gristais usados por‘Fankuchen possuiam Engg
1o de corte ¢OEGB/2 aproximadamente, com os quais para BB
3o muito grande conseguiu uma concentragao espacial do fei
xe da ordem de 3:1, com o que o tempo de exposigao em seus
trabalhos chegou a ser reduzido num fator de ~50%.

R.C.Evans,P.B.Hirsch & J.N.Kellar (j7), usando
cristais de fluorita, calcita e quartzo, foram os primeiros
a fazer um estudo experimental da intensidade refletida por
um monocromador assimetrico com ¢§>QB em fungao do angulo
de assimetria ¢. Eles analisaram para ¢=0 o comportamento
da intensidade tmtegrada em fungdo do tratamento da super--
ficie.:

0s resultados experimentais obtidos por Evans,
Hirsch & Kellar quando comparado com as ~xpressoes da inten
sidade derivadas. por Debye & Wenke ( 1p), assim como por
M.Renninger ( =4 ) eram discordantes, o que levou-os a formu
lar uma expressao que concordasse com os valores experimen-
tais. Nesta expressao encontrada aparecem dois cpeficienu—
tes de absorcao linear referenciando a um mesmo material. Um
0 qual chamaram de coeficiente de absorgao linear da matriz
e 0 outro coeficiente de absourgao linear da camada superfi-
eial. Evans,Hrisch & Kellar, afirmaram deste modo a existen

cia de inomogeneidades sobre a superficie, equivalentes a uma



camada absorvente nao refletora de espessura t do materia)
depositado sobre a superficie do cristal. Aquéla expressio
& ajustada aos valores experimentais, a qual aprésenta um
maximo para a intensidade que & sempre menor que 2 vezes a
intensidade para ¢=0 e que se produz para um certo valor de
¢, isto e:

¢ = GB-/utsene .

Outros trabalhos experimentais foram realizados
apos aquele de Evans,Hirsch & Kellar, entmreos quais citare-
mos: P. Gay, P.B.Hirsch & J.N.Kellar ( 16) em 1951; P.Gay
( 14 ) em 1952 e mais recentemente Mathieson { 27 o 28) em
1975-1977. Todos eles aceitam sem discussap a hipotese de
Evans,Hirsch & Kellar, sobre a existencia na superficie do
cristal &e uma camada absorvente e nao refletora; causada
pelo desbéste e polimento mecanico dado a superficie.

‘Sob o ponto de vista teorico, Hirsch e Ramachan
dra (19) desenvolveram um tratamento tedrico para a varia--
gao da intensidade integrada em fun¢3o de um parametro de as
simetria da reflexao, do fator de estrutura e do comprimento
de onda da EadiagEq. para o caso Bragg de reflexdao de um cris
tal perfeito e absorvente. Compararam o$ resultados da in--
tensidade integrada para o cristal perfeito com a intensida-
de integrada para o cristal mosaico. Todo o desenvolvimento
foi baseado na teoria dinamica na forma apresentada por
Zachariasen em 1945 (36 ). Este importante trabalho conﬁem
erros tambEm importantes, sobretudo em relagio aos cristais|
mosaicos., | ‘

Um dos trabalhos experimentais que utilizaram o
desenvolvimento tedrico de Hirsch e Ramachandram foi o P.
Gay (15)y em 1952,

Trabalhando com cristais perfeitos de Silicio,

Kohra e seus colaboradores ( 24) encontraram um reforgamento
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de intensidade transmitida (caso Laue) em difragio assimetri
ca de raios-X ao redor de 4 vezes, Esse reforgo e de origem
dindmica e eoncorda bem em seus c3alculos, usando uma aproxi
magao da teoria dinamica mais precisa que a normalmente usa
da. Entretanto, o reforgo achado ndo & tanto uma consequén-
cia do efeito de concentragao de Fankuchen mas do efeito
Borrmann de origem dinzmico.

Recentemente em nosso laboratorio Cardoso e Cati
chaz El11is ( 8 ) usando um monocromador assimetrico de Gewma
niof cortado com o angulo ¢O=16° em relagao aos p]aﬂos (111)
superficie polida mecanicamente e radiagio Crka. obtiveram
um aumento de intensidade da ordem de 3 a 5 vezes com relae-
¢do a intensidade espalhada por um cristal de superficie pla
na pertencente ao mesme bloco do anterior, mas sem tratamen
to previo de sua superficie.

0 fato de a teoria de Evans,Hirsch & Ke11a‘*)ser
bastante insatisfatoria e de que o trabalho de Hirsch &
Ramachandran contem erros grosseiros no tratamento dos cris
tais mosaicos, era necessario analisar as causas que produ-
ziram aumentos maiores que os previstos teoricamente nas ex

periencias de Cardoso e Caticha-Ellis.

(*)

A Teoria proposta por Evans, HIrsch e Kellar (11), na qual pos
tula a existencia de uma camada superficial nao refletora no
cristal, embora produza um acordo razoavel com os dados experi
mentais, nio esta de acordo com resultados posteriormente obti
dos mediante técnicas muito mais evoluidas de difragdo multipla.
( Caticha-E11is S. 1969 (9)), que provam que geralmente sobre

a superficie do cristal polido mecanicamente existe uma camada
mais refletora em contradi¢ao com o esperado por EvansR.C. et al.




0 estudo teorico feito neste trabalho para de--

terminar as fungoes de intensidade e poténcia espalhada pe-
To monocromador em fungido do angulo de assimetria ¢ e de ou-

tras variaveis, esta baseado na teoria da difracio multipla

na forma proposta por Caticha~E1lis em 1969 (9). A intensi-
dade e a potencia foram assim obtidas a partir das equagoes

que regem a interagao entre poténcias dos feixes no interiop

do cristal na difragao multipla, dada naquele trabalho.

Propomos no presente trabalho estudar 0, comporta
mento dos monocromadores assimetricoa de tipo mosaico, e ten
tar otimizar o séu funcionamento levando em conta: )

2) 0 efeito da concentragdo geométrica da radia
cao; -

b) 0 efeito do estado da superficie;

¢) 0 possivel reforgamento por difragido Miltipla.

Neste trabalho, entao sao estudados monocromadores
formados por cristais'de Germanio, cortado de modo qde a su
perficie forma um angulo ¢,>85 com o plano (111), sendo 6,

o angulo de Bragg decsa reflex3ao para a radiagao usada.

0 estudo experimental baseado no metodo de Evans
Hirsch & Kellar, & feito medindo a intensidade de raios-X es
palhada pelos planos {111} com o crista] montado de forma a
poder ser girado ac redor da normal a esses planos. ﬁ valor
do azimute permite determinar o efeito da variagao no angu-
io ¢ de assimetria. Como mostraremos no decorrer deste tra-
balho, o metodo de Evans,Hirsch & Kellar, que experimental-
mente @ muito atraente porquanto so hecessita-se cortar o
cristal com 3ngu10-¢0 e simular diferentes angulos de corte
por meio do giro ao redor da normal aos planos refletores,
implica em complicagboes tedricas bastante dificeis de serem

superadas.



A teoria conseguiu prever em forma bastante acu
rada os valores experimentais quando 0 trataménto superfie=
cial realizado, motivo de pesquisa cuidadosa neste trabalho,
foi suficiente para (quase) eliminar a camada superficial
danificada do cristal. Mesmo assim, nos casos ex¥tremos de as
simetria, com o feixe incidente ou o difratado passando ra-
santes a superficie do cristal, nao obtivemos concordancia.

Fica entao a incognita de se o tratamento su~--
perficial usado nEo foi bastante completo, ou de se os fato
res de aberragao instrumental, muito importantes mas ate a-
gora nao estudados pof ninguem, sao capazes de preencher a

lacuna deixada no presente estagio desta pesquisa.



CAPTTULO 11

TRATAMENTO TEORICO PARA O CASO DE DIFRACAO COM 2 FEIXES

NUM CRISTAL MOSAICO Eft REFLEXAD ASSIMETRICA.

1. Solucao das Eguacoes Diferenciais.

Nesta secao calculamos a poténcia e a intensida
de difratadas por um cristal cortado com um angulo ¢o em rela-

¢ao aos planos difratantes.

As equacoes {1) (Zachariasen, 1965(37), Hoon &
Shull, 1964{(29) e Caticha Ellis, 1969(9}), nara a difrégao mi 1
tipla por um cristal plano sao qérais, fornecendo a interacgao
eﬁtre potencias dos:feixes i e j para os n pontos da réde reci

proca em condi¢coes de difracao.

dp P. NP P,
.a_ = = — U + 2 Q.-('— - e——— ) - (.I)

Y; ® Yj sao 0s cossenos diretores dos feixes i e j relativo a
normal a superficie plana do cristal. Gij
fetiva do plano i-j e Pi a poténcia do feixe 1.

€ a refletividade e

Caticha ETlis S. (1969), resolveu as equagdes aci-
ma em forma geral para o caso de n feixes e deu so1u96es exatas

para os casos de 2 e 3 feixes,

Para o caso Bragg de 2 feixes as equagoes acima

reduzem-se a:

D
1]

- AOPO + BP.I

1
T
It

P, - APy,

onde as constantes AO,A1.B e C saos



g
. - 10
Ao = = (1 + Qo) B = -
0 ]
- (3)
) - G
A] = —— (p + QO]) » C =
Y1 Yo

Mudando o0s sinais de A1 e C nas equacdes acima
tem-se a poténcia do feixes no caso Laue {feixe transmitido).

Devido o processo de resolver as eqquﬁes dife=-
renciais sinultaneas ser relevante para a 1ntrodug§o das condi

¢oes de contorno,ele @ mostrado aqui com mais detalhes:

- AP+ OP,

s
o -
]

(2')

]
s

_—
n
(o]
-

o
1
I
3
¥
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escrevendo cada uma das equagoes em termos de uma unica varia-

vel P,fica:
P = (Aj-A)) P+ (AJA_-BC) P (4)
A mesma equacdo diferencial (4) & v3lida para
PkPO ou P=P}.
As solugoes de (4) sido:
P1 = F} exp k]x f Fé,exp kzx (5)
Po =_F3 exp k]x + F4 exp kzx
ende ky e k, sao as raizes da équagﬁo caracteristica;Fy,F,,%,

e F, $ao constantes de inteqracdo e a variavel x & medida ao
Yongd da normal a superficie. ’

A solugao da equacgao caracteristica



K* + (Ao-A 0K + (RC - Ajho) = O, (6)
e:
SR [ Ay ) e
ke ” = (BC -AyA,) .7

Desde que so usaremos cristais bastante espessos,
pode~-se com muita precisao supor que estes sao efetivamente de

espessura infinita. No caso Bragg,teremos obviamente

Py (=)
P1 (=)

0 (&)
0

’ - (9)
Supomos ainda que a potencia do feixe incidente

(P,) sobre a superficie do cristal (em x=0) & conhecida,isto &:

P,(Q) =P, . (10)

Eliminande P, em ambas as equagdes (1) ochtém-se

| AJP,(0)= BP (D) = (BC-A A )P, (11)
onde ja foram tomados os valores de PO e Py na superficie,is~
to &, em x=0.

As condigoes (8),(9);(10) e (11) determinam com

pletamente as constantes de integracao que resultam:

Fy=0
Fy = (Ak,=D)P _/Bk,
' (12)
Fg = 0
Fp = Py
onde D = BC-AyA . (13)

Nas equagﬁes__(]Z),k2 e aquela entre as raizes k

que e negativa. Como veremos,com esta escclha o discriminante 4
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e positivo e as raizes sao reais e de sinais contrarios.
Substituindo as constantes de integragdao nas so

lugoes ,obtemos P, © P1:

A1k2-D
Pi{x) = “‘gg;——— P explkyx) (14)
Po(x) = P0 exp(kzx). | (15)

F interessante escrever as raizes k em termos
dos cossenos diretores,entao:
A,-A

K=——0_Y/ 3 (16)
2

substituinde os valores de AO,A],B e C,obtemos para o discrimi

nante
b= 7,2 (L N N (17)
L Y ToT1
e para'as rajzes
i
K = § 14y) 4 | 42 . 1 (18)
o1 (4B (1) - oL
© 2y Y o'l

onde foram usadas as seguintes definigoes:

y = U/QO] . (20)
1o, ] | | (21)
Y - YO YL};
- - (21)
Y Y1 YO

A figura 1, 1ilustra a geometria de uma refle-

xao assimetrica,onde
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FIG. 1
Esquema mostra um cristal cuja superchie foram um anqulo
¢ com 0os planos difratantes.
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Y
0

sen (8p+ 4) (22)

Yy = sen (o5~ ¢) (23)

sendo ¢ medido no sentido trigonométrico a partir da normal ﬁo
aos planos de Bragg até a normal N 3 superficie do cristal.
Posteriormente os resultados acima serao expres-
s0s em funcao de um parametro de assimetria.
Definimos o coeficiente de assimetria:
sen(63-¢)

R = . (24)
sen(68+¢)

E facil de ver na figura 1, que a ragao entre
a area do feixe difratado e incidente & R.

Evidentemente podem ser definidos outros parame
tros de aﬁsimetria para maior convenigncia nas equacoes ou nos

graficos,o que faremos depois.

2. Equactes de Poténcia e Intensidade relativa..

As solugoes encontradas para P1 e Po,equagaes
(15) e (16),fornecem as potencias refletida e incidente que sdo
transmitidas nos feixes de area S e 5 respectivamente. Entre-

tanto o valor que interessa no nosso caso e o do valor de P1 re

lativo ac de P_ sobre a superficie do cristal (x=0):

PL(0Y  Ajk,-D

Py{0)= P 0T~ ——E;;—— . ~ (25)

’,

As potencias transmitidas por unidade de area



13

P](x)
I{x) =
51
(26)
P
[ (x) = ol¥) .
o' s

0 valor relativo da intensidade difratada na su
perficie do cristal € :

_ 11(0) _ PI(O) So P](O)

i - R At 27
VoL e o) T s ‘27

Das equagoes (15),{16),e (24) temos:

A !
i) = - 2 . (28)
RB RBk2 :
Substituindo A,,B,D e k2 nas equacoes (25) e (26}, e levando

em conta gue:

*
Y]/Y = 1-?1/70 = 1-R
2 _ / - R
Y /Y= Y /Y, = ,
obtém-se:
i1(0) = T+y _ 2y(y+2; 2 : 2(30)
R (1+y)(1-R)--[(1+y) (1+R) -4R] /2
e
P (0} = (4y) + 2y (y+2)R . (31)
T 1/2

(14y) (1-R)=[ (14y) 2(14R) 2228



14

~Para o caso da reflexao simetrica,$=0,R=T,obte-

mos -

1100) = (1+y) - Wy (Z#]) (32)
e

P, (0),= (1+y) = Vy(2+y]. (33)

3. A variavel y.

Ate o pnésente.as expressoes para a intensida
de e potencia relativas foram escritas em fun¢3o das varia-
veis v e R,

A variavel y expressa pela equacao {19),tra--
duz uma relagao entre o coeficiente de absorciao pu e a refle-
tividade efetiva 601 caracteristico do cristal e da radia--
¢ao usados. Onde 601 envolve informacoes sobre a largura mo
saico do cristal. De modo geral,para a intensidade de pico,

Caticha~El11is (1969)'mostrou gue:

QO
spico i
07;°% = ——. (34)
nvzmw *
E portanto,
y =—-——-—un{ 2“ - - (35)
0
Qo7

Interessa obter os limites das expressces de po
tencia e intensidade (30 e 31) relativas paras os casos de ma-

xima assimetria,isto €,para ¢ aproximandc-se de 8p ou de -GB
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1#-0)
au
p (#=0)

L(B=-6,)
ou

Rl b)

FIG., 2

a) Intensidade relativa ounpoténgia relativa do feixe Drimﬁrio
difratado para a reflexao simetrica em funcao da variavel y
oa seja equagaes (32) ou (33).

b} Intensidade relativa do feixe difratado no caso $=6, e potEE
cia relativa do feixe difratado no caso $=-08p.EQS (37) e (38).

c) Rgiio entre a potencia relativa para $=8p € ¢= 0, Essa rela-
cao tende a 2 aquando y=e |, Re]agEg analgna para a intensi-
dade e a mesma fungao: g{y) equacao (40).
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(0 que equivale a fazer naquelas expressoes,R tender a 0 ou a

infinito respectivamente). Encontra-se pelos metodos ¢l13asSie==

Cos:

a) lim p1(0) 0 (para gqualquer y) (36)

0> 0,
{ou R=0)
by lim py(0) = —1 (37)
- T+y
4>~y
{ou Raw)
¢) Vim 29(0) = —1 (38)
N T+y
¢+0,
(ou R=0)

d) Tim i(0)
-8
(ou Rae)

0. (pecra qualquer y) (39)

E interessante observar o comportamento das cur
vas de intensidade e potencia relativas para os casos da refle

xao simétrica e reflexdes assimetricas extremas quando ¢=0, e

¢=-85, ( figura 2 (a), (b) e (c)) em funcdo da varidvel y= L
| Q1

UN_ /7% ,vé-se na figura 2{c), que

Desde que y=
- . s 301 < .

a maxima relacao possivel a sg esperada na concentragao do fei
xe (para ¢=88) com relacaoc a reflexao simetrica & sempre menor
que 2., Quanto maior o y,mais essa relacao se aproxima de 2,0 que
acontece para

a) cristais muito absorventes,

b} cristais com largura mosaico grande,

c) reflexoces fracas.
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No caso simetrico ( fig. 2(a)), a potencia e a
intensidade relativas tal como foram definidas.(equagﬁes 2o e
27 Eespectivamente) sao representados pela mesma curva {eqs.32
e 33); P&rary crescente {absor¢3o crescente, reflexoces muito
fracas ou 601 pequena), a poténcia e a intemsidade relativas
a zero.

No caso ¢=0,, a maxima concentracao do feixe,a
curva da intensidade representa uma hipérbole equilatera assin
totica ao eixo de abcissas. Essa curva e idéntica a que se ob-
tem para a potencia relativa quando o feixe tem o sentido in--
verso, ¢=-SB ou seja, o caso de maxima desconcentracao.

E interessante observar o comportamentc da re1§

cao da intensidade relativa no caso ¢=8

g (assimetria maxima) a

do caso de reflex3o simetrica 4¢=0.

Essa relagao e:

B 40
a(y)= ——= 1 - ’ (4)

11(0) =0 (Y+y) = Yy(2+y)  T+y

coincide com a relagao

py(0) N

B , € esta representada na

p](0)¢=0

fig. 2{c).
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Contudo devemos fazer notar gue esta conclusao,
ja encontrada por outros autores {;0p),(34) e (11),pode neste
trabalho ser devidamente justificada usando s0 a teoria do es-
palhamento mﬁitip]o para ¢ cristal mosatico (Caticha-E11i5,126%)
no caso de dois feixes,sem necessidade da introduc3ao de quais-
quer outras hipoteses fisicas acessorias (caso do trabalho de
Evans,Hirsch & Kellar{(11) ).

Nao podemos entdo garantir que ela seja valida
em casos em que haja interagao de mais de dois feixes como apa
rentemente aconteceu na Tese de Mestrado de L.P.Cardosoc {IFGYW,
UNICAMP,1976)( g ) que encontrou esporadicamente relacoes supe-
riores a 2.

Ainda mais,as expressoes das intensidades relati
vas dependem da relagao assumida entre as segoes dos feixes in
cidente e refletido as que como & mostrado no capitulo sequin-
te,ndo sao validas em experiencias,que como a nossa,usam o me=-
todo de Evans,Hirsch & Kellar para variar o 5nﬁu1o ¢yisto E,gi

rar o cristal em torno da normal aos planos de reflexao.

4, A varizvel 8.

As equagoes {30) e {31) as quais d3o a intensi-
"dade e poteéncia relativas respect1vamente estao escritas en fun
cac da variavel de assimetria R (eq.24), que e fungao do anquio
¢ (ver secao 8). Aquelas equacdes nio sio faceis de sérem estu
dadas em fungao de R,pois suas derivadas tornam-se mais compii
cadas ainda.

A introducao de um outra variavel de assimetria

B, que tambem & funcao de ¢ simplifica, aquelas equacGes.Entao
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definimos:
g - R | (40)
1+R
ou seja _ '
’ R=—=8 (41)
148 , '

Mostra-se facilmente que a (40) e equivalente a:

t
t

e

&

b= 3

(42)

fa]

B

Esta func¢3ao esta répresentada na fig, 6.

As equacoes (30) e (31) escritas em fungao de 8

ficam:
iqp) = Lrd(xe) o, y(ee2)(14) (13)
(1-3) (1+y)8 - J@(y+2)+3_
p1.(8) - ('H,y) + y(y+2)(1-3) | (44)

(1+y)8 =Yy(y+2)+p°

E interessante observar a forma das curvas py(8)
e E(S),para -1<g<1 (como justificado a seqguir) e utilizando y
como um parametro. 0 uso do y como parametro nestas curvas g f1
sicanente jusfificadp,pois para um cristal,reflexao e radiagdo
dados,y & constante. A figura 3, , mostra as curvas i](B) e
p1(B), para y variando de 0 até 9.

Verifica-se que as curvas p](B) e 11(8) sao si-

metricas uma da outra em relacao a origem,ou seja

p(B) = iy(-8) | - (45)

A demonstracao algébrica,nio E‘dif?cil,partindg
se der

(1+y) + y(v+2)(1-8) . (O+v)(1-p) viy+2)(1-7)

(1+y)B- /&(y+2)+52' ‘ (1+p) (V+y)B+/yfy+2)+3"

(46)
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FIG. 3

Répresentacao das curvas 11(3) e p](g), usando y como par_a_
metro. As curvas a, b, ¢, d, e, f, 9, h, i e j foram calcu
ladas para y= 0,000005, 0,005, 0,05, 0,1, 0,25, 0,5,}, 2,
4 e 9. : -



(1) (1)

\

_ FIG. 4
A funcdo R=R(R) & uma hipérbole equilatera., 0 sentido £i-
sico dos trechos I, II, IIl e IV & dlustrado na fia. II-5.

Ll
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FIG. 6 ‘
Comportamento da fun¢ao B(¢) wusando em a, b, ¢ e d Bé.iqua1
100, 150, 20°% e 30° resnectivamente., fs valores de® no inter-
valo -1<B<1, correspondem ao intervalo em ¢ dado por Bp<d<t
Fisicamente, isto significa que o feixe difratado sai para
fora do cristal., Alem desse intervalo o feixe difratado pene
tra no cristai dificultando sua medida,

Bp



24

e simplificando com o que se chega a uma identidade valida pa-
ra todo valor de y.

O0s valores de i]{B) e p](B) para 8=1 e -1,casos
de extrema assimetria na reflexao, em funcao de y sao represen
tados pelta curva b da ~ figura 2, ,na secao anterior,

A figura 4 mostra a funcgao R=8(R). Trata-se
de uma hiperbole equilatera. A interpretacdo fisica dos dife-
rentes trechos I,II,III e IV da mesma sera feita a seaquir. Pre
viamente convencionamos em medir o angulo ¢ desde a superficie
ate o plano refletor,dando-lhe o sinal positivo quando ele ten
o sentido trigonométriéo e 0 negativo no caso contrario.

As figuras 5(I), 5(II), 5(III) e 5(1V) ilus
tram respectivamente os easos possTvéis. Em todas elas 0

feixe incidente vem da direita 3 esquerda,

Caso I, Fig. 5(I).

$>0, contido no intervalo O<¢<BB, ou seja,

<R <1,

Neste caso o feixe e concentrado.

Caso II.

$>0 e superior a 8, mas inferior a w/2:
eB<¢<1T/2 , OU seja, -1<RD.
Neste caso o feixe e concentrado,mas o feixe di

fratado penetra dentro do cristal.

Caso III.

Depois de:  passar pelo caso limite ¢=n/2 (R=-1)
onde o sentido fisico e perdido,atingimos valores que de acordo
a convencao adotada na medida de ¢,faz com que esse angulo seja

negativo

-
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o< 0, o] > BB

Resulta R <-1 , g< 0
Trata-se de um caso desconcentrador,sendo gue o
feixe incidente deve penetrar no cristal por baixo da superfl

cie exterior. Ma pratica entrara pela outra face do cristal.

Caso IV,

6 < 0, o] < o,
Resulta R>1,0=3>8 > «1.
Caso desconcentrador,com 0 feixe penetrando e

saindo por cima da superficie.

Neste estudo apenas nos 1imitamos aos casos I e
1V que correspondem a valores de R>0 e consequentenente 5 va-
riando no intervalo 1 >8 >-1.

0 estudo de Evans,Hirsch & Kellar esta restrito
apenas as caso I,que foi o proposte iniciaimen’e por Tankucher
{12.) como monocromador concentrador. 0 caso IVltem sido usado
por Kohra e colaboradores para cbtef‘feixes de secao grande e
baixa divergencia angular o que permite obter vantagens apre-

ciaveis em topografia de precisao de cristais,

" 5. Variacao da poténcia e intensidade difratadas em funcdao de R,

As curvas respresentativas de p1(3) e 11(3)(eqs.
43 e 44) anarecem na fig. 3 onde o parametro y varia entre 0
e 9.

Mestrou-se ainda no paragrafo anterior quéd elas

se correspondemn numa reflexao atraves do eixo de ordenadas. O

intervalo de B (-1< B < 1) corresponde aos casos I e IV estuda
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neste trabalho,
Para estudarmos a variacao de pi(B] calculamos

a derivada da equacao (44) em relacao a B. Ve-se facilmente

gue: |
dp;{8)

d B
entao a fungdao e decrescente.

<0 - para qualquer valor de B, (47)

Para verificar a existencia de extremos nesta

funcao fazemos

dpy |
— =0, (48)
dg

Chamando na eq.44 o denominador por "DEN":

APy -y (y+2) (DEN)- _mw)-amwzws?)"”zly(y+2)(1-@) (49)
dp : 2 ’

(DEM)

Sempre que (DEN) # O,i§t0 e, para B # -1,1, teremos:

-1/2

211/2 r 2
T+y = [y(y+2)+ﬁ ] / + B(]“B)ly(y+2)+8 ) (50)
Simplificando a equagao acima para solucao em B ficamos com:

Esta equagdo tem como solugao,

g

12 (14y)i . (52)
onde i € a unidade imaginaria ¥Y-1 , o que mostra que p1(B) nao

apresenta extremos para valores reais dep Fisicamente isto
‘significa que a notencia do feixe difratado em funcao da assi
metria decresce continuamente.

Pelas propriedades de sirmetria mostradas acima
a funcido (8) tambeém ndo apresenta extremos para valores reais,

sendo continua e crescente entre -l<pgc 1,



27

6. Caso de cristal nao absorvente.

Para o caso do cristal nao absorvente(u=0), ou
seja y=0, a poténcia do feixe difratado pode ser obtida como o
Timite quando ¥y aproxima de zero.

Ho intervalo -7 2<0,obtenos:

Tim p1(8) =1, para -KK3<0 ou seja 0>¢>-GB;(53)

y> 0 -

lolinterva1o 1>s>0; aparece interminacao 0/0,

que @ resolvida usando a regra de L'HEpitaT,obtendo-se:
1-8 =R,
1+8

1im p](B) = para 0< R<l ou seja (52)
0

TS
y -BB>¢>UU
No caso intermediario R=0, obtem-se o mesna 1i-

mite por ambos os lados p}(O) =1 .

y>0
As curvas de potencia e intensidade no cristal

nao absorvente est3o dadas na fig. 3., curva a.

7. Case dec cristal com absoicao infinita.

Para ¢ caso de um cristal muito absorvente, u e
y grandes, as curvas de potencia‘e intensidades re1at{vas se a
proximam a uma reta, como ilustra a fig. 3.

Normalmente o0s cristais mosaicos usado nao cor-
responden nem ao limite de absorcaoc infinita, nem nula.

0s valores que sao frequentemente obtidos na pra

tica estao aproximadamente no intervalo =0,5¢<y<10,

8. Grandezas a serem medidas .

ApSs a solugio das equacbes diferenciais em ter
mos da potencia total do feixe incidente e refletido,tirou-se

relagOes da poténcia relativa e intensidade relativa,eqs.(43) e
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(44) em func¢do da variavel de assimetria B, Os resultados expe-
rimentais deverdo ser comparado com os resultados qraficos das
equacoes citadas (fig. 3).

Repetindo novamente aqui as equagoes (25) e (27),

em funcao da varjavel B :

Py(B)

py(8) = , (25)
P_(5)
P (8 S

i,(3) = AL S (27)
P,(B) Sy

£ de se notar que a medida de p](B) apresenta

maior facilidade que a de i](ﬁ), pois esta ultima envolve a re
lagac entre as areas. Por outro lado, como estamos muitc inte-
ressados nas vantagens da utilizac3o de uma reflex3ao assinmetri
ca para cbter concentracao do feixe de raios-X (monccromader
assimetrico), sera interessante obter os resultados da medida
de 1](8).

| Com a equagao (31) aplicada para a reflex3o si-
metrica obtivemos a equacao (33). Esta, en principioc centem ura
medida &a largura mosaico do crista), nois p1(0) e uma razac
experimental e ¥ envolve os valores u,Q47 conhecidos e n a ser
determianda. Bastaria ajustar a escala da curva medida da potéﬂ
cia total, para pbder escolher o valor adequado de y, e portan
to, de n. Este précesso pode ser facilitado ajustando primeiro

o valor para =0,

9. Variacao da assimetria nas medidas.

A variavel de assimetria 8Bintroduzida nas egua-
coes de intensidade e poténcia do feixe difratado e ohtida atra

vés da relacao (42) que depende do angulo ¢..0 3anqulo ¢ € aque
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le formado entre 0s planos refletores e a projecao do feixe di
fratado schre a superficie do cristal. Nesta experiencia,cequin
do Evans,Hirsch & Kellar fazenos variar ¢ rodancdo o cristai ao
redor da nornal ao planolde reflexao, o que tem a vantagem de
que obtermos dados para diferentes ¢ com um so corte do cristal
feito com o angulo e Obviamente, da fig. 7, vem::

t9$ = seny.tg L (55)

Entretanto, essa simplificac3o experimental @
contfabalangada pela maior complicagan dos calculos, a deforma
¢ao da segao do feixe refletido e a aharigﬁo de fatores instru
mentais compiicados que analisareros mais adiante, mas que nao
foram levador em conta por Evans,Hirsch & Kellar. Entre outras
consequencias dessas diferencas, a intensidade refletida para
o cristal cortado com ¢,» NO caso x=0 {reflexdo simetrica), nado
e exatamente a mesma para o cristal con ¢0=0,'c0m 0 mesmo tra-
tamento superficial.

£ necessario determinar tambem, o anqulo forma-
do entre a superficie inclinada da amostra em relagao aos pla-
nos refletores, quando este & medido num plano que & normal a
superficie do cristal e ao plano de'éncidgncia. Chamaremos este
angulo de &', Ele verifica uma relagdo semelhante @ anterior:

tae'= cosx.tgéd, . (56}

A origem do azimute ¥ e tomada de forma que en
x=0 a reflexdo seja equivalente a uﬁa reflexio simetrica,isto
e, ¢=0 { ver fig. 7 ). 0 @anquloy pode ser variado e redido dire
tamente sohre o arco do goniostato.

0 estudo da deformagao do feixe na reflexao no
cristal cortado com angulo ¢0,que nao foi levado em conta pelos
autores que trataram do tema ate aqora,sera o objetivo do capi

tulo sequinte.
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Esquema do monec

b4

%4

FIG, 7

romador assimetrico mostrando as variaveis

envolvidas no calculo degye @.

0¢
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CAPTTULO 111

EFEITO DE ROTACAL DO FEIXE DIFRATADO

1. Suposicao sobre o feixe incidente de raios-X,

Suponhamos um feixe de raios-X incidente, com di
vergencia & maior do que a largura anqular n do cri;ta1 mosaico
usado na analise e com intensidade constante, Isto pode ser con
sequido experimentalmente quando se usa um ..monocromador !, com
largura nosaico grande e fendas I e Il circutares, que selecio-
nam a regiac central do feixe difratado por gquele monocromador

adequadamente dimensionados.

manacromalns

7
/
O

ferda L

e B oA e e om om—

3
a

W,

.
.

FIG. 8
Esquema do arranjo para selecionar uma secgdao de inten-

sidade uniforme do feixe incidente.
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Y

FIG. 9
Esquema da seccao circular do feixe incidente projetado so-
bre a superficie da amostra. Esta projec3o e valida anenas
em forma aproximada.

E—
-

2t



33

2. Reflex3o simetrica.

Com um feixe de raios-X de secao circular e di-
vergencia 6, a area banhada sobre um cristal com superficie pa
ralela aos planos refletores @ uma secao conica, no caso uma e
lipse. A equagao (57) representa aproximadamente o contorno da

secdo projetada, e a fig., 9 esquematiza esta projecao. Entao:

tao,
2 2 2
_Xsen'8p oz~ _ 4 , (57)
re ré

onde Bé e o anguloe de Bragg e r o raio da secao do feixe inci-
dente ao chegar a superficie do cristal,

Esta aproximagao e boa quando d>>r, sendo d a
distancia do ponto entre as fendas I e II {ver fig. 8) onde
os feixes de maxima divergéncia se cruzam ate a amostra.

Entretanto,a area efetiva que ira contribuir pa
ra a difracao do feixe incidente deve depender tanto de n rco-
me de § e tambem sera uma conica cujos eixos apresentam dimen
soes diferentes das anteriores.

0 eixo {c) da mancha que & normal ao plano de in
cidéncia, € limitado apenas pela divergencia do feixe incidente,

isto e

ng

c ®ds . . . (58)
0 eixo da elipse paralelo ao plano de incidencia
tem seu tamanho efetivo limitado peila 1argura-mosafc0 do cris-
tal difratante, isto &, quando o cristal esta fixo, a unica por
¢aoc do feixe incidente que tem condigZo de difratar e aquela que
apresenta uma divergencia 6, no maximo iqual a n, portanto o
tamanho mExiho para este eixo da elipse sera: |
B ] . . (59)

onde QB e o angulo de Bragg para a radiac3oc e piano cristalogré

hz d n/sen 6
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fico em referencia. Entao a area sobre o cristal que tera condi

coes de difratar & limitada pela curva

2 2 2 2 2

zZ_ + X =] ou _Z, + x_sen B = 1 ., (60)
2 .2 dcs” d°n?

c h max

A 3rea do feixe difratado serd a projecio da cur
va acima naquela direcao, isto e, sera aproximadamente limitada

pela curva:

2 2
2 (&)
2
d 6max d™n

Isto €, na reflex3o simétrica ndo ha mudanca apreciavel da for

ma da secao do feixe incidente efetivo para o difratado.

3- Reflexao assimetrica:rotac3n dos eixos da secao do feixe di-

fratado.

Quando a superficie do cristalvestﬁ inclinada
com relagao aos planos difratantes, a area eferiva que coentri-
bui para a difracao e a area do feixe difratado sdao diferentes
daquelas acima. Se o feixe incidente @ aproximadamente conico,
essas secoes continuam sendo aproximadamente elipticas como ve
remos a seguir.

Para maior facilidade de entendimento vamos pri
meiro determinar o angulo que o eiko c" da elipse forma com a
normal ao plano do difratﬁmefro, em: fungao do 3nju1$ ¢ de assi
metria,

As variaveis envolvidas nos calculos dos angulos
e comprimento dos eixos que definem a area da secao do fejxe di
fratado estdo representadas na figura 10, Hesta fiqura, o cris
tal est3a posicionado de modo a ter-se uma reflexao simetrica,

isto & ¢=D. 0 feixe incidente de altura c est3 contido no plano
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ACQ, normal ao plano de incidéncia, Se a superficie fosse pa-
ralela aos planos refletores, o feixe difratado estaria conti-
do no plano QRCR' e teria a mesma altura c.

Mo caso da superficie ser inclinada de um anqu-
lo ¢O ert relagao aos planos refletores, o feixe incidente no
plano vertical intercepta a superficie do cristal ao lengo de
AQ e e refletida por esta superficie no planc AQRR", A altura
deste feixe & dada pela distancia RR" (=c¢") e forma um anqulo «
com o plano definido por QRCR', No caso ideal de um cristal com
absorcao infinita, u=«, todo o feixe difratado estaria contido
nesse plano, Para u finite o valor de a variara enm forma contd
nua entre a=0 e ¢ valor que calcularemos a seguir,

Determinaremos entao o valor de w para o caso
= nun cristal cortado com um anqulo ¢0 en relagao aos pla-
nos refletores, colocado numa posigao azimutal y qualquer, ao
redor da normal a estes planos.

As Fe]agﬁes que envolven ¢ e ¢'com o anaulo azi
mutal y sao dificeis de serem observadas nas' figs. 10 e 12.

Na segEb (9) do capitulo II, ja foram analisadas estas relacbBes

as gquais citaremos aqui novamente:

tg¢
tge* = cosy . tg¢0 .

seny . tg¢0 (62)
0 angulo¢ & aquele formado entre a projecao do
feixe difratado sobre a superficie e 0s planos refletores, medi
do no plano de incidencia, no sentido trigonometrico {vide Fig.
7). 0 3ngulo ¢' & aquele formado entre a superficie do cris-
tal e os planos cristalograficos de referencia,{111) em nosso
caso) medido na direcdo normal ao plano de incidencia.
Se (x,y,z) sao as coordenadas de -um ponto fixo
em um sistena S, quando fazemos a rotaclo desse sistema de um

angulo x no sentido trigonométrico em torno do eixo x, obhtemocs



‘FIG. 10

Esquema de uma reflexao simeétrica pela superficie inclinada de um anqulo ¢, em relagio aos
planos difratantes. Se o cristal tivesse a superficie paralela aos planos refletores ®=0),
o feixe plano de altura ¢ contido no plano vertical, seria refletido no nlano tamb&m verti-

cal GQRCR?* e teria a mesma altura vertical c. 0 cristal com anqulo de corte ¢0, para o mes-

mo feixe incidente reflete entretanto sequndo o plano ORAR’* dinclinado do anqulo a com re-

Tag3ao ao anteipr e de laraura c''> c.

9¢
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{x',y',z') como as novas coordenadas em relagao ao Sistema S',

isto e:
x' o= X
y' =y cosy - z seny (63)
z' =-y seny + z cOSY s

ou seja, ohtém-se da matriz transformacao T.

1 0 0
T=|0 cosyY -seny (64)
0 seny €COSY
A figura 11, mostra um esquema geometrico de

um cristal cortado com un angulo ¢ en retagao aos planos refle
tﬁres. Inicialmente o cristal esta fixo com sua base {plano
A3C0) apoiada no plano xy do sistema de coordenadas cuja origem
e tomada em 0.

ABQM & o plano definido pela sﬁperf?cie inclina
da do cristal e, a equacao deste plano e:

=+ =1, | (65)
onde a e ¢ s3ao as distancias das intersegdes do plano com os ei
Xx0s X e Z respectivamente. Ou aindas<

x +tgg z - a=0, (66)
onde do trianqulo retangulc AOM,

tgo, = a/c . | . (67}

A normal a este plano Ns e entdo,

W = (1,0,t90,) . - (68)

0 ponto P extremo do vetor 0P, normal 3 superfi
cie do cristal antes da rotagao e:

0p = (a+1,0,tg6.) . (69)
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0 ponto P' resulta de rodar P ao redor do eixo
x, de um angulo x, medido no sentido trigonoméfrico. Aplicando
a transformac3o dada pelas equacoes (63) ao ponto P,ohtem-se as
coordenadas de P no sistema linha, e portanto teremos:

0p* = (a+1,-tgo senx ,tg¢ _cosx) . (70)

Usando as relagdes {(62),obtemos:

JE——

OP*' = (a+l,~tgd,tqg 4'). (71)

A normal ac plano A'B'Q'M' e:

0p' -0R = H_.= (1,-tas,tae') . (72)

A equacao deste plano sera:

x = tgd & + tge' z + K =0, (73)
onde, impondo @ condicao de que o plano deve passaf por {a,0,0)
resulta K=-a, ou seja:

“ X - tgo.y + tg¢e'.z - a =0 (74)

ou

X c&g¢0 - y seny + 2z cosy - ¢ =0 , (75) -

Ha figura 10, podemos ver gue a secao vertical
do feixe incidente esta contido num plano que tem por equagao
X + tgl.y - a =0 (76)

A intersecdo do plano da superficie A'B'Q'M'

( fig. 11 ), com o plano do feixe incidente & a reta comum aos
planos dado pelas equaéaes (74) e (76).

Sejam (m',n',p') as componentes de um vetor con
tido nessa linha (vetbr diretor). Ele deve ser normal as normaisﬂ
a ambos os planos:

m'ctg¢0 - n'senx+p'cnsy =0 _

m' + n'tgeB = 0 . (77)

Qu seja:

(m',n',p') = (1,-ctgeg, ctoborctgenseny . ;g
- cos ¥
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Yamos escrever o vetor diretor da reta AR" que
define a direcdo do feixe difratado que passa por A. A equacao

da reta AR" e:

y
2z =0

(x—a)ctgeB (79)

Seja (myn,p) o vetor diretor dessa reta. Entao,
as relagoes entre suas componentes & dada por,

mctgeB - n=20

(80)
p.1 =0
fazendo m=1, obtelos
(min!p) = (],thﬂB,O) . (81)

0s vetores {m,n,p) e {(m',n!,p') estao sobre o
plano AR"HNR"' (ver fig. 12).
0 produto vetorial desses 2 vetores e um vetor

¥, normal a este plano:

| R = (retgdy, -r,2ctgdy) (82)
onde T & dado por,
ctgg +cigBpseny
r o= o B : (83)
COSy

0 vetor H* normal-ao plano CR'QR &
N = (ctgdy,,-1,0) . (84)
Finalmente, o anqgulio procurado e:

L

COSg = ———— (85)
|N|[N'| :
Portanto,
2 86)
cosy = I' (ctg 8p+1) ,(‘

. 2 p
(1+ctg288)]/2[P2(1+ctg BB)+4ctg 841/2

ou simplificando:

1

2
(1+ 4c0; 95)1/2
r

COSqo

(87)
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A equacao (£3) para I' , pode ser simplificada
quando escrita em termos da variavel de assimetria g e do an-
gulo¢'. Usando as equagoes (62) e a definicao de 3 dada pe1d
equacao (42) na secao 4 do capitulo II, podemos escrever:

S ¢ I (88)

tgo'

Tambén usando as equagoes (62}, podernos obter a relacdo entre
os anqulos ¢,¢' e 9 ;
tg’y' = t92¢0—tq¢ . o (89)
Substituindo na equacao (g7) o valor de T dado
pela equagao (88), tg¢ dado pela equagan {89), adefinigio de
B- e simplificando, obtemnos: 2
tg6, -1/2

2 4
4sen 8o {——— -p")
B ¢y

(8+1)2

CosSo = |1+ (90)

Nesta equagao observanos que o e fungac da va-

riavel B e depende do parametro dor 2SSim corio do anculo  de

3ragg.
Chamaremos de constante de corte do cristal a re
Tacao: tgo .
k = S s (91)
thB B
que obviamente sera sempre |k|>|s| pois ¢ |>|of-

E, portanto a equacgao (91) torna-se

-172
2 2_ 2
4 sen 8 (k" -p") ]

cosa =] 1+

i (g+1)° J

Esta equagao mostra que para a descricao da re

{22)

flex3ao assimctrica ndo e suficiente usar so o parametro de as
simetria, seja B ou 0 R definidos anteriormente. Cristais

cortados sob angulos diferentes produzirao diferentes qi-
- 0
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ros do feixe difratado mesmo para identicos valores de 2.

E necessario introduzir mais un par?metro para
levar esse fato em conta. 0 parametiro que parece mais adequade
e 0 k definido como constante de corte do cristal,

Isto demonstra que o metodo de Evans,Hirsch &
Kellar de girar o cristal cortado com angulos ¢, €m torno da
normal acs planos de Bragg, distorce os resultados pois altera
a forna do feixe difratado em forma diferente do que foi por

eles prevista,

4, Fstudo da funcio aue descreve o anqulo o.

A equacdo (éz) e da forma:

1 kP o

f(p) = ——— = 1 + A", (93)

C0S2a - (32+1)2
, _
onde A=4 sen GB.
Basta estndar a funcan
VE-RE 9

{(B7+1)" .

pois f(B) e g(p) diferem en uma translacio iqual a unidade.
- A funcao g(p) apresenta para todo valor de k

singularidade em B=~1, zeros em p=x k, no caso |k]>1, possue
um minimo em s=-k2, e no caso |kf< 1 apresenta um maximo em
B = k2. |

Apresentam-se 3 casos diferentes seﬁundo o valor
do parametro de corte k seja maior,menor ou igual a 1. As Figs.
13 (a), {b) e {¢) representam a fungio f(8)= ——l?— para o0s

€O0S o

casos k>1,k=1 e k<1 respectivamente. Pode ver-se que o comporta

mento do cristal e diferente em cada caso.
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13

a, b,e ¢ ,mostram o comportamento

da funcao

f(g) =1/ cosza, nas casos en que k>1, k=1 e k<1,
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Sendo que a funcao f(B) deve necessarianente ser
maior do que a unidade, resulta que ela so tem sentido fisico
no intervalo |B|< k.

Alem dc mais no caso k>»1, nos intervalos l<pck e
-1>B>-k, o feixe refletido penetra dentro do cristal, Isto faz
com que as condicoes de contorno com que foram resolvidas as
equacoes diferenciais no CapTtulo IT n3o sejam mais validas.

A consideracac desses casos necessitatia resol -
ver de novo aquelas equacoes com as condi¢oes de contorno ade-
quadas. | |

Em outros térmos a parte valida da analise feita
esta limitada ao intervalo ~1¢8<1 para k>1, tlo caso k<1, a ana
lise & valida no intervalo -k<f<k.

Na fig. 14 @ representada uma aplicag¢ao da \
teoria,com o comportamento geral da funcao f(B), para o caso

do Ge(111), com constante de corte k=1,53.
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CAPITULO TV

PARTE EXPERIMENTAL

1.Generalidades

Neste experimento utilizamos os seguintes equi-

pamentos convencionais de produgaoc e detegao de raijos-X:

a) Gerador de raiocs-X - PW 1140/00/60,
b) Goniometro horizontal - PW 1380/60,
c) Detetor de cintilacao - PW 1964730,

d) Painel eletronico de medidas composto de
scaler (PY 4234);timer(PY 4262);ratemeter(P¥ 1362);amplifica-
dor e analisador de altura de pulsos (PY 4280),etc.

Estes aparelhos sao todos de fabricacao Philips.

Mediante aTgumés adaptacoes foi possivel a utili
zagao deéte difratometro projetado para trabalho em pd,como um
difratﬁmgtrp de monocristal. Um goniostado pertencente aos equi
pamentos do difratometro de baixo anqulo de marca Rigaku,foi a |
daptado no lugar do eixo suporte de-amostra do qoniometro da
Philips horizontal.

Tivemos de projetar e construir na nossa oficina
mecanica as seguin%es pecas de adaptacao:

a) Eixo suporte para o goniostato;

b} Suporte do sistema de fendas horizontal e ver
tical,sendo que a horizontal & provida de abertura regulavel e
de movimento de translagao;

c) Suporte para'o detetor de radiacao.

0 sistema de monocromatizacdo e colimagio do fei

xe incidente esquernatizado na fig. 15, conjun%o(:l faz parte da-

- quele construido por Cardoso e Caticha-Ellis {7 ) na construcao
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FIG. 15

Esquema mostrando a disposigao do arramjo experimental.

Tubo de Raios-X. @ Colimador. @ Monocromador I, com ajustes de transla-
gao horizontal e vertical, arco sobre a cabeca goniometrica e ajuste do angulo .

(:) Fenda I com respectivo aJuste. 5 Fenda II com respect1vo ajuste. Base

de ago, suporte de :, @ @ Goniostato de 4 eixos completo.

Cristal em analise. Detector com sistema de fendas horizontal e vertical.

8y
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do Microdensitometro de raios-X. Este sistema € de muita preci-
sao,permitindo um ajuste fino no angulo de Bragg para o monocro
mador I ( figl. 15) na orden de 0,005°%. 2s fendas 1 e II circula
res,permitem serem ajustadas independentemente e com muita pre-
cisao (ajuste muito menores do que 10um).

0 goniestato de c¢irculo completo e esquematizado
na figura 16. Cs eixos Ew,é¢ e Ex , sao eixos independentes, permi-
tindo o ajuste espacial de amostra para a ohtencao da reflexao
desejada. 0 eixo 26 permite ajustar o angulo que o detetor for
ma cor o feixe incidente, A mesa do goniostato vista de cima,
acha-se esquematizada na fiqura 315 .

| A amostra e fixa sobre uma cabeca goniometrica
que possue dois arcos e duas translacoes perpendiculares,pernmi
tindo o alinhamento da resma.

Quando o goniometro encontra-se.alinhado,o feixe
de raios-X passa pelo centro do arco x do goniostato e incide
sobre a amostra formando um anqulo reto com o e’xo Ew.

0 sistema mecinico do goniostato,permite a adap
tag@o de um motor sincrono,para fazer a varredura continua do
.arco X,5€ necessario.

A divergencia do feixe usado sobre a amostra @&
delimitada pela largura mosaico do monocromador I e pela aber-

tura das fendas circulares I e II,

2. Alinhamento do Difratometro

No processo de alinhamento do difratometro conse
gue-se 0 correto posicionamento de colimadores,fendas,e er, ge-

ral de todo o goniometro,de modo a que o feixe incidente,ja no
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nocromatizado,passe pelo centro do circulo y,sohre o qual deve
ficar a arestra,e seja perpendicular ao eixo wj 0s eixos ¢ , ¥
e w devem cortar-se nesse mesmo nonto. 0 alinhamento do fei
xe incidente inclui 2 pequlagem das nosig¢oes do monocromador I,
das fendas I e Il,assim como do tubo de raios-X,que estritamen
te naoc formam parte do difratometro,

E necessario ajustar posteriormente o discrimi-
nador de altura c¢e pulsos (linha de base e largura da janela)pa
ra a radiagao usada,a que nestas medidas foi a CuKB.

0 processo de alinhamento & uma operagao delica
da_e longa que requer 0s maximos cuidados para atingir as condi
coes geométricas e fisicas ideais sem as aquais as medidas esta-
riam afetadas de erros sistematicos grosseiros,independentes dos
que normalmente sac introduzidos durante ¢ processo de medida
por efeito das fendas,largura de foco,planaridade de amostra,di
vergencia do feixe,etc.

Contudo,e apesar de tratar-se dc um processo fun
damental para a realizacao das medidas,ele nao serd descrito
neste trabalho. Excelentes descrig6e§ cobrindo diferentes aspec
tos encontram-se em varias outras teses geradas neste Grupo
{Cardoso{ 3),Imakuma(gl),Parente('3®,Pimente1(32),Campos( 5),
Portugal Postigo(3§j,etc.

0 procedimento ggraT para alinhamento do difra=
tometro Philips encontra-se em detalhes no manual corresponden-

te.

3.0rientacao do cristal cortado assimetricamente.

,

0 cristal etd formado de um Unico bloco contendo
uma superficie paralela aos planos refletores e outra inclinada

de um angulo 4, em relacio aos mesmos.
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FIG. 16
Esquema do goniostato de 4 ¢Trculos, mostrando os angulos

de Euler.

FIG., 17
Esquema da reflex3ao no cristal cortado assimetricamente
com o angulo ¢, em relacao aos planos difrantantes., Na

figura ilustra o caso em que x= 0%, que corresponde 2 di
fragdo simetrica,
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0 cristal e fizo sobre a caheca gonionetrica com
os planos refletores praticamente perpendicuTaFes ao eixo EX.PE
ra isso usa-se primeiro a face paralela aos planos refletores.

0 detetor com a janela toda aberta e fixo em um
angulo 26 para a reflexdo pela qual deseja-se orientar o cris=--
tal.

Posiciona-se o c¢ristal no angulo 6 da reflexdo
escolhida,com o arco x na posicaoc 09(veja fig. 17 ). Deste mo-
do os eixos e, e Ew sao coincidentes, Gira-se o cristal em tor

¢
no do eixo e, ate obter-se o registro de maxima contagem. Ajus

¢
ta-se o6s arcos e translacoes da cabeca goniometrica.

0 3angulo ® para a posic3o anterior tem um va1or
8=80 cujo valor e determinado ate os centesimos de grau.Leva-?
se o cristal para x=1800, Ajusta-se o anqulo © no dial até ob-
ter-se 55xima contagem,o angulo lido & chamado de 8180 -Toma-

se a media

e céloca-se o dial em em. Ajusta o arco ¢ atE_obter—se a maxi-
ma contagem., VYolta-se novamente em x=0Q e repete-se o processo
ate obter-se igual contagem em x=09 e x=180Q para um mesmo an-
qulo o, | .
Repete-se 0 processo para x=900 e 2700.Apds es-
te processo os planos refiztores esti;bem orientados. Para es-
tudar o comportamento do corte assimetrico,qira-se o cristal
de 1809 atraves do eixo e, e ajusta-se a translag3o sobre a ca

¢
beca goniométrica para que o feixe difratada caia no centro do

detetor.
Da mesma maneira ecom que foi fixado o cristal

na cabeca goniometrica (fig. 17} nas posicdes em que a lcitu-



o
jov )

ra em y sao iquais a 09 e 1800,tem-se reflexdes"equivalentes"

3 reflex2o simétrica portanto as contagens em x=09 e 1800 de--

vem ser iguais. Normalmente isto nao ocorre,tendeo-~se a necessi

dade de}se ajdstar o arco da cabega goniométrica cujo eixo e pa
ralelo ao eixo Ex.

Para realizar este ajuste procede-se da sequinte
maneira:deternina~-se No,isto €, a contagem com o cristal em a
posigao szQ,leva;o em x=1800 e determina-se N]Bo;ajusta—se )
arco da cabecga goniometrica até obter-se uma contagem Nm igual
a:

Nm= Ho"’” 180

2

Repete-se 0 processo sucessivas vezes ate ter-se a mesma conta
gem em ambas as posigoes.

Como o ate de tocar no arco da cabeca goniométri
ca pode provocar uma ligeira desorientacao do cristal & conveni
ente checar o alinhamento,voltanrdo a reflexiao dz superficic pa-
raleta aos planos refietores.

Com a superficie inclinada nas posigdes com x
igual a 900 e 2709 os resultados sao diferentes como mostrames
nos cathu1os anteriores,nﬁo podendo entao ser usados conp refe
rencias{o que foi observado tamhem por Mathieson(27)),e contra
ria a sugestao feita por Bragg ( 3). Para aquelas posigbes sao
atingidos os limites de assimetria.

No nosso caso, o0 cristal usado e o gérménio; 0
processc de orientacao e feito usanoo a reflex3ao (333). Esta re
flexao tem a vantagem de ter o angulo de Bragg em torno de 450
para a radiagao usada e o feixe refletido nao toca © suporte da
cabecga goniométrica nas posigoes de x iquais a 90@ e 2700.,Ap0Ds

orientar o cristal pela reflexao (333),0 detétor e o cristal sao
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levados acopladamente a posigao da reflexio {(111) a qual & en-
tao objeto de estudo.

Durante a orientacio do cristal pela reflexao
(333) procura-se observar se naquelas posicoes de y (iguais a
09,900,1800 e 2709) usadas como referencia nao ha a coinciden-
cia de ter-se picos de difracdo nultiplas,pois no caso afirma-

tivo ter-se-ia contagens alteradas de ate + 20% o que logica--

mente perturbaria as medidas.

4 .Preparacac da anostra.

Cortou-se dois cristais de Germanio dé Um mesmo
bloco,com una de suas superficies paralela aos planos (151) e
outra inclinada com um angulo ¢0 em relagao a aqueles planos.A
forma desses critais e esquematizada na fiqura 1. 0 anqulo Qs
para cada uma das amostras & aproximadamente 169 e 180, Um medi
da com maios precisao daquelelﬁngu1o foi feita apos ter-se o
cristal berfeitamente polido,

a) Polimento mecanico. Apds corta-los,as superficies plana e in

clinada de cada cristal foram desbpstadas com lixas 320,420 e
600 sucessivamente, Posteriormente foram polidas mecanicamente
sobre um feltro umedecido regqularmente com suspensao aquosa de
alumina,obedecendo a seguinte ordem decrescente ce graos:15unm,
1 um,0,3 um e 0.05ium. Para cada uma das suspensoes ysa-se um
Gﬁico feltro,fixo sobre um disco que gira com velocidade contrg
lada., A passagem de um grao para o outro era feita quando se a
tingia a heonogeneidade na profundidade e no niumero de riscos
com um certo grao.

Para que o desbaste e polimento nao modificasse

o angulo de corte e tamh&m n3o abaulasse os cantos do cristal,
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este foi fixado no interior de um cilindro oco de acrilico,cor
a superficie coincidindo com sua secao transveral, Esta fixacao
foi feita com cera carnauba.

., Para cada uma das faces do cristal procurou-se
obter um mesmo polimento,fazendo as mesmas sequéencias de opera
goes e usagdo 0os mesmos feltros de pelimento.

Como veremos no capitule sobre resultados expe-
rimentais,as medidas obtidas com as superficies paralela e ins
clinada foram diferentes,tambem as medidas para a superficie pa
ralela variavam,dependendo da regiao com o feixe incidente ba-
nhava a amostra. Estes resultados iniciais mostraram que 0s re
sultados dependem em forma muito critica do estado da superfi-
cie e que era entdao necessario obter um grau de homogeneidade
e reproducibilidade bem superior ao atingido mediante polimen-
to mecanico. Isto e,mesmo usando tamanho de grao de 0,05um,a re
de cristalina fica nmuito perturbada dando resultados que variam

em forna aleatoria de ponto a ponto.

b) Polimento quimico (Etching). Existe na literatura sobre poli

mento quimico diversas compostos recomendados para ser usados
sobre o cristal de Germanio. Escolhemos entre eies,um dos quais
para o polimento a temperatura ambiente,o tempo de ataque fosse
mais prolongado. |
A sé]ugao escolhida tem as sequinte composicao:
3 partes em volume de HF,
5 partes em volume de HN03,
3 partes em volume de acido acetico.
Para esta solugao{20 ) o tempo de ataque seria entao entre 2 a
3 minutos e temperatura ambiente, Foi feito um polimento banhan
do todo o cristal na solucio acima,de modo que as duas superfi-
ciés a serem usadas ficassem em contato direto com a solugdo,que

foi constanteménte agitada.
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0 polimenta descrito acima,foi realizado sobre
a amostra de Ge com o0 angulo $,=16¢. Os resultados tambeém n3o
foram satisfatorios. Isto levou-nos a modificar o processo de
polimento quimico e de fato a transforma-lo num processo quimi-

*

co-mecanico.

¢c) Polimento quimico-mecanico. Usou-se a solugazo acima diluida

em 10 partes de agua destilada e a imers3ao do cristal na solu-
cao,e agora substituida por um polimento mecanice das superfi-
cies do cristal,sobre um feltro fixo a uma lamina de.vidro e

que e umedecido pela solucao dituida citada. 0 tempo de poli--
mento para as duas superficies e controlado para serem iguais.
Este polirento foi feito sobre a amostra com ¢0=18,59.

Em ambos os Ttens a) sobre polimento mecanico e
¢) sobre o polimento quimico-mecanico,o cristal foi movimenta-
do sobre o feltro sequindo uma trajetoria em forma de "8" para
evitar induzir orientagoes superficiais preferenciais no poli-
mento.

Como e mostrado mais adiante o processo quimico-
mecanico introduzido,resultou bastante satisfatorio e permitiu
~obter resultados reproduciveis ponto;a ponto,assim como perfis

de linha de formas satisfatorias.

5.Efeito do tratamento da superficie do cristal de Ge na inten

sidade e potencia difratadas,

Nossas experieéncias provaram que a intensidade
do feixe de rajos difratada por um cristal de Ge,depende enorme
mente da qualidade do polimento mecanico e mesmo do polimento
quimico,isto e das condicoes da superficie. ,

Para o cristal de Ge cortado com um anqulo ¢,=
18,50,fizemos um conjunto de medidas paras as reflexBes sime--

tricas,para cada tratamento dado 2 superfTéie. Estes resultados

estao apresentados na se¢ao anterior,e foram obtidos usando o
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sequinte método: ‘
| - Apos cada tratamento superficial a amostra &
orieﬁtada no goniostato como foi descrito anteriormente. Vari-
ando a translacao do cristal frente ao feixe incidente de modo
a utilizar diferentes regioes do cristal,fizemos as medidas de
potencia total,intensidade e varredura « das reflexoes simEtri
cas para ambas as supericies do cristal com ¢0=18,50.
0 metodo de tratamento das superficies foi apre
sentado na secao anterior. Daremos aqui mais detalhes sobre os

polimentos,

Tratamento I.

0 cristal e cortado,a superficie & ligeiramente
desbastadas com lixa 600 e quando apresentar-se com uma certa
homogeneidade .no nimero e na profundidade dos riscos causados
pelos graos da lixa,inicia-se o polimento mecanico sobre o fel
tro. 0 feltro esta fixo sobre um disco que‘gira com velocidade
uniforme contro]ada,é e constantemente umedecido com uma sus--
pensao aquosa que contem alumina com grdos de lum. Cessa o po-
limento quando a superficie apresentar-se com uma certa homo-

geneidade no numerc de riscos causados pelos grios da alumina

usada.,

Tratamento II.

Sobre o cristal que possui o anqulo ¢0=18,59,f§£
se o polimento mecanico como descrito no item da segao 4,des

te capitulo.
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Tratamento 111,

Sobre o polimento recanico obtido em II,fez~-se
o polimento quimico-mecanico,isto &, o polimento quinmico alte
rado como descrito no Ttem ¢ da secao 4,deste capitulo. @ tem

po de peolinento pare cada face,foi de 30 minutos,

Tratamento IV.

| Sobre o polimento obtido em III,fez-se novamente
o polimento quimico-mecanico citado, 0 tempo de polimento foi

de 90 min,para cada face.

Tratamento V.

Sobre o polimento obtido en IV,efetuou-se nova-
mente o polimento quimico-mecanico citado. D temno de polimen-
to foi de 30 hin,para cada face,

Apds os tratamento I e Il a supurficie do cris-
tal tornou-se bastante refletora da luz vis?ve1;e apos os tra-
tamentos III,IV e V gradativamente as superficies foram tornan

do-se opacas.

6.Medida do anqulo o, -

0 angulo ¢ foi medido apos o polimento mecani-
co. Dois metodos foram usado. Num deles usou-se a camara de
Laue,e no outro o proprio goniostato do difratometro e o feixe

de um Taser de He-Ne.

a. Medida de ¢g com a camara de Laue., 0 metodo usando a camara

de Laue & esquematizado na figura 18. o cristal @ fixo pela
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superficie que n3o e paralela aos planos em um suporte de super
ficie plana,o qual permite rotacao em torno da direcao do fei=-
xe incidente. Faz-se uma exposicao de aproximadamente 1/2 hora,
protegendo a metade do filme cem uma lamina de chumho,em sequi-
da gira-se o cristal de 1800 em torno da dire¢dao do feixe inci-
dente,troca-se a posicao da lamina de chumbo para proteger o ou
tro lado do filme que ja havia sido exposto e faz-se uma nova
exposigao. 0 valor de ¢0 e calculado ;onhecendo-se as distan--
cias x e y,indicadas na fig. 18, isto @,

X
y

tg 2¢0=

onde x & a metade da distancia entre as duas manchas causadas
por uma mesma reflexao devida aos planos refletores em estudo,
ey e a'distancia filme-amostra.

OIEngulo-¢0 medido por este metodo esta sujeito
a erro de posicionamento do cristal com ré]agﬁo ao arco y e de
medida nas distancias v e y,sondc estas Gltimas mais relevan--
tes.

0 erro para a medida do angulo ¢0 devido a impr2
cisao em x e y foi avaliado em A¢o=1,059.5endo que: |

tg o= tg¢o seny.
As medidas devem ser feitas para =909 e 2700,oncde a diregao do
eixo X coincide con a_diregEo do feixe incidente. Um erro Ayx=59
ou 102 resulta enm A¢,=0,079 ou 0,340 respectivamente. Um erro

acima de Ax=50 dificiimente ocorre,sendo portanto desprezada a

sua contribuicao.

b. M&todo do gonibmetro e o laser, 0 outro metodo (ver fig.19)

consiste em fazer passar pelo centro do goniostato e por uma fen
da f posicionada em um Engulo_ao,um feixe de luz de um laser.,0

cristal e bem orientado com o feixe de raios-x usando a reflexao
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FIG., 18

Esquema mostrando o arranjo usado para a medida do angqulo N
com a Camera de Laue.

FIG. 19
Esquema mostrando a montagem do goniostato e de um laser He-Ne

usados para a determinag3o do angulo ¢y -
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do lado da superficie paralela aos planos refletores. 0 feixe
de luz do laser & refletido sequndo os angulos 6p © BR. nas
posicoes de maxima assimetria,pois as superficies polidas do
cristal sao boas refletoras de qu; Assim o angulo ¢0 pode ser
obtido pela diferencga:

4 ¢0= BR- BR. .

0 erro na medida de.¢0 por este processo e de-~
terminado pela largura hcrizontal do feixe do laser, 0 érro a-
valiado na medida do anqulo 8 |

ou @ foi de 0,19,

R R

7. Escolha do monocromador,fendas e radiacao.

0 monocromador e as fendas I e II selecionam o
comprimento de onda desejado e uma distribuicao de intensidade
o mais uniforme possivel sobre o cristal em estudo.

Nas medidas com amostra de superficie inclinada
en relacao avs pianos cristalograficos em especial nas posi@bes
de concentracao e alargamento do feixe difratado,precisa-se es
cother as dimensoes das fendas I e II,para que o feixe inciden
te seja completamente interceptado pela amostra, Assim, o par
de fendas I e II escolhido tem diametros iquais a 0,4mm;separa
dos por uma distancia de 150 mm, |

0 feixe de raios-X incidente sobre o monocroma-
dor I & delimitado pelas fendas do colimador de entrada (@ na
figura 15 ) com uma divergencia relativamente alta. 0 feixe
refletido pelo monacromador I e selecionado por ele proprio, a
penas permitindo para este feixe uma divergencia horizontal da
ordem da largura mosaico do cristal (n) e a divergencia verti-
cal & limitada pelo feixe nele incidente.

Por esse motivo,a escolha do ¢ristal monocroma=

dor I e das fenda I ¢ Il,situadas a uma distancia fixa,est3o in
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terligadas pela condigio de que a Targura angular n da distri-
buig¢ao mosaico do cristal gejaﬁsuperiar a divergencia permitida
pelo conjunto dessas fendas. Em caso contrario nEn-serE possi-
vel obter um feixe de intensidade uniforme.

Assim,na nossa primeira tentativa usando a refle
xao (111) de um cristal de Ge como monocromador I,com n=0,19 de
terminado por Cicero Campos,S.L.Chang e S.Caticha-ET11is ( 6 ) e
com o cpnjunto de fendas de D,4mm{d1verg5ncia de 0,159 com rela
¢ao ao feixe medio) resultou numa distribuicao de intensidade
nao uniforme.

Escolhemos finalmente um cristal de LiF trata
do de modo especial sob irradiacio por neutrons (Susuki,(36)),
com o qual obtivemos boa uniformidade na secd@o do feixe inci-
dente, limitado pelo par de fendas com 0,4 mnm de diametro. Es
se cristal apresenta uma alta refletividade e uma largura mo-
saico de ao redor de D,4ﬂ.

A figura 20 mostra a uniformidade do feixe co

limado,quando usamos a reflexao (200) do LiF.

fa) b) i

FlG, 20

A fotografia mostra a distribuicio de intensidade do
feixe colimado pelo par de fendas I e II com 0,4mm de
diametro, Radiacao EuKB. monocromador I LiF(Eﬁﬂl'

a, b, e ¢ referem-se ao filme colocado nas posigoes:
a) apos a fenda II.

b) no centro do goniostato.

c) junto ao detetor de radiacdo.

Tensdaoc 40KY, corrente 20mA, tempo de exposicao:

30 segundos e 60 segundos.
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FIG. 21
Fotografias da montagem experimental. -

a) Mostra o goniostato e o conjunto de fendas horizontal
e vertical frente ao detetor,

b) Mostra a montagem como esquematizado na figura 15.
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CAPYTHLO V

RESULTAGOGS EXPERIVEMTALIS

.. Caracteristica do feixe incidente.

Com um monocrormador I de LiF (reflexao 200) e o
jogo an fendas 1 e-II, selecionamos a radiacao B proveniente de
um tudo de raios-X com alvo de cobre.

0 feixe difratado pelic monoeromador I e colima-
do pe1a§ fendas I e II, sera denominado feixe incidente. Sua in
tensidade esta distribuida de forma homogénea, como pode ser ob
servade na fiq. 20 e tanbem na fig. 22, que apresenta o seu
perfil.

A distribuic3aoc da densidade de energia do feixe
incidente & obtida fazendo uma varredura do mesmo, 'com uma jane
ta frente an detetor limitada nor duas fendas cruzadas, uma ho-
rizental com 0,10mm de altura, e outra vertical com 0,03mm de
targura. Estas foram posicionadas_de forma que durante a varre-
dura, @ Janela percorre o feixe incidente cruzando pelo centro
da sua éegéo (vidg esquema inserido na Fig. 22).

Prgticamente, comn a varredura acima e feita pe
Io detetor que pe;corre um arco com centro diferente do *ponto
espalhador", tivehos que determinar uma relagao qeometrica que
expressa a divernencia do feixe incidente 8 em fungio do anou-
1o medido v. Como mostra o esquema apresentado na figqura 23;

0 & o ponto onde se cruzam os feixes de maxima diﬁergéncia_de—
finido pelo sistema de fendas I e II. C & o centro do goniosta
to; 0C=f & a distancia do foco (0) ao centro (C); 0'8 & o arco
percorrido pelo detetor, e b & o raio do goﬁ{ametro. Da fiqura

23, obtem-se a relagao:
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Distribui¢ao da densidade de Energia do feixe incidente na
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incidente,

»

zadas frente ao feixe



hsen W . (q5)

f+bcos v

tg &=

onde ve §s3ao os angulos dados pelo arco 0'B, qugndo visto do .
centro do goniostato kC} e do foco, resnectivamenté.

A figura 24, mostra um desenho em escala do ca
minho ctico dos feixes provenientes do foco pontual F nas condi
coes usadas na experiencia. 0s feixes de maxima divergencia que
atingem a amosira parecen provir de um "foco aparente" situado
entre as fendas I e II (ponto O na Tiqg. 248).

0 angulo da divergencia maxima calculado pelas
limitacoes das fendas fl e fII e 00,1520, A medida deste anqulo
obtida atraves da "varredura 28" do feixe incidente e usando a
expressao {35) e de 6,137%°, o que & um bom acordo, pois o feixe
nao termina em forma abrupta.

- A medida da potencia total do feixe.incﬁdente e
obtida colocando o detetor frente ao feixe direto com a janels
toda aberta,dé nmode a receber toda a radiacao gue nele cheaga.
Este precesso de medida nao pode ser usado se a potencia do
feixe e muito grande podendo ocasionar danos ao detetor,o que
nao & o nosso caso,pois a contagem por unidade de tempo & ainda
menor qtie © inverso QO tempo morto do detetor de cintatacao u-
sado.

0 intervalo de tempo de 20 sequndos para'as'coﬂ
tagens nas medidas da potencia total e nas medidas da intensi-
dade foi o mesmo em todas as medidas, Tambem o par de fendas ho
rizontal e vertical citade na medida da intensidade do fejxe in
cidente & o mesmo usado em outras medidas da intensidade,

0 numero de pulsos nhtidos nas medidas da poten
cia total poT e intensidade do feixe incidente PoA para uma m§
dia tomada entre 5 medidas, durante 20lsegundos foram:

PoT= 2 111 600 e P .= 27 1400 ,

, oA
onde as medidas de poT £ POA foram obtidas como descrito acima,
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FIG., 23 .

Esquema da geometria envoivida na conversdo do angulo medido v~
no angulo de divergencia do feixe incidente §.

0C = f '

CB = CO'= b = raio do difratOmetro,
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FIG. 24

Desenho em escala do caminho otico do feixe proveniente do foco F no Tu-
bo de Raios- X. C- Colimador. M- Monocromador I. fI e fII- Fendas circu-
- angulo maximo de divergencia do

lares. ¢~ Centro do goniostato. Gmax

feixe incidente. vmax-_ﬁngulo maximo obtido na varredura 2@ pelo detector,

89
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com ¢ aparsltho operandoc comn a tensao de 45kV e 35 mA,condicdes

estas que foram wmantidas para todas as medidas,

2. HMedidas de potencia e intensidade,

No estudo de monocromadores as medidas que apre
sentam grande interesse sao a potencia total do feixe e a inten
sidade de pico uma vez que gera]menté 0S monocromadcres perma-
necem fixes no angulo QB para a radiacao usada, difratando par
te da energia contida no feixe incidente.

Para as amostras de Germanio e Silicio com super
ficies paralelas e inclinadas ans planos {111} fizenmos as se--
guintes medidas:

i) Varredura w;

ii) Potencia total do feixe difratado;

3ii1) Intensidade do feixe difratado.

i) Yarredura w. Nao necessita comentarios. 0 ob

—

jetivo & verificar se na regiao cristalina utilizada temos real
mente um monocristal., Esta medida E_importante tambem pois, en
fungao do tratamento superficia].fdi encontrado, nos primeiros.
estagios, regides com refletividades bem diferentes indicando

inomogeneidades na distribuigao dos danos da rede na camada su
nerficial. Veremos mais na frente como um tratamento superfici
bem mais sofisticado permitiu fazér {quase} desaparecer es-

sas diferencas.

ii) Poténcia total do feixe difratado (B.). A me-

dida da potencia total do feixe difratadp & obtida fixando a a
mostra nc anqulo e no qual se obtém a maxima contagem. 0 dete
tor @ fixo no angulo 28; com a janela toda aberta, de modo a re

céber integralmente o feixe refletido pelo cristal. A contagem
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durante ur intervalo de tempo fixo, & proporcional a potéencia
total do feixe difratado pela amostra.

A quantidade medida a comparar com a teoria @ a
razao entre a potencia do feixe difratado Pyp € @ potencia do
feixe incidente PoT,1sto er py=

Piv/Por-

iii) Intensidade do feixe difratado(i]) . A inten

sidade media espacial do feixe difratado e determinada conhecen
do-se P. poténcia total do feixe, e a area da segao reta do mes
mo, istc e, por definicao a intensidade 1 &:

P1

I = . 96
. (96)

Em nosso caso a potencia total e a area do feixe
sao variaveis em fungao da assimetria (cu seja, do angulo & e
do parametro de corte k). A medida precisa da area para cada va
Tor de ¢, torna-se dificil, uma vez que a secao do feixe difra
tado tem forma eliptica e os seus eixos sao inclinados em rela
cdc 2 normal 20 nlane do difratometro.

Uma fenda de area a, muito menor‘do que a area
A da secao do feixe difratado, posicionada no centro desta se-

a

¢3o, permite a passagem de uma poténcia iqual a P]a' A intensi

dade local do feixe difratado & dada por:

1a
I,.= . (87)
1a a ‘ .

Do mesmo modo para o feixe incidente,tem-se:

P .
] = 03 (98)
a

Ambas as medidas (97) e (98) fornecem inten-
sidades locais medias ao redor de um ponto dado dentro do fei-
xe. Entretanto, sendo que a distribuic@o (perfil) n3ao & linear,

esses valores dependem da area a da fenda. As medidas realiza-
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das fToram tomadas no maximo dos nerfis incidente e difratado,
o que implica na existencia de um critério que permite repro--
duzir as medidas. Ademais, estando perto do maximo a variacao
de intensidéde devido a um pequeno €rro no posicionamento da

fenda # minimo, Em consequencia, a relacao:

=t | (99)

nara fendas de area a<< A e praticamente independente do valor
de a, isto g, terr sentide fisico comparar os valores obtides
usando a relagao {29) com os valores previstos pela teoria

(vide Cap.Il).

3. Reflexan Ge(111) no caso simetrico.

MApresentamcs nesta secao os reésultados da varre
dura w, potencia total e intensidade do feixe difratade, para
a reflexao simetrica do Ge(111).

Apresentam-se dois cases de reflexao simetrica:

a) reflexzo sim@trica num cristal com a superfi
cie paralela aos planos ref]etores.;

b} reflexao simetrica (R=1 ou B=0) num cristal
tortado com a superficie formandoe um anqulo ¢0 com oS pilanos
refletores,

Estes dois casos term sido confundidos na Titera
tura apds os trahalhos de Evans,Hirsch & Kellar, Como ja vimos
teoricamente no Cap.III, eles apresentan distribuicOes espa=«-
ciais diferentes na intensidade do feixe difratado. Como se ve
ré@ nas se¢oes seguintes deste Capitulo, isto foi verificado ex
perimentalmente,

As fiquras 25, 26 ¢ 27 mostram os perfis w ohti

dos em ambos os casos para os diferentes tratamentos superfi--
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ciais feitos. A tabela 1, mostra og valores cbtidos para a po-
tencia e intensidade do feixe difratado obtido‘pe1a mesma re--
giao do cristal usada nas varreduras .

0s diagramas na fiqura 25, mostram as varreduras
w para a reflex3o simetrica do Ge(111) na superficie paralela.
0 diagrama 25(a) foi ohtido com a superficie da amostra apos
ser serrada de un bloco maior, sem sofrer tratamento, Observa-
se a0 microscopio sobre esta superficie a existencia de peque-
nas estrias causadas pela serra de corte.

0 diagrama 25(4a) feoi obtido com a mesma superfi
cie, apos o tratamentoll citado na secac 5 do Cep.IV,

0s diagramas 25(c), 25(d) e 25(e) provem de di
ferentes areas da nesma superficie apos o tratamento II. |

A Fia. 26 mostra os perfis w provenientes de 3
areas Aiferentes para a reflexac simetrica na superficie parale
la (Figs. 26(2), 26(b) e 26(c)) e inclinada (Figs. 26 (d), 26
(e} e 2g{f)) apds a aplicagzo sucessiva dos tratamentos 11,111
e 1V, Observou-se que o tratamento quimico-mecanico II fe}to
apos o Il {mecanico )}, nao introduziu modificagoes importantes
talvez devido a sua curta duracao. Entretanto, apos o tratamen
¢o IV aparecem modificacoes importantes. A forma dos perfis da
reflexao na superchie paralela :piorou, decrescendo as ‘intensi
dades e dando origem a picos multiplos (Figs. 25(a), 26(b) e 26
(c)).'Entretanto, na superficie inclinada com o mesmo tratamento
‘a forma dos picos @ bastante satisfatoria (Figs. 26(d), ©26(e)
e 26 {f)) e existe uma maior uniformidade. |

Quaonrdo feito o tratamento V, essencialmente )
mesmo que o IV, 50 que com maior duracao e feite adicionalmente
a aquele, obteve-se uma uniformizacdo bastante razoivel tanto

para a superficie paralela (figs., 27(a), 27(b) e 27(c)) e
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FIG, 25 _
Diagramas da varredura w, para a reflex3o simétrica Ge(}]]) da
superficie paralela. . :
Diagrama. a')-Superficie sem tratamento, apos ter sido cortada fela
serra, o intervalo de varredura foi entre eié'11,60° e B¢ 12,90°.
Diagrama a*)-Mesma superficie que originou a') apGs sofrer o tra
tamento 1. 0 intervalo de varredura foi entre Gi=11,500 e sz13,00°.
~Diagramas a, b, c}- Hesma superficie da amostra que criginou a' apos
o tratamento II, 0s 3 diagramas fdram obtidos com o feixe incidindo
em diferentes regides da superficie do cristal. Em todos 6195 0s ig'
tervalos de varredura foram iguais; 81'= 12,100 e Df= 12.600. .
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FIG. 26
_Diagramas de varredura W para a reflexio simétrica Ge(]}]) na
superficie paralela (a,b, c) e inclinada {d, e, f), apos ter-
se aplicado a estas superficies a sequencia de tratamento II,
111, e 1V, Os diagramas para ambas as superficies foram obtidoes
variando a regi3o de incidencia sobre o cristal. 0 intervalo

. 0
de varredura, p mesmo para todos oas casos foi entre:61=12,10 a

ef=12.ao°.



INTENSIDADE (2x10°CPS).. !

-
!
|

INTENSIDADE {2510°CPS}

YA

fJ_Tc-Z_.T,, . F.i_:]

‘ o b
- —""" I—g--—-—T—ﬂf-r-. e - "I
e) 2oz U1 f)
FiG, 27
Diagramas da varredura %, para a reflexaoc simetrica Ge nas

superficies paraiela {(a, b, ¢) e inclinada (d, e, f), spos ter-se
aplicado a estas superficies a sequencia de tratamento 1, II1I,
IV e V, Os 3 diagramas para ambas as superficies foram obtidas
variando a regiac de incidencia sobre o cristal, 0 intervalo de

varredura, o mesmo para todos os casos foi entre 9i=12.10° ]
9e=12.60°,
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TABELA 1

TRATAMENTO DA SUPERFTCIE PARALELA
SUPERFICIE (a) ! (b) : (c)
DA AMOSTRA Par Pla Pir Pra_Pit Pla_
CORTE COM SERRA 107300 2700 |
I 112635 5600
I + 11 261872 10046 | 166834 7196 208919 10081
L .
I + 11 + II1 + IV | 163950 8929 ! 127917 5083 149178 5042
I + IT + I1I + IV +V| 195356 7153| 153435 5049 176770 5538
. SUPERFICIE INCLINADA
|
4 | (e} S0 A
Pt "1a Pit P1a. Pt Pha
I+ 11 | 198537 5508 |
e —— — - . e e e e o teimn [' - -
I 4+ II +# II1 + IV | 175300 5055 159790 5367 165223 4437
I + I1 + IIT + IV+ V[ 193200 5485 164500 4370/ 189500 4600
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inclinada (Figs., 27 (d), 27 {e) e 27(f)}).

Esfe resultado mostra que o pol?mento cuimico-
mecanico realizado produz efeitos reproduziveis o que sem dﬁvi
da se deve a eliminacac das camadas superficiais em que a rede
do cristal fica muito distorcida pelo processo mecanico. 0 pro
cesso quimico puro ("etching") tambem ndo da bom resultado por
que a reatividade & desigual sobre diferentes pontos da super-
ficie, em particular sabe-se que a afloragao de uma deslocacgio

na superficie quando atacada guimicamente produz um "“etch-pit"

4, Medidas da potencia e intensidade para a reflex3o assimétri

ca- do Ge(111)}.

Medidas da potencia total e intensidade do feixe
difratado em fungdo do anqulo de assimetria foram obtidas para

o cristal de Germanio, com a superficie inclinada de um 3anqule

_ 0
¢0—18,5

ber 0 tratamente 11 e o0s tratamentos II,III,IV e V.

em refacao ans planos {111), apods sua sunerficie rece

0 cristal posicionado em x=00; foi transtadado
frente ao feixe incidente com a finalidade de se obter uma re-
giac na qual o feixe difratado possuissela naior 1nten§idade.
No caso do tratamento II esta regiao corresponde a posicio (e)
na Tabe1a 1, e com ¢ tratamento II,III,IV e V a regizo encontra
da corresponde a pesicdao (d) da mesma tabela. Estas posigoes

permaneceranm fixas durante cada série de medidas.

a) Medida da potencia total. O cristal @ levado sobre a cabecga

goniomeétrica a posicao x=-—320 lido diretamente no arco do gonios
tato, a qual corresponde o angulo de assimetria ¢ e a variavel

de assimetria g dadas pelas equacces (55) e {42) respectivamente.
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Esta € a posicac inicial para a medida da potEpcia. pois como
veremos para angulos menores a secao transversal do feixe inci
dente.excede a arca da superficie assinetrica da amostra.

A poténcia do feixe difratado foi medida para ¥,
variando de 4° em 4°, seguindo o mBtodo descritc no Jtem ii) da
secao anterior, ate obter-se contagens no valor do background.

0 angulo @ que era ajustado para cada valor de

¥, nao diferia de mais de 0,020 daque1e lide quando X=00-

b) ledida da intensidade. ila medida da intensidade usamos uma

fenda horizontal de O,fO m1 e outra vertical de 0,03 mm cyruza-
das, posicionadas de modo a interceptar o centro do feixe di-=~
fratado coric descrito a sequir,

Em sto, a fenda horizontal & fixada na posicao
de maxima contamem, 0 cristal & levado scbre a cabega goniome-
trica ate a phsigao v=-28" ¢ o anqulo 8 ajustado dentro de 0,02°
do valor anterior. Insere-se a fenda vertical e faz-se uma var
redura por passos de 0,01° em 28. A maxina contagen obtida-é a
intensidade do centro da segao tranévefsa] do feixe difratado,
para aquele valor de Y.

A posicoes de medida sac exatamente as usacas pa

ra a potencia.

c) Resultados das medidas. 0s valores de p(8) e i(R) medidos P2

ra a reflexao (11&) do Ge cortado com angulo ¢0=18,50, mos tra--
dos na Tabela 2, foram usados para construir os graficos das

Figs. 28 e 29 ., Os pontos experimentais foram chtides a inrver
valos constantes do azimute x, iguais a 4° entre -32° e 40°, &
figqura 28 corresponde as medidas obtidas apos o tratamento su-

perficial Il e a fig. 29 apos o tratamento V,



TA3ELA 2
TRATAMENTO 11 TRATAMENTO I1, III, 1V e ¥ '
X ¢ | 8 p P ‘, AT Pat p o | Pla | P17
(d) () (cont;:en) Eont;;eﬂ j1 ~ Pos pfm (cont;;éﬂ i(cont;;en‘ |I iﬁp‘;; pi:p—d?
| ] e _ 8T _lcontagen) Y ooea | o el
__‘,’_2_1 -10,65 | -0,812 - 32300 | - | 0,86 - isetmg | - | 0,183 |
28 | <8,93 | -0,720 - 382613 - 0,181 1550 | 369740 0,057 0,175
24 =708 0,624 1973 | 338027 | 0,073 160 __ﬂg_gw_l 329061 _l_, 0,077 1 0,156
;20 | -6,53 | -0,525 2538 6173 | 0,094 0,145 2600 T 300166 | 0,096 | 0,142
-8 ,i, - 5,27 , -0,423 3100 281257 | 0,114 ¢ 0,133 3255 ' _275439_______i__r_q_,_}go __[___2,}__30_________
a2 |- 3,98 . -0,319 3688 262960 | 0,136 0,125 3900 | 250776 7777:7____0,144 0,119
-8 - 2,67 -0,214 4281 242272 0,158 0,115 4510 | 230307 0,170 0,109 |
-4 | -1,38 | -0,107 4394 221219 | 0,181 ! 0,105 | 4940 _| 211293 | 0,182 | 0,100
o | 0,00 | 0,000 5508 198531 | 0,203 | 0,008 | 550 | 192784 | 0,205 | 0,091
4 1,34 | 0,107 6352 175905 0,234 0,084 | 5990 "—_}__Iés_zééw_ 0,221 | o 0‘78‘_“
8 2,67 0,214 | 6948 154132 0,256 | 0,073 6540 | 149649 | 0,241 | 0,001
oz 3,98 | 0,319 7375 | 135705 0,272 0,064 7640 130235 : 0,282 _Lo_,—észq
15 1 5,27 1 0,423 | 7770 | 114573 . 0,287 | 0,054 7790 113145 | 0,287 hn,osa____
20 1 6,53 0,525 7680 | 95537 | 0,283 0,045 | 71__3()7*1__9551_53“ ’_ _oﬁizgss_u*i_ﬁ_o“,oas 77777
24 | 7,75 0,624 6560 | 77185 | 0,243 | 0,037 | 6630 | 78511 . 0,245 | 0,035
28 | 8,93 | _ 0,720 | 5410 | 60979 | 0,200 | 0,029 | 530 | &3 | 0,200 | 0,030 _
32, 10,05 | 0,812 | 386 | 41758 | 0,135 0,020 3910 | 47983 | 0,144 | 0,023
3 0 11,13 0,902 3133 | 27872 . 0,079 0,013 2470 | 3an | 0,088 0,016
4 12,14 | 0,986 494 | 7354 | 0,018 0,003 | 720 | 15332 | 0,027 | 0,007
5
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FIG., 28
Poténcia e Intens1dade re1at1vas para a reflex3ao assimetrica Ge(]]1), medidas
para a amostra com $ = 18, 50 , apts o tratamento Il da superficie. a) Potencia
relativa, b) Intens1dade relativa,

08
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' FIG. 29
, medidas

Potencia e Intensidade re]at1va» para a refliexao assimetrica Ge(111)
para a amostra com ¢ = 18, 59 , a’os o tratamentc V da superficie. a) Potencia

relativa, b) Intens1dade relativa.

18
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0

"1 - 035 ' D 0,5 e 1

F1G6. 30.
Comparagao entre os valores medidos para a Potencia relativa
apos o tratazmento II{cruzes) e apos o tratamento V{pontos),
e as curvas teoricas p](g) para diferentes valores do parame

| tro7 da largura da distribuigac mosaico.
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Ne Fig, 30 € feita a comparac@o entre os valo
res nedidos para a potencia relativa R(2) erm ambos os cases
(apdos tratanento II e V respectivamente) e as previsoes teori
cas feitas para essa grandeza fisica no Cap.Il (eq. 44 ). As
curvas tracadas correspondem a quatro valores do parametyo n
(Targura da distribuic¢ao mosaico), sendo que elas foran calcu
ladas para os valores n=4,6,7 ¢ 8'. Pode-se ver que os valo--
res nedidos sao compativeis com um valor de n bastante proxi-
mo de 6' e gque o corportamente das medidas secue bastante bem
a previsao teorica, com desvios perto dos valores extremns

p=t1,

5. Hedida do anqulo de rotacae do feixe difratado.

Os resultados aqui obtidos comprovam o desenvol
vimento teorico do Cap,Il, Para tal temos de medir o anqulo o
de rotacac do feixe difratado, quando variamos o anaulo de as
simetria ¢, atraves da variacdo do anqulc x medido sohre o ao
niostato,

Usamos aqui, a tecnica fotografica para a dete--
cac da distribuigao espacial da intensidade do feixe difratado.

Adaptamos frente ao sunorte de fendas do dete--
tor um dispositivo provido de translacac na direcao normal ao
plano do goniometro, Fixamos a este dispositivo um envelope con
tendo 2 filmes fotograficos.

Iniciamos a exposicaoc com o cristal posicionado
em x=-32°, ApGs cada exposicio o cristal @ levado ao anculo ¥
anterior acrescido de 4% e o envelope e transladado de aproxi-
madamente 4 mm, ao Tongo da vertical ao planc do difratcmetro,

0 intervalo de tempo mantido para cada exposicao e de 2 minutos,



84

0 processo e repetido ate a leitura em x=400.

A Fig. 31 mostra a2 sequéncia das reflexdes assi
metrica detetadas por um filne fotoqrafico como descritn acima.
Esta distribuigcao espacial de intensidade foi obtida para a re
flexzo assimetrica Ge(111) conm ¢0=h8,5 £0,3° apds s superficie
sofrer os tratamentos II,III,IV e V,

0 Anqulo de giro dessas manchas sobre o filme
foi medido usando um aparelho de medida de anqulos, A secao
transversal do feixe difratado tem aproximadamente a fornra e]iE
tica, & © 3ngu1o medido & aquele que o eixe major dessa elinse
forma com a direcao normal ao goniostato. 0 erro estimado para
a leitura no anqulo & de aproximadamente 2°.

Como apresentado na fiqura 14 quando k>1, ©
intervalo de interesse para comparacao com oS resultados expe-
rimentais em nosso caso e -~k % 1. Na Fig. 33  comparamos o re
sultado experimental de mEE%?a com o teorico, no intervalo a
cima. 0Os dados experimentais arompanham o andamanto da curva
teorica.

As causas de erro no acordo, que parece consis-
tir num deslocamento da curva tedorica com relagao aos valores
experinentais ao longo do eixo de abcissas sao:

a) A curva teorica foi ohtida sob a hipdtese de
u infinito, isto €, o valor de o & obtido apenas da contribui-
¢ac da superficie e nao do volume. Sendo que o cristal possue
nas condicoes usadas na expériéncia, u=306 cm‘], e]e.E bastante
absorvente e poderia se esperar que o acorde qualitativo seja
bom como de fato aconteceu., Ainda o acordo quantitativo & bom
para valores 85-0,3. E facil ver sequindo esta linha de racio-

P
cinio que o desacordo deve c¢rescer quando B+-1, devido a esta

causa,
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b) Um @rro de transiacao da variavel B. Iste o-
correria Se O Zeroc No arco Y hao correspondes§e exatamente a
posicao em que ¢=0, ou seja, posigao na qual a reflexao pela
superficie inclinada 8 simetrica. Se atribuissemos o erro na
medida devido a translaczo da variavel 8 este deveria ser apro
ximadamente Ag=0,15Y o que para X=-3003 ou seja, p=-0,76, cor-
responde a Ax=6,6°. Esse valor & grande demais pois com um erro
de y desta ordem nao se consequiria obter a orientagao do cris

tal como descrito no Cap.lIV.

Alem do mais, o maximo erro de posicionamento em

¥ curante o alinhanento foi avaliado em Ax::1°, 0 que correspon

0
de, para ¥=-20" a

tg¢,
AR=t———m——,cosyxAxy = *Kcosybyxy =% 0,023,
thB

com um maxino AR=+0,027 para ¥x=0.
c) 0 erro na leitura do angulo a, Esta erro in-

flue mais quando o angulo o @ grande. Por exemplo, mesmo com er

. 0 .0
F0 Au=2" Se u=0H5

1 - - - .
A =+0,06. Entretanto, esteerro e de carater acidental e
(coszu) ’

produziria um espalhamento dos pontos ao redor da curva, e nun

teii-se gue L(-—l?4)=i0,95 e se a=30" entio
costa

ca um desiocamento da mesma. Esse efeitnlnﬁo e visivel na Fig.
32 e os pontos experimentais seaquem a tendencia da curva teori
ca.

d) A influencia dos fatores intrumentais. Estes
fatores para o caso assimetrico, nao szo ainda bem conhecidos
e o seu estudo atinge uma complexidade bastante elevada. Eles
nao serao analisados neste trabalho e ser3ao o objeto de uma pes
quisa.posterior neste Grupo.

As causas de erro a) e d) sao provavelmente as
que cagsaram as maiores discrepancias na regiao de % -0,3, en-
bora a Ultima ainda n3o foi analisada. Is#o poderia estar acopm

panhado de um pequeno efeito de origem b),



FIG, 31

Registro do feixe difratado por uma reflexio assimétrica
69{113} com angulo ¢ﬂ={18,5ia,2]5_ variando o angule ¥,
0s nimeros a direita da fotografia indica o valor de ¥
correspondente. SP indica as reflexoes geradas pela super
ficie paralela aos planos (111) em diferentes regides so-
bre esta superficie. SI indicas as reflexGes geradas pela
superficie inclinada. Observa-se ainda,que para = 0° na
superficie inclinada « & diferente de zero de acordo com
as previsoes teoricas.

Condigoes experimentais: TensBo 45KV, Corrente 35mA, Tempo
de exposigcao 2 minutos,

o
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FIG. 32

Comparacao entre os valores tedricos e experimentais de 1/c05a2,
para a reflexao assimetrica Ge(111), com o cristal cortado com ©
- angulo ¢ o= (18, 5%0,2)% apds o tratamento de superficie V. g=12, 300,
Caso k> 1
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6. Resultades exnerimentais num manocromador assimetrico de Si,

Un cristal de sil¥cio foi cortado com um angulo
¢0 em relacao aos planos (111). Suas superficies paralela e in
clinada sofreram o polimento mecﬁnico semelhante aguele dado
ao Germanio citado na secar 4.a do Cap.IV, 0 anqulo ¢ foi me-
dido pelo processo usando laser e resultou ser ¢0=(17,5:O,2)0,

Para esta amostra fizeros medidas da potencia to
tal e intensidade do feixe difratado de maneira idéntica aque-
las do Germanio, citadas na secdo 4,deste Capitulo. A ficura
33 riostra um grafico mostrando a variacao da poténcia total
e da intensidade do feixe difratado em funcdo da variavel de
assinetria B,

A potencia total e intensidade do feixe refleti
do pe]é superficie inclinada en y=0, foram dentro dos erros es
tatisticos identicas aguelas obtidas para a superficie parale-
1a aos planos {111).

Na Fig. 34 apresentaros uma copia do filme re-
gistrando o feixe difratado quando se varia x, as condicoes de
operacas do aparelho foram as mesmas aue usamos nas medidas do
Germanio, mas o tempo de exposicao foi dobrade, ou seja, 4 min,
Nesta fotoqrafia observa-se a rotagac da secao transversal do
feixe difratado. £sta secdo & aproximadamente eliptica., Mediu-
se o 3ngu1o « de giro do eixo maior variando y em intervalos
de 4°,

Ma figqura 35 apresentamos uma comparagéd entre
os valores wtiedidos do anqulo o com os tedricos previstos pela
equacgao .

Como observacdo, podernos citar que este silicio

e muite mais perfeito que o cristal de Germanio usado anterior

mente, pois os perfis para a varredura o com o feixe incidindo
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FIG. 33
Potencia e Intensidade re]at1vas para a reflexao assimetrica 51(1]1) com o
angulo de corte ¢ 17, 59 » Dara a superficie submetida ao tratamento II.
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FIG, 34

Registro do feixe difratado por uma reflex3do assimétrica
S1(977y com angulo .= (17,5%0,2)° variando o arco .

0s ntmeros a esquerda da fotografia indica o valor de X cor-
respondente e SP indica a reflexdo gerada pela superficie
paralela aos planos (111).

Condigoes experimentais: Tensdao 45KV, Corrente 35mA, Tempo
de exposigao 4 minutos,

90
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FIG. 35

Compara¢ao entre os valores teoricos e experimentais de 1/cosaz,
para 2 reflex3o assimetrica 51(111), com o cristal cortadolcom 0
angule ¢_=(17,5%0,2)° apss o tratamento de supeficie II. 8,=12.83°.
Caso k> 1
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ewn difererntes partes sobre a.superchie deste cristal, resulta
vam repetitives e idgnticos.,

A figura33 mostra que ¢ decrescino na intensidg
de relativa do feixe difratade inicia-se em ¢:7,3°, e este va-
lor & naior do que aquele obtido para ¢ Germanio onde ¢=5,30.
Este roasultadn talvez possa ser explicado devido a ser Si ne--
nos absorvente que o Ge e o Teixe difratado conseqguiria percor
rer um caninho maior sen ser absorvido dentro do bloco, isto es
ta diretancnte 1i§ado corl as extihgﬁes nrimaria e secundaria a
presentada pelos respectivos cristais,

A nic coincidencia dos anqulns o medidos com os
ca1cu1édos en funcao da variavel de assimetria, devem ter moti
vos semelhantes aqueles apresentados para 0 caso do monocrona-

doer de Ge, no paragrafo anterior,

7. Efeito da Difraczo MMultipla,

Ocorre difracao “ultipla quando um monocristal
esta orientado er relagdo 2 um feixe cde raios-¥, tal que um ou
mais pfanos satisfazem a lei de Braqgg simultaneamente.

Em termos da rede'rechroca isto ocorre quando
dois ou mais nodos tocam a esfera de Ewald simultaneamente,

No laboratoric,o fenomeno & produzido quando um
monocristal @ fixado no goniostato de modo que uma dire¢ao cris
falogrﬁfica particular, fique para1é1a a0 eixo de rotacao, com
o detetor monitorando a reflexao do feixe difratado, chamado de
primaria. Atraves da rotac3ao do eixo Ex(ver fiaura 36 ), outrg
pontosda rede reciproca atingema esfera de Ewald, dando origen
a feixes secundarios,

Diversos autores trataram sobre diferentes aspec

tos da difragao multipla,Renninger ( 34),Zachariasen (3%} ,Moon
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FIG.

rredura

€ pouco

(111) obtida por va
. 0 efeito da difragao multipla

ao assimetrica Ge

) da reflex
-32%y< 40°

(B

i

continua entre os limites

Potencia total P]=P

.

-280, gue corresponde aproximadamente a R=-0,75.

Observar que o eixo das abcissas esta orientado em sentido cposto ao das de-

mais fiquras deste trabalho.

tante, salve no ponto ¥

impor
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& Shull { 29); Caticha-E1Vis e colaboradores (z0, 31, 32

Comic 0 rietodo usado para chservar a difracao
mltipla € screlhante ao que usamos para medir a variacao da PO
tencia total e intensidade do feixe difratado em funcdo do an-
gulo de assimetria, resultou facil realizar uma experiencia va
riando y em forma continua para obter P1=P,(x). Nessa medida
(Fia. 36 ) pode-se verificar a existencia de picos de difracao
multipla. Mo caso da reflexdao Ge(111) a variacao de intensidade
g sempre subtrativa, mas de pouca importancia relativa como se
observa na Fig. 3¢,

Nos trabalhos anteriores, como por exemplo Evans
Hirsch & Kellar (11 ) e Hathieson (27 ), onde se analisam a re
flexao assimétrica dos cristais de Calcita, Quartzo,Fluorita e
Fluoreto de 17tio, a possivel aparicao desse efeito nao foi con
sideraca. |

Na fiqura 36 mostramos o diagrama de ﬂifraggo

P B
LI |

I o I P | -
[LIR¥] 141 A

[#ge] 14

]

a ra Y reflexaec ascsimotrica de Ge(i11) com oz cu

perficie inclinada de um anqulo ¢0=18,5° e obtida apos o trata
mento 11,II11,IV e V; usando a radiacgao CukB. Fsse diagrama nac
apresenta uma resolugaoc muito boa, pois nﬁd foram o tomados cui
dados especiais como aqueles da Tese de Cicero Campos ( 5 ).
As posigdes em y (as que associamos a variévei

£) onde foram realizadas as medidas apresentadas na secgao ante
rior, estao indicadas no diagramna da figura 36 ., Apenas a mne-
dida feita enm x=-28O parece ter coincidido com um pico de di--

- - . - n o0
fracao muitipla. Para angulos x<-28

o feixe incidente comega
a ultrapassar as dirmensoes da superficie inclinada resultando
num decréscime aparente da poténcia. [ justamente nessa regiao
que s3o observadas medidas com erros maiores nas figuras 28,

29 e 30.
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CAPTTULO VI

CONCLUSOES E POSSIVEIS EXTENSUOES DC TRABALHO

], Conclusoes,

Na parte teorica deste trabalho fol deduzida em for
ma geral a potencia e a intensidade refletidas em refleXdo assime
trica por um cristal cortado sob um angulo ¢, em relacao aos pla-
pos de reflexao. Essa dedugao foi baseada exclusivamente na teoria
da interacao dos feixes multiplamente difratados no seio do cris--
tal mosaico {Caticha-E171i1s,1968% ( o }), e foi encontrado um acorde
razoavel com os fatos experimentais sem necessidade de se recorrer
ao uso de hipoteses artificiais por exemplo,a existéncia de fil--
mes superficiais com diferentes propriedades de absorgdao como a u
sada por Evans,Pirsch & Kellar { 11) que ate agora nac tinham sido
Buectidonados, mas na verdade, tambem ndac estavam rigorosamente
Verificada§ exoerimentaimente.

Este trabalho, embora'n56 tenha sido desenvolvido
ate as suas ultimas consequencias, demonstra que tais hipoteses
sdo absolutamente desnecessarias para a compreensao fisica dos fe
nomenos aqui estudadbs.

Tambem desenvolvemos a-teoria que explica a rota--
¢do do feixe difratado numa reflexdo assimetrica, efeito que nao
tinha sido encontrado pelos demais autores que ja trabalharam em
problemas de refiex3ao assimetrica.

Na que se refere a parte experimental, fizemos me-
didas da potencia e intensidade do feixe difratado.e do angulo de
rotagao da secao transversal deste feixe, assim como medidas da
jntensidade refletida pelas superficies paralela e inclinada, em

funcdoc do tratamento aplicado a elas.
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Fei verificade em forma experimental que a variagao
dindmica na intensidade e poténcia da reflexdo assimetrica no crig
tal mosaico devida a reflexao multipla e muito pequena em refle--
x0es intensas e & sempre subtrativa 0 que e previsto pela tecria
geral ( o ).

As conclusotes gerais obtidas neste trabalho sao re-
sumidas a seguir:

a) As equacCes desenvolvidas para potencia e intensidade relativa
do feixe refletido em funcao da as;imetria permite afirmar que a
maxima relacac possivel a ser esperada na intensidade do feixe con
centrado com relagdo a reflexdo simetrica e sempre menor que 2,0,
Isto acontece para

a) cristais muito absorventes,

b}y cristais com largura mosaico grande,

¢) reflexces fracas.

Neste aspecto, o resultado obtido & coincidente com
o obtido por outros autores (34),{11) ( 10).

b} 0 método experimental usado & equivalente ao de Evans,Hirsch &

Kellar também usade por outros autores que estudaram a reflexdo as
simetrica, usando-se um unico cristal %ortado com superficie in--

clinada em relacao aos planos refletores e montado de forma a po--
der girar em torno da normal a estes planos. Este'arranjo experi

mental tem a vantagem de sua simplicidade e a desvantagem de que

0 tratamentc tedbrico torna-se dificil, pois da origem a deforma--

¢ao da secao transversal do feix2 difratado e a aparigao de fate-

res instrumertais complicados o0s quais nao foram ainda analisa-~-

dos, nem sequer previstos por outros autores,

Vi

c) A variacao da potencia total concorda bem com os valores pre--

visto pela teoria, as maximas discrepancias ocorrendo para as posi
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¢oas de maxima assimetria, onde os valores experimentais devem ser
possivelmente mais influenciados pelos fatores instrumentais e pe

los defeitos de regularidade e planaridade da superficie,

d) A variagao da intensidade local do feixe difratado & a medida
que fornece a informacao mais importante na escolha do corte do
monocromador, quando se pretende usar um feixe monocromatico de
segao transversal muito estreita. Do; resultados experimentais con
cluimos que para cbtermos maxima intensidade com um monhocromador
assimetrico, ofgnguio ¢ entre plancs refletores e superficie deve
ser aproximadamente igual a 4,80 para o Ge(111) e de 5,3° para o
Si(111), dando origem a aumento de intensidade da ordem de 41%2 ¢
31% respectivamente em relagdc a suﬁerf?cie paralela aos planocs.
A posigdao desses maximos depende do tratamento superficial o que
faﬁ entao impoessivel dar ume solucdo validea para todos os casos.
Alem do mais o valor correto a ser usado devera ser ¢btido apos

as corregoes da curve pelos fatores instrumentais.

e) A intensidade para angulos de assimetria nos intervalos de
4,8°<¢<eB para o Ge{(111) e 5,3°<¢<eB para o Si{(111) torna-se de
crescente, embora nestes intervalos continue a existir a concen
tragao geometrica. Este resultado nio & previsto pela teoria i-
nicial simples, quefprevé um aumento continuo de intensidade em
fungdo do angulo” ¢, Na teoria usada considera-se a superficie
do cristal como um p]ano perfeito ademais nao foi ainda desenvol
vida completamente a teoria das aberragoes instrumentais que cer
tamente podem-produzir variagoes importantes na medida como acon
tece no difratometro de PG que usa amosira plana simetrica.(Vide
por ex.Klug & A1exander (25 )). O0s fatores instrumentdis tem aqui
uma origem sim{1ar, enquanto que as expressoes resﬁltam muito

mais complicadas e atingem grande importancia para os maiores
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graus de assimetria,'isto 8, B=tl, Concomitantemente, para es--
ses valores as irregularidades de superficie e o afastamento da
planaridade podem ter uma influencia altissima pois o feixe di
fratado (8=1) ou o incidente (B8=-1) passam rasantes a superfi--

cie.

f) 0 angulo de rotagac da segdo transversal Ho feixe difratado -
medido, concorda quase que exatamente com o0s respectivos valores
obtidos da teoria, exceto na regiao B<-0,2, embora a teoria fos

se desénvolvida apenas considerando efeitos geometricos, exis--

tem outros fatores incluidos no fencmeno, que contribuem como

foi discutido no Cap.V.

g) A darea da secao do feixe difratado apos a rotac¢aoc da mesma ¢
praticamente a mesma a aquela usada nara escrever a equacac de
intensidade, o que significa que a intensidade media do feixe

provavelmente n3o & muito afetada pela rotagao. 0 mesmo nao poe-
de ser afirmado com relacdc & intensidade maxima, devendo-ser

esperar uma concentragao maior, i,e. um maior aumento da inten-
sidade maxima para os cristais mais absorventes, o que g real--

mente o0 casc para o Ge comparado com ¢ Si.

h) 0 perfil w obtido apresenta irregularidades (varios picos

com formas esquisitas) segundo o tratamento superficial da amos
tra., Os polimentos mecanicos, mesmo feitos de forma extremamen-
te cuidadosa com graos deﬁ%,OSIum de diametrec, nao foram capazes
de eliminar essas irregularidades. 0 tratamento quimico puro
(etching) tambem foi incapaz de resolver o problema. Somente o
tratamento mecanico-quimico com o cristal sendo mantido em con-
tato suave durante o movimento contra um feltro umedecido com a
solugdo acida muito diluida consequiu obter picos de varreduraw

de forma- correta, reproduzivel e guase sem variacoes de um s7-
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tio do c¢ristal a outro. Isto @, o polimento mecanico produz per
turbacoes sobre a superficie que Jjuntamente com 0s dominios de
grdos irregulares origina resultados para a poténcia e intensi-
dade do feixe, que variam em forma aleatoria de ponto a ponto.0
polimentoc guimico (etching) convencionai como ¢ sabido, possue
maior reatividade nos pontos em que se situam os defeitos ex--
tensos da rede como as desiocagoes, as que normalmente sao cin
crementadas pelo polimento mecanico produzindo uma grande quant
tidade de "etch-pit"; este efeito foi maior para a superficie
paralela aos planos (111).

0 polimento quimico-mecanico cujo uso com este
proposito e feito por primeira vez neste trabalho, € mais sa--
tisfatorio permitindo obter resultades bastante reprodutiveis
em diferentes pontos e resultando perfis de linha w mais regu
lares. Isto €& provavelmente devide a que o efeito do tratamen
to consiste em eliminar fentamente por meio de ambos mecanise

mos,quimico{amortecido) e mecanico{suave) toda ou gquase toda

H

- o
Huw

5

a« Ca

a suparvyicial do .ristal em que concentram os danos da

rede introduzidos pela serra e pelo polimento.

i) Para o caso da reflexao Ge(111), ndo existe reforgo na poten
cia do feixe primario difratado, que resulte da interagac de
mais de 2 feixes.-OS casés de interacoes entre 3 ou mais %ei-
xes resulta sempre em decréscimos da poténcia do feixe prima-

rio.

i) A amostra com apenas polimento mecanico apresentou em alguns
casos de reflexdo simetrica aumentos elevados de intensidade.
Entretanto, esses resultados ndao sao reproduziveis e a perfor-
mance do monorromador ficaria dependendo em alto grau de peque
nas variagoes no posicionamento do cristal, o que faria perder

confiabilidade ao eparelho.
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k) Nos tratamentos teboricos feitos ate agora pelos diferentes au
tores, de Evans,Hirsch & Kellar em diante, faziam dependerlinteﬂ
sidade eapoténcia de um $0 parametro geometrico de assimetria.

Neste trabalho mostramos que e necessario introduzir mais um pa

rimetro que depende da relacdo entre o angulo de corte 9, € O

angulo de Bragg BB' Foi assim definido o fator de corte do cris-
tal : k=tgg /tgbg , em fungcao do qual diversas expressdes ado-

tam formas convenientes.

2. Possiveis extensces deste trabalho.

a) Medidas mais precisas sobre o efeito de giro e
area da secao transversal do feixe originado de uma reflexao as
simetrica, poderfa ser obtido usando-se uma fonfe de raios-X,
quase pontual, e o microdensitometro de raios-X%, projetade por
Cardoso e Caticha-Ellis { 7 8 ) para fazer um levantamento
das curvas de isointensidades sobre as seg0es do feixe difrata
do registrados em um filme fotografico,

- ¢

b) Estudo do efeito de y sobre.a e sobre a distri
buicao de intensidade no feixe difratado.

0 estudo do angulo girado pelo feixe difratado co
mo efeito de volume e ndo apenas como efeito de superficie pode
ria mostrar varias consequencias fnteressantes. Um estudo suma-
rio permite prever que a distribuigao de intensidades no plano
de incideéncia, nao deverid mais ser siwmetrica, estando o maximo
situado tanto mais perto do lugar onde chega o . feixe proveni-
ente da superficie quanto maior seja o valor de p. Esse desfoca
mento do maximo introduziria um érro sistematico no valor de o
'QUe seria maior que o obtido pela teoria'geqmétrica simples do

Cap.II. Consequentemente c¢om o oumento de .a, o valor teorico de
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1/c052a decresceria na zgna com R<-0,3 produzindo um acordo me
Thor com o valor experimental obtido.

€} Extensao do estudo ao caso do cristal perfeito.

Este estudo & necessario devido as varias inconsis
tencias encontradas no trabalho de Hirsch & Ramachandran ( 19 )
no qual os efeitos do fator de corte k assim como do giro do
feixe difratado onao foram e nem sequer considerados.

d) Estudos dos fatores instrumentais para a refle
x3ao assimetrica,

Este estudo e fundamental para poder corrigir os
valores experimentais mediante um processo de desconvolugao, e
realizar uma comparacio com as previstes teoricas. Um estudo pre
liminar realizado, mostrou que alguns dos efeitos possuem bas--
tante importancia nas regides de maxima assimetria B=x1. Possi-
velmente, estes fatores bastariam para eliminar as discrepancias
observadas na curva da poetencia perto de B=-1, e da intensidade

perto de g=1,
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