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RESUMO

Com a crescente disponibilidade de luz sincrotron,
tem-se utilizado cada vez mais a dispersio anémala Cf’) no
estudo de materiais. Apesar dos varios métodos Jja empregados
na medida do fator de espalhamento atémico, ainda & pequeno

© numero de elementos abrangidos.

Este trabalho apresenta uma contribuicio a
ampliagio da gama de elementos mensuridveis atraveés de um
Método Interferométrico Diferencial para a determinag3o
experimental de f’. A sua demonstracfo & feita através de
medidas em Selénio, obtendo-se o mesmo nivel de precis3o do
método A-A-2 usado em trabalhos anteriores.

Esses dois métodos s3o criticados quanto ao limite
de erro atingivel, devido A sua natureza n3o—-absoluta. Uma
técnica de preparag¢ic de amostras para materiais de baixo
ponto de fus3oco ¢é explorada, permitindo determinar f°’
absolutamente, com erro de 0,03 elétron.

A medida do fator de espalhamento atémico atraves
do desvic angular entre as reflex®es de Bragg e Laue &
proposta e testada, com resultados de qual idade bastante
inferior as técnicas interferométricas.

A construgfo de interferdémetros de raios X
estaveis e de alto contraste ¢ estudada quanto a seleg¢io dos
monocristais de silicico e tratamento apdés o corte do
dispositivo, atingindo-se contraste de 80% com estabilidade

de uma milifranja por hora.
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ABSTRACT

The use of anomalous dispersion (f’) in the study
of materials has been increasing with the availability of
synchrotron radiation. Although many methods have been
designed for the measurement of the atomic scattering

factor, the number of elements the cover is still small.

This work presents a contribuition to the widening
of the range of measurable elements through a Differential
Interferometric Method for the determination of f°’. Its
demonstration is achieved by measurements on Seleniunm,
reaching the same level of accuracy obtained by the a-a.2
method used in previous work.

This two methods are criticized in terms of the
achievable errors due to its non-absolute nature. A
technique for the preparation of samples with low melting
point materials is developed, allowing the determination of
' absclutely, with an error of 0.03 electron.

The measurement of atomic scattering factor
through the angul ar of f'set between Bragg and Laue
reflections is proposed and tested, with low quality results
compared to interferometric methods.

The construction of high stability and good
contrast X ray interferometers is studied in terms of
silicon single cristal selection and its treatment. after
device cutting. 80% contrast was achieved with a stability

of one milifringe per hour.
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CAPITULO 1
O FATOR DE ESPALHAMENTO ATaMICO

I.1 Fundamentos Tedricos

I.1.1 Espalhamento de Ondas Eletromagnéticas por
Elétrons.

A principal unidade espalhadora de Raios X na
matéria € o elétron que no caso real esta sujeito a forga

resultante da interag3o com © nuclec e com cutros elétrons
que . compdem o Atomo.
Por simplicidade considera-se a onda incidente

descrita pelo seu vetor campo elétrico E, no instante t e

posigdo r, onde encontra-se um elétron pertencente 2 um
dtomo,

Ec?,t3=éoexpc1wot - 2nik. %, I.1
onde go € a amplitude, w,a frequéncia e B o vetor da

onda C1-a=|R|>

O 4tomo considerado inicialmente & constituido de
apenas um elétron em torno de um ntcleo onde se encontra
concentrada a carga positiva. Como esta tem massa muito
maior que a do elétron, pode-se considerar que © ndcleo
permanece em repouso para as frequéncia de Raios X

A forga restauradoura entre o nucleo positivo e
um determinado elétron € de origem eletrostitica e wvale

aproximadamente

F=—xred-f2 > . : I.2
r [»] .

Enquanto que a forga sobre o elétron devido a onda

incidente &

*
?O=—ecé + z x By — e Bef, > 1.3

> . .
onde v ¢é a velocidade do elétrons assumida come pequena
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comparada com a da luz, assim a interagcio com o campo

magnético pode ser desprezada

A equagZo de movimento deste elétron & entio

-+ -+

mr o+ k’¢r-f > = -eBCE,t) I.4

cuja solugio é idéntica a de um oscilador harménico com

frequéncia de ressondncia w = ¥ k’/m , isto é,

e Bcr L, ud
o

2 2
mCw — w D
o

A teoria eletromagnética mostra que um elétron
acelerado d& origem a uma onda eletromagética com

ampli tude™

NnxCnxv-9/cxvd/CClona9ecoR , 1.6

(1)
i
0N|(D

onde R & a distancia do elétron ao ponto de observagio,
considerada muito grande comparada com a amplitude de
movimento do elétron. ﬁ = RR. B e o vetor posig¢3oc do

ponto de observag3o. Bx=p-r

Usando (CI.1D e (CI.4O para obter v e v,

substituindoe-~as em (I.8) o campo de radiag¢3do espalhado na

direg3o de n, na aproximag¢iEo nio relativistica &

—ezwzcﬁxfaxﬁ p) R
B cR ,td> = 2 2 expC-2riR .2 D
s 2 2 2 c o
mec R Cw - wD
° 1.7
X exp Ciwot —-2ni KSC B'- F > ,
onde, fs= A 'n =|Eo|5 & o vetor de onda da radiac3ioc
espalhada e o indice s refere-se ac vetor espalhamento
=R -R I.8
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Quando a frequéncia da radiacfo incidente &
proxima da frequéncia de vibrag3ioc do elétron deve-se também
levar em considerag¢3o a4 forga de amortecimento proporcional
a velocidade adquirida pelo elétron. Assim a equagcio CI.4) &

reescrita como:

e +wch—f-’°) + P =—:—ECF,£'> I.9

onde y € o fator de amortecimento. E a solugao desta equag3o

para o estado estacionirio é:

=7 + = cw -w -ipwd ' Bc? .t . I.10
o m o o o

A amplitude da radiag3o espalhada no ponto R* & dada por:

—e?wicnxtnxE 3> .
B CR’,td= 2 2 expc—aniﬁ S
s 2 2 | o "o
mc Cwo—w - 17w°)R

: : ,_-'
expClwot anlﬁscﬁ roD

De (1.11> pode-se verificar que a amplitude de espalhamento

para um elétron livre é:

2
B R ,td= - = CnxtnxB D). expCiw t-2rniR . B’). expc2rid. >
e 2 o (=] s o
mc R
I.12

O fator de espalhamento atédmico € definido como a
razdo entre a amplitude da radiag3do coerente espalhada pelo
Atomo e aquela espalhada pelo elétron livre no mesmo angulo
e medide a grande distidncia do atomo, gquando comparada com
sua dimens3o. Para o©o caso deste Atomo monoeletrénico

tem—-se:




Desta equagdoc verifica-se que quando woW fax3
aproxima-se de 1, isto é, na direg¢3o de incidéncia a onda
espalhada est4d em antifase com o campo incidente. Se WKW,
fa«) implica que a onda espalhada est4 em fase com a
incidente. Na vizinhanga de wo este fator ¢ descrito por
uma quantidade complexa, significando que a amplitude e a

fase da radiag3o espalhada dependep da frequéncia incidente.

Como cada elétron no Atomo pode ser visto como um
conjunto de osciladores classicos com uma distribuic3o de

frequéncia natural continua desde a frequéncia da borda de
absorg3oc a infinito. Representa-se por (dg/dw) dw o ndmerc
desses osciladores, associados aoc elétron Js noJ intervalo de
frequéncia dw, onde Cdg/dwd é chamado de densidade do
oscilador.

A soma para todas as frequéncias desta densidade
de oscilador ¢ chamada forga do oscilador C"oscillator

strength'> e dado por:

i Ywtaw I.14

onde vy ¢ a frequéncia da borda de absorgio para o elétron

J. Com frequéncias menores que W,» © Cdg/dw)j = O.

Cada eletron j que comp®em o &tomoc “a", tem a ele
associada uma fungiEo de onda ijr?—f!a) para um determinado
estado de energia e ijCf:—r?a)I dar? e interpretado como a
probabilidade do j-ésimo elétron ser encontrade num volume
dr? neste estado.

A densidade de oscilador do elétron j-ésimo
pertencente ac Atomo a-ésimo =] Cdg/dw)jqL dw , sendo
interpretado como a probabilidade de transigfo do estado
fundamental para outro com energia entre hw e hw+dw.

Com a presenga da radiag3o incidente o Atomo
torna-se um meic polarizado, cuja densidade de polarizacXo

devido ac j-ésimo elétron &:

i&RWQOtﬁEAMAoTECAElNFoﬁMAcAC)m|Fosc
; FISIC A




e? > > 2.3 o ¢ gg Jia >
ﬁa; e IwCr—ra)l dr™ s B cr. e I.18
I J C w -w —izrw>D

A amplitude da onda espalhada pelo elemento de
vol ume dr3 centrado em F, devido aoc j-ésimo elétron & obtido
de (I.11) fazendo ?o= r

z ~ -~
SE CR’,td= ~ = CnxCnxE ) expCiw t-2mik . B>
S mczR =] =] s

expCa2rnid. 2 |ch:?—{-’a3 12 ar?

dg 5

w
dw ja

f(n
o

dw . I.18
Cw

0 N|JO N

2
w lywo)

O fator de espalhamento atémico para uma dada
dire¢3c de S e obtido de (CI.16) fazendo a soma sobre todo o
eSpago, para todos o elétrons que constituem o Atomo e
dividindo o resultado pela amplitude da onda espalhada por
um elétron classico livre que se encontra na mesma posig3o

do atomeo C FGD, O gque resulta:

- -D_-) 2 . ->_-0 3
fas— ? J nyr raDI exp C2rniS.cr raDD dr
e 2 Y e dw ) I1.17
o 2 2 .
Cw ~w™ — iyw D
Q o

Esta quantidade complexa € geralmente separada em suas
partes real e imaginaria. Para o espalhamento na dire¢3io de

incidéncia adota-se a notag3do convencional,

f .o =f + f* + if* I.18
ao []

onde:



dg , rw2Cw2—w)+;vw]
© d dw
f+f’=):f{c 25 - 1dw
o d 3 2.2 2z 2
jol_ Cw=wd" + % [
I.1g
o] C g%—D_ 7w3
£ =9 - ;2 °zz dw . I.20
J o Cw' = w'D + rw
o (=3
A equagio (CI.19) expressa apenas quantidades reais. O
primeiro termo pode ser avaliado considerando que
s ] dg .

J o J

isto ¢, a soma de todos possiveis osciladores do Atomo <
igual ao numero de elétrons. O sSegundo termo, f’ & chamado
corregico da dispers3o anémala. ‘

No que precede foi apresentado apenas uma
descrig¢io n3o muito rigorosa, semi-classica do processo de
espalhamento. Muitos trabal hos tedricos tem sido feito sobre
© assunto e uma revis3ioc bastante detal hada sSe encontra no
texto de James!'?' Mas deve-se ressaltar que a avaliagZo da
densidade de oscilador Cdg-dwd & a quantidade fundamental

para a obtengioc de f’ e £’

I.1.2 Teorias Semi~Claissica para Avaliag3o de £’

Dois trabalhos teéricos para a avaliag3io de f* e

f’’ na aproximagZo semi-clAissica s3o constatemente citados

na literatura: Henl'?’ e Parratt e Hempstead.[m



Calculo de HOnl.

Pode-se mostrar que a forga do oscilador &
proporcional ao gquadrado do médulo dos elementos de
matrizes[m de coordenadas. Hénl usou fungSes de ondas
hidrogénicas para avaliar esses elementos de matrizes, por
Serem as mais bem conhecidas ate aquela data . Considerou o
efeito de blindagem sobre o outro elétron na camada K
(C(Z2-0,3> diminuindo a carga nuclear). Considerou ainda o
efeito dos elétrons de outras camadas adicionande um térmo
constante no potencial, e com tddas as transicSes para o
estado final de energias positivas.

Os resultados de Honl s3Xo bons para atomos leves
no intervalo de frequéncia nioc muito préximo a borda K. Para
outra bordas e mesmo para Atomos com numero atémico maiores
existem grandes discrepincias quando comparadas com teorias
mais modernas como a de Cromer e Liberman [5lque consideram

fungBes de ondas relativisticas.

Calculo de Parratt e Hempstead.

Uma das maneiras de avaliar a densidade de
osciladores & através da absorgic fotocelétrica do 4tomo.
O coeficiente de absorgao fotoelétrica do Atomo My é
definido come a razfo entre a energia absorvida pelos
osciladores do Atomo e a energia por centimetro quadrado da

radiagzo incidente!?’ Sua relagdc com a densidade de

osciladores é dada por:

.22

dg _ mc
‘= = z 2z HatwW . I
2rn e

Uma férmula empirica que relaciona M, com a

frequéncia da onda incidente para uma borda particular k, &

w
n
Cw) .,quk) ps w o> W

uan)= I.23

o Pr W < W

onde %, € a frequéncia da borda, yank) © coeficiente de
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absorg3oc desta borda, n um valor em torno de 3 que depende

da borda e do numero atémico deo Atomo.

Pérratt e Hempsteadta]fizeram a integragio de
(I.18) para varios valores de n, usando uanD definido por
CI.22> e mostraram que o termo de amortecimento Y &
necessario ser levado em considerag3o apenas em frequéncias

préoximas a da borda da absorg3o.

I.1.3 Teoria Quantica-Relativistica de

Cromer e Liberman

Cromer[“em 1965 calculou a forga do oscilador
usande fungBes de ondas relativisticas de Dirac para
calcular uan D Jjuntamente com a expressio empirica CI.23)
para obter f’e f**,

Cromer e Liberman ISJCCLD, recalcularam f e f’’ na
faixa do Raios-x, com melhores fundamenta¢@es tedéricas, e
estes tem sido OsS valores mais utilizados nas recentes
comparagfes com resultados experimentais.

Partindo da expressio que fornece a amplitude de
espalhamento de luz por um elétron ligado, de acordo com a

teoria quantica relativistica, Cromer e Liberman

escreveram:
2 <2| 52& expC—iEz.FDIn+><n+|§1.a expCifi.F)|1>
f=mc” T, WC s - T T o
n 1 n 1
<212, & expCiR .2 In*>en*12,.& expC-iR .25 1>
. 1 1 2 2 5
£ — £ + = hw
1 n 2
<8|5 L& expC -ik .FDln_><n-|§.& expCik S EEDS
2 a 1 1
+ z _C
n € _+ |e -] + hw
2 n 2
<2lé.& expCik . In"><n” (2. & expC-ik_.7f) 1>
. 1 1 2 2 3
€_ +|le -| - hw
2 n 1

I.24
onde:



f ¢ o fator de espalhamento atémico parcial devido ao

elétron j.
-+ » ~ ,
€ e e sdoos vetores de polarizagio.
- - ~ ; :
k e k_s3o os vetores de onda incidente e espalhada.

- , e -»
w. e w, sdo as frequéncias correspondentes aos k1 e k2

ca é o operador de Dirac.

1 e 2 s3o os estados inicial e final.

n" e n estados intermedidrios de energia + e - determinados
pela solug3io da equagZo de Dirac com campo
auto-consistente. A soma em n ¢ sobre todos os estados

intermedidrios de energias + e - exceto aqueles estados

de energia positivos ocupados por outro elétron

Para manter a expressio acima na forma

tradicional CL escreveram:

f = fo +Cf -f 3, I.25

Q

onde

f =28 .8 <2lexpCiCk -k .3 |1> I.26
[»] 1 2 1 2

sendo este o termo de maior contribuigcXo para o fator de
espalhamento atdmico na regifio dos Raios X. E o resultado de
(I.262 ¢ obtido fazendo a soma sobre‘todos os n" e n”
incluindo todos os estados possiveis e substituinde o
denomi nador por 2me?

A soma sobre n ¢ chamada de f~ enquanto que
sobre n” de f'. Do mesmo modo subdiwvidi-se fo em

£f =" + £ . Reescrevendo (CI.25),
o o o

£ =f + - +¢ce” - £
() [o]

(=4

CL avaliaram separadamente cada termoc na condig3io

de espalhamento coerente na direg¢3o de incidéncia e para a

polarizag3o média, na aproximag3o dipolar, obtendo

£ = <¢, | p/2m @, > I.28
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Somando a contribui¢io de todos os elétrons com energia
cinética <¢1| pz/am l¢3' resulta na Energia total do
Atomo CEto D,

tal

+ _ 2 total
- f:o total 3 I.30
mc
- Etotal
f _fo )total = —";Cz I.31
+ 5 E l
£ +CfT-17 M = tota I.32
o o total 3 mc

O principal termo que contribui para a dispers3o
andmala & o f+, que leva em conta as contribuigcBes de
estados desocupados e dé estados continuocs. A contribuicXfo
destes estados ligados s3io pequenas e na avaliag3o de f+ por

CL foram desprezados, resultando:

£'= mc?s , | <ce'|2.& expCik. Py |1> |

2
x{Cs ="+ hwd ! + ce —s+—hw3—1}ds+
1 1

Sempre que hw for maior que a energia de ligag3o
do elétron considerade C51< O), o primeiro termo de (I.33)
apresenta uma singularidade. A integrag3oc ¢ feita escol hendo

um contorno de forma apropriada, resultando:

. 2 w 2C$*~$1)|<s+lé.a expCikTr3|1>| 2 .
f =mc” {Ps ) > ~ p de
mc” Chw)™ - Ce - 81)

+ in|<s:+ hwle. & expCiQ.r)ll>|2 b

onde P indica o valor principal da integral

Em f+ tem-se ent3do a contribuigic da parte

imaginaria da dispersfio anémala, f°°’.
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A seg3io de choque fotoelétrica tem os mesmos

elementos de matriz daqueles do segundo termo da equagio
CI.34 >.

2 2
o(hw)=céfz—§}3Lomcz;<si+hw|é.a*expCiE.F)|1>|2 I.35

e portanto,

= fT = (P Shw oChwd | 1.36
1 2
4rmhe

A contribuig3o real de f' & escrita como

o o) ce' - £ D oCe’ - £ D
1 1

+_ mc +.
£.= z 2 T, 2z + z ds - 1.37
2n h e mc Chwd®™ - (e - 513
Nos resultades de ¢CL lsla segcio de choque

fotoelétrica foi calculada com programa de Brysk e Zerbytc],
usando fungBes de onda relativisticas de Dirac—-Slater. E a
integrag3o (I.37) realizada com © método de Gauss—-Legendre,
com algumas mudangas de variaveis para facilitar o processo

numérico de integragio
61

. t o

Siddons verificou que seus resul tados

experimentais eram sistematicamente diferentes dos
(51 . . .y

resultados de CL, isto devido ao processo numérico de

integragfoc. Uma solugXo para este problema foi dadeo por D.P.

Siddons e posteriormente também por Cromer e Libermann'®’.

I.1.4 Criticas aos resultados de Cromer e Liberman.

‘

(-3 )
Jensen mostrou que na avali¢Zo dos termos
- - +
£ - fo e fo deve ser levado em conta o espal hamento dos
momentos magnéticos dos elétrons. Com isto adicionou uma

corre¢io nos resuitados de CL, isto &,

Etotal _ ];
2 2
mc

ZChw.me 5?2 . I.38

Whﬂ

" + - £y =
(o) o
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01 . ~
afirmou que a corregcao

Recentemente Smit,h,[1
devido a Jensen C(segundo termo de CI.38)) esta incorreta,
pois para grandes frequéncias este termo diverge. E
apresenta um resultado equivalente aos trés termos naoc

dependentes da energia do fétons CI.32 ), dado por:

Etotal I.39

2

nc
onde EL Lal € a energia total de ligagio e me’a energia de

o
repousco do elétron. Para obter este resultade foram
considerados na avaliagio de - % + (¢f - f O, termos de
o o

retardagic e de quadrupolo elétrico, os quais s3io da mesma
ordem de grandeza da corregdo relativistica na aproximag3o
dipolar.

Embora ainda existam di vergéncias quanto a

consideragdo, ou n¥o, de termos de alta ordem na avaliacgHo

da matriz espalhamento, o que torna mais significativo
quanto maior a energia CSmithrtolD, © método de CL ¢ na
pratica, O mais utilizado na avaliagio de f* e f£’°*, Como

vimos estes métodos tratam o Atomo de forma isolada, nXo
levando em conta um fato mais real que na matéria, em geral,
este Atomo esta sujeito a interagSes com vizinhos. Tais
interag@es produzem efeitos muito pronunci ados
principalmente préximo a borda de absorgio do lado de altas

energias.

I.1.95 Calculo de f°

Os valores de f°* tedricos usados neste trabalho
foram obtidos do programa originado por Cromer'?!?!
adaptado para o microcomputador PC-IBM por Lieselotte
Templetom da U. C. Berkeley.

O programa calcula £f2 ., £ e H 7P para um
comprimento de onda arbitrario fazendo a integragio CI.37).
A segdo de choque para o comprimento de onda desejaco é
obtida fazendo a interpolag3c de S segBes de choques que

foram calcul adas vpreviamente usando fungSes de cnda

SERVICO DE BIBLIOTECA E INFORMACAO — IFQSC
FISICA
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[S]
. O programa

Dirac-Slater e programa de Brysk & Zaby

também fornece resultados incluindo o termo dependente da

energia total e aquele introduzido por JenseanJ
I.2 Revis3o das Medidas de f°
As técnicas empregadas nas medidas de f’, tiveram

grandes progressos nos ultimos 20 anos, principalmente em
fungXo dos avangos tecnol égicos que possibilitaram o
desenvolvimento de detectores com alta resolucfo em energia,
monocristais de grande perfeig3o e mais recente com a
disponibilidade de utilizagHo de Luz Sincroton.

Entre as técnicas de medidas, cada gqual com
dificuldades inerentes a Si, n3c se encontrou uma dentre
elas, que possa ser aplicada a um grande numero de el ementos
da tabela periddica. Além disto, para alguns elementos, com
diferentes métodos, tem-se encontrado resul tados
contraditérios. Isto mostra a necessidade de avangos no
sentido de encontrar novos mét odos ou procedi mentos
experimentais que permitam aumentar a precisdoc e o numeroc de
el ementos

Na Tabela I.I apresenta-se um conjunto de métodos
mais empregados nas medidas de . Ela n3o pode ser
considerada completa, mas especifica os principais trabalhos
realizados na area, para varios elementos e em sua maioria
préximo a borda de absorg3o, seja utilizaﬁdo fontes
convencionais de gerag3o de Raios X ou radiag3o Sincroton.

Uma das teécnicas que permite obter menor erro
experimental faz uso de um prisma e difratémetro Laue-laue,
para a medida do desvio angular do feixe refratado. A
precis3o atingida depende fortemente da medida do angulo
entre faces do prisma.

A outra técnica com igual capacidade de obter-se
alta precisXo em f’* & a Interferométrica, mas ate agora a
sua limitag®o tem sido a determinag3ic da espessura de
amostras no método direto, ou a teoria empregada no método

A-A-2. Estes pontos s¥o discutidos nos capitulos IV e V.



Tabela I.1

Compilag3o de resultados experimentais de f’.

!

l

|

|
!

!

!
!

!

i
|

|
|

|
|

!
|
!
{
1
!

]

! I ! I Erro
I Tecnica | Elemento | Energia | f-linha Ibaixa /altal
! ! ! | energia
i 1 tinterferometrica Direta: ! Si 1 NoKat 1 0.0863 | 0.0018
med. direta da espessura I | AgKal 1 0.0568 | 0.0026
| varredura elastica ! | ! !
! i ! ! !
! tinterferometrica Direta: t LiF ! CuKal I 0.099 t 0.009
! med. direta da espessura | ! KoKal b 0.020 1+ 0.007
I determinacac da fase com cunha e filme I ! Agkal I 0.014 | 0.006
I . ! ] Agkb i 0.000 | 0.006
| ! | { |
1 tlInterferometrica Direta: ! Ni | faixa de 2keV | (a) | (b)
| med. direta da espessura ! | proximo a borda K | !
| interferosetro rigido | | resolucao de 2 eV | |
| determinacao da fase com cunha e filme ] ! ! |
! uso de luz sincrotron ] | ! |
} ! 1 | !
1 {Interferometrica Lambda-]ambda/2: ! Cu | faixade 100 eV | (a) | (b)
I interferometro rigido I Se | proximo a bordak | (a) | 0.3
| varredura com lamina paralela ] | resolucao de { eV | !
| uso de luz sincrotron ! | ] !
! | | | |
!Interferometrica Lambda-lambda/2: ! ir ] 15.765 b -1.52 +  0.:2
! varredura elastica | | 16.986 I -2.17 1 0.07
! radiacac branca de tubo ! ! 17.479 I -2.83 1 0.06
i ! | 17.6514 I -3.41 1 0.06
I ! I 17.823 ! -4.00 | 0.06
! I | 18.184 I -3.63 | 0.26
! ' ! 18.557 bo-2.61 1 0.14
] | i 19.611 ! -1.26 + 0.20

!

Cusatis & Hart:in Anomajous Scattering, eds.
| S.Ramasesham « S. Abrahams, Nunksgaard,

i Copenhagen, 1975.

l

ICreagh & Hart:Phys. Stat.Solidi 37, p. 753,
I 1970.

!

|

1

|Bonse & Materlik:Z. Physik B24, p. 189, 1976.
' .

Bonse et al.:Nucl.Instr. and Neth., vol.208,
p.603, 1983.
idem,vol. 172, p.223, 1980.

[
|
|
|
!
!
!
!
!
I
| p. 291, 1977.
!
|
|
I
|
|

Cusatis & Hart:Proc. Royal Soc.lLondon,vol 135



Tabela I.1

¢ continuag3o )

| Interferometrica Lanbda-lambda/2:

| varredura elastica

I radiacao branca de tubo

1

| Interferometrica Lanbda-lambda/2:

| varredura elastica

! radiacao sincrotron

|

{

iRefracao ew prisma:

| medida usando difracao Laue-Laue

|

|

!

IRefracao em prisma:

i medida direta do anqulo entre feixe refletido

totalaente e refratado.

radiacao sincrotron.
prisma clivado em angulo reto.

|
!
[
|
IRefracao es prisma:

! medida do angulo entre feixe refletido
|

|

!

|

!

|

totalaente e refratado com difratometro.
radiacao sincrotron.

Medida do angulo critico:
radiacao sincrotron.

! Se,Zn,Cu
| Ni,Co,Fe

lem torno da borda K
| resol.aprox. 10 eV

!
t
{

IV borda L!
IAu borda L!

]
Si
Si
LiF

Ga
(em GaAs)

Ge

|
|
|
|
l
!
!
!
I
|
|
|
|
|
|
i
| Cu
|

|

!
!
i
!
1
!

lem torno da borda K
iresol.aprox. 0.2 eV

i
}

lem torno da borda X
iresol.aprox. 0.6 eV

!
|
I

lem torno da borda K
iresol.aprox. 0.5 eV

Energia

faixa de 2 kV

faixa de 2 kV
em torno da borda
resol.aprox. i eV

¥oKal

AgKal
¥oKal

AgKat
faixa de 300 eV

faixa de 1.5 keV

faixa de 120 eV

] |
Autores |
! !

iSiddons:Tese de Doutorado, King’s College,
I Londres, 1979.

|Bequn et al.:Acta Cryst. vol 242, p. 456,1986

IDeutsch & Hart:Phys. Rev.B, vol.30/2,p.640 ,

|Fontaine et al.:Fhys. Rev. B, vol.31/6,p.3599

IKatoh et al.:J.Phys.Soc.Japan, vol.54/3
| p.881, 1985.

IFukamachi et al.:Jap.J.Appl.Phys. 17, p. 326,
I 1978.

I Erro
| f-linha tbaixa /altail
| energia
(a) 1 0.02/0.¢
(a) 10.02/0.1
(a) 1 0.02/0.1 1
} |
(a) ! (b)
(a) | (b) 1
a) | (b) }
(a) ! (b} |
| |
0.0847 t 0.0018
0.0537 t 0.0025 | 1984.
0.0217 { 0.0015 i
0.0133 | 0.0022 |
|
(a) | 0.1 /()
! I 1985.
] !
! |
| i
| |
(a) (b)
i
| !
| |
| |
(a) 10.5/0.5
|
|

]
l
!
f
!
|
!
!
!
|
!
f
|
| !
!
!
!
!
!
!
!
!
!
!
!
!
!
|




Tabela I.1I Ccontinuac3do )

! i | ! ! Erro ! f
! Tecnica | Elemento | Energia I f-linha ibaixa /altal Autores
! ! ! ! ! energia |

0.4 /0.4 Fukamachi & Hosoya:Acta Cryst. A3!,p215,1975.!
!
!
!
{Suortti et al.:Acta Cryst. A4, p.417,1985.
0.3
!
|

Ga ! faixade 50 eV | (a3)
(em GaP) lem torno da borda K |
Iresol.aprox. 2 a 3eVl
! |
Ni 1 8042 a 8329 eV | -3.0
| abaixo da borda K | a
Iresol.aprox. 2 a JeVlI -b6.9
| |

4 |Par de Friedel:
! radiacao branca de tubo de raio X
|
|
5 'Nedidas de intensidades absolutas no metodo de po:
| radiacao sincrotron.
|
|

metodo do po:

! ! ! !
] ! ] |
! I ! !
I ! ! !
! | | !
! ! ! !
! ] | !
| I I !
| 6 i¥edidas de atenuacao e transformacac de Kramers- ! Cu ! 8900 a 3060 U € ) 0.2 |Hoyt et al.:J.Appl.Cryst. 17, p.344, 1984. !
! I Kroning I Ti I 4900 a 5100 N €:) R 2 ! !
I I radiacao sincrotron. ! Ni ! 8250 a 8450 @ 0.3 I [
! | | | ] i ! !
| 6 IMedidas de atenuacao e transformacao de Kramers- | Cu,Z2n | faixa de 1.7ke¥ | (a) | b IDreter et al.:J.Phys.C-Solid State Phys. 17, !
| i Kroning | Ni,Zr Iresol.aprox. 2 a 3eVI ! I p.3123,1984. !
! ! radiacao sincrotron. | Pt,Au | faixade 1.2keV | (3a) | (b) I !
! i I Ta,0 Iresol.aprox. 2 a 3eVI ! I !
] ! f(borda L) ! ! ! !
| ! ! | | ! ! i
! 7 !'Refinamento de estruturas: | Yb ! 8935.5 Po-21.2 0.2 tWill et al.:Acta Cryst. A43,p.677,1987. i
] ! radiacao sincrotron. | ! 8922.6 I -19.5 | 0.2 ] !
! ! metodo do po: I ! 8683.6 i -15.5 1 0.2 ! [
| ! ] I 8761.8 I -13.7 1 0.2 I !
| | ! ! ! ! ! !
} 7 1Refinamento de estruturas: | 64,52 | | I iTempleton et ai.:Acta Cryst. 12, p.48, 1982. |
f | radiacao sincrotron. !(borda L3)! ! I ! !
! ! | | ! ! !
! | | ! ! ! !
| I ! ] ! ! |



Tabela I.1

7 |Refinamento de estruturas:

I
!
|
!
t
}
!
!
!
!
I
!
i
!
i
!
!

¢ continuacfo )

radiacao sincrotron.
difracao em mono-cristais metalorganicos.

| I | | Erro ! !
| Elemento 1! Energia { f-linha Ibaixa /altal Autores l
I I | | energia | !
Cs 4960 a 5760 (a) 0.2atit! !
(borda L) | !
Co 8040 -2.36 0.02 ITempleton et al.:Acta Cryst. A36, p.436, 1980!
Co 8019 -2.7 0.4 ! !
Co 7763 -5.7 0.5
Co 7725 -7.0 0.3
Co 7715 -7.% 0.3
Co 7705 -7.4 0.4
Co 7682 -4.9 0.3

!
!
t
!
1
f
!
)
!
|
!
1
1
t

a)Resultados apresentados apenas em grafico.
b)Nao apresentados.
¢)Estimados a partir de grafico.

L1
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Os valores de f’ obtidos a partir das medidas de
atenuag3o e transformagdo de Kramers-Kroning, n3o sZo
medidas absolutas para f’ e a técnica apresenta dois
problemas que afetam a precis¥o. Um deles ¢ de carater
experimental durante a medida da atenuag3c Cerros
sistemidticos devido a possivel ocorréncia de difrag3o da
amostra, espalhamento incoerente)™?, Outro ponto é a
necessidade de se adicionar a f: » obtido apartir da relagio

. ~. [131 . . .
de dispers3o » uma quantidade constante cujo valor ainda

. , {9,101}
¢ questionado teoricamente .
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CAPITULO II
TEORIA DINAMICA DA DIFRACXO DE RAIOS X

II.1 Introdugzo.

O problema da interacfo de ondas eletromagnéticas
na faixa do Raios X com o meie cristalino perfeito, foi
equacionado por Ewald C1916), Laue C1931), na aproximagic de
cndas planas. O modelo de Laue, ampl amente empregade hoje,
aplica as equagB®es de Maxwell a um meio caracterizado por
uma constante dielétrica que & periddica com a posigio e
varia com a frequéncia da onda incidente, dando origem a
chamada Teoria Dinamica de Difragzo.

Com os avangos da tecnologia de novos materiais,
para a obtengdoc de cristais perfeitos e das técnicas
experimentais, muitos dos resultados elegantes advindos

desta teoria foram verificados, entre ©sS quais cita-se:

a) Franjas de "pendellésung” que ¢ resultante da
interferéncia de dois vetores de onda ligeiramente

diferentes que propagam-se dentro do cristal.

b> Efeito Borrmann, fendmeno dque ocorre préximo a
condi¢io de Bragg, onde os Raios X sZo tr ansmitidos
pelo cristal com atenuagzo bastante inferior a-

normal.

cd Distribuigfo espacial de intensidade nas
topografias de secgXo, para os feixes refletido e

transmitido, em fun¢¥oc de ut.

d) Perfis das curvas de reflex3o, obtidos com
duplo cristal, quando a posig3Io angular de um
deles ¢é alterada, resultado da convolugXo das

fungBSes refletivi dédes destes cristais,.
Os fundamentos da Teoria Dinamica e AplicagSes
s8o discutidos em artigos de revisfo ou textos encontrados

) 11
na literatura, como por exemple, Batterman e Cole
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Pinskex“.[ZJ Mostrar-se-4 apenas parte da Teoria relevante
pPara os dispositivos épticos realizados neste trabalho. Foi
adotadc a notag3Eo apresentada por Rodrigues‘al. A partir
das EquagBes de Maxwell, obtem-se a Equag3io Fundamental e
desta as amplitudes das ondas difratadas em casos Bragg e
Laue e as respectivas intensidades .Finalmente ser3o
discutidos os fundamentos que mostram o funcicnamento de um

interferémetro tipo LLL.

IT.2 Susceptibilidade Elétrica e Fator de
Estrutura

O meio cristalino & representado por um arranjo
periddico de atomos, cuja entidade minima com a qual pode
obter-se todo o cristal apds sucessivas translagBes & a cela
unitaria.

Define-se o fator de Estrutura, comoc a soma dos
fatores de espalhamento atémicos de todos os Atomos que
compSem a cela unitaria, multiplicados pelos termos de fase,
determinados pelo vetor de espalhamento (D e posic¢cdBes

dos Atomos na cela unitaria Cf"a),

o
F_ =7 fas expcanls.ra) . IT.1

S
at omos
C. Uu.

Considera-se que as ampli tudes dos campos
Elétricos e Magnéticos da onda incidente s3o pequenos de
medo a escrever-se que a densidade de Polarizag3io Elétrica

e Magnética s3Io proporcionais aos respectivos campos, g e

A

4nP = x o e 4ni = xmﬁ s IT.2
onde y e X, s3o as Susceptibilidades Elétrica e Magnética
do meio.

A densidade de polarizag¢Xo do cristal ¢ obtida de
CI.13), somando-se a contribuicio de todos elétrons dos atomos

a" do cristal e portanto a suceptibilidade elétrica ¢ uma

fung3o de posig3io dada por:
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2 wzcdg

i 4ne > > 2 o dw)jq
ard) = — I |y Cr-r 2| s dw
2 i a 2 2 .
mwo ira Cwo—w -1yw03

cristal

II1.3

, _ ane? -+
xrd = — &Cr2 ,

&Cry e chamada densidade eletrénica generalizada, e &

fungdo da posig3o F, portanto periddica para tedo o cristal

e pode ser expandida como uma série de Fourier sobre todo o

espago reciproco, assim come, a susceptibilidade elétrica

xCF). Quandec © vetor de espalhamento 3, coincide com um
-

vetor h da rede reci{proca, pode~se mostrar que o©os

coeficientes de Fourier destas séries satisfazem a relagXo:

= - r°k F IT. 4
Xy n h ’
onde r.= e®mc? e © raio classicoc do elétron Cigual a

2.818x10 '3 cm) e V o volume da cela unitaria.
E importante notar que F e também  sIo

quantidades complexas e dependem da escolha da origem do

vetor posic¥o r dentro da cela unitaria. Deslocando-se a
crigem de uma quantidade F’, tal que ?°= Fa+ re ent3e,
icf-”>= L f, expcani*h?’ra) [ expC2mif.r’>1. II.S
Atomos
c. u.
Como se vera, isto implica na alteragZo da fase da onda
difratada, fato essencial no funcionamento de
interfer®dmetros.

AO - lFOSCi

¥

-t

(SERVKCO BE BIELIOTLCA £ IHFORMA
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I1.3 1Indice de Refragfo para Raio X.

Da definigXo de vetor deslocamento elétrico e

aproximagBes utilizadas no item anterior, escreve-se

B=8+ 4nB = =B e =1 + x
I1.86
1 2 <
H=28+ anM = o MM =1 + X
O indice de refracfo de um meio &:
n=§=v_e={"_1—'+x_‘ , 11.7

onde considera-se u=1, desprezando-se assim a interag¢fe do

campc magnético com a matéria.

Usando-se as equa¢Bes CII.3) e CII. 4D obtem-se:

r AZ r hz
e - @ s iics s II.8
Nz 1 - 2nv_ FO =1 - 2ny ZGNQCZQ+fc+lfo. 2
onde Na ¢ o numero de Atomos do tipoc "a" presentes na cela
unitaria.
Para o meio n3c cristalinoe com densidade fal

constituido de apenas um tipo de Atomo, escreve-se o indice

de refra¢io como:

rethNo
n=1-—§ﬂ——A—CZ+f + if 2

IT. g

onde No € o numero de Avogrado, A & o peso atdmico do Unico

tipo de aAtomo presente na amostra.
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IT.4 Equa¢®o Fundamental da Teoria Dinamica.

A equagfo fundamental da teoria dinidmica de
difrag3c ¢ obtida com a aplicag@es das equagBes de Maxwell
A0 meioc com as suposicSes:

ad A condutividade elétrica devido ao movimento
macroscédpicos de cargas ¢ nulo.

b> A permeabilidade magnética ¢ igual a 1.

No o sistema de unidades cas as equag¢gBes de

Maxwell para ondas dentro do cristal s3o:

rot ¢By - _t o# , IT.10a
£ c t

rot #=-128 , II1.10b
c t

div B =0 |, I1.10c¢

div A =0 |, I1I.10d

cuja solugXo proposta & uma Superposigdi3o de ondas planas

dada por
e d . -
Bcr,td =1 z Bh exp C anlkh.r) s II.11a
B
AP, = 7 ¢ Hh exp c—anifh.Fb ) II.11b
-’
h
Onde:
ﬁh e Hh s3o as amplitudes da onda.
T = exp Ciwot), sendo w, & frequéncia da cnda.
g = -2 + ﬁ, sendoc R e Fid dois vetores da rede reciproca.

Na equagZo CII.10a), adota-se a aproximacio

1

—m = 1 —xCr) > II.18

pois ixCrd> | << 1
Resoclvendo <(¢II.10) para as solugles propostas
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CII.11D>, obtem—-se

2 - . - - _ P2
K 5h E Xl cﬁp.khn k., - RS 6p . I1.13
onde K= )\ "= Eﬁ% » € 0 médulo do vetor de onda no Vacuo e
r - =
X xc 1 se 1
X L
X : se =0

CII.13) ¢ chamada de equagio fundamental da tecria dinamica
para o Raio X, ela 1limita os vetores de onda K para o caso

dos p feixes que possam estar presentes durante a difracio.

II.5 Casoc de Dois Feixes.

O caso de interesse ¢ aquele em que existem
apenas 2 feixes com aplitudes 50 e 6h e vetores de onda
fo e Eh que propagam-se na dire¢3o de incidéncia e diregio
de difrag3o, relacionados pela equagio de Laue fh= QO+ R

Neste caso o sistema de infinitas equagfes (CI].13) reduz-se

K3+ xo’ RZ HB + xh’fz B

2 , > -
n 2B, Xy, cﬁo.k > K II.14a

h h

K+ x * RZ2 OB+ xp BoB = x B . E>R ., 1T.14p

onde

A amplitude da onda incidente e difratada podem

Ser escritas como:

s ~ . . . . -
dO e dh s3o vetores unitarios, reais e perpendiculares a kO



=5

v

e a Eh . Do e Dh s3o amplitudes complexas.

Para os casos especiais de pelarizag3o

h 1 , para o estado de polarizagio o

1]

]

oy oo
0

oo oo
n

c = o ° N cos 2 eB s Ppara o estado mw,

onde eB € o angulo definido pela Lei de Bragg

f sen e , ' I1.15
thi

WO
K= 2mrc =

=Y

= 1R |

e

com K, =R + B e lf

L

-

Fazendo o produto escalar de CIT.14a) e CII.14bD
por ah e ao respectivamente, obtem-se

2 2 »2 - .
K™ + Cxo 1> kh b Dh + C Xy, kh DO =0 I1.16a
2 2 »>2 -
C X_y, ko Dh + (K™ + Cxo 12 ko) DO 0 IT.16b
E admite solug®es n3o triviais quando:
2 22 »2
K" + Cx_-12k C x k
© ~h h'h 1 _ o I1.17
22 2 2
C X_y ko K™ + Cxo 1)kO

A equag3o (II.17) €& chamada de relagio de
dispersio, e relacicna os possiveis vetores de onda dentro
do cristal com aquele da radiag3o incidente. Como veremos,
ela mostra que existe ne interior do cristal perfeito,
correspondendo as dire¢®es O e H, duas ondas com respectivos
vetores ligeiramente diferentes . Esta equagio pode ainda
Ser representada geometricamente atraveés de dupla-superficie
definida por um hiperboléide de revolugio, tendo como eixo o
vetor R, caracterizando a chamada superficie de dispers3oc.
Ela ¢ muito usada para clarear os significados das

quantidades envol vidas compar ando—os com parémetros



Fds)
geométricos da superficie. Neste trabalho n¥c se tem

necessidade de inveocar tal representagfo.

E suposto que © meio cristalino acha-se

~

delimitado no vacuo por um plano, com um vetor, n, normal a
superficie dirigide para seu interior. A condicZe de
contorno imposta € que haja continuidade das componentes
tangenciais dos vetcres D e R, em qualquer ponto sobre a
superficie. Isto implica que as componentes tangenciais dos

vetores de onda sejam iguais:

Ck 2,=(Ck, D, =(CKD
C o]

t h't t

Enquanto as componentes normais ,
¢k - BR>.n= ak ,
o

isto €, os vetores de onda dentro e fora do cristal se

relacionam por:
K =R -akKkn I1.18

onde a deve ser determinadeo pela relagic de dispers3oc e
equagdo de Laue ( Eh— Eo = fo.

No caso de 2 feixes em caso Laue ou Bragg e com a

notagdo da Figura II.1 »y eScreve-se:

R.=R_+8R e |R

hB cB IR

l =K

hB ! oB

sendo gque zo Te relaciona com ROB' através de um vetor 4

Cque representa o desvioc da exata condi¢3io de Bragg D,

/

R = R _ -4,

o oB

cujo médulo & d =K (A e=K (e - eB).

Os cossenos diretores dos vetores de onda 20 e

ghB se ralacionam como : ¥

yh < O , para o caso Bragg e

c
Yo - ry > O, para © cas> Laue . C Veja a Figura II.1 ».
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Os esquemas ilustram as relaglBes geométricas entre
oS vetores de onda no vacuo para os casos de
difrag@o Bragg Cad) e Laue Cb), na condigZo de dois

feixes.

Substituindo-se CII.18) na equag3do de dispers3o

tem-se duas solugSes para a

onde

u = 2Ae 31ncaeB) + xOCI—

yh 1/2

o

Significando, de acordeo com CIrI.18>,

+ v J IT.19

e I1.=20

72 I1.21

que existem duas

solugBes para cada direg¢Zo de propagac3dc das ondas dentro cdo

cristél, para cada estado de polarizacZo. A sclugZo com

sinal (4> antes da raiz quadrada esti associada ao campo

altamente absorvido dentro do cristal, enquantoc a de sinal

(-) ao contrario.

A razio das amplitudes

Dhj

=N

c, =
J

IT. =22

com j = 1,2 & obtido de CII.16) e resulta
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2 22
K™"Ci-y 2 k - x + 2 ¥ a.
c = - e ©° = ° 23 . I1.23

2
C x_h Eo C x_h

Substituindo-se os valores obtidos para a de CII.19):

1
“J/ZC%-ic (=% + 157 II.24

IT.6 Amplitudes nos Casos Laue e Bragg.

Conhecendo-se as amplitudes das ondas no meio
cristalino, determina-se a amplitude das ondas externas, em
fungioc da amplitude da onda incidente D: » para os casos
Laue e Bragg, em laminas como representadas na Figura II.1

As amplitudes das ondas dentro do cristal podem

ser escritas como:

D .CF.td = D . 7 expC-2riR _.2). expCemika 2. 03 II.25
PJ PJ P P P J
onde j=1,2; p=0,h ; Eh= 20 +H e £ e um ponto dentro do
cristal tomando a origem sobre a superficie. Esta explicito
em (II.28), o termo na fase devide a diferenca das

componentes normais, que passara a ser denotade como:
¢jc?) = exp (2niKa, T. nd I1.26
Aplicando a condi ¢3c de continuidade do vetor

deslocamento elétrico na Superficie de incidéncia e no verso

da mesma, para os casos de Laue e de Bragg, tem-se:

TECAE INFORMAGAO - IFQSC

ERVICO DE BIELIO
SERVIG FISICA
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a) Casc Laue b> Caso Bragg

Na superficie de incidéncia Cr.n = O

D° =D + D D° =D + D
[ ol o2 [=] o1l o2
I1.27
— e=
© =Dy, * Dy, P = Py * Dy,
Na superficie de verso Cr.n = toD
e _ : =
Dh - ¢1Dh1 * ¢2th ¢1Dh1 * ¢zth ©
IT. 28
D =¢ D + @D D = ¢ D + ¢ D
t 1 o1 2 o2 t 1 o1 2 o2

Como os ¢’s relacionam as amplitudes das ondas no

meio cristalinc, obtem-se pPara as amplitudes externas:

ad Caso Laue bdCaso Bragg
cc_C @ - c e C @ —-¢ D
p® = 1 2 2 "1 e D% = 1 2 1 T2 D= I1.29
h c - c o] h c ¢ —c_ ¢ o
1 2 171 272
c @ - c_¢ ¢ P Cc —c D
D = 172 271 D DS = 172 1 2 DS II.30
t c - c (o] t c ¢ - c_o ©
1 2 171 272

II1.7 Refletividade no Caso Bragg-Cristal Expesso

A refletividade ¢ definida como a raz3 da

intensidade do feixe difrataco pela intensidade dc feixe

incidente.

Y o) 2
RCed = 1" h| l :’ IT.21
yo D

onde Yo e thl relacionam as se¢Bes transversais dos feixes
envel vidos.

O cristal e caracterizade como expesso Jgquando
exp(—utd << 1. Neste caso Fode ser mostrado que, quando ut

terna~se grande, a rzzio ¢~/¢1 em CII.30bD tende a zero.
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Isto significa que um dos feixes, aquele de indice 1 Cpossui
sinal + antecedendo a raiz na equagdco CII.242> & altamente
absorvido dentro do cristal nio contribui para o feixe

externo difratado. E portanto,

4!
RCed = —D | o 2 II.32
v 2
o
Substituindo-se (II.24> na equag3ic acima e

reescrevendo-a de mode que nio dependa da raiz quadrada de

numeros complexos, fica-se com

%h '

- - 2 72
RCe = Iz_h CE-c¢CE 15 >, 1. 33
onde 2
- | g 52
E"v|+,cv3 1 II.34

u e v s3o quantidades complexas dada por CII.20) e CII.Z21).

Quando a estrutura cristalina e centro-simeétrica
xh=x—h - Para este casoc especial de interesse, que envolve
OS monocristais de Silicio e GCerménioc, a refletividade &

dada por:

1
RCe> =E -C E2 —-1 572 I1.35

onde C(II.34) & reescrita usando as quantidades assim

especificadas:
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E = A %ce%+ d®%+ v 2a%cr%-q%y + A% + cr? +g?y? Y II.36
= 2 —1
A=l o+ Cx sx D% 1I1.37
X, X.
d = - lgl l i , ih I1.38
xrh th
f - I Fo X . II.39
€T Tx 1 Xrp
. 1 v d 1
r = _% c C‘ “’) 72 + C’ oID 72 3 II.40
Yo 7h
Y 1
y = 1 ¢ ¢(—25 7% gencze.> A® + T 2 II.41

SR S

De (II.41)>, nota-se que ¥y & a dnica variavel proporcional ao
desvio angular e envol ve apenas quantidades reais.

E oportuno verificar como fica a equagZoc CII.33
para o caso de cristal nao absorvente, onde as quantidades
complexas possuem a parte imaginaria nula, e a refletividade

€ apenas funcXo da variavel y.

E =y® + | y% -1 | IT.42
portanto, " 2

R Cyd =1, se y < 1

RCyd =2 y'—1 - 21y ¥v% -1 ., se y»H 1
O intervalo -1< y< 1 corresponde de forma aproximada aquele

nNa escala angular na qual ocorre a reflex3oc total, isto e,

VY4 x
- |“h| 2]|C| rh
Q Y sen caeB) : II.43

o

Em y=0 tem-se o centro da curva de refletividade, que
corresponde ac Angulo eB - Deve-se notar que este angulo &
ligeiramente superior daquele usado na definig3o da Lei de
Bragg . Aquele que satisfaz a equagioc (II.15) & redefinido
como eL . E a diferenca entre dngulos é obtida de CII.41)
fazendo y=0.

lyhl r Xro

B L Y, sencaeBD

I1.44



32

Na Figura II.2 mostra-se curvas de refletividades

tipicas para cristais perfeitos com e sem absorgio CequacBes
CII.35 e CII.42D

8- Refletividade em casc Laue

A refletividade em caso Laue, geral, para

qualquer espessura pode ser obtida de CII. 31D e (II.Z29ad.

c 2 c_ 2 ¥ JTRR 2

RCe> = | 1] > | 2| 2 2 exp (— g Ca_ + E_D 3

fe, —c__ |®+le..—c_.1% *h re ¥h
ir 2r 1i zi
Wi Wi ' Wr
X lexp (-nKt D) — exp (nKt J — cosCnKt —)
o ¥ c ¥ ° v
h h h
I1.458
onde Wr e Wi s3o as partes real e imaginaria de u? + vZ
e H = —aﬂxoi e

O térmo entre colchetes descreve a contribui¢fc dos dois
campos e suas interferéncias. A dependéncia em © embora n3ao
explicita esta contida nos c’s e W's

O caso de interesse & aquele de cristal espesso
Cpof.o) 4>, quando um dos campos Caquele de indice 1) &.
altamente atenuado para ambos os estados de polarizagio. E
reflexSes simétricas em cristal que apresenta centro de
Simetria . Sob estas condigBes a equagio (II. 45D é

. s t1 o 21
simplificada

1 pto <
RLCyD = ————— exp C—— 1 - —t,, 23, II.485
4C1+y™D s Cl1+y™D
. Ae sen(eB) Ixhi’
onde y’= e € =
C x| lx_; |

Esta curva ¢ simétrica em relacioc a eL' CVeja Figura II.2.
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Perfis de refletividade tipicos para os

Laue. As curvas continuas s3o obtidas

casos Bragg e
de (II.35 e

33

CII.48> . A curva tracejada ¢ para o caso Bragg sem

absorg3ic obtida com a equagXoc CII. 42
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II.89 Transmiss3c Andmala no Casc Laue

Quando um feixe de Raio X satisfaz a condicZo de
Laue, tem-se no interior do cristal quatro ondas cujas
amplitudes sZo expressas pela equagZo CII.25) . Com reflex3o

simétrica e de cristal com centro de simetria, r:1 e ¢_ tomam
valores aproximadamente de +1 e -1, respectivamente, para

ambos os estados de polarizag3io ¢ e n. O coeficiente de

absorgdo para cada um destes estados dependem de r:.1 e cC m_

Para uma dada reflex® a onda com c +1, sofre uma

absorgdc que ¢ aproximadamente o dobre da absorg¢io

fotoelétrica normal para as duas polarizacBes, enquanto a
onda com cz= -1 e polarizagZo o tem absorg¥c reduzida da
ordem de décimos de seu valor normal. EntZo, com laminas
espessas Cuoto>1 J pode-se afirmar que sobrevive e chega a
atingir a outra face apenas o campo dado para cz= -1 e
polarizagio o.

As ondas no meio s3oc aquelas com amplitudes Doz

e th propagando-se nas dire¢des de O e h respectivamente,

com essas amplitudes relacionadas por:

th

Cz = 'D—— , I1.47
02

resultando numa superposig¢Zc com amplitude:

| D |2 = DZZC 1+ c: +2¢c,cos C&r B.F¥ D) | II.48

Que € a equagFoc representativa do campo de onda estacionaria
no interior do cristal, formada durante a reflexic, modul ado
pela distancia interplanar e seu minimo coincide sempre

sobre um planc atédmico. Préximo a superficie externa tambeém

existe o campo de onda estacionario, resultado da
superposi¢ioc espacial dos campos coerentes Di e D:
Da raz3o entre as amplitudes D: e D: obtem—-se:
e
D, x + 2y._a
h = oz @ ©c2 . II.49

D 2 C x_h

e
t
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Uma translagfo U na lamina implica que cada ponto da rede

- -»
passa a ser ra+ u e portanto,

II

D . X, tay.a

Bz 2) exp Coni B3 . I1.50
p? © X

O

Isto mostra que qualquer deslocamento da regific sobre a
lamina, onde ocorre difrag3io, implica numa diferenca de
fase dada por B.0 . Embora este efeito esteja presente em
todas as reflexBes tipo Laue ou Bragg, ele ni3o pode ser
detectado com apenas uma reflexio em uma lamina , sendo

necessario duas ou mais, como no caso do Interferdmetro
LLL.

II.10 Interferdmetro de Raios X tipo LLL

O interferémetro de Raios X tipo LLL, inventado
por Bonse e Hart'*’ ¢ constitui do de trés laminas
paralelas de cristal de alta perfei¢Zo . Estas laminas

chamadas de Separador (S), Espelho (E), e Analisador CA),
difratam em caso Laue os Raios X incidente de modo que,
dois dos feixes originados no espelho, se superp@em sobre o
analisador.(CFigura II. 3D,

Os fundamentos da dptica para a explicagio do
funcionamento deste interferémetro ¢ encontrado na Teoria
Dinadmica de DifragZo para cristais perfeitos e foi dada

por Bonse e Hart na aproximag3doc de ondas planas e

laminas expessas. Petrascheck = Folkld] apresentaram a
tecria deste interferdmetro no casc de absor¢Zo arbitraria
nc contexto de ondas esféricas, enquantco Bauspiess et al
57] calcularam a distribui¢g¢3o de intensidade devido A
presenga simulténea dos dois campos existentes no caso de
baixa absorg¢3oc e as consequéncias no contraste devideo aocs
erros de gecmetria. Bonse e Graeff'®?’ fizeram uma revisio
sobre os interferémetros para Raios X e Neutrons.

Noe que segue, deseja-se discutir alguns aspectos
do funcionamento do interferdmetro de Raios X, com base na

Teoria DinAmca de Difrag3o, na aproximagioc de ondas planas.
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Para encontrar as amplitudes das ondas que deixam
o) interferémetro, assume-se que a onda incidente tenha
amplitude Dz, toma-se a origem sobre a superficie de
entrada de Separador (Veja Figura II.3), aplica-se as
condi¢Bes de contorno na superficie de entrada para obter-se
as amplitudes dos campos internos: D01 ,D‘:>2 Dh1 e th
Novamente aplica-se as condig¢®es de contorne na superficie
de saida com F.;= ts, supondc gque apenas oS campes
fracamente absorvidos chegam a atingir esta face |,
obtendo-se exatamente as amplitudes previstas por (II.Z29ad

e (II.30a> com ¢1 = 0. Isto ¢ :

c
p'! =p% exp (2nika_t D
o] °o ¢ <, 2's
’ IT.51
1II_ e €y €
Dh = Do p— exp C anKazts D)
1 2
onde: '3 -R =-ak x'; e
o2 o 2
> = - R ~
khz - Rh a’k n

. . 1 b & 4 ,
Os dois feixes Do e Dh coerentes entre si e

espacialmente _ separados chegam ao Espelho. De modo
semel hante aplica-se as condigBes de contorne nas

superficies de entrada e de saida do Espelho, obtendoc-se
II b4
Do e Dh'

Repete-se o processo acima sobre © Analisador para

finalmente obter-se:
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2

r
c C
=TI Ir _ 1 2 e e _—
D <Pt D<= 5| Do [exp aulKCaZXI+azYI a CL+t 3>
Cc - 2
1 2
+ exp —2riKCa_ Y_ _+a’X_ _+a CL+t J>
2711 "2 11 2 A
II.B52a
F 2 2
I IX 4 ©2 e
Phs™Phs* Phg = - 51 B,
Cc_ -c_ 2

X [exp -2niK Ca_X + ZCa_—a’d+ a’ Y - a’CL+t 20+
21 2 2 2 1 2 A
211

exp -2niK Ca Y _+ a’X_ + ZCa -a’) — a’CL+t D> ] s
2711 2 2 2 A

II.5eb

onde: tA ¢ a espessura do Analisador,

L ¢ a distancia da origem tomada sobre o Separador

até a superficie do Analisador,

X, X , Y eyY » S30 as distancias entre laminas,
I IX I IX

para os caminhos I e II, C(Veja Figura II.3).

Fazendo a razic entre amplitudes das ondas que
Seguem os caminhos I e II que resultam nos feixes O e h,

obtem~se:

I b
D D r

hs _ “os _ . s

_—= = exp -2rnik aclfX ~Y O + a’CcX_ —Y >
pITt pi? 2 71 Iz 2 1x I
hs os

II.53

E conclui-se que as ondas estar3do em fase se xx=Yn e
Xn=‘1’I sendc esta uma das condi¢@es para a geometria ideal
do interferémetro LLL. A outra condigio ¢é que a espessura

dos espelhos ao longo dos caminhos I e II sejam iguaists]

s
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Figura II.3
O esquema mostra as componentes do Interferémetro
LLL, Separador ¢, Espelho (CED, Analisador CA, e

as distancias usadas para obter a equagdc (II.S3D.

I1.13 Variag3Zo na Fase dos Feixes O e H.

Tem-se dois métodos para obter-se a variac¥o
continua da fase no interferdmetro LLL, assuminde a condig¢fo
de geometria ideal:

aJ) Translag3o de qualquer uma das laminas relativo as
outras, por exemplo, © Analisador. Neste caso,
olhando apenas o feixe O, com as amplitudes D;S e
D;; » uma translagfo do analisador de 4, produz uma
alteraglo na fase de 2riR.d na onda que seguiu o
caminho I em relag¥o aquela do caminho II. Isto &,
IX

D =p't + p!

1 H)
os os os exp Cigd N II.54

onde ¢ = 2n R.Q
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b) Insergio em qualquer dos feixes de uma lamina
paralela (ou em forma de cunha). Ao gira-la Cou
translada-lad frente ao feixe, introduz-se uma
variagdc no caminho dptico. Isto equivale a
multiplicar-se a amplitude final de uma das ondas
que sequem os caminhos I ou II por exp( 2minAt/A ),
onde n ¢ o indice de refracio da amostra e At a

variag3dc da espessura.

Em qualquer dos métodos empregados, se por

. . . . 4
simplicidade normalizar-se as amplitudes Dos e D;; igual a

1 , a Intensidade final do feixe na diregio O &
| Doslz = (1+expCigdd.(l+expC~igd) = 2Cl+cos ¢ , II.55
181

com ¢ = 2m . » quando d tem a mesma direg3o dos planos

hkl

Chkl) para o caso Cad e com ¢ = EnCnrAt)/K para o caso (bD.

Define~se o contraste do Interferémetro por:

Imax - Imin
C = . IT1.56
I + I
max min
Onde I e I . s3o os valores maximo e minimo de
max min
|D |2 . Esta ¢ uma quantidade fundamental que avalia a

oS

qualidade do interferémetro. A Figura II.4 mostra este
comportamento para um caso real de medida da intensidade do
feixe O em fung3o da translag¥c do Analisador de um

interferédmetro de Si.
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Figura II. 4
Medida da intensidade C(pontos? do feixe O de um interferdmelro de Raions X.
utilizando a radiag3o Cuka1 em fungdo da posigdo da lamina analisadora. A

curva continua ¢ o resultado do ajuste por minimos quadrados de uma fung3o

cosseno aos pontos experimentais.
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CAPITULO III
TECNICAS EMPREGADAS NA FABRICACKO E
CARACTERIZACKO DOS DISPOSITIVOS SPTICOS
DE RAIOS X

Neste capitulo, s3o apresentados detalhes da
construgdo de dispositivos épticos de Raios X, em especial o
Interferdmetro. S3c descritos os equipamentos e técnicas
empregadas na caracterizagio e polimento quimico destes

dispositivos.

ITI.1 Introdugio a Interferémetros de Raios-X.

A técnica de Interferometria de Raios X, teve seu
inicio em 1965 com Bonse e Harttl]que construiram ¢ primeiro
interferémetro para a regido de Raios X, em silicie
monocristalino de alta perfeig¢fo. Desde ent3o, vem sendo
propostos e testados novos tipos de interferémetros'?” 7’
diferentes do primeiro Principalmente no tipo de difrag3o
envolvida (em caso Bragg, Laue ou Juntas Bragg e Laued) e
também no processo de varredura das franjas de
interferéncia.

O interferdmetro tipo LLL ¢ o gque mais tem sidoe
empregado nas diferentes teécnicas de Interferdmetria'®’
Estudos de defeitos em cristais perfeitos, Medida absoluta
do parametro de rede, Topografia por contraste de Tase,
Medida do fator de espalhamento atémico para a faixa de
Raiocs X e Comprimento de espalhamente coerente para
Neutrons.

Outros tipos de interferémetros foram propostos
por diversos autorestaep]com a finalidade de se fazer
Espectroscopia por transformada de Fourier 2 cavidade
ressonante para Raios X, mas a sua comprovagao experimental
é ainda um desafio.

o interesse neste trabalho é empregar o
interferémetre tipo LLL na medida da parte real do fator de

espal hamento atémico . B necessario portanto especificar

quais as caracteristicas deste interferémetro:

[ GEkVICO DE BIBLIGTEGA E INFORMAGAO - IFOSCW
FISICA
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a) A espessura t, das laminas difratantes deve ser
escolhida de modo que wput na faixa de radiag3o
empregada €0.5 a 1.5 X seja maior que 1, para que se
tenha a condigio de transmiss¥o andmala com a
presenga de apenas um dos campos. Caso contrario,
contraste quando medido através de toda a secgio do
feixe ¢ decrescido devido a interferéncia entre os
dois campos no interior do cristal que originam

padrdes de interferéncia complementares.

b) O processo de varredura de franjas mais adequado &
o de translag3io controlada de uma das l&minas, usando

a elasticidade do cristal;

c) A assimetria n3o ¢ um fator limitante para a

operaga@o do interferdmetro com alto contraste,

embora, no método diferencial aqui proposto, a
assimetria deva ser minima, pois a amostra &
posiciocnada paralelamente a uma das laminas do
interferdmetro;

d> A estabilidade do interferdémetro quanto a rotag3o
a translagio de cada uma das partes, deve ser melhor
que centésimos de segundos de arco e centésimo de

Angstron, respectivamente.

As quantidades essenciais para © bom desempenho
de um interferémetro de Raios X, s3Ioc o contraste e a
estabilidade.

Os desvios em relag3o a gecmetria ideal
prejudicam muito © contraste nos interferémetros com laminas
finas ¢ ut<1 >, como mostrado por Petraschegk e Folkt1°],
enquanto que no casc de laminas com Ht>>1 o contraste &
muito menos sensivel aos mesmos desvios.

O préprio processo de confecgdoc do interferdmetro
pode originar a presenga de 2 erros de geometria:

2> Variag®es na distancia entre Analisador e Separador
para os caminhos I e II (Figura II.3;

b) Variag®es nas espessuras de laminas.
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Bonse e Te Kaatf11 )fizeram estudos detalhados da influéncia
dessas variagdes no contraste, usando para isto um
interferdmetro rigido onde a lamina do Analisador foi
cortada obliquamente em relac3io as outras duas. Estes dois
tipos de aberrag¢tes geométricas, produzem variacdes
diferentes no contraste e s¥o fortemente depentendes do
comprimento de onda da radiacXo usada.

Um contraste admissivel nas técnicas de
interferometria seria de pelo menos S0% Quando se tem
interferdmetros de Silicio, com reflex®es dos plancs (2200 e
laminas de espessura em torno de ©,5mm, o erro toleravel na
distancia total entre os dois caminhos deve ser inferior a
10um para a radiag3Zo MoKa e inferior a 16 um para o CukKat'®?,
Enquanto que a diferenga entre a espessura do Separador e
Analisador ¢ da mesma ordem de grandeza dos erros acima,
Para os dois comprimentos de onda citados.

Em fungdoc destes dados €& notdério os cuidados que
devem ser tomados na confecgdo, gquanto ao corte do
dispositivo e polimento quimico para a eliminag3io dos

residuos policristalinos e camadas tensionadas.

III.2 Equipamentos para Orientagfo e Corte de

Cristais

Para a construgfo de dipositivos épticos de Raios
X, s3%o necessarios um bom sistema de orientagfo de cristais
e maquina de corte dotada de facilidades para receber a
amostra orientada. A Seguir far-se—-a uma descrig¢fo dos

acessdrios utilizados.

ITI.2.1 OrientagZoc de Cristais.

O método usado para a orientagio de monocristais
foi © conhecido “método de Bond", que se caracteriza pela
facilidade e rapidez, quando se tem cartas de proje¢cdes
esterogriaficas.

Foi mentado um sistema de orientagio

utilizando-se uma mesa divisora comercial, sobre a qual foi
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colocada uma cinta de lamina de latXo onde foi fixado o
detector. Esta cinta pode girar aproximadamente 3680 graus
no plano de incidéncia, para detectar © feixe difratado;
sua funcido tem © caracter duplo: proteger o operador de

Raios X espalhados e posicionar o detector.

No centro da mesa divisora, fixou-se um bloco em
V com superficie retificada, que recebe o© c¢ilindro
orientador com a amostra. Outro bloco em V semelhante foi
fixo na mesa da serra de corte para receber o cilindro

orientador com a amostra ji orientada.

O cilindro orientadasr & 2 “Pe¢a mals importante
dest.e si;tema de orientagXo. Ele possui um eixe com
orientagio relativa ajustavel atraveées de trés parafusos,
perpendiculares ac mesmo, em uma de suas extremidades. Na
outra extremidade fiﬁa—se a amostra para orientagfo.

O processo de orienta¢io =) realizado
encontrando-se o feixe difratado pelos planos de interesse e
ajustando-se sistematicamente a posi¢io angular atraves da
mesa divisora e parafusos micrométricos de ajustes, enquanto
gira-se o cilindro sobre o bloco V de 180 graus. A amostra
€& considerada orientada quando girando-se © cilindro de 360
graus, a variag3o da intensidade € menor que 5%, isto &, o
eixo do cilindro coincide com a normal acs planos de Bragg.

Nas condi¢@es experimentais usadas Ccomprimento
do colimador = 300mm, fenda circular 2 = 1mm, implica na
divergéncia 310 ° radianos> o erro na orientag¢io ¢ inferior

a 0,04 graus ou seja & minutos de arco,

I1.2.2 Maquina de Corte

, A maquina de corte usada foi fabricada pela
"Meyer & Burger", modelo TS3, procedente da Suiga e possui
Sistema de movimentagio hidriaulica da serra e mesa de
translag3o. A mesa pode ser ajustada angularmente em duas
diregdes, uma perpendicular e outra na paralela ac planc da
mesa. Em uma das dire¢S@es, o pos:cionamento da mesa em
relagdo a serra de corte pode ser feitc com uma precisio de
S pym. Ainda sobre esta mesa foi adaptacdo um bloco em V, com

superficies retificadas para receser o ~ilindro crientador.

Al
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O posicionamento das superficies deste bloco em relag3ic ac
eixo de rotagio da serra ¢ realizado com © emprego de
relégio comparador. O desvio angular do paralelismo entre o
eixo de rotagfo da serra e superficies do bloco em V &
melhor do que 20 segundos arco.

As serras empregadas para o certe tém as
seguintes especificag®es: Diametro 150mm, gr3ios D-76,
espessuras 0,8 e 4,0mm. Sempre trabalhando na rotagic de
4500 rpm, sendo amostra e serra constatemente resfriadas por

Jato de délec Mcbilmet 451,

Para os cortes que n3o possam ser feitos com
serras circulares foi adaptada na maquina acima, uma turbina
extra-torque Cusada por Dentistas), juntamente com sistema
de oscilagio com ajuste na freguéncia de movimentagIZo da

caneta durante o corte.

Fixacio e Corte das Amostras

As amostras cristalina s3o coladas sobre o
cilindro orientador usando uma resina aquecida ate
aproximadamente 80 graus centigrados. Procura-se deixar os
Planos cristalinos © mais perpendicular possivel ao eixo do
cilindro (em geral com uma diferenga menor do 2 graus), de
modo que n3Io exceda o angulo a ser corrigideo através dos
parafusos de ajustes.

’ Para evitar que as vibragSes da serra na entrada
e saida do corte, produzam danos nas superficies da amostra,
usa-se em geral como proteg3o pedagos de laminas de vidro
coladas a amostra

Cuidados especiais devem ser tomados gquando a
amostra possui grande quantidade de defeitos, peois o
aquecimento pode em alguns casos implicar em trincas, neste
caso pode-se utilizar um outro material para fixagioc, como
por exemplo uma mistura de céra de abelha, breu e parafina.

Quando jA orientade todo o cilindro orientador e
amostra s3o fixados por um outro bloeco em V, no bloco em V
Ja presoc na mesa de corte previamente preparada para o corte
dese jado. Para obter um dispositivo, em geral necessita de

varias operagdes de colagem, descolagem e orientagic da
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amostra no cilindro orientador

ITT.3 Caracterizagio de Cristais usados em

Interfercometria de Raios X.

O funcionamentoe do Interferémetro de Raios X &
explicado pela existéncia de um campo de onda estacionario
sobre cada regifo das laminas monocristalinas que originam a

difragfo. A presenca de deslocagBes implicam na quebra da
homogeneidade do padr3oc de interferéncia. Tem-se entdo, a
necessidade de usar-se cristais livre de desl ocagles

‘ Os campos de tensSes de qual quer espécie
C(produzidos por aglomerados de defeitos pontuais, cola, uma
deslocagio isolada fora da regifo do feixe incidente, etc)
em quaisquer das laminas do interferdmetro alteram por
completo o padrZo de franjas de interferéncia, quandoc nXo
chegam a destrui-lo Cveja por exemplo a sequéncia de filmes
que mostram os padr@es de interferéncia em fungio do tempo
de polimento quimico Figura III.2c, 2d, 2ed.

Para construir um interferémetro & necessario
portanto, como primeiro passo, caracterizar o cristal quanto
as deslocag@es e tensdes na rede. A pergunta que se faz, &
qual seria o método empregado e com que precisio se deseja?.
Isto porque, © proéprio interferédmetro seja talvez o
instrumento de maior sensibilidade para determinag3o das
tensB@es da rede. Qutros meétodos seriam o emprego de
topografias com Camara de Lang e topografias de alta
resolu¢3io com Duplo Cristal. Esta ultima apresenta uma
sensibilidade de 100 vezes maior que a anterior na detecg3io
de campos de tens®es na rede cristalina, atingindo com
facilidade Ads/d= 10 ® f12}

As amostras cristalinas com as quais construiu-se
interferdmetros, foram avaliadas usando um difratémetro de

duplo eixo construido e testiado no laboratdrio.
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III.4 Descrig3io de um Difratdmetro de Dupl o-Ei xo.

Apresenta-se aqui uma breve descrig3io do

difratémetro de duplo eixo construido pelo autor no

Departamento de Fisica da UFPR[15]. Este difratémetro

controlado pelo Sistema Stopeth] permite obter curvas de
reflexdc usando passos mecanicos de, no minimo 0,28 segundo
de arco e controlar os eristais difratando no flanco destas
curvas por muitas horas. Com a adigcXo de monocromadores
especiais, pode-se reduzir o Passo angular ate incrementos
da ordem de milésimo de segundo de arco. Para ilustrar o seu
desempenho s3o apresentados resul tados de calibragSes
realizadas e um exemplo de aplicagfio de topografias de dupl o

cristal com amostras de Silicio, usados na confecgio de

Interferdmetros,

ITITI.4.1 Calibragic e estabilidade

Basicamente o Difratémetro & constituido de dois
eixos suportados por rolamentos pre-carregados. Estes eixos
s3o movidos por motores de passos, que transmitem rotagBes
as caixas de redugdes, micrémeﬁros e alavancas.

Foram realizados testes de calibragio usando dois
métodos. Un deles assumindo que se os cristais SZo
perfeitos, as larguras das curvas de reflex3oc prevista pela
Teoria Dinamica de Difrag3o, representam de ferma exata o
perfil experimental. Deste modo cbteve-se que um passo
mecanico de rotagfo corresponde a (0,250 ¥ 0,001) segundo de
arco (Veja Tabela III.ID.

No outro método, usou-se o difratométro de duplo
eixo como um espectrémetro de alta resolugic para fazer o
levantamento dos perfis das linhas caracteristicas Ko:1 e Kaz
provenientes de um tubo convencicnal de Raios X zom alvo de
cobre. Foram usadas as reflexSes dos planos (3330 de
monocristais de Silicio no arranjo dispers:ve. A separagio
entre as linhas Kal e Kaz quandc comparadas zom © numero
de passos resulta que cada PASsS0 mecanicoe  corresponde a

{0,2495 ¥ 0,0003) segundcs de arce. Cenf.rmand~ deste mcde o
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resultado anterior.

O teste de estabilidade do aparelho foi realizado
usando-se reflexBes relativamente estreitas de monocristais
de silicio, com ©os cristais na condigio de difratar no
flanco da curva de reflex3oc. Na Figura III.1 estXo os
graficos das curvas de reflexio, seguidas de uma regifio com
© motor parado aproximadamente A meio altura destas curvas.
A melhor condig¢io de estabilidade foi obtida quando todo o
sistema Ceristais, difratémetro, detector) foi envolvido por
caixas de poliestireno expandido. Nota-se que sem a
protegdo, as oscilacBSes de intensidade correspondem a
oscilagd®es angulares da ordem de 0,05 segundo de arco, em
correlag3c com o ciclo de comutagdo do condicionador de ar.
Quando se envolve apenas os cristais COom uma peduena caixa e
todo o© conjunto com uma caixa maior, nota-se que os
deslocamentos angulares sXo acentuadamente reduzidos, 0,01
segundo-hora, num pericdo de 20 horas CFigura III.1c>. Estas
variagSes de longo periodo s¥o aceitaveis para a grande

maioria das aplicagBes do difratémetro de duplo eixo.

TABELA III.I

Comparagio entre o calculo tedrico da largura a
meia altura das curvas de reflex3®o, resultante da
correlagfo entre a refletividade dos cristais e os
resultados experimentais, obtidos com amostras
e monocromadores de Silicio, F2Z, livres de
deslocagB®es e superficies paralelas aos planos

difratantes.

Comp de onda| reflex3oe Larg. Tedrica Larg. Medida
¢c 2O Chkl1l)> (seg. de arcod Cseg. de arcod
1,543 220 6,24 6,82 ¥ 0,03
1,843 333 2,64 2,84 F 0,01
1,392 440 2,74 2,78 F 0,01
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Figura III.1 .

Curvas de estabilidade.,do difratémetro de duplo eixo,
usando reflexBes dos planos ¢2333) do Silicio, linha
caracteristica CuKal, com aparelho condicionader da
sala produzindo variacXo na temperatura ambiente entre
19-20°C. ad Sistema totalmente sem protegdo. b)) Com o
monocromador e amostra protegidos por uma mesma caixa
de poliestirenc expandido. ¢) Tedo o sistema protegido:
cristais sob uma pequena caia Ccomo em bd e todeo o

difratdmetro scb uma ca:iws ma:ior.
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ITII1.4.2 Topografia de duplo cristal

A topografia de duplo cristal de alta rescolugio &
obtida com os cristais no arranjo n3oc dispersivo, com um
filme fotografico colocado para interceptar o feixe
difratado pela amostra e muito proximo dela. Parte dos Raios
X difratados pela amostra sio transmitidos através do filme,
sendo utilizado no monitoramento para manter fixo o angulo
entre os cristais através de um sistema de controle. Quando

a curva média de reflex¥o ¢ mantida no flanco, existe unma

relag3o linear entre a intensidade registrada e a variagio
121

local do parametro da rede’*?; Esta relag3o € dada por
ési_ :: i.f_ W cot e
d T o 9 ©4

f 14

onde AIf/If € a variag3o relativa da intensidade registrada
)

sobre © filme fotografico, Wo a largura a meio altura da
curva de reflex3oc, ea © angulo de Bragg, e Ad-d a variac3o
local relativa no parametro de rede correspondente a AII/IF

O cristal de referéncia e a amostra com oS quais
foram obtidas as topografias mostradas na Figura III.2a e
ITI.2b, pertencem ac mesmo bloco monocristalino de alta
qualidade, livre de deslocag®es, crescido por “Floating
Zone" na diregZo ([111] pela Wacker Chemitronic; com o qual
foram confecgionados’ interf;rémetros de Raios X tipo LLL.

Usou-se o arranjo experimental mostrado na Figura
IIT1.3 com a reflex3io dos planos (860D, comprimento de onda
MoKa1 € monocromador com Angule de assimetria de 21 graus. A
largura da curva de reflex3o prevista pela Teoria Dinamica
de Difrag3ioc ¢ de 0,56 segundos de arco. Durante a exposigio
do filme, foi realizado © controle automatico da posig3o
angular, mantendo-se os cristais difratando no flanco da
curva de reflexdo, de mode que., a intensidade variasse no
maximo de 5% do valor fixado no inicio do experimento. Isto
corresponde 2 manter o intervalec angular da reflex¥o em
¥0,02 segundos de arco.

Na topografia da Figura III.2-a, o monocromador e

a amostra tem a diregic de cresciments 1111 no plano de
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espalhamento, resultande numa Superposigdo de imagens em
forma de estrias provenientes das variagSes relativas locais
entre os parametros de rede do monocromador e amostra, nXo
sendo possivel portanto determinar se as variagSes no
contraste sobre o filme tem origem na amostra ou no

monocromador .

Na Figura III.2b, girou-se a amostra S0 graus de
modo que a diregc3Zo de crescimento (1111, permanecesse
perpendicul ar ao plano de espal hamento. Agora ficam
esclarecidas as contribui¢Bes do monocromador e amostra na
imagem registrada. As estrias horizentais pertencem a
amostra e as verticais, mais difusas, ac monocromador.

Sobre os filmes que criginaram as Figuras III.2a
e III.2b, pode-se facilmente medir variag¢®es em torno de 10%
na intensidade entre as estrias, o que corresponde a Ad/d =
3 x 10 °. Este resultadoc concorda em ordem de grandeza com
aqueles citados por Bonse ' 1%’ analisando Silicio do mesmo

fabricante.

Figura III.2

Em Cad e (b)) sZ%o mostradas topografias de duplo
cristal de Silicio ,livres de deslocag@es. No caso
Cad as direg@es de crescimento da amostra e do
monocromador estio no planc de difrag¢3io. Em bd

dirou-se a amostra de 90° de modo que sua direg¢io de

crescimento [111] ficasse normal ao plano de difragxo.

Em Ccd, Cdd) e Ced) sFo mostrados os padrdes de Moireé
(feixe central)d apresentados pelo interferdmetro
rigidc A, durante a sequéncia de polimento quimico
que foi submetido para o alivio das tensdes. O tempo
de polimento foi de 1, 2 e 4 segundos

respectivamente,



Figura ||].2



54

1+Al -+ INTENSIDADE
e

BOBINA

MONOCROMADOR
ASSIMETRICO

!
1
|
|
|
!
i
i

¥ = ANGULO
AW

< — . ]
—
AMOSTRA W

Figura III.3

Arranjo experimental utilizado para obtengio das
topografias da Figura III.2a © 2b . No lado superior
direito mostra-se a regido do perfil em que & mantido o
cristal durante todo o tempo de exposigio, usando-se um

sistema de controle.

ITI. 8 Geragio de Franjas de Interferéencia

Como foi visto no cap II, no interferdmetro
rigido, o unico modo de obter—-se franjas de interferencia de
forma controlada € através da variagiao do caminho déptico de
um dos feixes, neste caso niIo existe contato mecanico algum
com as laminas do interferdmetro.

No primeiro interferdmetro de varredura elastica
introduzido por Harttia], uma das laminas se desloca em
relagdo as outras atraveés da aplicagio de uma pegqusna forga
originada de uma mola de reldgio, acicnada atraves de motor
de passo.

Um outro sistema de varredura eliastica empregado

-3

por Cusatis & Hart | a forga para a translag3c da lamina

mével foli de origem eletrostatica entre duas placas formando
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um capacitor, fixas aoc corpo rigido e a parte mével do

Interferémetro.
Um terceiro tipe de varredura elastica, foi
empregado por Siddonsfi4] a forga originada entre uma

placa ferromagneética e o campo eletromagnético criado por
uma bobina com nuclec de ferrite. A intensidade da forga
sendo controlada pela corrente atraves da bobina.

O problema nos dois primeiros métodos & o contato
mecdnico com a lamina mével que podem dar origem a rotag3io
€ gerar instabilidade. C problema com este ultimo método,
vem de que a forga sobre a lamina n3o € linear com a
corrente que circula pela bobina e que em geral a placa
ferromagnética apresenta magnhetizag¢io remanente. O préprio
D. P. Siddons, em virtude das dificuldades surgidas no
processo de ajuste dos resultados experimentais, sugere o
emprego de im3 permanente no lugar da lamina ferromagnética
e bobina sem nucleo de ferrite. Assim a forga scbre o ima é
linear com a corrente que circula pela bobina.

No interferémetro deste experimento, forgm usados
im3s permanentes colados nos extremos de um arame, que foi
colado na lamina mével do interferémetro. A bobina foi presa
ac corpo rigido do interferémetro e o sistema SCOPE controla
4 pequena corrente que circula por ela de forma programada,
dando origem a forga responsavel pela translacio da lamina
mével .

O arame preso a lamina mdével, em geral causa
torg3o de centésimos de segundos de arco, desta em relagio
as outras duas. Tal torg3o € eliminada usando pequenos pesos
sobre o© arame, num exaustivo trabalho de maximizar o
contraste, registrando-se o padr3c de franjas dc feixe H,
seja através de filmes ou detector de fétons. Quando o
interferdmetro encontra-se equilibrade e niIo apresenta
tens@es residuais sobre suas laminas, uma dYnica franja cobre
todo o campe iluminado Pelo feixe de Raios X. Neste ponto
deve-se usar um peso menor para fazer o ajuste fino de sua
Posigdo, de modo a maximizar o contraste.

Existem diversas razses que podem fazer com que o
interferdmetro n3Io apresente um bom contraste, entre elas as

mais comuns s3o:
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a) Erro no corte do dispositivo, quantoc a espessura e
distancia entre as l&minas ©® ¢ ¥
b)) Laminas com tensSes mecanicas.
¢l NZo uniformidade na espessura das laminas produzidas
durante o polimento quimico, por exempl o,
arredondamento préximo as bordas.
d) O contraste ¢ fun¢%o da soma das espessuras das
laminas, do coeficiente de atenuacio e do
comprimento de extinc3o. Dependendo do comprimento
de onda empregado, mesmo com um interferdmetro
ideal o contraste do feixe H, chega ser quase
nulo. ® i
e) Pequenas vibrag®es mecAnicas que em geral estIo
presentes no laboratério, por exemplo ruido do
aparelho condicionadoer de ar; ruidos de fonte de
alta tens3o, e outros; que podem excitar algum modo

de vibragio natural do dispositivo.

Outros motivos pelos quais n3o se obtém o
contraste pode ser extra interferéﬁetro, comoc por exemplo |,
"sujeira" no espectro de radiagio, causade por flucrescéncia
por onde paésa © feixe antes de atingir o detector .Um outro
fato que contribui frequentemente para a perda de contraste
€@ a presenga de ondas harménicas de A A2, A3, etc D.
Pode~-se verificar a ocorréncia destes dois efeitos
ajustando-se a tens3o de operagdo do tubo de Raios X, com
uma significativa perda na intensidade . Mas para resolver
por completo estes problemas & necessario usar um detector
de estade sélido, que contrariamente ao detector de
cintilag3o possui boa resolug3oc em energia Caproxi madamente
220 eV em 6 keVd.
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III.6 Otimizag¢Zo do Tempo de Polimento Quimico

do Silicio

Na confecgiIoc de dispositivos épticos para Raios X
com silicio monocristalino s3o introduzidos tensSes
mecinicas na rede pelo préprio processo de corte. Estas

devem ser removidas com o uso de polimento quimico adequado.

Dependendec da solucZo usada e do tempo de ataque, um
dispositivo, como por exemploe o© interferdmetro, pode
apresentar laminas com espessuras n3o uniformes,

principalmente préximas as extremidades se o© ataque for
muito prolongado. Caso contrario, se o tempo de ataque for
muito pequenco, pode-se ter presentes tens@es residuais, que
n3o foram eliminadas por completo.

O padr3oc de interferéncia nos interferédmetros de
Raios X tipo LLL, & muito sensivel a tensies mecénicastm
presentes em qualquer de suas lA&minas. Ad-d entre 10 %e 10 ®
s8c facilmente observadas. Desta alta sensibilidade,
torna-se possivel acompanhar o alivio dessas tensSes apds o
corte do dispositive, em fungdo de sucessivos polimentos
quimicos, medindo-se o contraste e observando-se o Padrioc de
Interferéncia scbre filmes fotograficos.

A solugfo usada para o pelimento quimico foi uma
variagio do conhecideo CP4 CHNO3 + HF + CH3COOH ) sem o
Adcido Acético, numa proporgdo de 10 partes em volume de
4dcido Nitricol(B68%) e 1 parte em vol ume de dcido
FluoridriecoC48%), na témperatura entre 18-20 °c. A solug3o
foi calibrada medindo a quantidade de massa retirada de uma
amostra de Silicio, por minuto de ataque (Cpara um volume
total de 330 mld), o que implicou na remog3do de camada com
espessura aproximadamente constante de 10 ams/minuto, durante
oS primeiros 20 minutos de polimento. Verificou-se ainda,
que apSs 24 horas a soluc¥o removia aproximadamente a mesma
esSpessura que no inicioc da preparag3o, isto ¢, nfo se
observou degradagfo desta sol ugdoc gquanto ao poder de
remogdo de camadas neste pericdo.

Para estimar o tempo minimo de polimento quimice
necessario para eliminar as tens&es presentes apds o corte
do interferémetro, preparou-se um conjunto de 3

interferdmetros rigidos, ccm dimensdes aproximadas de
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12x13x1 3 mma, tedos cortados de um mesme bloce cilindrie
de 13 mm de espessura de Silicio monocristalino, FZ,
procedente da Wacker Chemitronic. CVeja Figura III. 4D.

ApSs a orientagfio do bloco, foram realizados
cortes das laminas, em seguida foram separados os 8
interferémetros (especificados de A até H). Todos os

avangos da serra durante o corte foram feitos com a mesma

velocidade.

Para o Polimento foi usado uma solug3o de B00 ml

de HNO3 e B0 ml de HF, mantide a temperatura entre 18-20 °c.

No primeiro polimento quimico a amostra A teve 1
minuto de banho na solugdo; a B, 2 mihutos; a C, 3 minutos;
etc.; até a amostra H que teve 8 minutos.

Na segunda sequéncia de polimento quimico o banho
foi de T minuto para cada uma das amostras, de mode que A
ficou com 2 minutos, B com 3 minutos etc., e amostra H com
S minutoes.

Foram realizadas 9 sequéncias de tratamento, de
modo que no final a Amostra A ficou com 8 minutos e amostra
H com 16 minutos acumulados de ataque na solugZFo. Cveja
Tabela III.IID.

Apés uma sequéncia de tratamento, cada
interferémetro foi colocado sobre uma plataforma, de modo
que o feixe de Raios X incidisse Sempre em duas posigSes
fixas: uma préxime ac centro e outra mais ao extremo da
primeira l&mina, de maneira que, um dos feixes n3o
interceptasse o] analisador. Mediu-se o contraste
utilizando-se de uma l&amina de acrilico, motor de passo
Junto com a caixa de redug3o de 1100 comandado atraveés do
sistema Scope. Fez-se o registro do feixe de interferéncia
H, mostrando o padrZoc de franjas, que se alteravam apds um
novo tratamento (Ver Figura III.2c, 2d, 2e).

Para a medida do contraste foram utilizadas duas
fendas, uma que chamou-se de grande com 5,5x0,8 mm’> e outra
pequena de 1,2x 0,8 mm? A primeira possibilita observar todo
© campo iluminado pelec Raios X. Com os resultados, foram
construidos os graficos das figuras II1.S5, III.6 e III.7
onde sZo mostrados a variag3o do contraste para cada um dos

interferdmetros.
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Figura III.4
No esquema ad) mostra-se o posicionamento dos blocos que

originaram os interferémetros A-H, cortados como indica
em b).

TABELA III.II
A Tabela mostra a sequéncia de Polimento Quimico que

foram submetidos os Interferémetros rigidos A atée H.

INTERFERD | TEMPO | TEMPO | TEMPO ; TEMPO
ME TRO le POLQ 22POL.QJ n? PoL, QUIMICO. TOTAL
{min ) (min) {min)
A 1 1 4
8 2 1 10
C 3 1 11
D 4 1 12
E 5 1 13
F 6 1 14
G 7 1 15
H 8 1 16
e
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Para a amostra A, por exemplo, observa-se que
com 2 minutos © contraste comega a aparecer, mas as laminas
ainda estioc sob tensBes; com 3 minutos estas tensSes
diminuiram; com 4 minutes, praticamente as tens®es foram
eliminadas e dai at¢ os 8 minutos seguintes o© contraste
permanece em torno de 80%. Apds este tempo o© contraste
comega a diminuir, mostrandeo que o interferémetro deixa de
ter as condi ¢Bes de geometria ideal, devido ao
arredondamento das bordas ou alteragBes das espessuras de
quantidades diferentes nas 2 laminas . Estes efeitos
tornam-se muito mais pronunciados quande um dos feixes
incide préximo a um dos extremos da 1A&mina.
Na Figura III.2c, 2d e 2e, s¥o mostrados os
registros contendo os trés feixes difratados na direg3o H,
durante a sequéncia de polimento quimico que foi submetido
© interferdédmetro A. Observa-se o comportamentoe do padrX¥o de
interferéncia em fungZo do tempo de polimento: i, 2 e 4

minutos , respectivamente.

ConclusBes sobre o Polimento Quimico.

ad As tensSes existentes na amostra foram sucessivamente
diminuindo com o tempo de polimento quimico. Em geral,
o tempo minimo suficiente pPara remover as tensdes

produzidas pelo processo de corte € de 4 a S minutos.

BD As informagSes obtidas do contraste com:
i3> fenda pequena Ccontraste verdadeirod
iid fenda grande Ccontraste falseado pelas
deformagcSes)
Quando diferentes permitem concluir, sem © usoc de

filmes, que existem tens®es na lamina

cd Dos dados obtidos Cpara ocutra posigZo) com o feixe
incidente préximo 3 borda, isto €, com terceiro feixe
difratando na direcZc H e caindoc fora do Analisador,
nota-se que o contraste diminui acentuadamente com o©
tempe de polimento quimico. Isto talvez seja devido ao

arredendamentc das bordas da segunda lamina.

SERVICO LE BIBL i TLe s HNFORMACAO - IFOSC
: FlsicA
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Os graficos mostram o comportamento

do contraste de interferédmetros em fungio

do tempo de polimento quimico quando o feixe de Raios X incide na regido

central do analisador.

pequena

('3 foi medido com fenda grande.

tomando a regido central do feixe.

C(x) medido a com fenda

19
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Os graficos mostram o comportamento do contraste de interferémetros em fungdo
do tempo de polimento quimico ¢ como na Figura III.S5), quando o feixe de Raios

X incide numa regifio mais préxima a borda do analisador.
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7—- Preparag¢3o do dispositivo Bragg-Laue
O dispositivo para o qual adotou-se o nome

Bragg-Laue, permite que o feixe incidente seja difratado

pelos mesmos planos cristalinos em condigBes de Bragg e de

Laue.

Foram usados dois tipos de monocristai S: um de
Silicio, livre de desl ocagdes e outro de GermAnio com
aproximadamente 10% desl ocagBes por em?. Apts serem

orientados, foram cortados na forma, dimensBes aproximadas e
orientag@es como ilustra o esquema da Figura III.S

O monocristal de Germanio embora apresente muitas
deslocag®es, nio as tem em numero suficientemente grande
para alterar a largura dos perfis de difrag3o previstos pela
Teoria Dinamica de Difrag3o.

Para avaliar o numerc de deslocagBes presentes,
fizemos inicialmente topografias de duplo cristal usando
como monocromadores Silicio (333), com reflexdo assimétrica
e amostra de Germanic (333D, num Sistema ligeiramente
dipersivo (isto porque os parametros de rede n3¥o s3o
exatamente iguais). O grande numero de deslocac®es e a
qualidade do filme empregado que n3ao permite grande
ampliag@es, impossibilitaram a estimativa da quantidade de
deslocag@®es presentes nesta amostra de Germanioc, por este
método. Teve-se entTo que recorrer ao meétodo de Microscopia
Sptica e ataque quimico.

Amostras retiradas do mesme bloco que foi usado
na técnica de topografia, foram submetidas ac processo de
ataque quimico Cem solug3c de HF, I-INO3 »Acido acético e
Bromo dissolvido) para a revelagdo das deslocagSes que
afloram na superficies. Estas foram visualizadas no
microscodpio ¢ptico do Laboratério de Propriedades Mecanicas
do Departamento de Fisica da UFPR.

Foi observade que a densidade de “pits" & muito
variavel. Para © mesmo campc observado, foram encontradas
regides com © numero de "pPits” muito pequenc e cutras com
numers tIo grande que tornou-se impraticavel o processo de
contagens. Das varias amostras observadas foi estimado o

. 4
numero medio de deslocag®es rpresertes a cerca de 10
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deslocagBes /c:m2
Os dispositivos cortados foram submetidos ao
polimento quimico para o alivio de tens@es provocadas pelo
processo de corte. As espessuras das lAminas para os

disposistivos de Silicio e de Germanio foram aproximadamente
100 um.

[11]

DISPOSITIVO

BRAGG— LAUE

RAIO-X 12mm
INCIDENTE

\\
\"-

\ FEIXES
DIFRATADOS

Figura III.=s

Esquema ilustrative do dis 0sSitivo Bragg-Laue.
g
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CAPITULO IV
MEDIDAS DE DISPERSAC ANOMALA

IV.1 Introdugzo

Neste capituleo sZo apresentados o©s métodos e
resultados de medidas de dispers3o andmala e em especial
aquele proposto pelo autor: Método Interferométrico
Diferencial. S3c descritos os processos de preparagio de

amostras e detalhes dos arr anjos experimentais usados nas
medidas de f’ no intervalo de 2keV em torno da borda de
absorg¢io do elemento Selénio e em algumas 1linhas
caracteristicas para o elemento Galio. Finalmente, s3io
mostrados o© métodeo de medida e resultados de f’' para o

Germanio com o dispositivo Bragg-lLaue.

IV.2 Métodos Interferométriceos para a Medida de f£*

Os métodos interferométricos para a medida de f°
consistem basicamente na medida da diferenga de fase
produzida quando insere-se uma lamina em um dos feixes do

interferdmetro de Raios X. Esta diferenga ¢ dada por

A ar a ~° Iv.1

onde n e n_ S3o os indices de refragfc do ar e amostra,
respectivamente, e t a espessura da amostra.

O indice de refragic de um meio para o Raios X,
esta relacionado com a densidade de elétrons deste meio e
consequentemente com a prépria densidade de cargas
eletrénicas do atomo CJames'!?’>. Por outro lado, o fator de
espalhamento atémico na direg3o de incidéncia tem a mesma
dependéncia com a densidade de cargas do atomo, de modo que,
a relagio entre estas duas quantidades pode ser escrita
pela equagfo (I1.8) do capituio II.

A parte real do i~dice de refrag3o contribui para

a mudanga na fase da cnda =ue sa Propaga ne meio, enquanto a
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parte imaginaria é responsivel pela atenuagZIo.
Desprezando-se a contribuigfo anémala f’, a parte real do

indice de refragfo ¢
2

a ;ﬂ re Pe R Iv.2
onde P, ¢ a densidade eletrénica.

Calculando-se © indice de refragdo do ar, nas
condi¢Bes normais de press@ic e temperatura, atraveés da
express3o acima, veritica-se que este ¢ muiteo préxime de 1,
isto ¢, n_ =1-1,7x10 %

Se p é a densidade de uma substancia simples, A
© pesc atdmico do Atome espalhador, pode—-se escrever que a
alterag3ioc na fase devido a inserg3io da amostra em um dos

feixes &

Ar N
p = A° = CZ+f ) pt, Iv.3
onde No € © numero de Avogadro e considerou-se que o nar=1

devido a corre¢3ic no indice de refragdo no ar ser da ordem
de 1000 vezes inferior a mesma corregiio nas amostras
sélidas. O erro na determinagfo da fase, devido a esta
aproximagio, & da ordem de 10 >rad. c10™ ¢ milifranjas), para

amostras de 0,1 mm.

Iv.2.1 Méetodo Direto

Consiste em medir-se a defasagem introduzida em
um dos bragos do interferdmetro, produzida por uma amostra
com geometria bem conhecida.

Foi o primeiro métode usade com o interferdémetro
de Raios X para a medida de f’ em materiais com baixa
densidade eletroénica ( Bonse e Hellkétter €1969) 2’ Creagh e

Hart €19703,%' Cusatis e Hart C1975>°*’

J. £’ & determinado a
partir das medicas de p, A, o e t, uma vez que ro o No, Ae
Z s3o constantes bemn determinadas.

Neste metodo a Principal dificuldade esta na
medida da espessura o .smogeneidade da amostra, que &

colocada perrerdicuiarment2 ac feixe direto difratado.
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IV 2 2- Método do A - A2

Para eliminar o problema da medida na espessura
da amostra usada no método interferométrico, Cusatis e
Hart'®’  introduziram o métode A - A2 na medida de £,
empregando-o para alguns comprimentos de onda préximos a
borda de absor¢Xo do Zirecédnio.

O método consiste em usar a radiag3o branca de um
tuboe convencional de Raios X, fazendo com que o

interferémetro difrate para o mesmo angulo o, os

comprimentos de onda A, A2, A3, etc, selecionados pela
lei de Bragg. Estas energias s3Io separadas através da
anilise da amplitude dos pulses na saida do detetor. Em
geral, adota-se o comprimento de onda A, para a regi3o em
que a contribui¢io andmala & grande. Para A 2 aquela em que
a2 contribuigio ¢ pequena e f°’ nesta energia poderia ser
obtida usando uma boa teoria Cpor exemplc a de Cromer e
Libermam'®?>.

A diferenga de fase A e A2 pode ser escrita

como:

Py =CCZ+I‘;\D)\pt, IV.4 a

e

= C CZ+f) D

Py = A2 Pt IV.4 b

| >

onde C= CroNo)/A .
Fazendo a raz3o entre estas diferengcas de fases

obtem—-se: '

p CZ + £2 >
A = A 2 . IV.5

P ’
A2 CZ+f7\/83

Portanto medindo-se as diferengas de fases P, e

€ Py2

conhecendo-se fi/a, obtem-se fi, ndo sendo necessArio

conhecer os valores de P e t por este método. Mas, deve-se
observar que a quantidade calecul ada fi/a fei introduzida,
tornando-se um método indireto.

Em geral tem-se assumido que a tecria de Creomer e

Libermann ¢ valida em regiac longe e acimz da boraa de
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absorgio K, onde f’ nXo varia muito rapidamenfe com a
energia da radiag®oc utilizada. Como ¢ discutido mais
adiante, esta hipétese pode n3o ser valida.
A maioria dos materiais, para os quais outros
autores mediram o fator de espalhamento atémico atraves
deste método, eram metalicos, devido a facilidade de

obter-se laminas com bastante uniformidade na espessura.
As espessuras tipicas dessas amostras, para uma
variag3o na fase de 27 a 47 & de aproximadamente 20 a 50 um

e préximo a borda de absorg3o, o coeficiente de atenuac3io

varia por um fator de quase 10. Estas sZo as duas raz®es
mais importantes que ateé agora tém limitado a aplicagio do
.método para um maior numerc de materiais.

A titulo de exemplificagio cita-se o caso do
Germé.nio'C—Z=323. Uma amostra de aproximadamente 14 Hm de
éSpessura, produz uma variagio na fase de 2m. O coeficiente
de atenuag3o varia aproximadamente de 1070 a 171 em ' em
torno da borda de absorcizo, pPara o lado de energia maior e
menor respectivamente. Supondo que se tenha uma amostra de
50 um, homogénea em espessura Cut = 5,3 e 0,8D. A inserc3io
da amostra produz uma variag3o no contraste de
aproximadamente 60% (veja Figura IV.2), quando préximoe a
borda de absor¢3o, o que prejudica em grande parte a
precisdo da medida. Seria melhor usar amostras c¢om menor
espessura, mas por outre lado, tem-se dificuldades na sua
confecg3io.

Apresenta-se neste trabalho uma alternativa para
eliminar-se a dificuldade acima. O material a ser medido
deve ser depositado Sobre um substrato, que
preferencialmente tenha a borda de absorg3o longe daquela do
material de interesse. Por exemplo, com material que tenha
borda de abso;‘t;So em torno de 1% » poderia-se usar substrato
com borda acima de 5 X , assim © substrato seria por
exemplo: Si, Be, ou policarbonatos ¢ que s3o constituidos
basicamente por C, H e O). Embora isto nZc venha ser uma
condi ¢Xo muito restritiva do método, por ser Ele
diferencial, bastando porém que © substrato tenha

uniformidade na espessura
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IV.2.3 0O Método Diferencial

0 método diferencial para a medida
interferométrica de f’ gque Se esta apresentando neste
trabalho, consiste em inserir entre as léminas separador e
espelho do interferdmetro, nos feixes O e H, uma lamina de
material pouce absorvente, sobre a qual se acha depositado
um filrf\e do material do qual deseja-se medir f*. Na
posi¢dic sem amostra ambos os feixes atravessam apenas o
substrate. Na posicfo com amestra um feixe atravessa o

substrato e o outre, o substrato e amostra que se acha
depositada CFigura IV.1).

Inserinde apenas a lamina substrato, a variagdo

no caminho dptico dos feixes &-:

t t
%E [Cnar - np cosCes+ o T TR cosC; - o Iv.8
L

LT ITTITTTTITT I

| L

1 r——— V7775077778 tq

S T— A, T X t T
L] [ 1]
L] 1 1

FIGURA IV.1
Posicionamento da amostra depositada socbre

substratoc usado com o Método Diferencial.

s ,"1
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Quando tem-se lamina do substrato mais amostra em um dos

feixes a variagXo ¢

EE n - n )——EE-———- Cn n 3-——£i——— C )——ig————
X ar s cosCe+ ar s cosCe—0  Tar” "a’Costom
Iv.7

Portanto quando faz-se a lamina transladar frente aos
feixes, paralelamente as laminas do interferémetro, da
Situagic em que ambos os feixes interceptam o substrato,
para aquela em que um feixe intercepta o substrato e o outro

o substrato e amostra, a variag3o no caminho éptico &:

t
a
cnc.r - g ° cosCe —- o ’ Iv.8
onde © @ o angulo de Bragg e a o possivel desvio do

paralelismo entre as laminas de um interferdmetroc simétrico
e a lamina do substrato. Considera-se que a espessura ts da
lamina substrato ¢ constante.

A variag3o na fase entre os feixes com e sem

amostra &

P=—/—(n —n > ¢t , Iv.9

onde t=ta/cosce—a) € © caminho efetivo do feixe dentro da
amostra.

Usando este método, juntamente com o de medida em
N e A2, pode-se medir f°’, para qualquer elemento, desde que

Seja possivel fazer sua deposigZo sobre um substrato

IV 2 4 Anilise de erros nos 3 metodos

A medida de f’ que seria desejavel para comparar
tecorias deveria ter precis3o pelo menos de 0,1%. Com
amostra de numero atémico préximo de 30, por exemplo, isto
representa &f’=0,03 elétrons.

Mostrar-se—a que existem limitag®es nos metodos

experimentais que dificultam atingir tal ordem de precisXo.
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a) Método Direto:

Isolando-se f* na equag3o CIV.3), obtem-se

»_ | A p
f-[r ])\pt -z IV.10

N
@ o

O erro na medida de f* & determinado por:

&F Sp.2. _Sp.2 Ar.2 &t z'l 12
Z—-_’_—-f-;—, = [C—E) + C'—p) + C—x) + C—t) | . iv.11

Isto implica na necessidade de determinar-se cada uma das
quantidades p, o, A\ e t com um erro menor que 0,1%. Com um
bom arranjo experimental, pode-se atingir esta condi¢3o para
P e X. A dificuldade estia na medida da espessura, pois com
amostra de SOum, necessita-se ocbte~la com wum erro de
0,05um. Além disto, deve ser garantida a constancia desta

espessura em toda area iluminada pelo feixe de Raios X.
b Método A - A2

Na determinagZo de £’ pelo método A - A2 para
apenas um ponto do espectro, usa-se a equagio CIV.5D
Px

f2 = " CZ+f’ ) -2 } Iv.12
N2, A2

E os erros vém de Py Py,= © f)’\/a » constribuinde da

seguinte forma:

&t ép Sp &f 2 1172
s = [%-—ﬁa’ v B L (AEE IvV.13
A Py P2 e d
Enquanto cSpK e <Sp7\/2 dependem apenas das condi cSes
experimentais, &f )’\ o2 depende da Teoria usada.
Para obter f’ em vaArios pontos do espectro,

principalmente proximoe a borda de absorgX¥o, € conveniente
usar C(IV.4bd na obteng3o de ot, apartir das 2iferencas de
fases medidas em A2, para tecdes es N cempriventcs de onda

medidos. Se for utilizada a media

— 1 -
PL = 2 Pz P G b iv.14
1



74
O erro em pt, proveniente de P.x,z @ A, pode ser menor que
0,01%. Contudo, ¢ erro do valor teérico f:x/g é sistemiAtico
e sua contribuigio nFo pode ser representada atraveés da
meédia.

Da equagic (CIV.4a), obtem-se
Px

£; = — -z . IV.15
C o A

c) Método Diferencial

O método diferencial tem as vantagens do método
A - X2, além de que a amostra depositada pode ter menor
espessura e boa uniformidade. Por outro lado, o substrato
deve ser cuidadosamente analisado para evitar-se que sejam
introduzidos erros na fase devido a sua n3o uniformidade
Este meétode pode apresentar 3 fontes de erros
adicionais para a determinag3io da fase, em relagXo ao método
A-A2:
a) A espessura n¥o uniforme do substrato.
b) Deformag¢io do substratoc devido a camada depositada,
evidenciado através do raioc de curvatura do
substrato e amostra.

€2 Erro angular Ce® de pPosicionamento do substrato no

Interferémetro.

No Método Diferencial, f' & determinade a partir
de

-1

P N 2p. cosCe +c0
zZ+] = E%_ [_% T LAE ; h ] , Iv.18
1= C > <
=1 ki\2+f iK/ED cosCe +x0

onde et €@ o angulo de Bragg correspondente ac i-ésime ponto
medido, com comprimente de onda A.. Na maicria dos casos
trabalha-se com 10°%¢ et< 18° e..camo sera discutido em
IV.4.4, ¢ possivel manter a aba:x= ce 0 2°. Isto introduz na

avaliag3o somatéria acima, um err- ae o,02%
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Os erros introduzideos nos casos Ca) e (bd podem
Ser minimizados através de uma escolha conveniente do
substrato, suporte para evapora¢fo da amostra e suporte para

fixagdo da amostra entre as laminas do interferémetro.

IV.2.5 DeterminagZo do Contraste em Fung3o
de ut da Amostra

O contraste de um interferdmetro de Raios X tipo

LLL definide pela equagdo (II.56) pode ser expresso em
fung3o das intensidades individuais dos feixes que deixam o
analisador apds percorrérem ©S caminhos I e II Cveja Figura
I1.3). Se representadas por Il_e III estas intensidades,

© contraste fica

C = 2 v II .Y III . Iv.17

Teria-se o caso ideal em que C=1, quando II= III,
mas no caso real tem-se C<1, devido a problemas geométricos
de focalizag3Io, radiag@oc de fundo e também devido a prépria
Sptica de Raios X para cristais perfeitos absorventes. EntIo
multiplica-se o contraste por um fator FC (fator contrasted,
de modo que o contraste real seja obtido de
c=c.Fc=2/I—I"I”.Fc : Iv.18

r I + I
¢ Ir

Un valor razoavel para FC est4d em torno de 0,8 para a
maioria dos interferémetros bons que n3o apressntam
problemas de geometria.

Ao inserir uma amostra paralela com espessura
’

constante t em um dos feixes , C(por exemplo no feixe que

faz © caminho II J,a intensidade deste ac chegar sobre o

analisador ¢é reduzida per um fator expC-—utd. Ent3o o
contraste pode ser expresso em fun¢fo desta quantidade:
2 exp C(~ut 2D

Cr = . FC , Iv.1g9
1 + exp T-utd

valido se I = I
I I
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Na Figura IV.2 mostra-se a variag3do do contraste
em fungdo de ut. Se a amostra possui ut grande, o contraste
diminui, e isto, como veremos tem consequéncia na
determinagfo da fragZc da fase, implicando em maior erro em
fr.

Destas consideragSes ¢ recomendavel usar-se
amostras gque possuam ut entre 2 e 3, do lade de maior
atenuag3o, isto ¢ , com espessuras entre 20 e 30 um para
amostras com numero atdmico em torme de 30. Assim o
contraste fica entre 0,85 e 0,3 , o que € vantajoso para o

aumento de preciszo na determinag3o da fracZo de fase e

consequentemente de .

a
v

CONTRASTE £

£

1 2 3 4 PT 5

FIGURA 1IV.2
Contraste do Interfercmetr~ de Ra.cs ¥ em furng3ic ut

da amostra inserica em ©m 10z 9. ws,
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IV.3 Preparagfo das Amostras

Foram preparadas amostras de Selédnio e de Galio.
A primeira para medida com o método diferencial e a segunda
para ser wusada com © método direto. S3o apresentados

detalhes das prepara¢fes dessas amostras.
IV.3.1 Amostras usadas com o Método Diferencial

Como substrato foram usados laminas de

" policarbonatos: Kapton com espessura de SO0um, Mylar com 12 e
Bum. O coeficiente de atenuagfc para Raios X Cchai, foi
medido para estes dois tipos de materiais, obtendo-se 6,4
e 9,8 cm-ipara © Kapton e Mylar respectivamente. Estas
laminas foram colocadas em bastidores circulares, com
objetivo de permanecerem ligeiramente esticadas para avaliar
2 suas uniformidades em espessura por um processo dptico e
para serem fixas no interior da evaporadora.

A interface entre as regies com e sem amostra
sobre o substrato deve ser muito bem definida. Para isto foi
colocado scbre a lamina que sofreu deposig¢io, uma mascara
(do préprio material do substrato ou de papel aluminio) fixa
no bastidor. Apés a evaporagfo esta miascara foi removida.

Foram realizadas deposi¢Bes de Selénio sobre os
trés tipos de substratos, na evapcoradora da Empresa
Copytherm, em Campinas. O selénio usado na evaporacio foi
produzido pela Metallurgie Hoboken-Overpelt C(Bélgicad) e tem
grau 99,8999 de pureza. A press3c mantida durante a
evaporagio foi em torno de 10 > atm, nas mesmas condigZes
usadas pela Empresa na produgi3c de cilindros fotoccepiaderes.
As posigSes dos bastidores dentrs da cAmara evaporadora
foram escolhidas de modo atingir espessuras entre 30 e 0O
Hm.

Para estimar ¢ estado de cristalinidade da
amostra depositada, foi feito difratcgrama de Raics X e a3o
foram detectados pices de difrag3o que possibilitassem
afirmar a existéncia de frag3o cristalina na amostra.

Também feoram realizadas deposigSes de Germario
sobre estes mesmos substradcs. usande a evaporadora Balzers,

na Oficina de Optica do Institiuto de Fisica e Quimica -de T¥o
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Carlos. Nas condi¢®es realizadas foram obtidas camadas de
Germidnio uniformes até com 10um de espessura. Para as
deposig@ies com espessuras maiores as camadas ficaram com as
superficies ‘"“escamadas", inviabilizande seu uso para as

medidas.

AvaliagZo da uniformidade do Substrato

O teste para verificar a homogeneidade na

espessura do substrato foi realizado observando as franjas

de interferéncia com 1luz monoccromatica produzidas por
lampadas de vapor de Sédioc ou de Mercurio.

O bastidor com substrato foi colocado sobre um
fundo escuro e a luz proveniente da lampada foi refletida
por anteparo branco fosco, de mode a produzir incidéncia
quase normal A superficie do substrato. As franjas de iguais
espessuras foram detectadas observando—as na dire¢io normal
2 superficie. O arranjo experimental usado foi idéntico
aquele empregado para detectar irregularidades em laminulas
dpticas.

Com este métode, a diferenga em espessura do
substratoc entre dois maximos consecutivos adjacentes foi a
metade do comprimento de onda da luz ‘empregada. Das
observa¢cBes realizadas com os trés tipos de substratos
foram estimadas as dist&ncias entre os maximos consecuti vos
das franjas

aJ) Kapton (50umd entre O e 2 mm;

b> Mylar <(12um Cad) entre 1 e 3 mm;

cl) Mylar Ci12um Cb)) entre 4 e 8 mm;

d> Mylar C(6umd entre 8 e 12 mn.

Entre eles, o melhor substrate & sem duvida o
Mylar de 6um, que permite selecionar Areas de 4x4 mm2com
uniformidade em espessura melhor que 0,1 pm. Esta Aarea
especificada ¢ aquela sujeita a varredura durante a
translag3io da amostra nc método diferencial.

Com O substrado desta espessura, livre,
dificilmente se conseguiria repet: tividade em seu
posicionamento, devido as peossiveis torgfes gque ocorrem

durante © movimento de transla:Tc Tarbem o substrato apds a
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deposig¢io da amostra pode ficar sujeito a tensB@es, tendo
como consequéncia a curvatura do mesmo. Estes dois problemas
foram eliminados aderindo este substrado mais amostra sobre
um suporte de acrilico cujo esbogo € apresentadec na Figura
Iv.3.

O substrato com amostra foi apoiado sobre
superficie plana. O suporte foi levemente forgado nas fendas
A e B com cunhas, de modo a diminuir a disténcia entre as
hastes sobre as quais foram colados o substrato . Apés a
Secagem da cola as cunhas foram removidas, deixando-se o

substrato levemente tracionado.

\ﬂj 22mm
/

AMOSTRA

FIGURA IV.3

Suporte de fixagio da amostra usada no Método

Diferencial
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Consequéncias da n3o Uniformidade do Substrato

Para ilustrar a grandeza dos erros introduzidos
na medida de f’ devide A n¥o uniformidade na espessura do

substrato, considera-se como primeiro exemplo o mylar de

espessura de 12 um.

Mediu-se a diferenga de fase introduzida pelo
substrato, quando apenas ele foi inserido em um dos feixes
do interferémetro de Raios X Cmétodo direto). Esta diferenca
foi de 1,7 radianos, para a radiacXo fundamental. |

Se a variag3o de fase em uma distancia de 4 mm
sobre a superficie foi de um comprimento de onda da luz
visivel, isto significa que a diferenga na éspessura foi
aproximadamente O,3um. Esta diferenca na espessura teve como
consequéncia a diferenga de fase aproximada de 0,0E- e
0,025 radianos para os comprimentos de onda fundamental e
harménico do Raios X.

O erro de 0,05 radianos na fase em A 2 introduz
um erro na espessura da amostra CAptptD ; 0, 0048.
Considerando ainda o erro na fase para A que contribui com
CAph/ph)ag 0,004, ent3o CAFf’.Cz+f’d) = 0,008.

Para a amostra de Selénio por exemplo isto
implicaria num erro sistematico em f* em torne e 0,2
elétrons.

Considerando agora o caso do Mylar com B6um que
pode possuir a variagXo na espessura da ordem de O,1um, em
toda 4rea iluminada conclui-se que o erro final em
CAf* ACZ+£*Ida = 0,002, que no caso do Selénio corresponde

aproximadamente 0,07 elétrons.

Iv.3.2 Amostra usadas com o Método Direto.

Foram realizadas algumas experiéncias no sentido
de serem obtidas amostras morocristaiinas de Germianioc com
espessuras em torno de 30-50 om. Estas foram cortadas com
aproximadamente 400 um e suzmet:cas a pelimento quimico. Com
todas as amostras, atingiu-s2 a $Spessurz em “orro o valor
requerido, mas as variasPes ~a assessira Soram IYreriocres a

N .
5%, para areas de arroxamacaneie 3:T~1° . Tom esta qual idade
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de superficie, elas nZo s3¥o viaveis para utilizagZo na
medida de f’ pelo método interferométrico.

Foi realizada uma outra experiéncia , com o}
intuito de obter amostras com espessuras em torno de 100um e
uniformidade de 0,1 um , resultando amostras do elemento
Galio para varias espessuras em torno deste valor. Este
elemento tem pontc de fusZo na temperatura de 29,7 °¢ ,
sendo por isto, ideal para o presente método de preparacio
de amostra a temperatura proxima da ambiente. .

Montou-se um sistema éptice semelhante aquele

usado para testes de qualidade de superficies de planos
6pticos. Foram usados dois planos de qualidade superior a
kc/S, que apds serem levemente aquecidos foram colocadeos
entre eles uma pequena quantidade de Galio sélida e treés
espagadores com espessuras proximas daquela desejada Cpor
exemplo 100umd. O Galio tornou-se liquido, escoando e
formando uma pelicula de espessura préxima a dos
espagadores. Com a visualizag3o das franjas de igual
espessura na regido vazia entre os planos épticos, foram
ajustadas as posi¢cBSes desses espagadores até que a distancia
entre as franjas fosse superior a 2 cm.

Quando necessario, durante o resfriamente do
conjunto Cplanos épticos, laminas e espagadores), foram
realizados noves ajustes. A temperatura do laboratdério
permaneceu controlada por condicionador de ar mantendo—-a em
torno de c22 * 1> °c.

Apds a solidificag¥o do Galio, os planos &pticos
foram separados e a lamina removida.

Foram desta forma obtidos amostras de Galio com
espessura de (109,55 % 0,1) um e uniformes dentro de 0,1 um,
em Area aproximadamente de 1 cm{

As medidas de espessuras foram realizadas com
aparelho P-O1 Segun ABBE da CarlZeiss-Jena, que possibilita

medidas com precisZoc de 0,1 Mm.

SERVICO DE BIBLIOTECA E INFORMACAO = IFQS(
FISICA
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IV.4 Arranjo Experimental para as Medidas

Interfercmétricas

A estagZo de Interferémetria, foi montada no
Laboratério de Optica de Raios-X e Instrumentagfo da UFPR.
Este laboratério encontra-se instalado em um poraoc com o©
objetivo de diminuir as variagBes de temperaturas e ruidos
ambientais que em geral causam problemas no trabalho de
Interferémetria de Raios X. Na Figura IV.4 mostra-se uma

foto dos principais componentes desta estag3o,

IV.4.1 Interferémetro de Varredura Elastica.

Para a realizacg3o deste trabalho foram
construidos interferdmetros elasticos do tipo LLL, usando um
bloco monocristalino de Silicio FZ procedente da Wacker
Chemitronic. O bloco cristalino foi orientado e cortado
dando origem a dispositivos como esquematizado na Figura
IV.S, com dimens®es aproximadas de 10x15x18 mma, ladminas
iguais de 10x7x0,58 mmse separadas por 4,05 mm. Com a
orientag3o indicada, os planos difratantes sZo os da familia
(2200, e com a separagio entre 1Aaminas pode-se atingir
reflexSes com 2¢ até aproximadamente 100 graus. Apds o
corte fez-se o polimento quimico para eliminar a camada
policristalina e tens®es residuais produzidas durante o
processo de corte.

Fixou-se A lamina mével uma pequena haste
C"bigode™) em cujas extremidades foram col ados imas
permanentes. O dispositivo foi colado pela base em uma haste
metalica e a esta fixou-se o suporte da bobina. A
Figura IV.6a, apresenta uma fote de um dos Interferémetros
construidos para a realizag3oc deste trabalho.

O interferémetro foi fixo ac centro de uma mesa
divisora industrial que permite precis3do no posicionamento
em S5 segundos de arco para os 380 graus. E em torno desta
mesa diviscra foi adaptado um anel wutilizado para a fixag3o
de acessérios de posicicnamento de amcstra e do detector

de cintilagZo, para receter =25 feixes H ou O.



Figura IV.4

Estagio de Interferométria montada para a realizag3o

deste trabalho.

12
FIGURA IV.S L

Esquema 1lustrativo de um Interferdmetro tipo LLL

de varredura elastica.
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Os feixes difratados na direg3c H foram usados
apenas para encontrar a reflex®o de uma linha caracteristica
do tubo utilizado, durante a maximizagido do contraste e
testes de estabilidade.

Nos interferdmetros do tipo elastico construidos,
os contrastes obtidos foram em torno de 80% para a linha
Cukat e reflex3o dos planos (220), medido com fendas que
permitiam a recep¢fio de intensidade difratada por toda a
drea iluminada Ctipicamente 0,6 x 4 mm%).

O interferdmetro acha-se envol vido por uma.
pequena caixa de acrilico CCA, Figura IV.7), isolando-o do
calor produzido pela bobina de translagdo C(B), fixa do lado
externo. Entre as laminas do interferdmetro estXo colocados
um parador do feixe direto CAF) e a amostra CAM que &
movida por um posicionador controlado a solenédide. Todo esse
conjunto acha-se encerrado por uma caixa de poliestireno
expandido revestido com lamina de 1,5 mm de espessura de
chumbo. Em seu interior, préximo ao interferémetro, tem-se

um sensor de temperatura (CID. Veja Figuras IV.6b e IV.7.

Scbre a Instabilidade do Interferdémetro

A forga necessaria para transladar o analisador
CA; Figura 1IV.5), em relagio as demais laminas do
Interferémetro, & proporcional A corrente na bebina B,
mostrada na Figura IV.7. Variando-se esta corrente
linearmente com o tempo, obtem-se uma vari ag3do senoidal da
intensidade detectada em um dos feixes de saida. O periodo
desta sendide corresponde a uma translagifos de
aproximadamente 2 X Cdzzo ) da lamina analisadora.

A estabilidade para este interferdémetro foi
verificada, aplicando-se uma certa corrente na bobina de
translag3o, de modo "a parar* na posigio de maior
sensibilidade dessa sendide C posig¢io de derivada maximad.
Dos registros das i1ntenmsidades e f1 utuagles de temperatura
da wvizinhanga do :nterferdmetro em fungio do tempo,

constatou-se que-



Figura IV.Ba

Interferédmetro LLL de varredura elastica.

Figura IV.E6b
Interferdmetro LLL e sistema de prote¢io usados durante

O experimento.
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a) As flutuagBes de intensidade observadas correspondem
variag®es na fase da ordem de uma milifranja, ou
seja, 0,002 &.
b) Estas flutua¢Bes est3o correlacionadas ao ciclo de
comutagdo do condicionador de ar.

Sob estas condigBes, este interferdmetro foi considerado

estavel.

A instabilidade de interferémetro de Raios X, ¢
um problema que durante um longo periodo dificultou os
avancos deste trabalho. O auter realizou varias tentativas

experimentais, para obtencXZo de interfer Smetros estaveis,
que resultaram uma série de bons di spositivos, entre os
quais © usado neste trabalho. Um completo entendimento sobre

as razdes que os tornam instAveis, ainda & um problema

aberto neste laboratdério.

IV 4.2 ResolugZo de Energia

Como fonte de Raios X usou-se tubo convencional de
foco fino 0,4 x 8mm23, alimentado por uma fonte
Rigaku-Denki com estabilidade em torno de 0,1%%. O suporte do
tubc de Raios X, colimador, mesa giratdéria, estZo todos
sobre uma mesa de concreto, cujos pés estF¥o apoiados em
caixas contendo areia, a fim de reduzir a transmissZoc de
vibrages do solo para a mesa. Um desenho esquemiAtico da
montagem experimental & apresentade na Figura IV. 7.

O feixe de Raios X proveniente do foco linha
passa pelo colimador CQ e pelas fendas C(FD horizontal e
vertical) que definem a divergéncia do feixe incidente.
Atinge o© interterémetro e sai déle nas direges O e H,
chegando ac detector apds passar pela fenda 'canal® CFM e a
fenca F, respectivamente.

O geonidmetro (MD) ¢ uma mesa divisora industrial
de alta precisio que permite o© posicionamento angular e
leitura com precis3o de S segundos de arco, © Qque
corresponde a AlNA = 1,3x10_‘, na regido de trabalho. Sua
automagdo ¢ feita atraves de caixa de redug@oc C(CR> de
47.70,405 '@ motor (M) com 48 passos-/revolugdo, isto implica

qu= cada passo do metor corresponde uma rotacdo de 1,¢81
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segundos de arco no posicicnamento do interferémetro. Varios
testes foram feitos para constatar que n3o haviam perdas de
passos durante o acionamento do motor., Destes
posicionamentos angulares nic foram detectadas falhas na
transmiss3o dos torques do motor a mesa goniométrica

A selegc3o de energia na regi3o de interesse, em
torno da borda de absorg¥o ¢ feita através do préprio
interferdémetro, ajustando-se o dngulo de Bragg . Este ajuste
no angule da mesa goniométrica durante o experimento foi
realizado através do sistema Scope.

As fendas que delimitam a divergéncia do feixe

CFD, Figura IV.7) tém as dimensSes de 0,4 e 4 mmz, no plano
de difra¢3o e perpendicular a ele, respectivamente, e est3o
distante 960 mm da fonte de Raios X. O Aanguloc de
posicionamento entre a superficie do alvo e colimador & de 8
graus assim o tamanho aparente do foco & de 6O0tm x 8mm
Isto implica que a divergéncia no plano de difragfoc ¢ de
aproximadamente Sx10”* radianos, sendo esta a principal
responsavel para a resolug¥o em comprimento de onda (Ca
divergéncia vertical contribui como um efeito de segunda
ordem J. No caso tipico quando © angulc de Bragg ¢ de 13
graus a resolug3c em comprimento de onda, AN/N, & igual a
2x107°,
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Figura IV.7

Esquema ilustrativo do arranjo experimental (N3oc estid em escalad.

88
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IV.4.3 Detecgioc de fétons.

A coleta do ndmerc de fétons & realizada com um
detector de CintilagZio (D) ou com detector de Estado
S6lido de Germinio hiperpuro (DES, Figura IV.7). Os =sinais
que saem desses detectores passam por pré-amplificador e
amplificador de ganho ajustivel e s%o Separados através da
analise de altura de pulsos em monocanais. SZo utilizados
dols monocanais com janelas e niveis inferiocres previamente
calibrados para a detecc3o dos fétons com energias em ECA\) e

ECA/2). Os pulsos selecionados pelos monocanais saem em
forma quadrada e entram nos contadores do sistema Scope.

Para as medidas foi usado o feixe com contraste
da diregzo O. Isto porque, este feixe sofre apenas uma
Pequena translagioc durante a varredura em energia, podendo
© detector permanecer fixo. Por outro lado o© feixe que
possui contraste esti separado de aproximadamente 1,2 mm do
feixe difratado direto, e este introduz radia¢io de fundo
indesejavel que reduz o contraste aparente e impossibilita
a medida

Com o© objetivo de diminuir a quantidade de
radiag3o espalhada que atinge o detector durante a medida
com o feixe O, construiu-se uma fenda “canal" longa ¢(FM na
Figura 1IV.7>. Esta fenda construida em ago, possui a
abertura ajustavel e superficies retificadas . Encontra-se
montada sobre um sistema de translagic que ¢ aciocnado por
parafusc micrométrico, caixa de redugdo, motor de passo.
Durante as medidas, seu posiciocnamento & realizade pelo
sistema Scope, de acordo com a equagio x=2Zlsen(e) Conde ! &
2 distarcia entre laminas do interferémetrod. A fenda F
posiciocnada para receber o feixe na direg3o H tem seu

ajuste manual.

IV.4.4 Posicionamento da amostra

O posicicnamento da amostra ¢ feito de forma
muito simples, com o usc de um sistema de alavanca, onde em
uma extremidade se encontra o Suporte com a amostra e na

outra um im3A permanente. Pré&ame a este imd tem-se uma
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bobina pela qual circula corrente responsavel pela forga
sobre a alavanca. As situagB®es com amostra e sem amostra

frente ao feixe, sZo controlados peloc programa através do

Sistema Scope.

No Método Diferencial a amostra € colocada
paralelamente as l&minas do interferémetro e gira junto com
este em relagdo ao feixe direto, durante a varredura em
energia. Para isto a alavanca de posicionamento ¢ fixa por
base magnética A parte giratéria da mesa goniométrica.

No Métode Direto a amostra & colocada com a

superficie perpendicular a diregio do feixe direto,
permanecendo angularmente fixa, durante a varredura em
energia.

A separag3o espacial entre os feixes de Raios X,
sobre a lamina central do interferémetro, & aproximadamente
de 1,7mm. Isto implica em cuidados especiais no
posicionamentoc da amostra para garantir que ela nizo
intercepte o© feixe H s mas intercepte totalmente o
incidente. O ajuste & feito monitorando-se as intensidades
dos feixes sem interferéncia da direg3o H.

O processc adotade para verificar o paralelismo
da amostra em relag3ic as laminas do interferémetro no método
diferencial, ou o perpendicularismo da amostra em relagio ao
feixe no método direto, & valido apenas para amostras com
superficies refletoras, casc daquelas aqui utilizadas. Os
passos neste processo s3o os seguintes

ad) Encontra-se a reflex3®c para uma linha caracteristica
em ezzo .Posiciona-se a fenda longa “canal" para
receber os feixes difratados na direg3io O e ajusta-
se o angulo da fenda “caral' por um destes feixes

b)) Gira-se o gonidmetro de - 92%3 . Nesta posig¢To as
laminas do interferémetro est3o perpendiculares a
direg3ic do feixe incidente.

c2 Fecha-se a janela de saida dos Raios X e translada-se
a Tenda "canal" até que um cbservador olhando pela
fenda n3o consiga ver a lamina do interferdmetro e
=iw & amostra.

d) Alusta-se a posigio angular da amostra até que o
wbservador veja a reflex3oc da ferda. Neste ajuste o

2o estimado & de 0,2 grau.

oy
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IV.4.5 Estratégia na Aquisic¢Zo de Dados

E importante saber quais os parametros que
determinam o sigma do ajuste na fase, para os
interferogramas cossendides, com base no contraste e no

numero de fétons por segundo contades durante a varredura do

interferémetro.

Foram realizadas algumas simulagBSes de dadoes
experimentais, objetivando esclarecer qual seria a
estratégia a adotar na aquisig¢io de dados, no sentido de

diminuir o sigma resultante no ajuste do parametro fase.

Interferogramas experimentais Cincluindo erros
estatisticos de contagemd foram simulados em computador
possibilitando varia-los quanto a:

-numeroc de franjas;
“numero de pontos por franja;
—“numeroc médio de fétons por ponto;

—-contraste do interferémetro.

A estes interferogramas foram ajustadas
cossendides com 4 parametros Camplitude, frequéncia, fase e

radiag3o de fundod, tendo-se concluido:

a) Mantendo o© numero total de fétons e contraste
constantes, o sigma do ajuste n¥o diminui de modo
significativo quando ¢ numero de pontos por franjas
€ suyperior a 4 vezes o© numero de parametros a
ajustar. Caso contrario, inferior a 4 vezes o sigma
comega a aumentar. Assim, © nimero &time de pontos

parece ser 186 por franja do interferograma.

bd Aumentando o numeroc de franjas +varridas com
© numerc total de fé&tons, contraste e numero de
pontos constantes, 2 sigma do ajuste aumenta.
Contudo, para um oom  ajuste da frequéncia e
elimini¢io de amb:griitades na fase, © numero minimo

de franjas no interferoagrana deve ser proximo de um.

<) Mantendo ¢ zoerramtae fFiws, o sigma do ajuste

diminui com aumszrte 4 ~urer: reclic de fétons por
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ponto.

d> O sigma do ajuste depende fortemente do
contraste. Mantendo o numeroc de fétons constante,

obtem-se que o sigma do ajuste na fase diminui com

O aumento do contraste.

Nos experimentos foram utilizades 21 pontos para
um interferograma de aproximadamente 1,3 franjas. Neste
Caso, para um contraste de 70% e numeroc médio de fdétons

de 3000, © sigma do ajuste na fase & de 0,01 radianos, ou

sSeja aproximadamente 1 milifranja.

IV.4.8 Sistema de Aquisig¢Xo de Dados

O controle e aquisi¢io de dados foram realizados
com © emprego do sistema SCOPE 7’ CSistema de Controle e
Processamento de Experimentos), que ¢ um sistema modul ar
interfaceado a um microcomputador. Este sistema baseia-se
na estratégia adotada por Rodrigues e Siddons'®’ isto ¢, um
sistema de controle nZ%oc dedicado exclusivamente a um unico
tipo de experimento, programavel em linguagem de alto nivel
(Basic) e modular em termos de “hardware" e “software",

Os médul os deste sistema utilizados neste
experimento foramo: Fonte de alta tenszo, contadores
impulsos com dois canais, acionador de motor de passos,
conversores digitais-analégicos CDACS) com 8 e 12 bits com
fonte de tens3io e de corrente e leitora de multimetros que
possuem saida BCD. Na Figura IV.8 tem-se um diagrama em
blocos mostrande as conex®es entre os médulos e periféricos
utilizados nos experimentos com interferdmetros..

O microc_omputador usado no controle do sistema
foi um Dismac-D800Z2 com duas unidades de disco e capacidade
de B4 kbytes de memdria.

Sem este tipo de equipamento, que possa fazer o
controle do processo experimental seria praticamente

impossivel de realizar com sucesso este trabalho.
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IV.4.7 Medidas

Método Diferencial e A-A.2 com Amostra de Selénio

Para a realiza¢Zo das medidas com amostras de
Selénio, na regific do espectro, préxima A borda de absorg¢3o
ka=0,9799 2, foi utilizado um tubo convencional de Rajios
X com alvo de Tungsténio, operando em 40 kV e 20 mA.

A linha caracteristica ‘WL;\/1 Cx=1.0988 R, foi

usada como referéncia para o posicionamento angular do
interferdmetro durante as medidas.

O nimero médio de fétons/segundo contados durante
a varredura da franja de interferéncia sem amostra, feoi em
torno de 60, para a linha caracteristica, enquanto que na
regido de radiag¢Zo branca foi aproximadamente 4 e 8
fétons/segundo para A e A2 respectivamente.

A pequena intensidade na regidoc de interesse e a
natureza aleatéria na produg3io de Raios X, levaram a
necessidade de contar fétons por longe periodo de tempo e a
indagagZo de qual seria a estratégia de coleta a adotar
Para obter f* com © erro requerido , necessita-se vAaArias
horas de coleta. Durante este periodoe todo o conjunto
experimental Cinterferémetro, gerador, detectord pode sofrer
de variag®es que afetam a precisioc desejada.

O processo adotade na coleta de dados foi de
repetir-se varias vézes a mesma varredura de franjas de
interferéncia, com e sem amostra, em intervalos de
aproximadamente 0,5 hora e de modo que no processamento dos
dados experimentais possa ser usada a técnica de "signal
averaging®

Para <ada comprimentoc de onda e seu harménico,
medidos simultaneamente, foram feitas 16 varreduras das
franjas de i1zterferéncia. A soma dos interferogramas destas
18 warreduraz foram utilizadcs na determina¢ic das fases
para a calceualce de f’. Cada interferograma ¢ constituido de
€l pontcs. cerrespendentes a 21 valores de corrente na
bobira e ar-ecurz 4o interferdmetro, cobrindo um intervalo
tetal aw Tma =u 1,3 franjas para o fundamental.

Tuats os dades coletados foram gravados =m disco

pars  revenas o srocezsamento em outro computadlor. Os
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arquiveos contém os interferogramas:

a) Sem amostra para o comprimento de onda A,

b) Sem amostra para o comprimento de onda A2,

c) Com amostra para o comprimento de onda A,

dd Com amostra pﬁra © comprimento de onda A2,
além da variag3o da temperatura do interferémetro durante a
coleta de dados. O udltimo conjunto de dados representa um
tempo de contagem total de 16x40seg. = 640 seg., por
comprimento de onda e por ponto do interferograma.

QO programa em "Basic" utilizado na aquisigio de

dados tem como base o fluxograma indicado na Figura IV.Q.

Na Figura IV.10, mostra-se um resultado tipico
das intensidades medidas em fungio da corrente de translag3o
do analisador, nos casos Cad, Cbd, Ccd e ¢ 4.

A amostra de Se sobre o Kapton foi medida para g8
valores de energia, num intervalo de 2 keV, em tornc da
borda de absorgZc do Se (12.652 keV ou 0O,9798 8. o
primeiro ponto de medida foi sobre a linha WLy1 CA=1.0g88 &,
o=16.628°). Para o segundo ponto foi posicicnadeo o
gonidémetro no Aangulo anterior decrescido por 0,5497°,
permitinde a difragcfo de *20 eV da regido branca do
espectiro centrada em de 11.652+2 eV CA =C1.0640% 0,00153%X).
A partir deste ponto, o incrementoc angular foi constante
de — 0.0257°%isto & de 47 passos do motor responsavel pelo
posicionamento angular da mesa goniométrica, correspondendo
2 incremento em energia em torno de 17 eV para esta posig¢io.

Com amostras de Selénioc sobre Mylar Cde 12um e 6
um O foram realizadas medidas de 10 pontos préximos a borda,
considerando como no casc anterior, o primeirc pontoc sobre a
linha caracteristica lei, RO sSegundo para a energia de
11.652 eV e apartir deste com energia correspondente ao
incremento angular 10 vezes maior que aquele usado com
amostra sobre o Kapton. A obtenc¥o de cada conjunte de 10
pontos tomou aproximadamente Q0 horas inminterruptas de

medida.
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L

Figura IV.Q
Fluxograma do programa usado pPara aquisig¢ic dos

dados experimentais.
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Método direto com amostra de Gilio

Foram feitas medidas usando as linhas
caracteristicas MoKa1 e Mokf3, com amostra de GaAlio colocada

perpendicularmente ac feixe direto.

Para a aquisig¢3o de dados foi utilizada a mesma
programagio citada em parigrafos anteriores, exceto pela
medida em A/2 que n3o & necessaria neste método. .

A intensidade média nestas condi¢Bes com a linha
& foi de aproximadamente 200 fétons/seq., contades durante

20 segundos em cada ponto do interferograma. O numero de

interferogramas foi de 16, obtendo-se na média 0. 000 fétons

por ponto do interferograma soma.

IV.S Processamentoc das Medidas

IV.5.1 Determinag¢fo das Fases

A intensidade registrada em fung3doc da corrente na

bobina de varredura ¢ representada por
ICxO=PC1dcosC(PC2). x+PC3DD + PC4d , IvV.20

onde PC1), PC2), PC3) e PC4) sFo constantes a determinar e x
é proporcional a corrente que circula pela bobina.

Para determinar estes parémetros desenvol veu-se
um programa em "Basic" para realizar o ajuste de funcdes aos
dados experimentais, usando o método de Minimos Quadrados
com algoritmo semelhante aquele empregado por Helmer R. G.,
et al'®? na analise da resoclug3o em detectores. Detalhes
sobre © método sac encontrados no Apéndice 1.

Cada sub-arquive, constituido por 4 conjuntos de
dados ¢ submetido ao ajuste com quatro parametros . Apds
isto encontra-se a frequéncia meédia, PC2>, destes 4
conjuntos. Esta € mantida constante pPara um nove ajuste com
3 parametros, sendo que para © harménico X2 a frequércia &

igual aoc dobro daquela do fundamental . Determiracos esses
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parametros para cada sub-arquive, faz-se as diferengas entre
as fases, com e sem amostra, para os dois comprimentos de
onda A e A/2, obtendo-se P, © Py 2"

Na Figura IV.11 sX%o mostrados um conjunto de

dados experimentais e a curva continua resultante do ajuste,

obtidos com uma linha caracteristica ¢)\) e com radiag3o
branca (A/2).

O processo acima foi realizado para 16
Sub-arquivos de forma independente, obtendo-se no final as
médi as Ex e 5%/2’ com os respectivos erros . E também para
um Unico sub-arquivo contendo a soma dos 18 C("signal
averaging"). Os erros nas diferengas de fases para estes
dois processos foram aproximadamente iguais.

O erro médio na diferenga de fase avaliade no
lado de baixa energia foi em torno de 0,02 radianos. Estes
erros s3o obtidos do processo de ajuste e dependem de varios
parametros experimentais. Por exemplo do lade de alta
absorgfo o contraste diminui, e isto implica maior erro na

determinag3io da fase com a presenga da amostra em relagio

aquela sem amostra.

IV.5.2 DeterminacXZo de f°
a) Método A-A-2 e Diferencial

Os valores tedricos de fX/E’

usadas no experimento, foram calculados com © programa de

Cromer e Libermanntéi. As diferengcas de fases p’\/2 foram

para as energias

obtidas apartir dos dados experimentais. O valor meédioc pt

foli obtido destes valores usando-se:

2 G

N
Pt = — Z p. ~ 3 >
N ¢ A2 AiCCZ + th/EJ

[

Iv.21

onde
G = cos ei s para o Meétodo Diferencial

G =1 s para o Mérocac A=)\.2.
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A dispers3ic anémala experimental, para o
comprimento de onda fundamental Cpréxime a borda) foi
calculada por:
Py

f)’\= — -Z . Iv.22
Kpet NG

Os erros médios n%o sistemiticos em f' s¥%o da
ordem de 0,1 elétron, ou seja 0,3% em Z+f° para este

el emento.

As Figuras IV.12 a IV.16, mostram os resultados

experimetais de f’ em fungioe de )\/kk, onde >‘k ¢ o
comprimento de onda da borda de absor¢io do Selénio.

Os resultados apresentados nas Figuras IV.12 a
IV.15 s3o para o Método Diferencial com o substratos de
Kapton (SOumd; Mylar di12umd; Mylar d(Bumd e Mylar C(Sumd
respectivamente. Na Figura IV.16 est3o os resultados obtidos
com uma amostra de Se sem substrato colocada perpendicular
aco feixe direto difratade CMétode A-A.2). No Apendice II s3o
apresentados os resultados experimentais obtidos, com os

quais foram construidas estas figuras.

b) Método direto com amostra de Galio.

A partir das diferengas de fases resultantes do

processo de ajuste, para os comprimentos de onda
caracteristicos, empregou-se a equagio CIV.10D, para
cbter-se . O valor da densidade usada foi
p=C5.904t0.OOl)g/cmatioJ. e a espessura medida diretamente

t = (1,085 * 0,001310 Zem.

A Tabela IV.I mostra os resultados cbtidos.

TABELA IV.I Resultados Experimentais e Tedricos
de £’ para o GaAlio.

[
Comp. de onda%Dif. de fase|f’CExper)| £*CC&LD £7CSmith)
] [ )
¢ L cradd corrCE=§E) corrCE=E D
3 - : 3 o o
0.70925 tog, 7o = £,01 |0,17+0,03 0,16 0,23

1
K]
s

0,83052 32,04 * Du21 |0,28%0.03 0,23 0,30
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IV.8 Determinag3o de f’ pelo Método Bragg-Laue

IV.6.1 ApresentacZo do Métode

A Teoria Dinamica para cristais perfeitos mostra
que o maximo da refletividade em caso Bragg se da em 4ngulo
ligeiramente superior aquele do caso Laue, como & visto no
capitule II. Isto & consequéncia direta do indice de
refragdo para os Raios X na matéria ser menor do que 1. Esta

Separagdo angular ¢ dada pela equagdo (II.44) na aproximagio

de absor¢Zioc nula, estrutura centro-simétrica e reflexio
simétrica.

Para o Silicioc e Germanio que possuem a estrutura
do diamante com 8 Atomos idénticos por cela unitaria, o
fator de estrutura na diregio do feixe incidente & escrito

como:
F°= 8 C2Z+ " +if**) . Iv.23

Da medida do desvio angular, D, entre os maximos de Laue e

de Bragg, obtem-se:

senC2e )
L

Z+ £ == ¢ D . IV.24

1
8 xz

nv
rO

D & tipicamente da ordem de segundos de arco e
pode ser medido através do levantamento experimental destes
perfis, que possuem largura desta mesma ordem.

Okkerse“tj, usou um dispositivo Bragg-Laue
semelhante, mas sintonizavel anguliarmente por deformagio
elastica, para determinar a razZo de xro/xrh

No trabalho aqui realizado, © dispositivo
Bragg-Laue ¢ rigido CFigura III.®). Sendo que o feixe
incidente & previamente monocromatizado por cristal da mesma
espécie do dispositivo. A varredura angular ¢ realizada com
a area deo feixe incidente banhande 70% a lamina que difrata
em caso Laue e 30% o corpo gque difrata em caso Bragg, de
mcdo a diminuir a diferenca antre as intensidades

detectadas.
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IV.6.2 Arranjo experimental

A técnica de medida consiste na utilizagso do
difratémetro de duplo eixo, onde um monocromador e
dispositivo est3o montados sobre o Primeiro e segundo eixos
respectivamente, no arranjo n3o dispersivo (Figura IV.17).

O feixe de Raios X proveniente do tube
convencional passa por um colimador longo ¢~ 1000 mm> e na
sua saida ¢ delimitado por fendas no plano de difrag3o

(Fh=0,5mm) e perpendicular a ele (Fv=4,0mm>. O feixe
difratado pelo monocromador incide sobre o dispositivo dando
origem aos feixes difratados em caso Laue pela parte
delgada e em Bragg pelo corpo do dispositive Cveja Figura
IV.17>.

Os feixes estiEo espacialmente Separados por
aproximadamente 3mm e ambos podem entrar no mesmo detector.
Uma fenda mével permite que estes feixes sejam detectados
individualmente durante a varredura angular do segundo eixo.

Os cristais sobre o difratémetro foram protegidos
com uma pequena caixa de poliestireno expandido. Tode o
conjunto difratémetro, detector, fendas e parte do
colimador, foram protegidos com uma caixa maior, para evitar

a ventilag3do direta do condicionador de ar do laboratério.

IV.6.3 Controle e Aquisicfo de Dados

As medidas de intensidades e os controles do
posicionamento angular do dispositivo e da fenda mével,
foram realizados® peloc sistema Scope programade com base no
fluxograma apresentado na Figura IV.18.

Para um dado comprimento de onda, fez-se varias
varreduras sequénciais com o eixo do difratémetro girando em

sentido horaric e anti-horario.
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Figura IV.17

Arranjo experimental usado nas medidas com o

dispositivo Bragg-Laue.

IV.6.4 Determinagc3c de £’

Foram medidos os perfis de reflex3o dos feixes
difratados em Caso Bragg e Laue para o comprimento de onda
CuKou com o dispositivo confecciocnade em Silicio e para
varios comprimentos de onda com o dispositivo de Germanio.

Perfis tipicos obtidos para as intensidades
medidas com o dispositive de Silicio, wusande a linha
caracteristica CuKa1 s3do mostrados na Figura IV.19.
Observa-se que estes est3o angularmente separados por
aproximadamente 13 passos (3,25 segundos de arcod.

Para determinar £’ com a precisdo de 0,1 elétron
¢ necessario medir a Separag¢io angular entre os picos com
uma precisdo de 0,05 segundoe de arco . '

Para um dado comprimento de onda, foram ajustadas

As curvas experimentais Bragg e Laue, uma fungXo do tipo:

P
1

1 + P Co-P >2
2 a

ICed=

2
+ P4expC—P5Ce—P3) J . Iv.a2s5

que ¢ a soma de uma lLcerenziarna e uma Gaussiana, centradas no

mesmo ponto P3 . Pi. Pz' F;. P‘ e P5 s8o os parametros a

ajustar. A distancia angular er‘re os picos é dada por:
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D=P - P . Iv.z26
3 Bragg 3 Laue

Para o ajuste foi inicialmente usado o algoritme Simplex,
implantado no mi crocomputador do laboratério.
Posteriormente, desenvolveu-se um programa de ajuste
usando-se © método dos minimos quadrados implantadeo no
computador central (Dec-10). Com estes dois métodos foram
obtidos aproximadamente os mesmos desvic entre os pontos
experimentais e aqueles resultantes da curva a Justada,
embora o Gltimo tenha a vantagem de ser mais rapido,

Dos valores médios da separagd@oc angular foram
obtidos os de f’, que se encontram na Tabela IV.II. Estes
resultados para o caso do Germanioc, também s¥o apresentados
graficamente na Figura IV.20, junto com os resultados

tedricos de Cromer e Libermann

POSICIONA DISP. B-L
‘Clr4a "D

POSICIONA FENDA PARA
BRAGG

I

CONTA FOTONS

POSICIONA FENDA PARA
LAUE

CONTA FOTONS

TESTE
YVARREU 2 PICOS 7

IS[M

GRAVA 1IBCI> E 1ILCID

INVERTE SENTIDO
DO MOTOR

Figura IV.18
Fluxograma da programag¢fo usada na aquisi¢io de dados

com © dispositivo Bragg-Laue.
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Resultados de f’° cbtidecs com o métedo Br agg-Laue, com
dispositivo de Ge (barras). A curva continua ¢ o

resultado de Cromrer e Liserman.



TABELA IV.II

Resultados de £’ para varios comprimentos de

obtidos com o Método Bragg-Laue.
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onda

N  Comp de Onda Dist angular f’CExper) f’Ccald
em passo de 14 .-
cRd P Cel Ced
seg. de arco
Si 1.540 3.2410,02 0,73+0,09 -0,244
(333 CuKeta
Ce
333 CoKaa
=4 1.543 8,040, 02 -0,84+0,10 -1,167
333 CuKao
3 1,392 4.82+0,02 -2,08x0,12 -1,281
C333 CuKf3
4 1.245 3,65+0,03 -4,37x0,22 -=,022
333 WL32
5 1.131 2,48+0,25 ~-10,9 *2,1 -3. 939
C333D
8 1.098 2,8320,13 -7,0 *1,1 -3. 482
C333D WLy
C444> MoKai1
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CAPITULO V

RESULTADOS E CONCLUSOES

V.1. Métodos Interferométricos.

Os graficos de f’® x A Ak (Figuras VI.12 a 15),
mostram os resultados experimentais obtidos para a parte
real da corregio de dispersio anémala no fator de
espalhamento atémico, medido na direcio de incidéncia pelo

metodo interferométrico diferencial, para o elemento
Selénio. Na Figura IV.16 sZo apresentadas as medidas, para
as mesmas energias, pelo métodeo A-A 2.

A coeréncia entre estes resultados para amostras
diferentes mostram que o© método Diferencial pode ser
empregado com bons resultados na obtencio de f’, desde que
oS valores tedricos de f° na regido de A2 possam ser
conhecidos com precisio pelo menos igual aquelas intrinsecas
ao método experimental.

Os resultados apresentados na Figura 1IVv.12,
referem—-se a amostra com substrato de Kapton com S0um de
espessura. Os pontos experimentais est3o sistematicamente
deslocados em relag3io aocs tedricos, por aproximadamente 0,4
elétron. Esta diferenga ¢ perfeitamente explicada pelas
variagBes da espessura o© substrato na Aarea usada para as
medidas, o que foi verificado somente apdés o experimento.
Isto mostra a necessidade de se controlar muite bem a
uniformidade em espessura do substrato. 0O que foi realizado
por um método éptico conforme exposto na secg3co IV.3, para
as amostras depositadas sobre Mylar.

Nos resultados com o© substrado de Kapton, a
distincia entre pontos ¢ de aproximadamente 20 eV. O ponto
isolado do 1lado de baixa energia refere-se 4 linha
caracteristica WLyi. usada para a calibragZoc em energia.
Neste lado, as flutuagBes observadas em f’ s3Io devidas
apenas a fatores experimentais, enquantc que no lado de alta
energia, além das flutuag®es evperimentais que s3Io levemente
maiores, est3o superpostas as oscilac®es de EXAFS.

Os resultados =f3tizaos com 2 substrato de Mylar 12

um e Bum, mostram que a zorzequénara Ja nFo uniformidade na
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espessura do substrato foi quase totalmente eliminada, n3o
sendo possivel notar a presenga de erros sistematicos em f’
nos graficos das Figuras IV.13-a, 14-a e 15-a. Nestas mesmas
figuras acham-se representados os grificos dos desvios

entre os resultados experimentais e tedricos Ccom base em

C&L.[“). Nota-se que estas diferencas s%o da ordem de *0,1

elétron no lade de baixa energia, onde a estatistica &
melhor e n3o hi oscilagBes de EXAFS. Muito proxime A borda
existe um ponto, em todos os graficos, bem abaixe do valor
tedrico. Esta discrepincia ¢ devida A "linha branca" (uhite

line) que & bastante estreita e acentuada para o se'! o n3o

é prevista na teoria cL. 'Y

Na Figura IV.16-a e b, mostra-se o resultado de
um conjunto independente de medidas obtidas pelo método
A-A/2, com amostra de Selénio de aproximadamente 70um de
expessura posicionada perpendicularmente aoc feixe inci dente.
Este resultado ¢ comparavel aqueles de f’ e respectivas
diferengas, obtidos com o método diferencial e substrato de
Myl ar. A dispers3o dos valores experimentais =)
aproxi madamente igual nos dois métodos. Portando, o métcdo
Diferencial proposto & promissor e pode ser empregado nas
medidas de .

Por outro lado, a necessidade de usar o valor
tedrico de f’ para A2 ou A 3, em determinada regiio do
espectro, para se eliminar a medida de espessura, leva a
uma incerteza na medida absoluta do f* . Isto porque as
teorias existentes diferem entre si de quase um décimo de
elétron (caso do Selenio por exemplo). Consequentemente,
este método, bem comc o método A-A-2, nIo tem precisio
meihor que décimos de elétrons. Alguns autores usaram o
metcdo A-A/2 afirmando erros de 0,02 elétrons. Isto seria
inquestiocnavel, frente aos erros experimentais, se a teoria
usada tivesse precis3ioc melhor do que este valor.

Cromer e I..iberm::mx'x,t ey tam que os valores
caicuiades para f’ podem ter um erro de até 0,08 eletrons e
Lém crigem nos processos de integragic numérica e nas
aproximxgles usadas. Uma destas aproximag®es ¢ a do termo
~“evendenils apenas da energia total dos elétrons no dtomo,
ads 2ems -/ CE smc?y. Por cutro lado Smith'?’

3 total
Treaghk.  Tuszrdo a expans3o multipolar afirmam gue esta

W
,e

aal

M
[t4
)
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. , 2
quantidade constante deveria ser Eunt/mc . Para o caso do
a

Selénic por exemplo, EkndKMmz &€ igual a 0,128 e a
diferenga entre as teorias é de 0,086 elétrons. Esta
diferenga em fi/z produz uma translagio da mesma quantidade

a todos os dados do grafico f°’ x x/kk.

Uma diferenga constante, A, entre duas teorias, «
e b, n3o permite dicernir qual delas melhor representa as
medidas experimentais pelo método A-A/2. Seja

f;= fé + A,
Ent3o, usando os valores tedéricos de f’ em A2, bem como as

diferengas de fase medidas, Py © pA/E’ tem-se por (IV.12) ou
CIV.10D:

p
> — 7\ ’ -
fa)\exp B apx/a €z + fa}x/Zteo) z V-1
e
Px Px
£ = —— 2 + 2 - 2Z + CAD . v.2
brhexp ap)\/a a2t eo apk/a
Longe da borda |f’| é pequeno comparadoc com Z e
tem-se, por CIV.5):
Py
55— 1
Pyx2
Logo, longe da borda,:
» — * ~ ’ —_ > V.3
fa'.hoxp fa)\t.oo ~ fb)\oxp fb?\.tao

Portanto, pelo método A-A/2, somente medidas muito préximas
da borda permitem escoiher a melhor teocria. A mesma
observagdo vale para o método diferencial.

Obviamente as contribui¢@®es aoc erro devidas aos
fatores experimentais e os erros de integragio devem ser bem
infericres a diferengca A entre as teorias CA = 0,09 el2tron

para o Se).

U

cortanto necessario determinar qual das tecrias
€ reaimente valida, se alguma, para poder-se apiicar o
metado A-A\/2, e consequentemente o método diferencral. Ce

currs forma, perde-s2 o caracter absoluto da med: s
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Foi com este propésito que partiu-se para a
aplicag3o do método direto, de modo a obter-se os valores

absolutos de f’ em algumas linhas caracteristicas, com
amostras do elemento Gilio. Este elemento foi escolhido por
duas raz@es. A primeira porque, ¢ o elementc mais pesado
(realgando as diferengas entre teorias) até agora medido
pelo método interferométrico com precisiio melhor que 0,1
elétron. A segunda, € que a técnica de preparagcic de
amostra, entre planos épticos se aplica principalmente a

elementos que fundem a temperaturas entre a ambiente e
500°C. |

A técnica usada na preparagio das amostras de
Galio, permite obte-las num grande intervalo de espessura
Cde alguns décimos de milimetrod com uni formidade
determinada pelos planos &pticos usados. Neste caso a
amostra tem a qualidade necessaria, mas, como =m todos os
métodos, a dificuldade estid na determinagZo direta da
espessura. Neste trabalho a precisZo atingida de *0,1um & o
limite do instrumento de medida empregado.
No caso da amostra de Galio, com espessura de
€109,8 * 0,1 um , o numeroc inteiro de franjas para‘ as
radiagles acessiveis no laboratéric &€ em torno de 5 e a

medida da fase €& obtida com erro inferior a 0,01 radianos.

Portanto a incerteza da medida em f° € determinada
exclusicamente pelo erro de espessura, que neste caso
contribui com 0,03 elétrons em £. Os resul tados

experimentais deste trabalho, juntamente com os das teorias
existentes estioc na tabela IV.I. Aparentemente existe uma
tendéncia dos dados experimentais Se aproximarem da previs3o
de Smith'?’ Estritamente falando, nenhuma das teorias
concorda com os resultados experimentais. Provavelmente, os
erros embutidos nos cillculos das integrais ¢ da ordem de
grandeza da diferenga entre as duas propostas. Contudo,
seria aconselhavel obter com esta mesma técnica, valores de
f* para outras linhas caracteristicas de modo a verificar as
tendéncias desses dadocs experimentais em relag¢XZo As teorias.

Para atingir ¢ obietivo final de medida de f°’,
foram resoclvidos problemas de extrema importancia, como a
instabilidade do interferdmev.ro e tempo minimo de polimento

quimico. Este tltime swterd:<o rZc aperas a interferémetros,
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mas a qualquer di'spositivo Optico de Silicio usado com Raios
X, onde se necessite a completa eliminagZo dos campos de
tensBes devido ao processo de corte, mantendo-se ao maximo a
geometria original do dispositivo.

O Método diferencial proposto atinge a mesma
precisdo que o método A-A/2, com a vantagem de poder usi-lo
com amosiras de elementos com numero atdémico grandes. As
técnicas de deposig3io devem ser escolhidas entre as mais
adequadas para amostra e substrato. A principio a regra
basica na escolha do substrato ¢ que ele deve possuir baixa

densidade e uniformidade em espessura melhor do que O,1um.
O Mylar de 12 e 6 um, por exemplo, mostraram-se adequados.

A estag3o de‘ interferometria montada no
Laboratério, esti totalmente automatizada, em fungio do
tempo prolongado de medidas. Com poucos esforgos ela pode
ser transferida a uma linha de radiag¢Zo sincroton, onde se
consegue atingir resolug3o de energia 100 vezes melhor que a
usada neste experimento; e ainda com a vantagem da redug3o
no tempo total de aquisigio de dados que seria da ordem de
100 vezes inferior.

Esta claro o direcionamento dos futuros trabalhos
com interferdmetria, numa estag3o que utiliza tubos
convencionais de Raios X. Elas devem buscar resultados mais
precisos em f’, usando o método direto com linhas
caracteristicas, em amostras que possuam qualidade de
superficie para o emprego de medidas &épticas na avaliacg3o da

espessura.
Vi.2 Método Bragg-Laue.

Foram medidos os perfis da intensidade difratada
em caso Laue e Bragg em seis comprimentos de ondas de
radiag3o caracteristica com o dispositivo Bragg-Laue de
Germénioc e apenas para a radiag3o CuKa1 para o dispositivo de
Silicio. A estes perfis foram ajustadas curvas para
determinagdo da distancia entre seus maximos . Estas
distancias angulargs foram usaaas na determinagio de f°,
cujos resultados s3o mostradss Tacela IV.II e Figura IV.20.

Os valores cde ' «cbtidos por este processo

mestram-se sistematicamente wmencr=s Ju2 aqueles previstos
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pela teoria de CLf“ exceto para a linha caracteristica
CuKa1 com o dispositivo de Germinio e de Silicio.

As maiores fontes de erros nestas medidas s3o
atribuidas a uma possivel curvatura da lamina em relagfo ao
corpo do dispositivo e ac uso da posigio dos maximos dos
perfis experimentais Laue-Bragg em vez de se utilizar um
ajuste da correlag3o entre seus perfis intrinsecos.

A Figura V.1, mostra as curvas intrinsecas de

refletividade em casc Laue e Bragg, bem como os resultados
da correlag3o entre elas e auto-correlagio no caso Bragg.

A auto-correlag3o da refletividades Bragg resulta
em uma curva simétrica enquantos que a correlagio entre as
refletividades Laue e Bragg & assimétrica, com © maximo
deslocando-se no sentido de diminuir a distancia angular
entre os maximos dos perfis resultantes previsto pela
equagdo IV.24. Se este desvio for levado em conta no cialculo
de {’ a partir das medidas, a dispersfo andmala ficaria mais
préxima das previs@es tedricas. No caso do Ge333 zbaixo da
borda (comprimento de onda maiocres) , este desvio & da ordem
de -0,1" a -0,2", o que produz um deslocamento positive em
f’ de +0,5 a +1,0 elétron.

Assumindoe que os planos difratantes da lamina
sejam paralelos agqueles do corpo do dispositivo, isto €, nZIo
exista qualgquer tipo de tens3o que dé origem a curvatura
sobre a l&mina, seria possivel utilizar um processo de
ajuste de curvas resultantes da auto-correlagZfo e correlag3o
de refletividades tedricas Laue e Bragg, dadas pelas
equagdes I1.46 e I1. 35, as curvas experimentais.
Determinando-se inclusive f°’.

A presenga n3do uniforme de deslocagBes nesta
amostra de germinio poderia provocar tens@es, produzindo
deformagdo da lamina em relag3o ao zarpe do dispositiveo e,
consequentemente, erros na det.erminag3o dos desvios
angulares. Esta distribuig3o rn32-unifcrme de deslocag@es foi
obser vada por microscopia <Zde “etch-pits® no cristal
utilizado.

De qualquer forma. o5 resuili-aces mostram que o
dispositivo Laue-Bragg n3c peraxitz cbtar £ com a mesma

crecisio dos métodos interferometr. ziz.
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tu.Aa)

REFLETIVIDADE
Pl«l-SRieorxl RIBIdE (U Al

Figura V.1

Curvas de refletividades para cristais em caso Bragg,
caso Laue e a correlag3o entre elas. I é& a auto

correlag3o entre perfis Bragg. II & a correlagio entre

Bragg e Laue.
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APENDICE I

SupBem-se que os dados experimentais possam ser

representados por uma fungZo Yi que depende de paré&mentros
Px, isto &

YicP1.P2,..... Pk) Al.1

O método dos Minimos quadrades consiste em

encontrar os par&metros Pk, que minimizem a soma dos

quadrados do desvio, entre dados experimentais e a fun¢3o,

isto é :

R = ¥ WilYi — TiCPx12 Al.2

i
Wi s3o os pesos associados a Yi Cexperimental) e ViCPx) os
valores calculados que representam os dados. A soma se
estende a todos os pontos que entram no ajuste,.

A condigio necessaria e sufuciente para que R?
ser minima com relagXzo aos Pk ¢ que o conjunto de equages

2
dR™ _
=aFr - © AL.3

devem ser satisfeita para todos os k

Se Y é uma funcioc linear dos Pk, pode—-se encontrar
expressfes da equagfo acima para obter © melhor valer de
cada parametro. Contudo, se a fung®o nZo & linear com os
parametros n3oc ¢ possivel encontrar uma solugio de CAI.3D.
Ent3o usa-se o método de linearizag¢3o de fung@es. Um deles é
¢ método de Gauss e seria usado aqui.

O métode de linearizag¥o de Gauss consiste em
linearizar a fung¢fo com respeito ac conjunto de parametros
8Px usando a série de Taylor » para truncamento. Cada

par&metro ¢ escrito como
Px =Px + 9Pk Al. 4

onde Pk ¢ um valor inicial estimado para o Px.

A fung3o expandida com térmoes de primeira crdem
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7. e Tl a Yi

YiCPxD = YCPkD + Fc_a_Pk_)o aPx + ... Al.5
onde as derivadas sZo calculadas para os paramentros
iniciais. Nesta aproximacZc YCPX) ¢ uma fung2o linear de
dPx. Isto permite escrever o desvio dos quadrados.

a Yi 2
r )o aPx 1

R'? = ¢ WilcYi - PP - p ¢
i k AL. 6

A condig3doc para que R*Z seja miinimo ¢é entio :

2
d R*Z
aar -9 AL.7

que fornece tantas equa¢®es quantos forem os parametros.
A solugo deste conjunto de equacBes & escrita em
forma compacta se utilizada a notagzo matricial.

Designando-se o conjunto de parametos por uma matriz

P =cCP1,P2 ... Pk), com a respectiva matriz de variagSews
AP = CaP1, P2, ... 3PX); e por

= _ v _TONe O YT ey _FOye B YT

B = [z WiCYi-YiDC 3 Pi1 2, 2 WiCYi—-Yi2C 3 PzD’ .1

T t

Al.8
Os coeficientes CdPxD sXo representados por uma matriz

simétrica com elementos:

@
=<
=

i
k

> B Al. 9

i a
b2

Q
7
U

Cik = § Wt C
i

Pode-se escrever a equago CAI.7) como

C. AP = B , AI.10

com sclugIo:

Como foi desprezado térmos de ordem superiocres

para se chegar a equag3o AI.11, Ela nXo é solucg3io exata,
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e deve ser novamente resolvida, mas agora, trocandec o Pk
por ¢ Pk + @ Px ). O processo é repetido até que aPx
torna-se menor que algum valor especificado por algum
critério de convergéncia. As interag®es param quando 8Pk
for menor ou igual a Ak, para todos ks simultaneamente.
Neste ponto os valores de Pk encontram-se ajustados ao
resultado experimental.

A incerteza na determinagZo destes parametros
podem ser avaliadas através do Sigma do ajuste ¢ matriz §3,

o? 1/2
Sk = { m . Akk 1 » Al.12

onde Qz é o valor de R? para o parametro final ajustado, n
© numero de pontos a justados, m numero de parAmetros e

Akk sZo os elementos da diagonal da matriz ¢,

TRECHO DO PROGAMA EM BASIC USADO NO AJUSTE

10 REM AJUSTE DE COSSENO PELO METODO DOS MINIMOS QUADRADOS
NAO LINEARES —-- A DADOS EXPERIMENTAIS

IOOOOONEEEOOHHHEHONHEHNOHHHOHHEHEHHBOHHHOOROOOE IO
80 REM N1= NUMERO DE PARAMENTROS A SER AJUSTADO,

N2= NUMERO DE PONTOS EXPERIMENTAIS

N3= ERRO TOLERADO
&2 N1 =4:N2=20: N3=. 001
70 °
180 GOSUB S000: REM »exx PARA O MODULO DE LEITURA DOS DADOS
250 GOSUB S200: REM meee PARA PREPARAR DADOS com sem amostra
25? GOSUB S400: REM e PARA SNCONTRAR OS CHUTES INICIAIS
1000 GOSUB 2000: REM e 3SERAR FUNCAO
1010 GOSUB 2100: REM jeex MODULO DAS DERI VADAS
1020 GOSUB 2200: REM jsxws PRCDUTO TAS DERIVADAS
1030 GOSUB 2250: REM swem S0MA TAS CIFERENCAS ---R
1040 M=N1:GOSUB 304C: REM »otm INVERSAC TE MATRIZ

1041 °*




1045
1047
1048
1049
1080
1083
1088
1080
1061
1070

1072
1078
1080
1083
1085
1088
1089
1090
1092
1094
1088
1096
1098
1099
1100

1200
1201

1202
1205
1207
1208
1210
1215
1216
12850
1280
1300
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REM PRODUTO DE I1CI,J)%ACT)
FOR I=1 TO 4

S=0

FOR H=1 TO 4
J=1:S=S+I1CI,H)%*ACHD

NEXT H

D1CID=S

NEXT I
e
REM SOMA DE P=P+D1

FOR I=1 TO 4: PCID=PCID+D1CI)

NEXT I

FOR I=1 TO M1

ECID=D1CID> PCID

IF ECID>>=N3 THEN 1000

NEXT I

REM CALC DO SIGMA

FOR I=1 TO N2
R2=R2+CYCID-FCIDD»CYCID-FCIDD

NEXT I

FOR I=1 TO N1
SCID>=SQRCABSCCR2/CN2-N1J»I1CI,IDDDD
NEXT I

W00t IMPRESSAO NO VIDEO 36666666
PRINT "MATRIZ PARAMETROS"

FOR I=1 TO 4: PRINT PCID;:NEXT I

PRINT "*,

PRINT “MATRIZ ERROS"

FOR I=1 TO 4: PRINT ECID;:NEXT I

PRINT **,

PRINT "MATRIZ SIGMA"

FOR I=1 TO 4: PRINT SCIJ>;:NEXT I

PRINT ",

GOSUB 6000: REM ot PARA GUARDAR OS RESULTADOS NUMA MATRIZ
GOSUB 6400: REM e PARA TERAR TUDO

'inicia ajuste de ouiro =zor unto.
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IO SUB-ROTINAS 30006066666
2000 REM 000066 MODULO PARA GERAR FUNCAO COSSENO
2008 FOR J=1 TO N2

2010 FCJ)=PC1D%COSCPC2) %2%3. 141593%{C J-1)+PC 3D +PC 4D
2015 NEXT J
2020 RETURN

2100 REM eeeeex MODULO DERIVADAS DA FUNCAO
2105 K1=2%3.141593%PC2)
2110 FOR I=L TO N2

2115 DX1,I>=COSCXCI~1)%K1+PC3))

2120 DX2,I>=-PC1I2%XCI-1)%2%3. 141 593%SI NCK1 %XCI -1 +PC3))
2125 DC3,ID=-PC1J%SINCK1%»XCI-1>+PC3)D

2128 DC4,I0=1

2130 NEXT I

2135 RETURN

2200 REM 660606600% MODULO PRODUTO DERIVADAS
2205 FOR J=1 TO N1

2210 FOR K=1 TO J

2215 A=0

2220 FOR I=1 TO N2

2225 A=A+DCJT,ID%DXCK,ID

2230 NEXT I

2238 P1CJ,K>=A

2237 P1CK,JO>=A

2240 NEXT K

2245 NEXT J

2248 RETURN

2250 REM MODULO 3% IND e

2260 FOR J=1 TO N1

2265 A2=0

2270 FOR I=1 TO N2

2275 A2=A2+CYCID-FCIDO»DXJ,ID

2280 NEXT I

22858 ACJD=A2

2288 NEXT J

2290 RETURN

3000 REM 060006 MODULO INVERSAO DE MATRIZ-
3020 FOR I=f TO M

3C21 FOR J=1 TO M



3025
3028
3030
30898
3100
3105
3106
3108

3108
3130
3135
3140
3145
3150
3151
3155
3158
3160
3170
3180
3185
3190
3188
3200
3210
3220
3221
3230
3231
3250
3255
3260
3z62
3270
3280
3280
3300
3400
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BCI,JO=P1CI, D
REM: PRINT P1CI,JD
NEXT J,I

REM AQUI COMECA O MODULO DE INVERSAO "METODO DE SHIPLEY"
DS=1

FOR I=1 TO M

INDCID=0

NEXT 1

I=1-1

FOR L=1 TO M

K=0

FOR N=1 TO M

IF INDCN>=0 AND BCN,NJ<>0O THEN K=N
NEXT N

N=N-1

IF K=0 THEN 3300

INDCKD =1
DS=DS*BCK, KD : BCK, Kd =-1BCK, KD

FOR I=1 TO M

IF I<K>K THEN BCI,K)>=BCI,K)»BCK,KD
FOR J=1 TO M

IF I<>K AND J<>K THEN BCI,JD>=BCI,Jd+BCI,K)»BCK,J)
NEXT J,I:J=J-1:I=I-1

FOR J=1 TO M

IF J><K THEN BCK,J)= BCK, JD)%BCK,KD
NEXT J

J=J-1

NEXT L

L=L-1

REM: PRINT"MATRIZ INVERSA"

FOR I=1 TO M: FOR J=1 TO M
BCI,Jd>=-~BCI,JD

I1CI,J>=BCI,JD

NEXT J5,I :J=J-1:I=I-1

REM: PRINT “DS=";DS

GOTO 24.C

PRINT"MATRZ NAO INVERSIVEL"
RETURN

SERV!CQ BE BILIOTECA E INFORMACAQ - IFQSC
FISICA
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APENDICE II

Nas paginas seguintes sZo apresentados oS
resultados das medidas com os quais foram construidos os
graficos de f* apresentados nas Figuras IV.12, IV.13 »
IV.14, IV.15, e IV.18.
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SE_100X.7L0

NUMERO CO¥PRIMENTO DIT. FASE DIF. FASE F-!inha F-linha DIFERENCA
DE ONDA FUNDAMENT. HARNONICO EXPERIN. TEORICO EXP -TECR

: 1.08880 11.63260 6.13979 -1.46038 -1,95700 0.49602
2 1.06369  11.10724 5.90933 -1.81503  -2,22900 0.41397
3 1.06203  11.08679 5.30538 -1.82006 -2.24500 0.42494
4 1.06038 11.06605 5.88105 -1.82595 -2.26100 0.43505
S £.05872 11.03275 5.9:1541  -1.86847 -2.27800 0.40953
6 1.05707  10.99522 5.88810 -1.92348 -2.29500 0.37152
7 1.03541  :0.59420 5.85062 -1.87201 -2.31300 0.44099
8 1.05375  10.98263 5.83223 -1.85126 -2.33:100 0.47974
9 1.03210  10.95442 5.85775 -1.87923 -2.34900 0.46977
10 1.05044  10.92499 5.83401  -1.91092 -2.36800  0.45708
i 1.04878 10.87543 5.80533 -2.00193  -2.38700 0.38507
12 1.04713 10.87906 5.80:1 -1.93650 -2.40700 0.47050
13 2.04547 10.81697 5.81327 -2.06492 -2.42800 0.36309
14 1.04381 10.80034 5.79655  -2.05932 -2.44900 0.38968
i5 £.04215  10.76846 . 5.80960 -2.09891 -2.47:00 0.37208
6 1.04050 10.73204 ~ 5.7711:1 -2.152i10 -2.43300 0.34030
7 1.03884 10.71291 5.77534  -2.15411 -2.51700 0.36289
18 1.03718 10.66767 5.72541  -2.23387  -2.54000 0.30613
9 1.03552 10.65360 5.72736  -2.22097 -2.56500 0.34403
20 1.03386 10.61286 5.74037 -2.2877: -2.53100 0.30329
28 1.03220 10.57491 5.70897 -2.34637 -2.6:700 0.27063
22 1.03054 :10.53943 5.70531  -2.39783 -2.64400 0.24617
23 1.02888 10.51584 5.68048 -2.41375 -2.867300 0.25925
24 1.02722  10.44862 5.68385 -2.56101 -2.70200 0.1409%
25 1.02556  10.46821 5.66553 -2.44718 -2.73300 0.28582
26 1.02390  10.44322 5.65018 -2.46756 -2.76500 0.29744
27 1.02224  10.41589 5.65978  -2.49509 -2.79800 0.3029:
28 1.02058 10.35940 5.63780 -2.61109 -2.83300 0.22191
29 - 1.01892 10.35219 5.60601  -2.57793 -2.86900 0.29107
30 1.01726  10.32832 5.61946  -2.59532 -2.90800 0.31268
3t 1.01560 10.26888 5.39778  -2.72112  -2.34800 0.22688
32 1.013%4 10.21:83 5.58274  -2.84011 -2.99000 0.14983
33 1.01228  10.202:8 5.54315 -2.81461  -3.03400 0.2:939
34 1.0:1062 10.20:14 5.58286 -2.76270 -3.08100 0.3:830
35 1.00895 10.:12995 5.62236  -2.9258% -3.13100 0.20519
36
37 1.00563  10.07324 5.52730  -2.89004 -3.24100 0.25096
38 1.00397 10.00334 5.52272  -3.15049  -3.30200 0.1515t
39 1.00230 9.98393 5.51062 -3.15553 -3.36700 0.21147
40 1.00064 3.96648 5.48956  -3.15452  -3.43800 0.28348
41 0.928398 9.92203 5.51563 -3.23705 -3.51500 0.27735
42 0.99731 9.83616 5.50838 -3.44832 -3.60000 0.15108
43 0.99565 9.81938 5.49356  -3.44641 -3.69300 0.24659
44 0.99399 9.7:729 5.48441  -3.70982 -3.79800 -0.08818
45 0.99232 9.66703 5.483:3 -3.81232 -3.91600 0.:0368
46 0.99066 9.595:1 5.447.4  -3.98296  -4.05200 0.06904
47 0.98839 2.53528 5.44156 -4.1!1636 -4.21000 0.09364
48 0.98733 9.45782 5.4.057 -4.30562 -4.40100 0.09538
49
50 0.98400 3.31760 5.42310 -4.63985 -4.95800 0.318:5
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0.98233 9.12575 5.38997 -5.1922:  -5.42600 0.23378

52 0.98067 8.79928 5.37385 -6.1723¢  -6.32300 0.15067
53 0.97900 8.16815 5.39592  -8.12:27 -7.38300 -0.73227
54 0.97734 8.86448 5.37001  -5.86394 -5.70800 -0.15594
55 0.97567 9.11188 5.36040 -5.02684 -5.07200 0.04516
56 0.9740! 9.27948 5.37690  -4.43898 -4.66800 0.22902
57 0.97234 9.29822 5.35068 -4.32505 -4.37000 0.04495
38 0.387067 9.41085 3.34404  -3.91050 -4.13400 0.22350
59 0.96901 9.45064 5.32216  -3.72774 -3.93700 0.20926
60  0.96734 9.49033 5.30270  -3.54467 -3.76300  0.22433
b 0.96567 9.52902 5.31246  -3.36414 -3.62200  0.25786
62 0.96400 9.52666 5.31385  -3.31517  -3.49000 0.17483
63 0.96234 9.6494! 5.29625 -2.86232 -3.37200  0.30966
b4 0.96067 9.6209! 5.30045 -2.89679 -3.26500  0.3682!
65  0.95800  9.60636 5.3039L -2.88620 -3.16600  0.27980
66 0.95733 9.65005 5.28533  -2.68664  -3.07400 0.38736
67 0.95567 9.58310 5.26474  -2.84539  -2.99000 0.1440:%
68 0.95400 9.67449 5.25700  -2.439028 -2.91000 0.41972
69 0.95233 g.61721 5.25069  -2.61834 -2.83600 0.21766
70 0.35066 3.68447 5.23596  -2.33975 -2.76500 0.42525
71 0.94899 9.66807 5.23145  -2.334!6 -2.69900 0.36484
72 0.94732 9.67604 5.22363  -2.24859 -2.63600 0.38741
73 0.94565 3.64394 5.18100 -2.29442 -2.57600 0.28158
74 0.943%8 9.68284 5.18757  -2.1066%f -2.51300 0.41239
75 0.9423: 9.68096 5.17227  -2.05265 -2.46500 0.41235
76 0.94064 9.68628 5.19228  -1.97471  -2.41300 0.43829
77 0.93897 9.58685 5.17793  -2.24348 -2.36300 0.11952
78 0.93730 9.70500 5.16257 -1.73%117  -2.3:500 0.52383
79 0.93563 9.62457 5.15199 -1.99746 -2.26900 0.27154
80 0.93396 2.71579 5.14252  -1.63270  -2.22500 0.59230
81 0.93229 9.72569 5.11450  -1.53803 -2.23800 0.69997
82 0.93062 9.69626 5.13627  -1.57447 -2.19700 0.62253
83 0.92895 9.67022 5.12154 -1.59976  -2.15700 0.55724
84 0.92727 9.59743 5.12565 -1.78207 -2.11800 0.33583
85 0.92560 9.63639 5.10603 -1.58926 -2.08000 0.49074
86 0.92393 9.63335 5.04934  -1.53722  -2.04300 0.50578
87 0.92226 9.66673 5.05782  -1.36207 -2.00800 0.64593
88 0.92059 9.58953 5.06147 -1.56030 ~-1.97300 0.41270
89 0.9189! 9.61204 5.02406  -1.42139 -1.933900 0.51761
.30 0.91724 9.56648 5.04000 -1.51308 -1.90600 0.39292
9: 0.81557 3.60696 5.03587 -1.31240 -1.87400 0.56160
92 0.91390 9.55163 5.02176  -1.43757 -1.84300 0.40543
93 0.91222 3.55472 5.00750 -1.36373 -1.81200 0.44827
94 0.91055 9.56239 5.00157 -1.27391 -1.78300 0.50%09
35 0.90888 3.54554 4.97.:2° -1.26786 -1.75400 0.48614
36 0.90720 5.51017 4.34637  -1.32538 -1.72500 0.39961
97 0.90553 9.50344 4.947:2  -1.28458 -1.69700 0.41242
38 0.90385 3.50575 4.35365 -1.21248 -1.67000 0.45752

RTM= 1.450323E-02 SIGMA RT¥= 2.1367052-04



SE_L0M.PLO

NUEZRO COMPRI¥ENTO DIF. FAST DIF. FASET F-linha F=linha 5!FERENCA
DE ONDA  FUNDAMENT. HARMONICO EXPERIM. TEORICO  EXP -TEOR
L0988 21.36177  11.37530  -1.96601  -1.95700  -0.0090:
2 1.06403 20.53022 10.97428 -2.11677 =2.22900 0.11223
K! 1.04736 20.00702 10.81848 -2.39382 -2.40700 0.01318
4 1.03066  19.52538 10.62:112 -2.51518 -2.64400 0.02882
5 1.01394 18.94861 10.44243 -3.00143 -2.99000 -0.01:43
) 0.99720 18.18308 10.25193 -3.71738 -3.60000 -0.11738
7 0.9804¢ 14.89567 10.1227: -8.73790 -6.32300 -2.4:490
8 0.96366 :7.87949 9.94145 -3.:1308  -3.49000 0.37692
9 0.94686 17.88503 9.69446 -2.51886 -2.63600 0.:2714
RTM= ,0270527 SIGMA RT¥= 2.386708%-05 0
0
SE_DIR.PLO
NUMERO COMPRINENTO DIF. FASE DIF. FAST F-linha  F-linha  DIFERENCA
DE ONDA  FUNDAMENT. HARMONICO EXPERIM. TEORICO  EXP -TEOR
TTiTTTT1.09882  15.55582 | 8.26916  -1.88509  -1.95700  0.07191
2 1.06403 14.94849  7.98230 -2.12998 -2.22900  0.09902
3 1.04736 14.61838  7.89946 -2.33755 -2.40700  0.06945
4 1.03066 14.28508  7.72764 -2.55813 -2.64400  0.08581
5  1.01394 13.86492  7.61758 ~-2.97978 -2.99000  0.01022
6  0.99720 13.33611  7.53137 -3.66205 -3.60000  -0.06205
7 0.98044 10.95525  7.41330 -8.65219 -6.32300 -2.3291i9
8  0.96366 13.04548  7.26639 -3.29032 -3.49000  0.19968
9 0.94686 13.17468  7.13392 -2.43593  -2.63600  O0.20007
10 0.92004 13.:5799  7.00532 --.90583 -2.19700  0.291:i7
11 0.91321  13.06931  6.9:1622 -:.53438  -:.84300  0.30862
12 0.83635 12.58258  5.77894  -2.15568 -1.56600 -0 . 58968
ITH= 2.050795E-02 SIGMA RTM= :.687615Z-05
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SE_SM.PLO 131

NUMZRO COMPRIMENTO DIF. FASE DIF. FASE F-linha F-linha DIFERENCA
DE ONDA TUNDAMENT. HARMONICO EXPERIX. TEORICO EXP -TEOR

: 1.09880 14.35574 7.64208 -2.10452 -1.95700 -0.14752
2 1.06369  13.74985 7.38047 -2.35386 -2.22900 -0.12486
3 1.04713  13.47788 7.26861  -2.44873 -2.40700 -0.04:72
4 1.03054¢ 13.12770 7.17015  -2.73456 -2.64400 -0.08056
5 1.01394 12.68612 7.06062  -3.25341 -2.9%000 -0.26341
& 0.389731  12.20446 6.35054 -3.89108 -3.60000 -0.29108
7 0.98067  10.34195 6.79620 -8.02188 -6.32300 ~-..$59888
8 0.96400 11.75856 6.63381  -3.81757 -3.49000 -0.42757
S 0.94732  11.9%312 6.54551 -2.741i1 -2.63600 -0.105:%
0 0.93062  11.96439 6.454398  -2.22036 -2.19700 -0.02336
RTH= .0182595 SIGMA RTY¥= 1.680464E-05

SE_SHR.PLO

NUMERC COMPRIMENTO DIF. FASZ DIF. FASE F-linha F-linha DIFERENCA
DE ONDA FUNDAMENT. HARMONICO EXPERIN. TEQORICO EXP -TEQR

i 1.09880  14.35498 7.67413 -2.12420 -1.95700 -0.:6720
2 1.06363  13.78276 7.38047 -2.29600 -2.22900 -0.06700
3 1.04713 13.51634 7.26854 -2.37655 -2,40700 0.03045
4 1.03054 :3.16170 7.17015  -2.67127 -2.64400 -0.02727
S 1.01394 12.7042: 7.06062 -3.22691 -2.99000 -0.23691
6 0.99731 12.29345 6.89636 -3.68864 -3.60000 -0.08864
7 0.98067  10.59403 6.8040:1 -7.40369 -6.32300 -1.08069
8 0.96400 11.98925 6.70317 -3.34470 -3.43000 0.14530
S 0.94732 12.0708: 6.58114 -2.55637 ~2.63600 0.07963
10 0.83062 :2.01817 6.45116 -2.09552 -2.19700 0.10:48
11 0.91330 12.06030 6.32495 ~-1.36166  -1.84300 0.48:34
RTM= .0182698 SIGMA RT¥= 1.63408E-05





