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1 - INTRODUCAD

Nesta tese analisamos "0 use de uma rova tieniea
de raios=X para o esiudo de defeltos caistalinos. 0 esinde de
dedeits em 4i & de grande importinedla atualmente tanis  pelns
suad implicagies Zecmicas guanto pela sua aplicagdo a piobie -
mas teenoligicos tais como daros por ixradiagdo em  materiais
estrutunais de reatonres, dssim ecomo na Industria etetrdnica de
estado solido. Com efedito, muitas propaledades fIsicas des 43
Lidos dependem dos Lipos de defeifos da estrutusra bem comd  da

concentracao dos meamos.

0 Laboratoric de Cristatografia do Instituto de
Energiam Atomica Tragouw am pfano de pesguisas com o objetive de
estudar defeitos onistalinos usande divensas téenicas de raios
-X que bderiam,ponr sua uéé,apaiadua ¢em dados obiidos pefo uwso
de outres meiodes de peaquisa, fais aomo, a microscopia eletid
niea, xesdondnela magnetica nuclear, medidas de resisiividade,

elce.

As*diversas teenicas de difracdo de raios-X fon
" neceniam nesultados que deveriam ser coxnelacionados de varias

foamay

a - eokrelacdo entne diferentes Zeenicas de

-,

Koios=X;
b ~ conrelacao com nesuliados dados por teeni -

eas de outno tipo;

e - cgrrelacdo dos efeitos achados nas difesen-

tes .teenicas de nafos-X com o8 tipos e di

[




jerentes concentrapoes de defedltos;

d - correlfagaoc destes efeifos com pacpriedaded

flsicas macroscopicas dos mateniais,

Este plano que, cbviamente, dara material de fraba
tho pana tode a equipe durante muwitos anos foi, na paﬁtica .

subdividido em projetos de peaquisa que cobaem aspectfos par -

ciais do mesmo.

Com nespeitc a metedos de esfudo por naics-X, ¢
xistem teenicas cfassicas bem estabefecidas do ponte de vis-

ta experimental fals como:

b« estudo de penfis de limha de difracdo;
2 - estudo da difragao difuss;

3 - estudo em pofiendistads,

Essas tecendicas foianecem resuftados gque nem sem-
pre sdo de facif i{nterprctacdo safve mo case de alguns defed -
tos tipieos de nede erdistalina, A.J.C.wifson mosirou wno ane
1949 que tante o penfif das Linhas de difragao quanto a difra-
cdo difusa sdo modificados peleo dedeito conhecide como gfalha
de empilhamento. Poslenloamende, o4 efeltos de outres tipes de
defeitos sobre as intensddades de raics-X feoram analisados por
diveAsos aniekhes, em pariiculan, poh Guinien, Warnen o Wilson,
Estes estudos tednieos geralmenie partem de um modic de defed
4o, gque pode ser repheseniado matematicamente em foama dimp€es,
¢ chegam a caleufar as modificacoes de intensidades devidas a
eled, O ediudo f{nversce, ou defa, partinde das mndiﬁina¢6z$ acka

das experdimentalmente nas [ntensddades, deduzin os Lipos de de



jeitos o a sua distribui¢ao, seria muito mais importante mas
tamb&m muito mais complicado ¢ ati hoje ndo tem recebido uma -

solugdo genal satisfatiria,

Uma teenica matls ma&e&na, a fopografia de -
raios-X, oniginada nos trabalhes de Berg e Barrefl ¢ posteniox
mente do Lang e outres, ajudada pelo grande desenvolvimenfe da
teoria dindmica, peamitin a visualizagds direta dos defeitas -
com vantagem s0bre a microscepia efetadnica ja que nao necedsdi
ta a preparacac de um fifme fino endafalino. Contude, a tope -
grafia de nadice-~X, que peamite ¢ esludo em deialhe de defedilos

- - ¥ * - - 1:1" t*ﬁut-ﬂ’_'i
extendidos, ¢ praticamenie indendivel aops daﬁe&tu&@ﬁ%nf{ﬁéﬁ.

Um qudnte metode, a medida precdsa de pardme -
tnos da.rede por difareao de raics-X, formece infoamagoes dteis
mas ndo chega a caractendzan totalmente 04 tipos de defedlfos -

envefvidos.

Um sexte método, o estude do diagrama de Kos -
sef, dd excefente infoamacdo sobre as distonpdes da rede peami-
tindeo, asdsim o estudo dos dominios cealstalinos perfeifos, dLen-

s0es nesiduais, ete,

Um setimo matede, difrccdo miliipla de naiod-X,
tem side introduzido a pouce Lempo como fexxramenta para o e4-
tude dé defeditos IS.Caticha-ELLLa, 1969}, Neste trambatho  fod
mostrado teonicamente, ¢ verdficado experimentalmente, 0 cfeilc
sobne as intensidades mulitiplamente espalhadas da distribuicao
moesaieo du.nmi.ataﬁ. Comp ebia disfribuicdo constitue  um
modefo de defelfo, pemsou-se na podsibilidade de introduzin ou

tros modelos matemdticos de defeitos na resolugdo das equapdes

diferenciais que regem ¢& Lntencambics de energia entre as  om




das acoplfadas (qaeraepresentam g4 feixes gue {nferagem simufts-
Heamente dentro do qristal. O problema apresanta dL{ficuldades

matematlicas bastante grandes ¢ necessitn ainda ser ¢studads -
tepaiagmente. Eatrefanto, nesofveu-ie realizaer eatudos com

introdugas  em foama sistematica ¢ contaolada, de defeifcs nas

redes chistalinas, Um metedo imediate para conseguin edsse fim

¢ o uso do chamado efeito liigrer ou danos por {nradiacdo. Dis- I
ponde de facilidades parg {aradiacde com neutrons no reator do
Instituto de Encrgda Atomica podig-se realizar a introducde de
defeitos na foama controfada dedefada e, simulidneamente, atacar

um problema de {ntexresde do ponfe de visfa de enengia atomica.

Neste tese & desenita a aplicagds da téenica -

de difracde muliipla de rafos-X no esfude de defeitos crisia-

e i

tinps causades per irradiagde. Estes estudos sdo feitos adobre -
o

monocalstads de LiF, matfeaial que fod selecionado porn thaton-se

de um mitode nove a sern desenvelvido e porntante necessitar-se

méan uma amosira que possa sex oblida com grau extaeme de pure

za,.nuja esfnutuna seja simples ¢ pernfeitamente bem conheeida
¢ gue oftreca uma boa gstabifidade meednica e guimica. 0 LiF
tem todas essas propaicdades ¢ afem do madis pode dex céiuadn

jacifmente na dinegde 100 e podendo adquirldo comeacialmendte

eom ghau de pureza requenida,

A neabizagao das expeniencias  oxieln um estudo
pretiminan sobre ixnadiacde de eristais no earoco do zeaton,com
medidas de fEuxp ¢ femperatura, que foram -empreendides e Lotal
mente realizados. Ainda fodi necessanio superan um oulxo proble-
ma. 0 ¢dtudo des perfis de £inha de Bragg ¢ o_e¢stude da difra -
edo_mifiipla_exige um feixe de aaivs-X morocromaiico e_bem coli
made. Estas exiglneias nao saoc em geral, bem atendidas pox apa

relhos comenciais de ralos-X, ¢ mesmo ocoarende com gb Rods08 €




uipamentos. Foi caiada uma cutrz tarefd, antes de {miciaamos
pu';::ui.aa propalamente dita, a de corstruin am moncomomadon -
2 afta ;nEimagEa. Fegniica‘ua problemas £iniciaisa, o de inra -
‘iacdo na carace do neaton com fluzo ¢ temperatura cconiiclados
.0 da constriucdo du'mauuchamadu#, iniciames a pesquida em es

‘wdos de imperfeicoed em monocristals. -

Este tagbalhe repiesenta ana, a pante conngapon-
iantz a0 astudo poa difracdo maltipla, Ele peamitiu desenvolvens
14 teéeniecas de medida, estabelfecer caitenlos sobae & precisac
necinica necessdnia dos aparethos ¢ obte’ afguns resuflados o
wiginais, por exemplo, ao estabelecer em foama cxpeadmental a
nossibilidade de se¢ fer uma distribuipde mosaico-anisotropica

no eriatat,

pesTITUTG OE LRERGIA STEMES

= ]




CAPTTULO 1

DIFRACAO MOLTIPLA

Sabe-se, ha bastante tempo, que as neflexoes
maftiplas ocoanem em cristais. A primeira obsenvagao docu
mentada sobre a influencia das nreflexoes de raios-X 84
multanea sobnre LntenAidadeA difratadas foi feita ponr

- Wagnen em 1920. Notou-se nessa epoca. um decrescimo da in
tensidade nefletida (Aughellung) e foi somente em 1937
*$que Renningen observou o fenomeno inverso, ou seja, um au
mento de intensidade (umweganregung). Renninger observou
picos difratados intensos no Lugar de uma reffexao "proi-

" bida", isto E,&a (222) do diamante. Essas expeiiénciab 64
zenam hia{&nid na Crnistalografia de Raios-X e agora sao

muito bem conhecidas.

Entnetanto, somente nos altimos anos deu-se &n
fdase (primeinamente Fankuchen e depois Zachariasen, Bur -
bank e oﬁtnoa) ao fato de que a geometraia usada em muitos
metodos para coletar intensidades digratadas na deteamina
¢ao de estrutunas, ¢ tal que essas grandezas sdo obtidas -
s0b condigoes nas quais ocoare a difracdo multipla siste-

maticamente.

Buabank achou que, em afguns casos. que depen -
dem tanto da simetria do cnistal como da reflexdo particu
Lar, as neflexoes simulitaneas podem ocorrer ate para uma

multiplicidade 15.

0 caso mais simples de difracdo multipla causa-




da pela sdimelndia do caistal ucumaa'qunndn o feixe {nciden
te & panatelo o um efixo de simetria ou a um plane de sime
trias entap se um plane [hk&) estiver em condigoes
de neffetin, oy planos nefacionados a efe por simetnia -
vio tambem Aeceben o feixe incidente so0b o mesmg drngulo

{de Bragg) ¢, condequentemente, vdo difratarn simulifdnea -

mente.

Em outras palavaas, haveaa po cristal um aiste-
ma de ondas acopladas caminhande ne mesmo instante, tho -
pando energia, {sife &, interagindo entrne 3L de uma maned-

ra comple nt.

Consequentemente, as {intensidades medidas ne4
.4as condigoes podem fer um erro aprecdiavef, Assdm, o prp
bfema fem consequincicd praticas Limportantes para o ana -
Lista de eatautura gque fem de enfrentar um tipe de  eano
difenente em ;Eud daded . Este erno entretanto, nag
e $acif de sern expficado, Pe fato, nde se Lem ainda uma -
connLLre pare 2éde edfedito no caso de um caistfal pequena ,
de forma arbitrdaia.  Obtém-ae  {onmuleas exatas 47 paaa
¢ caso de uma placa cnistafina com pfancs parafefos |Caid

¢ ha-ELELs, 1989},

Alguns pesquisadores sugerixam metodos paira Ven

ceen essa dificaldade expenimentalfmente [Coppnes, 19671, ,
Young (1964} projetou ¢ condtauiu um difratometro de 5

eixes com ¢ 50 gixo, ou ¢ eixo t, tendo a dire¢ac do difra-

Lometno de modo gque, a0 s¢ medir as reflexoes em duas pa

sicoes difenentes do eixe v, € pessddvel descantan  pasas

reflexoes afetadas acidentalmente pela difracde multipla,




Meamo assim, o analiste de esfrutunas estania - N
primeinamente interessado em ter uma formufa de confpfanga | <F-—
pata a {nfensidade a {im de ser capaz de calenlar 03 fato i

nes de eatrutura com precdisan. ¢ parxtir de suas medidas., 0 ﬂé}
(S I L —— 'l - r—

probfema & muite inteacsdante sob o ponto de vista teori-.

co ¢ gatd ainda esperande uma solucao definitiva.

Ainda que para o analisia de earautuina 0 pro -
béema sefa de Lipo quase acidental e represente um {ncon-
veniente a sex supenads, o fencmens em 8L pode ser provo-
cade a vontade sfstematicamente ¢ usado para o edtudo em

§isica do estado sd8ido,

Neste tnabatho a digragdo miiftipfa ¢ usada coms
uma {zrramenta para 3e estudar defeitos em caistads. ¢
unice trabalho anteaio&-a esfe, no gqual foi utada cssa -
teenica com o medmo proppsito foi o taabalho "Simuftdneous
xeflections and the mosaie spread in a exysfal plate” ¢
por S.Caticha-FLL{4 pubficade na Acta Caystallographica em
196%.

Em dijratemetric de monocrdistais, habiivalmente

(2]

o efeite oniunde de uma difrage simples gque ¢ estudade.
Neste caso, consddenn-se que 8¢ um doa plancs caistalogra
ficos esta em poasdicdo de redlerin o8 raios-X sendo entado

pbfeto de estude ¢ efeito da dijragae naquele plano. Adn-

da nos casos em que mais de um plane esteja em condigoes

de neffetin, assume-se correntemente que ndo existe inlfe-

rdedo entre ZLed (Teoria Cinematica).

Como ¢ sabido, cada um dos planos caistalogadds

cos pode 4ea aepresentado poA um vetor de rede aceipacea

e



Fopp feuja extremidade & um PONTO DA REDE RECTPROCA] ¢ o
aspecto geométiaico do fendmenc de difragde num plano  de

indice h k g, pefa equagao de laue-Bragg:

0 - Hipe Ry

e — - o -, A — . .
onde L, ¢ & dao vetores umifarios na direcac do feixe in-
cidente, e do feixe difratado nespeetivamente,e A £ a
comprimento de oada da radiagdo envelvida. As diregdes Iﬂ

e 8 foxmam, entre 84, ¢ dngulo 28, p dendo Ohk L o angutc

de Bragg coanespondente ac plane h R €.

Geoane, tamb2em, sob cantas condigies geomitaicas ,
um fendmeno #o qual um mesmo feixe inciiente 3 I espathg
do, simutianeamente, por dois ou mais planos ernistalografd-
cob, aerando dodd ou malis fedxes difratados. Neste caso,asd

equacoes de Laue-Baagg, abaixo,sdo satqafeitas 5&mu£t&na5

mentfe:
by 7% " A e
$,-8, v XA, H (7]
2 o LPLIY P
3 -3+ a . H
n o LI S
Podemes intenpreian geomeixricamente as  equagdes
de Laue~Bragg com a chamada o4 fera de Ewald que tfem um

naio /% {fig.1.1). Em térmos da esfera de Ewald, um pla-
ne cristalografico h k }} representade pele ponto da rede

xeelproca [P.R.R.| Pir fica em condicdce de Bragg quande



Figuaa 1.1

03 panff¢ P; e Pf gue sac ad extremidedes dos ve

fones H ", - g -
hlii’tl' ¢ H.&Ekztf quando hd dois faixes di-

fratados Ty e T, para um mesmo feixe F .

Figura 1.2

Se os vetones H; ¢ ﬂ} da rede neciphoca estao em
sordicio de Bnagg ¢ veion H} - H, tambZm fica em

condicdo de Bragg em relaedo ao ﬁELIE a,::amnda
comop Lneidente.




esta sobre casa esfena, Assim, dois planos cristalogaafi-
cod hy hI 2, @ hE k! Ly jicam em condicdo de dijracde a4
mulianea, ou muliipla, guande o4 respgetivos P.R.R.&, ne

presentados pefos ponfos Py @ Pgy docam ac mesme Lempo 4

es ferna de Ewald,

A difraqdo mitftipla deixa de seh um femdmeno espo
radico e pode sen produzide sistematicamente quando um de
teaminado P.R.R., P, por exemplo, & colocado em posi¢do de
digaecad  de foama que o chistal possa sex ginado an
torne do veton de dijusac, Puranie a notacde, ¢ exthremo -
do vetonr Hhhz mantem-s¢ 3Gbre a e4fera de Ewald e, poatan
to, digrata continuamente na dixeqac de detetor. A inten-
sidade difratada peamanece constante ati_que um gu  mdis
rpontos da nede reciproca toque a ¢4 fena de Ewafd. Quande

P isto acontece, esfes novos pontos geaam novas reflexoes,

gue intesdgem com o heflexde paimaria, provocando um a
\cuEbﬂima ou um decrtsedmo na intensidade caplada pelo de

teton, o que dexd explicado mais adiante.

.1 - CRISTAL MOSAICC

0 estudo da difragde por raios-X foi desenvolvi -

1

P ey - . . L
do, inici{afmente, alaibuindy ae exdstal um aaranjo rigore |

samente periodice de atomos ou meléculas: eife mudEta/}
foi phétzmiuumautz designado de cristal ideal. Uma vez -
gue eite modélo & bastante despreovide de realidade, natu-
ralmente ndg kouve bom acordo quantitative entae as inten

g sidades cafeuladas e as medidas experimentalmente, apesar o

das grandezas geomziricas, ou sefa,pardmetros da  re-
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de, posicoes de Bragq, ete., dasem excefente acdndo, Na
etapt saguinte, supfa-se que o eadstal ainda que posauin-
do pendodicidade, possue impenfeicoes na sua nede. ¢ mede
fo, paoposto pon C.G. Parwin(19714]), e mads tandé batizado
por P.P.Ewald de caistal mosaico, onde o cristal 2 compos
fo de bfocos manccmiatatinaaf sendo cada bfoco um peguenc
chistal ideaf, mas havendo um pequeng deaaﬁiﬁhamEHta gn-
the o4 biocosd adjucaniea‘deu muito methon aconde da faa -
Jda com as medidas de inlensidade. Supde-se, portanto,que)
um cristal mosaieco £ um agregade de pegquencs cristais per

fe{fod que L{nfernferem independentemente numa dJdi{racac.

A natureza exata das impenﬁeé¢iza de um christal
pode 4gn muito variada. No modéfo mesaico o4 bLocos pudeﬁ
apresentan foama e tamanhos diferentes individualmente. A
sua okientagao esfa dedenita estatisticamente por uma fun
¢ao de distriBuicdo W [A), Por convendiZucin, admite-se -
gue a fungdo didtnibuigdeo O {4A) & é&atnﬁpica e pede sean
&Ep&zéegtadn pan uma furcae de Gauss:

wial « —Ll— . exp(- a¥s2n?) (3]

nﬂfn

onde & & 0 desvio angufar dos bfocos de sua orientagRo mé

dia, o n ¢ o desvic padiade dos mesmos.

1.2 ~ CLLCULO DE INTENSTDAPES

1.2.1 - EQUACJES BASICAS

Guando a equagac de -Laue-Ewafd

g "4t i '

JHETITUTG P EHERGLA ES (N

LY T



e satisfeita para dois ou mails planos da rede H leq.?),2e

que-se que

T.-4, 0 AW, - W, (4)

iste 2, a equagdo ¢ tambem satisfeita para o plano cridia
Lografice nepredentads pelo vedon ﬁ} - ﬁl, cam'?i fazende
o papel de feixe incidente [4ia.V1.2), e proveocando uma mu
danca de intensidade na di&zg&o'?j. Pe manedine analoga,ha
verd mudanga de intensidade na di&e¢&o'?j devido ao planc

—»

Hy - H} que satisfazr -

Desta forma, as imtensidades ¢m difnacde multi-

- |
nia dependem de dois tipos de interacoes: 11'de cspalha -
mendos simples, devidos aos planos ﬁ; e 2)ide espalhamen-

tos duplos provocados pelod feixes, previamente difrata - ;
dos poi ﬁ;.que sza novamente difaatados pelos ptauaaij-ﬁlj)

ﬁ} - F}. 08 feixes incidentes e difratados foxmam um 358
tema de endas acopladas taf que, a intensidade de cada

feixe depende das intensdidades ded cutros feixes.

b
A medida que 0 feixe pemefra ne caisial a enen-
aia vai sendo dissipada devide a diferentes processos

gbiorcde, reflexas, gxtin;ﬁa, espalhamento Compton, EIC.-@?L

A vaniagde de poténeia estard econdicionada a

eates fadfoncs, ¢ estard fundameniafmente composia pelas

r 4

condribuicoes seguintes: <& .




]
a’- a variacac de potencig devida a absorgae na

camada indindgesima dx, tocalizada em x £t

dPL

dx

= uPi [&]

onde w & o coeficiente de abaoacdo £inear gque depende de
compiiments de onda do feixe, asdim como da composicas -

quimica do cnistal,

'-;t‘, —t — - -
(L b + guando o& planos H, ¢ H, estap simuftanea -
128/ £
mente sobre a esfera de Ewald o feixe ¥, ep

pathade pox ﬁ; e nefletido, como vimos, pe

Lo pEano ﬁ} - ﬁl oniginando um feixe na di
aagEu'?} que £rd neforcar a reflexdo do

—r

e 45 custas de um deencscdimo de intensids
de na diregfio & .. Essa perda de potincia do
fedxe & ao pereonrer a camada {nfinitesi -
maf dx Localfizada em x pode expressan-se:

- — =

dpfdx » - [ P [ 17)
i i

4
L

sende ﬁéj o coeficiente &inear de Aejlexae. ¢ significa-
do deste coefdeiente 4erna discutido mais adiante. De ma
neika andfoge, havead um ganho de poféncia taans ferida do

feixe §, que @ difratada na dineedo £, de valon:

] gy
_d?ifdx ’ qif P 1{91

A vaniace total da potincio do feine 4, devide




a absongdo e as reflexces simultdneas por o ocutros pontos

de neeiproca, ¢ dada por (Caticha-ELLis, 19490

n
dpifdx - P_"_-"T*'- . n gu E:.;IP;!T; - Pif'\"_i_:' (9)
0 Indice zeao designa o feixe incidente, o i

desdigna o feixe pnim&niu; que & aguele medido pefo dete -
tor, o Indice genenico j denota as neftexoes produzidas

simuftaneamente, Obltemos entao, para ¢ cdde em gue n  nod
da rede reaipreaa ficam simuliineamente 40bhe’ a  esfeiraz
de Etwald, (n + Il ¢equagoes acopladas, sendo uma pana 0

feixe dineto:

dp o p._ - P
et U SRS L e, DR /P /
Y-ﬂ J Y 1 'I"j

P F ? ' [ -
LI I"{‘-—E HD-{. - :r—]' fy ¢+ QLU + g Q-{'.j'} + Z fﬁji Y . .
i

ix Y, f i

- & = = =
T

1P, P P - Py P,
il TRk T VR S L -"-::f'*Z'L%:
i 3 Y, - 72 v,
Yo ’ . if g
i O

*J;b@ shnal positivo, huﬁpximeigo membro, aptica-42
a feizes transmitidos ¢ o iiﬁattnéga:iuu a feixes refleti

dos [figuaa 1.3},




\

P

[

(0]
A

/

P

(T

3

PT)

PT)

. . Figura 1.3
hfﬂ)Paaa um feixe incidente P, os fedxes prima
rios Py & segundanio (P, 43¢ taansmiti -
dna.kﬁjia jeixe primanio ¢ reftetido enquante
g fedxe secundario & tramsmitide.

Figuaa 1.4

Definicdo dos dngules envefvides no fator geome
trico A, quando o calstal ¢ ginade em torno de
um eixe aabitamnic., 0 plarno no guat & medide
¢ pexpendicular ac eixo de Aotagdo. :




0 saistema de equagoes (10) fod  apresentado -
pea Moon ¢ Shuff [1964)., Caticha-ELLis (1969} apresenta

uma forme genal dessas equacses [eq.?).

Neste R&timo thabalhe & tambim apiesentada @

sdalucde exaifa paia ¢ cdso de uma placa crlstalinalsecedo

r.z,3),.

A varidvel x caracteriza a cogondenada de wn efe
ments de cristal fomade segunde a roamal d placa monocals

talina.

U sistema de equagoes [(10) pode ser integrade
para condicoes de contoano dados, Estas condicdes de eon-

toane sdo caracteristicas da situagde expenimentaf.

Tachariasen [1985) cbteve sofucdes anallficas -

paha afguns cases particulares de simetria do aistema enis

tal-feixe, Eita tanefa Lomana-se mais facilf gquando Lodoa

04 feixes P, sdo do tipo transmitide e, atim disso, quan-
do 04 coeficientes do sisatema apnesentfam afguma simetria
em relagdo a didgonal principal da matriz dos coediedien -
tes. Enfim, uma sclu¢do analitica & viavel s&mente em

situacoes basiante particulares.

1.2,2 - SQLUCAO POR EXPANSAQ DE TAYLOR

Caticha-ELLis {196%} ¢ Moon ¢ Shufl (1984] pao
puseram sofucoes analiticat pefo metode da expansde de -
Taylon, Esta solugdo pode ser usada quando h& uma rdpida

convergeneia da expandae o que occorre quande:

EL. Ef << |

u Ei << |
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onde £, ¢ a magnitude do caminho pencorrido pelo feixe 4.

No entanto, esta condi¢do nem sempre ¢ satisfedita. Se o8
2 it i nao forem muito. menonres que a unidade
¢ necessario tomar muitos teamos na expansdo. Parente

(1972) obteve uma foamula de necorrencia para o teamo

9e
nal da expansao de Taylon:
dP, , dlp, . , d"p
(l) ’po(o, + L . X - o « X t tities P — n‘L
4 dx |x=0 2 dx” |x=0 n! dx x=0
onde : d"p. 2;
i n (n)
. oxt . P, (o) x\" (12)
" =0 k k4
sendo: x(") . ji: X X(n - N (13)
ki 7 ki ki
. i s e
e ij Ajlijk , péna k # § (x,, Y,
.0 B .A. . = ] ] -x_
Xjg = 8jA%; o para k g (x, Y; )
8; = 1 8¢ § ¢ um feixe transmitido
8; = - 1 se § ¢ um fedixe nrefletido
A gonmula de necoarincia (13) peamite usan 0
computadon para cafcular a expansdo com um nuamero qual -
quer de teamos.
Num caso, aumentando. sucessivamente, 0 numenro
de teamos ate a 14a. Parente mostrou que, pina difracao

]
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wit{tipla de neulrons num nonocristal de alumimie, @ con -

verglncdia ocorne sdmente a partix da 10a. denivada,

Nesase case, ftem-ap vafores da oadem de:

0., 2. =0,8

L 4L

p €. = 0,1

0 Qué faz eom Que & conveAgencda defa lenfa,

Uma solucdo numerica, mals exata, pode sen obid

L]

do, por outre procediments.

T.2.3 - SOLUCAD EXATA

Reedcrevendo o sidtema [10) numa forma madis &4im

pfes temods:

F'c| - “a Pnl + “I PI + %i; ﬂj Pi

E's
+

Py oby Pyt by Fy ;2; b Fj
(14)

Existe solucoes do tipo:

Pt —s ... g

L el L

AT

LU I

. FL] Exper + Fﬂzzxphzx +oyau. t Fin Exphnx f{w 0,....m) 115}

conde ot R; sd0 a4 raizes de epungdo deculnn,
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a, - k @y By  reaaans. @
b, by~ k By eeiiie.. by
e 0 (16}
;a. - e ;l. . ;f. “ e s ;n.-.h
As constantes de integarapdo Fij em RIEMRAQ de

fnett? podes dex caleuldadad a partin de {uﬂlE equagded -
fincares cujos coeficientes dependem das ﬂundi¢ﬁaa de con
Lorno. Estas equacted 40 deduzidas a partin das expres -
sdes [14} e (15} e de suas denivadas sucessivas. Oblemos

entdo um siafema de n + ! gquagoes do Lipo:

JEENANIELW

i=0

Zf;'*ff sz © Cpy (17}
_f-

Zi;_*nf Fnj ° Cpy

jll

Estes nesultados sexdo apliecados mais adiante.

1.3 - PARAMETROS FYSICOS OUE TOMAM PARTE NA DIFRACAO
MOLTIPLA

Mo paidgrafe arntealor apresentdmos a deducdo ¢

a solugco aproximada ¢ exata de um sfstema de equagres

T

.

- .

.."f' S

.

[ERF

b Zot
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diferenciais que arepresentam as interacdes entrg n + 1 -

feixes de raios-x acoplados dentao do enistal.

Neste paragrafo discutiremes o5 pardmetros fisd
cod gue tomam parte nas equa¢des. 0 simbolo u nrepresenta
0 coeficiente de absoacmo Linear faf como € usade na teo-
Ada anEmﬁting. 03 coeficientes qij aiu1nhamndua de coefd
eientes 2ineares de reflexdo ou fambém de cocficientes de

rcjfetividade fntegrada.

-

¢ coediciente Ty € a fragdo da intensidade de
um feixe que & reffetida por um planc eristalografico H ,
Portanto esse coeficiente ¢ importante ne estudo do capa-
Lhamento de um dedixe de hadiot-X [ondas elefrg-magniticas)
pox um plane caistaline. tate gatudo fol desenvolvide se-

oundo duas £inhas tedricas distintas: a_teoria cine

r matica

e a feoria dindmiea, que conduzem a expiedddes dideren

tes para 24 Qif' |
Na teonia ecinemdtica interessa a densidade de o3 _

efetrons  que e aepresentada pox uma sEaie de Fourien, Ad

mife-4e que as ondas alravessam o caistal com o mesama ve-

Locidade de {ase, Esta velocidade & geralmente tomada co

moe sendo igual a velocidade e da Luz ne vacuo. e poatanto,

todos o4 vetores de onda Zem o medmo modufo h o+ vfe = 1/,

onde X 2 o compaimento de onda no vacue., E fambém admiti-

do como aproximacdo que 0 feixe de &aina—x e absalutamente

parafelo . comportando~-4e come um sdatema de ondas planas .

Ataaves de veadficagdes experimentals fod Eq:abelecida -

bom acardo entre a teonia cinematica ¢ resulzados experl-

menfais em certos calstadls comsdidenados impenfeitos,

AT LT

o




No entanto, em cristais basfante perfeitos ndo
atlueaiﬁiaaaam 04 resultados previstes pefa teorla cinemz
tica. Essa didcoadincia Leveu a Darwin [191&) e Ewald
{19171 independentemente a catabefecer a4 bases da dLeoria
" din@imica. Nesta tecria a peameabilidade ﬁ&gnitica do medo
3 considenada como uma fungdo peniddica ¢ aepresentada -
pex uma agaic de Fouriex.

A vedocidade do fefxe, dentro do enistal, mao @
mais ¢ o0 que acarrefa piofundas medificacoes mo comeeito

da ed fena de Ewald, gerando o comceito de supenficie  de

dispersdo. Na teoria dinamica, ¢ campo elefromagnilico
dentso do crisfal & intenligado com o campe ¢fetromagniti

eo fore de caistal, Tem-se, entae, uma intera¢dr emfxe

08 feixes difnatados e transmitides, 0s resultados prevds™ u
| tos pela teoria dimdmica sdo venificados zxpzainzntaEnzn-_)

' te em chistais bastante penfeilos, ae passo que pa&a_t&ié

fals mosaicos apfica-se a teoxia einematica,

e ———

No entante, a aplica¢dr da teoria dindmica- ndg

de hestrninge a cacatadis peafdeifos. 04 resuliades da Leo -

I
_"_'-‘J'L:i
r'_.rr P'

ria dinamieca, epficada aos caistais impeafeitos, sdo conm-

cordantes com os da teoaia cinematica., Podemos dizeax ﬁ
r - , - ¥ -l ' » » J

pols, gque @ teornia cipematica ¢ um caso £imitfe da teoada

—_—

dindmica para sxistais imperfeifos.

Na rcalidade, ¢ fato de fevarmos em conta asd
interacoed da&ldiuztéud fedxes ndo 2 estritamente, um Lxa
tamente cinematlce ¢ &dm, um tratamentc dimamice { James,
1361].

Neste trabalho, assumimes a validade das refle-
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0 coeficiente 2inear de reflexdo ¢ dado pox
T - 7wial .l - op + Al da (18]

onde Wia) ¢ o funeadc distnaibuicao do mosaieo.

Se a Laxrgurd media da funcgdo distribuicdo W[A]
e bem maion que a Largura meédia dz fumgdo v, podemos admi

2in W{A) como constanie na integaal,

_ _— T

' ¥

Hie Wlo, - 0] . F 1{0 - 0, + A) db = WO, - O} , ¢ | [19)
k_; B B Kah,ﬁ DR )

ond¢ 9 & a aefletividade integadada para um dade bloco mg

saico,

Portante, a validade da expressac (19) depende

do erfstaf gque estefa em consideracdo.

A xelagme entre O - O e o angulo de reotagdo Ac

em torne de um eixo axhitrdaio & nepresentada pox
_.-""F_.._F--_-_-_ —
T e o]

—

——

onde o signigicado do fator geomitrico Aij g explicade -

mais adiante.

Desta foima, podemod escheven
wIGE - E'] T wl*ﬂ:jﬁtl

A fumgao distaibuigdo dos mosaicos pode ser ae-

presentada em fEamos de Nlﬁijﬂel; que noimatizada, fiea
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; g
Wise) = ————oe— exp - . . z
N2 Enf

A nefletividade imtegradd para um edixo arxbitrd-

rxio hey de aptagdo, ¢ dada por lachariasen (1945},

3
.oy, A (22}

onde P 2 o fator de pofarizacde, v, ¢ vofume da cela uuitﬁ

Ala ¢

onde & ¢ m 4do0 agspectivamente a earga ¢ a massa de elé-

-

trom, ¢ ¢ a velocidede de fuz no vdcuo. 0 téame Fij 1

v fator de esirutura coxrgspondente ao plare cridtaloghd-

fice |ﬂ} - .

Das expacsades (19,(21) ¢ |22) temos:

" 25 A Ai, 2k I
e T R 123
if nJer 2n :

A expredsar {23} representa o veloa do coefded-
ente finear de reflexao. quando o calstal se encontra des
viade At da sua posigac de xeftexde, do plana |ﬁ} - ﬁl|-.

" Portants, na posdieao dp pico, far-se Ae = 0.

Na segde 1.2, mencionamos que a eneagia dissaipa

da. pefo feixe, quande o mesma penctre no cristal, se deve
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-y 4 -
a prccessos de absorcao purt 2 as reffexoes.

Dizemos que houve uma peada de eneagia pea ab -

songdo noamaf, ne paimedino easo e que houve ama penda de

potincia por extingdo, no segundo caso. Loge, ¢ coeficien

te Zinear de xeflexao qij intenvem na extingdo que & phro-
vocada por uma reflexdo num plane IHj - ﬁ;{ . Eata extinm-

¢do ¢ chamada de extincao secundaria,

Noe entanto, o uso da expaessde (23) para carac-
tenizan a variapdo de potencin devido a extincdo signifi-
ea, na aealidade, gque estfamos admitindo somenfe a exfin -
gdy seeunddnia e vstamos desprezamdo um outro tipo de ex

tingde, a chamada extingdo primaxia,

1.3.2 - COEFICIENTE LINEAR DE REFLEXX0 - CASO0 11

A eondiede de extingdo primaria despresivel

nem 3emphe € aatiaﬁaiIaJ(i)pahxanta devemos diferenciar

e e —— e — e, - T T

mefhon estfes tipos de extingdes, Para Lante, comsideremos-

—_— ———

um hfoce mosaice cujas faces sac parafefas a um plano -

calstalogrddfico H. Vamos admilir que este bloce ferka uma
espessura to contendo n distdnciad intesplanares d, . Con
sideremos um faixe fncidente foxmando um angufe, igual ac

de Bragg, com helagdo & face do exdstal [fig. 1.5al,

Juando ¢ feixe fneidenfe pemgtag no caistal e
encontra o ponte A, parte do feixe € xefletido ¢ parte -

do feixe £ tranamitido,

Este fedixe aefletido encontra o ponto B, ¢ paxr-

te deste fedixe & movawente Aeffetdido {aetransmitido) na

|
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ndh= tu

Figuaa I|.53-a
Figura {lustnando o procesde de extingac paimania.

j () (b)

Figura 1.5=-b
Um feixe incldente { ¢ dijretedo pes uma placa -
cnistaling resultando um fedxe digjrafade § onde te
mos: a} uma reflexde de Laue e b) uma neffexdo de

Bragg.
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diregac do ponte By, & 2sle processo se repele nos pontos

Are Ay, 00 €y, £y, ele. Oconre, pordm que o feixe refrdnd

7
mitido no ponto B, em dixegde dao ponto B, estarnd em opo-
-sigdo-dg fase em nefagao ao feixe ineidente, Desta maned-
ra, parte do feixe Zxanimitide serd anclade pefo feixe xe
thanamitido, o que provocaxd uma peada na emergie do  fed

1e incidente estfe fendmenc & chamado de extingao prima-

hia

. Esta extingdo paimaria pode sen desprczada em --
quante a dimensdo do mosaice Lo for suficientemente pe
quene, e nesie case & valida a expressan [23) pana o eoe

ficiente £inear de reflexdo.

A inftuincia da extingac primaria torma-se con-
siderdvel a1 medida que as dimensdes dos mosaicos de um -

enistaf toanam-se suficientemente granded.

Este {ftem & dedicado ao cazso em que o cristal a
presdenia uma pequena extincdo primiaaia, Esta coxrecde ¢
feita atraves dos resuftades da feonia dindmica apficados

a uma pfaca wmonocristalinag,

Considenemos um bloeo mosalce de esdpessura to ,

conforme a f4gqurn 1.5a, . (

Ut pasdmetre, gque pode 4ga chamade de espessora

ealtica do bloce mosadico, e definide come

Egjma A JFifl—t°, [24)
volrg gl
ande n,, A, F;;e v, foram definides no ifem antedior. 08
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Y-

it 380 hespectivamente 08 codsenns direfores dos fed

xes ineidente o reflotido aom a noxmal a0 ecnrnistal,

Quande E<<T a espessura dos blocos mostaicos 4Se
torna tag pegueno, que a rejfetividade imfeghada de it
beoep moimico cafculado pela teonia dimamica assume a fox
ma da expressao {27] que §oi deduzida a partir da Zeenda
cinemazica. Poaém, quande a espessura do bloco mosaico 3¢
toxna muito qrande  possibilite ~ o estudo de um bleoeo
dnico, {40 & Ey>], 2 expressas da reffetividade integra-
da, prevista pela teoniad dimamica, & completamente dife -
nente da equacae {27] (Zachariasen, 1945 ¢ Welsas, 1948).
Neturalmente, a tecxia dindmica peimite caleulax a xefle-
tividade integrada pare o4 infindtos casos, situados en
tre as dods extremos, Lsto &, E<<] (feonia cinematical ¢

Esx1,

Fstamps intenessados num case onde E<! ¢ nesfe
case a expressde (22) teaiec vafidade, a mencs de uma pe -
qugna correcdo devideo 4 extingdo paimania, De acorndo com
tachanigsen {1945), - cornecdo de extincdo paimania, gei-
ta Mum eristal de espessura crfiica pequena, o reflefivi-

dade integaada de um bleco mosaico fica,

o'

- § 1€} - (15)
PR RURY

onde num case de Bragg

fley z ftah E ¢ lﬂﬂdfﬂﬁjt!ghﬁ cos 208
E Ll + cob EBEI

{26}




g num caso de Laue

¥ [2E} + ]cnaEDE| z an*,{EE|canEI (27

tn+l

41E] = 7
2 {1 + cos” 28,1
¢ Qij ¢ a neffetividade {ntegrada dada por [22),7 & funedo

de Bessel, Uma situdgdo de Bragg e uma sifuagds de Laue -

sag egxplicadas na figura 1.50,

Podemos wvenrdficar freilmente que, em ambos 0

cadoa, I1EV o 1 para E<<l o que faz com que

Qi = 2
£f £f

1.3.3 - FATOR GEQMETRICO

Segundo Zacharingen (1945}, o fator geomitnrico

Aiu ¢ dado por

4. . _beny eosy nn#ﬁ_ 128
49 sen2gy

onde 05 & ¢ dngulo de Bragg do plano K, e os signigica -

dod de ¢ ,x e £ &do dades na figura 1.4,

A equacdo [¢g) & valida numa interagan do feixe
incidente { independente de Ae ) eom um plano cadstalogad
fice H;, quando o crfstal girne de um dangulo €y pequeno ,

em tiane de wm eixo anbitxdnio. Dal a notagde A, usada ,

Pg aoonde com [28] temost



3l

r0g - seny cosy e08€
&Eﬂfﬂs

A vatidade da expressae (19) tem sido admitida
por Mpon e Shuff {1965) e Caticha~-FELis[1969) tambim para
o case de dois fedixes. No entanto, a equagdo (28) ngo
e vatida paaa pfanss do tipo Hij |deserito na figura
1.2]. 1sZo conne,quande o eixe de rotagae g panalefo ao
vedon Hij‘ utitizando o fator geomézirico Ai' dado pela ex

b
pressao [12), nesufta que

*ij - ﬂ”
By -0 =A;JE
De acoado com {20), edte resuliado significa -
que uma aotacdoe feifa em toano do eixp parapeds a Hij R
.ndo provoca variagdo mo amgulo de xeflexdo Gij 0 que nao

£ conaelo.

A seguir deduzinemod uma expresddo paka Aif a

plicaved ao caso, acima xeferido.

Pefa equagao de Baagg, femos:

—

A i”ju - Heol o

Zbaﬂﬂij = liHij

Wiy = Fupl? = Wigewd - 2 [W, 1L 17,

fo in jﬂi coday

onde

Hio » 1o

ﬂﬂlﬂ-‘{‘j -
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:.3.4 - FATOR DE POLARIZACA(

Como vimos antenionmentc, como consequencia do
edeito de uma neflexao simultanea, um feixe de raios-X ¢
nefletido por um pLano H apos neflexdo num outro plano -
cristalognadico K. Logo, a cornnecao de polarizagdo devend
sen efetuada para uma dupla reflexao. Em caso de se utili
zan um feixe monocromatico proveniente de um monocromadon
plano, a correcao devera sen feita para um feixe precedido
de uma nedlexdo, portanto, fa polanizado. Este ultimo con-
nesponde exatamente as nossas condicoes expeaimentais, uma

vez que utifizamos um monocromador plLano de geamandio.

Azarno 4 (1955) deduziu a correcao de polarnizagao
para uma reflexao simples num cristal precedido por uma ne
flexao no monocromadorn. A correcdao de polarizacao para uma
dupla neflexdo, precedida por um feixe nao polarizado, 404
calculado pon lachaniasen (1965). Finalmente Caticha-ERLLLs
derivou a correc¢ao paia 0 caso de uma dupla neflexao com
um feixe previamente refletido num cnistal monocromador. A
expressao obtida pon Caticha-ELLLs, contem,como caso parnti

cular, as expressoes de lachariasen e Azanroff.

0 gfaton de polariza¢ao para uma dupfa reflexao -

nos planos & e §,deduzido por Caticha-ELLis, ¢

2
2
sen zoi

9

d + coa2 zej. ] (Aenz Zaco&z

[(cobZOK - 0420, c04120
¥
sen 201

(30)

§
.‘
i
!
| .

¥

]- COAZ Zﬁi(l - Aenzu . coazp)4{

p ¢ co&2 2a)




-4

onde, 20, 2 o dngulo entre ¢ feixe gue ineide no plano i

K
e ¢ feixe que & reffetido pelo planmo § e esid representa-
do na figura 1.5. Na medma figura corsta o signijicade do

dngubo p que depende de cada annanjo experimental.

Devemos dplisar o fator de corrnecds de polarni-
za¢ao Pij para eada t2amo Qij contidos no sistema de e
quacdes (18); esta corne¢do € introduzide na expressas
(22} e consequentemente na exprgssde [23), Portanto, este
fator deve sen caleulado em cada situagac experimental &
de acordo com os divensvs planes erxistalograficos enmvolui

dos numa difracdo maltipla,

Cada situaedo de difracdc mittipta & provocada
expeaimentalmente {nzendo-se uma notfagao € em toano de o
vetor da diﬁuéﬁu H; portanfc o angufo p depende do ve -
ton P ¢ tambem do Angufo de rotagdoe . lma expressdo que
nos fornece ¢ dngulo p para uma s{tuepdo gemirica serd a-
presentada mais adiante. Neo entanto o valor de 28, 40 de
pende da nede enistalina em questdo e dos particulares -

planos £ e f. deduziremos uma expressao para cosl0,.

Sejam, hespectivamente, o8 velores unitﬁkia&'?a .
T} e ?é na direcdo do gedixe ineidente @e plane £, na déixe
eao do feixe espafhado pelfo L ¢ incidente ao plano § ]
finalmente na difeedo do {feixe espafhado peto planoc § econ

forme a fig.i.6 . Representamos as noxmais aos planos -

eristalogragicos £ e § , redpectivamente, pox H. e Hj* ve

toney da rede reciproca,

A equagdo de Laue-Bragg apficadas aos dois pfa

nos nos da:




(1}

Figuna 1.4

Uma situagas de dﬁpta reffexdao nos planoca H, ¢ H..
Angule p ¢ nquefe foamade pelfos planps o e que contén
nespectivamenie ob velores {4 e E'ﬂl 2 I'.I; o.'.!'ll'.
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0 produto cécafax ﬁl . F} AeRd
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A ity T it e’ j e' "4
-la' x ﬂa‘zar
mad b{ § . J..l

4 'ﬁf - “”“EBK,

5&'&i x cua!ﬂi.

Uma vez que 04 vetores H, e F} da Aede reelprcca sdo ao -

nhecidos para cada experiincia, determinamps cos20 pela
¢xpressdo:

o820, » M, . ﬂ} P ¢oaaj - 2080, . 151)

1.3.5 - ANGULY P

0 dngulo p € o angufo digdaico entre ca planos
de ircidincia do monccromader leadlsfaf ') e ¢ plano de in
cideneia da amostaa {enistal 21, Quando ¢ planc 001 do
crnistat ! & cofocade em posdigde de Bragg, a configuragac
do sistema € a da figura T.7a se es ¢ plano & paralefe a
dace do caistal 2. Neste onso Lemos p = 0, pois as nor -
mals ds faceds do crxlstal monocromador @ de cristal anali-
sado estdo contidas num meimo planc. Ne casp da figuxra

1.72, e4 ¢ pfano € o plano de paped.




FIG I'7T o

( ; ' (2)°

(1) C(2)

Figura 1.7
0 feixe 8y ackre duas hedlexces: &) no plane Hﬂﬂf 2

b} no planc Hhht'

T e T
i METITYTQ DE FHEESGLY ARk é
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Nns expendiencias de difracde muftipla, o ceaistal
‘¢ girnado em toane do veter Hygy & outhos planos hhe entara-
nie em neffexac simultldneamente com ¢ planmg 002,

-

¢ dngufo p para a Areflexdao primania iHﬂﬂil ']
constante durante o rotacdo ¢ 8¢ depende a posicao relatd
va doa cadsatads | e 2. Qu&ndu um outro pgana hkf entra em
reflexao aimultanea com 00%L, obviamente azpiana de imcd -
déncia do mesmo, em geral, nao codneidira com o plano de
- ineddincia paimarie. Vale dizea que ¢ drgufo p pana um
feixe difratade secundaric hhE serd em geaal diferente da

rgflexao primania.

Poatanto, serd nécessario calcular o vafor de p
paaa um e flexdo qualfquen, a pantia do p coragspondente -
ge primario ¢ da geometnia do existaf 2., Uma wvez gue ¢ o
¢ 2ero para o fedxe primanio, pana chtea hkf bastaad fa-
zer ¢ cdleulo wsando a rede do eriszal 2.

0 plano de incidéncia do momceromador ¢ agquele
formado pelos vetores ?} ¢ 3y, ¢ o plano de imcidineia do

plano ke & foamado pefos velones T, e 4y [4igure 7).

frn“fn III‘ISI

eodp = (321

B8] - [F135]

Mas p » 0 para o feixe primaric, impliea que I;,'T, E‘EE

sa0 coplanares ¢ pontanto podemos substifuir wa equagde

. — B el —ne
acLima buxal poa a,xaz 2

¢04p =

€923, | - |34 (53]




Hay,

[F}x?ﬁ} . II}xE}I - {34}

e sabemos gue:

— I

&T:TI . '

— e - EB

‘51‘42 eo4 o

3‘}1‘} - ceZe , e T, ). [3)28,- sen2o sen?o,

onde A € ¢ comprimento de onda da rediacdo utifizada, a,

¢ o dngufe de Bragg parz o feixe paimario ¢ ©, € o angu-

to de Bragg para o feixe sccundaric.

Fafta-nos deteaminanr TE;T;, ¢ que gdazemos a par

tin das equacoes de Laue-Bragg,

Fortanto,
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¢ Lempa

PRI Y TR L
253 TR L. Y] o * Mant

. —
Uma vez que H, e Hy,, sdo conheeidos, o valor de 34.44

estana deteaminade. Chamenmos o produto escafan de,
cosa

Assim temos,

c04a23 - ccaEBH cuAZBG (35}

cosp =
dEnEBH &EHEGG

i.4 - INTENSIDADES PARA STSTEMAS PARTICULARES :

Apresentamos nestfe Lfem, alguns aspectos decokr-
xentes das solugpes de aistema deequagoes {10] gquande a
plicadas a um particular sidtema monocaisdaline, cu seja,

um sisfema ciblco face centiada.

Ao cofocarmos uma placa monochistalina lcibica
face centradal, com faced paralelas aos planos (0L, em po
sigdo de difragdo mitltipfa degundo as dikegdes 062 e 004
resulbtam situaeded geom2fricas mostradas nas figukas J.8 2
1.9.Na figura 1.8, o veior da nede heedproca 007 & coleoca
de, tocando 4 eajdera de Ewald, de taf foama que o crdisfal
poasa aer ginado em Lorne do eixo azimutal {vetor €02].40

fazeamos @ Aotacde em toano deste edixo azimutal, o4 pon -




)

\P/I ’H u
8 I Q
8
EI
B )
R :5 Hﬂﬂz
| e, h
\ / FIG I Bo
I TH
Eic 1-ap

Figuna 1.8
Situacde de difragae mittipla quando um cristal

cibice & girado em tonno do vetoa ﬁaaz* al 04
pontos da rede reciproca descrevem circunfexén-
eins que peaterncem a4 planos A,B,C,0 2 E, biPro
fecao dessas cincunﬁaﬁinciuﬁ pum plangy perpeandi
culan ae eixo de notagde €.
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tos da nede rneciproca do tipe 00R pexmanecem Lmvaridvedis,
pois ginam em foano de &L meamos, enqu&nto que 04 outrxoa
PRRY irnzo giaex em Loino da diregac 202, Agquelesd gque in -
terceptam a esfeaz de Ewald estas sobre os plancs A,B,C,
P e £ da §ig. !.8a que coniem, redpeciivamente, 03 PRRY do
tipo hkT , hko, hkl, hk? o hk3, Esacs pontos dde oxigem a
reflexoes simulidaneas. P&ajziandu o4 planos deschitos na
fiqura 1,8a num pfano peapendicufan a dinecdo 002 [44g.
1.8b) rotamos que a rotagfo do eristal, em £oano deste ve
tor, provoca iniehsecedes simultineas dos PRR's do tipo
ki@ ¢ kb2, assim como hkl ¢ hk3 na esfera de Ewald, poias,

eates pares de ponios possuem a mebsma projecac.

Asadm, observames efeitos de difragde TRIPLA -
quando uns pentos do Lipo hki focam a esfera de twald. ¢
efelto @ taiplo pols o feixe ineddente & simuftineamente
espathado por dois plancs enxistafogrdficos 002 e hhk! pao-

duzindo um sistema de tr&s feixes P,, P, ¢ P,. O pontos

o
da rede reefproca, do 2ipo hko - hk?, ouw pontos hk] 2
ht3, ap tocarem a ¢sfera de Ewald, produzem difra¢oes Quk
DRUPLAS . peois, desfa vez, {ntexagem simuftancamente o4 fei
xes digratades pelos plancs 002, hkl ¢ hk3 ¢ o feixe diae

to {0go) ou entdo planos 082, hk0, hkZ e 000,

De maneira andfoge, podemes verificar que ]
difracde miaftipla na diregdo (04 apresenta efeilos thi -
ples (hk2) o efeites quadaupfos [hk0 & hk4l ¢ {hk3 ¢ hBT)

como modtham ad figuras 1.9a e §.9b.

Em geral, o efeite de difracdo miltipla & ob -

seavado expenimentalmente atraves da medida do feixe pai



Fiqura 1.9
ima kotagdo {dentica a figura 1.8 de difragdo mil
tiple quande um cristal cibigo & girade em 2£0Ano
do vetor Hy,, da réde reeiphroca, R

_— -
EQSTIIURS B2 BHE. 540 ATOT J'

e e e ppa——




marde que & captade  porn um detetor gudntico. Na auséncia
de uma {nteragdo simufidnee, ¢ feixe captade pelc deteton
provem de uma aeflexde simples no planc ¢02 [ou 004), * a
qual, porem impfica wa intexdedo entne o fedixe 002 (ou 064
e 0 feixe dinetp 000, Quando & fedifa uma aptagdo, em Lan-
ne da eixe arimutal [002 ou 084), interdgem §{imuftdneanen-
te com a plane 002 [ou 004] outros plancs cristalogragi -
aos provocande {nferagoed triplas ou quiadruplas, cujo efed
to ¢ acutade pelo detefor. Assim, na maioaia dos casos, a
grandeza flsica observada expenimentadmente & a poteéncia
do-feire primario Py na aubencia e na preienca de inlera-

edes miliiplas,

Portanto, rescofvenemos o sistema de equacocs -
[10] de acdrdo com a condigdo experimental acima estabefe

cida neos dodis cascs seguindeds

a - deleaminan a hotug&o de Fy na acsineda da

efedito maliipto;

b - determinar a sofucdo de P, na presenga  de

neflexces simultdnens,

Na auseneia do efedito muiftiple,ou sejfa,so unt
no da aede neclproca tocande o esfera de Ewald, fora da
oxigem, femos um easo de dpis feixesd; ¢ sdfsfema de equa-

¢oes (18} fica:

Po = = a,F, + BoPy

{38)

'F' L ﬂln

P L




a4

. dP
onde P = P = ._._..2.
dx ’ dx
U .
10
ao iy (u ¢ QOI) ’ bo "
Yo Y1
Q *
a, » 7 e b, = LA TN Tp;)
Yo Yy

A so0lucao tem a forma :

P = F,, expk,x + F,2 expkzx
' (37)
Py = FZI expk,x + F22 expkzx

As naizes k, e k, 8a0 s0lugoes da equagdo seculan

e portanto Ry = - ky = L o+ 24l

Devemos agona tomar um sistema de equacoes Linmeares em

Fij' partindo das condicoes de contorno, quais sejam:

Po(o) 'VPO (intensidade do feixe incidente).

Se 0 feixe paimario ¢ refletido:

P,(T’ s 0

Onde T ¢ a espessura da placa monocristating,



Aplicando, as condigoes acima, nas equagoes (36) e (37) -

obtemos:
Pylo) = For * Fyy 0 "fZI gxpk,T + Fyy expk,T

Calculando 03 ﬁa(o) e ﬁ,(T) nas expressoes (37) e substi-

tuindo com 04 valones acima obtidos:

F

T 4Pyt boPylo) cca P+ b (Fy #F ) = kyF 4 R, F

1°11

~r¢1P0(T) s - a,(F,,expk,T + F,ztxpsz) = k,FZ,expk,T + kzrézepr

Temos entao um sistema apropriado de equagdes

Po = F11 * Fyy

(=3
L]

Fz,expk,T + Fzzexpsz

'

=~

~
"

ofo = ByFyy * kgFyg = by (FpsFy,)

S
L]

(a, ¢ ky) Friexpk,T + (a +k,) Fypexpk,T

2

onde 04 Fij podem sen caleculados numericamente.
Caticha-ELLis (1969) solucionou analiticamente o

distema acima e obteve a expressao para

P'(O’
P,lo]

Py«

no caso de uma neflexdo simétria (v, = v;) dd o nesultado:

g‘
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a+b
2-b "uzw - (u+D..)
Pre Ty WTop - [ 3‘” (38)
<FE)' (u2+2u'Q01) = Qo,
onde
a = exp (k,T)

b = exp (k,T),

CASO DE FEIXE TRIPLO

Este caso conresponde a situagao de difracgao
multipla tripla que foi descrito no inlcio deste item 3 .
Neste caso o sistema de equacoes difenenciais (3) assume

a fonma

Py = a,Po + b P, + c,P2 (39)

Considenemos o caso onde o feixe primarnio 1 ¢ nefletido e
0 feixe secundario 2 ¢ transmitido. Neste caso, 04 coefi-

cientes sao:



wt Qpyt T D02
a = - ’ b = ’ c,.
[ 0 0

Yo Y Yo

[P w0047, Ty
a; = - » by S

Yy Yy Yo
. - 47, b s % e .. 020*%s1
2 Yo ’ 2 Y ’ 4 Yy

A s0fucdo do sistema senra:

Py = Fqiexpk x + F,zexpkzx + F,sexpksx

(40)

P, = F2,expk,x + Fzzexphzx + F23expk3x

P; = F3,exph,x + Fszexphzx + F33expk3x.

As constantes Fij sdo nesolvidos a pantin das condigoes £

niciais para aspotinciasdos feixes

Po(o) = Po

P(T) = 0 (feixe nefletido)
Pz(o) = 0 (feixe transmitido)

¢ para as suas derivadas primeinas e segundas.

Essas nove equagoes sdo deduzidas, de maneira similar ao
caso de feixe duplo, utilizando-se das equagGes (20) e
(21) e tambem de suas derivadas. Chega-se, entao, avse -

guinte sistema de 9 equagoes simultdneas (41):

L,____—d




hmuux@ = A huunxs = g h_nnxs = 0
(19)
0 (f3-20)fy (2y-Po) 2y | (13-P0)ty £3q ‘4%q t4%q £3%0
o 1 fala %l tyto (f9-1q)%9 | (Za-tai?z  (le-larta E3ly
0
0 £3% 23% 4% £4°q 4°q 4% (£7-%v) %3
0 NE A 2T nlgo nEqa nla9 nwlaw 34
0 — - - A g o —
2%9-%%q)  £3%-  %3%- | l3%- — - — 929 |
vlg-lolq)  falq- Zylg. Lylq- £2%4 1424 I42g _
0 ;! I I — — — — |
M |
0 W ! |
d S - — ~ — - i |
i z
 quidw 5z mmu Nmm hmm MNm NN& ~Nk mnm
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CASO DE QUATRO FEIXES ;

08 efeitos de difracao quadrupla que ocorrem em
cristais de simetria cabica face centrada, apresenta: uma
particularidade. 08 dois feixes que sao difratados, junta
mente com o feixe primario, foamam pares de 4eixes thrans-
mitidos e neffetidos com a mesma inclimac@o com xelacdo a
gace do cristal e poitanto, seus cosdsenos diretonres apre-

hoeaf~
sentam o mesmo valor absoluto. o

Para este caso, temos: Bl

. ® H.7
Po = agPy * byPy + P+ d P, \\yéi;f’%7?z
[
1%
P, = a’Po + b,P, + c,Pz + d,P, : 5, 0
\\\;:f/
(
, (43) “\\
Pz = azpo + bZP’ + csz + dzps 'p,;\ a
P + b,P, ¢+ P, + d,P

3 " agP, *+ bPy + eqPy 4 dgP,

————

a) Dois feixes refletidos (P, e Py} ¢ um -(“le

oy AT
transmitido (Pg) \
8 o - - (T, T, + T, .. o
0 Y, o1 7 S0z 7 %03 4 Y,
[/
10 1
b * by = tu e Ty ¢+ Uy ¢ Typ)
Y1 Y1
. Yoo 7
¢ 4]
0 Yz c, 2  ~  cesewSsssess



s

do o« '“‘30 d' s - 3,
Y3 Y3
T2 LA
a2 £ -~ a3 &
Yo Yo
b . LY b U3
2 © T T s °
Yy Y
Ty3
¢ = —— lu s Doy *+ Uyy ¢ Qpg) 5 - ,
AL Y2
3, dy oo (uwoeq, + 0, + 1,
d, = - —= 3 u 30 3 32
Y
73 4

As so0lugoes do sistema apresenta a forxma familian,

~
-

F,,expk,x + F,2 cxphzx + F,, expk,z . FN ezpk‘x

le expk,x + Fzz expkzz * F23 cxpksz *F24 expk41 “3}

<
L]

2 Fs,exph'x + F32 expkzx + F33 expk,x ¢ F34 expklx

Fgrexpkyx + F,, expkzx * Fys expkyx + F,, expk,x

onde ky, k,, by e k, sdo naizes do sistema.

As 16 constantes de integragao sao determinadas
de maneira similar ao cado amterior., Para este caso, as -
constantes de integra¢do dependem da sequinte condigao de

contorno:
P (o) =P P,lo) = 0
0 0 4 (44)

asdim como dos valores imiciais das primeinras e sequndas
denivadas.



¢ sistema de 16 equacces Aimultdneas nesuftante econsta na

tabefa 1.1, onde:

o
1

» exp k,T v oroexp kT

- Elp‘sz § e oxp kif

a b ¢ bub] ¢ ¢ob2 + d'ob3

ad + bodl.' Endz e d d

oo L . |
2
[r.tﬂ + ba“l +e,m, 0 dﬂaJ}Po
? )
arby + by T4 egby ¢+ dyby

ardﬂ + b,d] t_c,d! + d.d

3

| {nrﬂa + blu] *ega, ¢ d,a,lP&

agby ¢ byby * “zbzn* daby
Bpd, + hzd, * czdz + dfd,
{a,a + h;aj * cqa, ¢ dfa!]Pnl
ashy + bghy ¢ egb, ¢ dyby

agb, + bgby + b, ¢ diby

Iajau * hsa, ‘ocga,. ¢ 43a31Pﬂ.

Um feixe xefletido ¢ dois -tuanmi.tiga&..

o —
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OQuando a difracac multipla o feita sequndo 0
plano 004, ocorre uma situacao em que temos dois feixes -
transmitidos. Neste caso, o sistema de equagdes ¢ {dénti-

co ao (42).a menos dos coeficientes as, b3, cg e ¢y que

precisam mudan de sinal. As condigoes iniciais para este

" caso 830, omitindo pon brevidade as expressoes para as de-

_Aévadas;

PO‘O’ Ld PO P2(0] « 0

{45)
Py -0 Pylo) = 0

0 sistema de 16;equa¢526 simultaneas para o caleculo das
constantes de integragdo [45) consta na tabela 1,2, onde

04 4imbolos tem o mesmo significado daqueles da tabela 1.1.

0 caleulos das naizes k. das equagdes seculfanes, assim como
das constantes de integracao Fif,podem sen facilmente phro-
gramados ¢ para se  obten a solugdo numenrica o, siste

ma de equagoes.: 05 phroghamas cornespondentes a0 apresenta-

dos no _apendice 1.

1.5 - GRANDEZAS MBNSUPAVETS |
Condidenemos as seguintes grandezas adimensio -

nais , que podem sen obtidas expenimentalmente.

1 - A quantidade R, & a mdxima variagao {racio-

nal verdficada no feixe primario P, quando o anqulo azimu

tal ¢ variado a pantin de seu dngufo azimutal de pico €,

para um angulo “ tonge de e, A vaniagdo de intensidade ¢ {Lustrada

na figura 1.10, numa experiéncia de difragao multipta,quando

cristal ¢ ginado em torno do eixo azimutal €. Fnquanto es
te angulo nao atingin o angulo de pdico e, 0 fedixe prima-
nin pormanece iralterade. Quando € tender a €,» COMmegam a
acéamen xeglaxoes simultareas, provocando uma variacao no

fedixe primario., A maxima varia¢do ocorre quando € ¢ €,
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d
A quanitidade P’ , da figura 1.10 conrrespende
intensdidade do fedixe padmanio na awséncln de difracdes -
mzltipla, o que e referente a situagac de feixe dupfo, 2

seu valor & dado pefa expressize {(38):

Pd P?{ﬂj (461
! Palﬂl

m
A quantidade P, , da mesma figura, corresponde
g intensidade de fedixe primario na presenca da difracao -
maltiple e seu valon 2 obitido da sctucdn do sistema (39)

ouw {42], conde

m Py lo]
Py 2 = (47)
P, lol
A razde Rp 2 dado poxr
g
K v . 48
p d {481
i ]
m
Py o]

Para o caleulo de ——F:—TET— , devemos Lomar v coefdi -
cientes das equacges [39) ou {43 com os Leamas Eij eal
culades no dngulo azimutel do pico.

A expagssco doa Eif ¢ dada poxr {23)

Q-i A!l
£ Y if 2
Ty = exp [ M--.m/ z]
d 4J
ann In

onde o dngule azimutal de pilec eornrnpisponde a Ae =~ 0

Se, rna expressacs acima, o dngule Ac assumia valo




€
Aed suficientemente grmnded, od .Qij tendem a zero, com ex

cesadoe doa Eai* ¢ portanto o sistema de ecquacdes (39 ou

(44] tendem ao sistema [38) -

m

Calculaondo-se sucessdivamente oa vafores de P]. .
atribuinde difenentes valores do angufo azimutaf he, em -
tonne do dngufo de pice, teremos come resublado, o peajdd

de uma digragio miliipla semelhante %0 98 figua 1.0,

v rmr ——

\Etculu arblitrarfa

— e m— ——

— e a— ey

FIG |-10

- P am e o e - -

Fig.1.1¢ - Desenhe esquematico de um perfil de
difrogae miekiipfa mostrando o signi .

§ieado das grandezas Pj ¢ PT

¢ - Podemos defindin uma oufra grandeza

d m

que ¢ & areq achuriada na figura 1,10 ¢, de cexto mode &

simifan & Limtensddade integrada, -

3 - Finafmenie, uma xazde R ¢ obtida pela medi




da de duas curvas de varredura tipo 89-28, da seguinte fox-

Ma s

Tomando-4¢ a razde enthe a intensidade inte-
grada do plano H,[coanespondente ao felxe primario, com o
dnqulo azimutaf fixo no pico muftiplo, ¢ a intensidade in

tegrada do plano H; na ausneia do pice wiltiplo,  femod:

-d -
R = /[P, - 73 do (501

onde @ 2 0 angulo de varredura,

0 valor numénicoe de Ff[ﬂ] e PT (0} 2 obtide a
traves das solucoes dos sdidtemas (38) e (39) ocu [42)respec
tivamente, com o4 coeficientes Einecares de reflerac Eﬂ da
dos por {23), istc ¢, utifizando nesta Uftima expredsas

am jator geomitrico adequado para o nove eixo de aota¢do.

A grandeza R da, de aeito modo, o 2rac que ca-
metemos guande medimos uma intensidade {nfegrada numa a4

tuaeac de difragiae multipla,

1.5 - POSICOES ANGULARES DOS PICOS DE DIFRACAOQ MOLTIPLA

No item anterior analisamos alguns aspectos de-

conrentes de vearfagaoc de intensdidades ceornidas num  dade
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jeire difratado quando outrod feixes sao difratados sdimul
taneamente. Nesite item, faataremos de um aspecto puramen-
te geomeinico, {sto ¢, dos valores do dngule azimutat do

pico,

Consideremos o efeiio da difracde miliipla num
cxistal de simeiria cobica face centaada onde a agffexde

primania ¢ a4 002 ou 004,

Admi tamos que a Aituagdo {nicial do sistema se

jn cguela das figunas 1.8 e 1.9,

0 veton H [por ex. 007 ou 004) & mantido na esge
ry de Ewafd e poatanto ¢ fedxe incidente (na dihE¢Ea’§; ]
2 continuamente difratado na diregdo E},undz ¢ colocado o

Cdeteton D.

Durante a actagde do enistal os ponios do eapa-
eo recelproco deserevem circunferinecias em Lrmo do  eixo
de giro. Se &ste altimo € o 007 ou o ¢04 todes os pontos
da rede reciproca esdfando schae planes pzkpéndieutaaea a
efe; isto &, efassificamos os pontos do espage. meelproco
em confuntos que ficam sobre pLanos peapendicufares Ao

eixo de airo,

Tato ¢ posalve? devido a simetria deste cristal
e a0 gixo panticufar sefecionado. No caseo considerado, clag

sificamos os pontos em hko, hki, hkZ, RRl, ete.

Pnajaxaﬁda a4 inteaseceoes destes planos com a
esfera de Ewald ne diregdo do eixo de rotagdo obtemes edr

cunferencias concentricas, algumasd das quals codlnedidentes.

As tnajetinias dos pontes da aéde aeciproca 4inm-
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Ledeeptam as cihcunfencias mencionagdas ou scja & edfend -
de Ewald sempke que a distdneda ao elxo verifioue condi-
pdes que hesulfam Tbuicd da-abﬁziuagﬁo das fig4., 1.8 e

I. g,

Dada o geometria deste ecaso, vemps imediatamen-
te gue mais de um ponie interceptara simulbidnedmente a
esfena de Ewald durante a notacac do cristalt. Na figura
1.8.6 {onde K = Hy,,1 vi-se que pontos hkZ e hko entram -
simultaneamente na edfera, o mesdmo agoniecendo com o& hR3

e hil ,

Como fa {foi dito, adotamos coms onigem do dngu
2o de nrotacde £, aquefa posicae do cxdistal em gque ¢ efxo
neciprace a {ou sefa ﬁﬂﬂ] coincdde com @ profecde da dize

¢do positiva do fedxe’ incidente.

Sabemos gue a esfera de Ewald tem ralo {gual a

1/% , o vetoa basico da rede reciproca tem o modufo i/a

ande A '€ ¢ cemprimente de onda de radiagde utilizada ¢ @

g ¢ parametre da rede do enlstal, Assim, o aaio das edn

cunjenineias que nesulfta da intensecede dos planos hho ¢

L

hk1, ete da ride acciproca com o esfena de Fwald &0

Lquais at

g = 174, para ke
Ay g ® {- caaeipana hk? e hko
Ry q " % aaad}pana k3 e Akl

onde © ¢ ©' estds indieadod na figena 1, 3a,
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\/ a2 - Az
V a2 - 4%2

' (0
0s valores do cos0 e cos0' sao:
!
cos® = = |
' e

o
" —
c0s0 2
Logo,
Ry o= 1/x (51)
1 2 2
*.2 ° xaV ® "2 (52
] ? 2
3.7 ° —ra\/“ R (53]

Um ponto genenico (hk1) descrevera uma cirecun -

hZ + kz, centrada no eixo de rota-

A~

ferencia de naio

)

cdo, que 4interceptard uma das circunfenencias Rysg g3 7s
segundo o valor de £. A intensecgdo destas circunfenéncias
com a giacungenéncia ny para o caso L = 1 vai geran inte-
nagdo miltipla de planos hkl, com o plano 002 e o feixe di
neto (000); as intersecqoes pana £ = 2 com a circunferen-
cia 1, 4 indo genar interacoes multiplas com os planos hk?

e hko.

A equacdo das trajetonias dos nos da rede recd-

proca send:

x2 vyt .oty L (54)
a

~N
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2 as cincunferencias intenseccoes com a esfera de Ewald -

senao;

2 2

(x + az.o) + yz =1 (55)

onde & & um naio genenico que representa um dos vafones

de ny, ny o, 23 7+ 02, 5 na expressao (55) ¢ abeissa do

centno 0

da circunfernencia .

As coondenadas das intensecc¢oes das circunfenen

cias (54) e (55) sao:

2, .2
- -1 (h + h ?
X = ———— ?
9.0 a 2.0
. z 2 2
y - h L 4 k , (hZ + k2 + o - '(.2)2

+
Z 7%, 417 2.0

a

Portanto o angulo € que o cristal deve giran -

desde a origem panra atingin a posicdo de neflexdao multi -

pla

neiras:

-

e:

cose = hx + ky . (57)

V;Z ‘ gz ‘th R ';2

A expressao (57) pode sen utifizada de duas ma-

a - Dado um parametro de uma rede cabica face
centrada a poderemos calcular as posigoed

angulanes dos picos de difragdo miltipla;

(56)




b - Dados as posicoes angulanes destes picos ,
| obtidos expenimentalmente, podemos deteamdi-

nar o parametro da nede cristalina.

Calculamos, entio, as posicoes angulares dos pi
cos maltiplos para um monocnistal de LiF que tem o parame
tro da nede a = 4.02762, parametrno este encontrado na £4-
teratura, e para um compaimento de onda A = 1.854051, raia
caracteristica Ka, do cobre. Este caleulo §oi programado
para que o computador nos fornecesse, alem das posdicoes -
angulanes, onde ocorrem interacoes multiplas, os Indices
de M{fler dos planos que provocam estas interacoes. O nre-
sultado, {Lustrado na tabela 3-1 e 3-2, foram calculados
nespectivamente para o caso de uma difracao multipla fei-
ta num plano de Indice 002 ¢ num plano de Indice 004. .Oa
nesultados aprnesentam posicoes angulanres menmoresd que 450,
pois, quando ¢ feifo um gino completo de 360° os ~ novos
pLanos que entram em §0g0 sao equivalentes aos contidos -
na tabefa 1-3 ° 0 procedimento para indexagcao dos pla -
nod que concorrem para as interagoes multiplas sexd expli

cado no apendice 11.

62
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T L—‘— ,«’\//7
T T 63
Re flexdo
x (o) hke xlo) hke Primarnia
211 173 24.48 070 200 |
171 072 I
|
4,49 | 410 34.02 400
377 do?
9.12 220 35.43 311
7212
11.13 331 36.57 111
13.15 313 39.98 133
317 137
17.70 131 41.36 7412
0.0° 072 30. 35 311 400
021 313
12.33° 220 32.85 11
774 173
20.11 722
22.78 131 36.53 020 |
133
TABELA 1.3

- Posigoes angulanres dos picos mialtiplos caleulados panra

um eixo azimutal peapendicular aos planos 002 e

004 e 08 correspondentes planos cristalograficos, ;

dados pelos Indices de Millen.

R
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CAPTTULO 2

PARTE EXPERIMENTAL

2.1 = GENERALIDADES

Nas expeniencias nrealizadas usamos os aparelhos

Aeguintéb: um gerador de alta estabilizagao (0,005%), R4L
gako Denki - tipo Gedigenflex); um goniometro Rigaku Denkd
modeLo SG8 ¢ um goniostato de quatro eixos da mesma manr-
ca, assim como um conjunto completo de equipamentos ele -

thonicos para contagem das intensdidades.

0 goniometro ¢ o goniostato foamam em conjunto

um aparelho de medidas que peamite montar o cristal e

ajusta-Lo segundo diferentes onientagdes.

Esquematicamente, este dispositivo contem 4

eixos de nrotagoes, cufa disposigao e nomenclatura estao

|~

Lus trados na figura 2.%,ALZm desses 4 graus de Libendade
existe uma cabega goniometrica, §ig.7,z ,s0lidaria ao chama-
do eixo , acrescentando assim mais duas rotacoes e duas

thanslagoes no ajuste da posicdo do cristal.

Em tonno ao eixo 20 gira um detetor quantico

independentemente de w. Quando o048 eixos w ¢ 20 sdo acopla

dos, atraves de um comando, 04 eix04 w ¢ 20 toanam-se¢ 4in-
tendependentes, porem, eles giram com velfocdidades angula-

ned na helagao de 1:2,

04 eixos w e 20 pentencem ao goniometno que

ta colocado acima de uma base s0&ida. 0 suporte do  tubo

de raios-X ¢ acoplado a esta base e,pontanto, o tubo

ralos-X ¢ 0 conjunto goniomeiro-goniostato formam um 448

tema afgido. Esta situagao pode ser visualizada ra §igurna

T
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Figura 2.1 )
andema des guatre graus de Liberdade 2

xistente num gondosdtate |4 eiroal}, A 44
gund mosira tambem uma montfagem de um
axistal puma eipexiinala de difragae mal
tipla [montagem {}. Nesta monlazgem a fa
ee do cristal ¢ perpendicufar ac eixe o .




?.3a,0nde 08 eixes w e 20 sdc noamais ao planc de papeld
no ponto P. A posigdo do antiedtodo do tuho, gque coAAes
ponde ao foeo de amios-X estd representado pon A, A dis

tineia AP no apaxrelho oniginal ¢ uma consfante gue  mede

185mm.

0 econjunic eriginal, apresenta dispositivos de
atinhamento que peamiten girax o gonidametne em nelagde  ao

tubo que se¢ mantem imovel.

Fig. ? - Desenho de uma cabega geomiiriea
onde & colocada a amoatra. Ela -
permite nealizar movdmeniod de
translasdo ¢ motagdo na amosird.

Tem——————

—_—
I ST r S Tid b T
i =R ] B L TEN P AL, 3
P

_— i




FI 2-3a

TUBO DE R.X

-t 28
‘eristal 9 ser dnallsado

DETETOR

FI1G 2-3b

2a

TUBO OE R.X
) cristal ¢ |ser analleade

MONOCROMADOR IDETETGH

dasenho ford de secaio

Figuaa £.,73
Esquema. das posdigoes doe tube de raics-X,da
amoadtra ¢ contador; a) - no equipamente -
sem monochomador e b} - com a adaptagao de

tum monearomador.




Um dos disposditivos peamite girarn o gonicomeire
com cendno no panto A, penmitinde econtralan ¢ dngulc de
"take-o 44" do fedxe direto. @ sequnde ajuste peamife  gd
rar o goniosiato em L0ano do eixo P, sendo esle movimen -
te, indeperdente do anfenion, Efe peamite ajusfar a posd
¢do zeao do contador em aelagdo 4 diregao do fedxe. ALewm

destes, o aparelho apresenta dispoditive de nivefamento.

Eafe conjunto convencional de Rigaku Penrki apag
senta incorveniznede, pois o feixe de maifos-X inedidente

xa amostra, Locallizadz ne ponto P, ¢ um feixe que sal di

retamente de Zubc, o ponrtante, ndos monacxamatico. ALam
disto, eate feixe ndo & bastante ecofimado. Assim, este
conjunto fove de sea modificade paira poder realizan ¢

tipo de medigdo necessardia paxra o presente trabalho.

Estas modificacoes fonam fundamentafmente: coms
Zaugde de um moﬁac&umadaa e adeptagde 40 equipamento oni-
giraf e construgdo de colimadores. Esta construgde, obvig
menie, foram precedidas de esiudo neferente ao desenho,di

mendionamente, ofimizacde, eie.

A parte expenimental do trabatho, gue desoreve-
mos neste eapitulo, foi separada em tais ptapas como se -~

gue?

a - Na primeira foxram comsafruidods e abtinkados -
manoeromador ¢ um colimadox de modo a se ob
tor uw feixe altlamente colimado com diuvex -

gencia angulan baitanie peguena;



B -

kKa sequnda etapa, foram estudades ¢ tipo de
material a senr udado. Escolhide o LLF, eadu
damos as distancios das amostras assim como
a ornientacao das coates e aa‘eape¢au&qé. Ad
sim, eata etapa comsisiiu na prepanragao de

amosings;

Na Zeacedina etapa, ﬁn&ﬁm diseutidas as econ-
dicoes de {aradiacoes das amestras, ¢ ava-
Liadas as imporidneias dos fatonres; doses |,
temporatunad, edpectros das radiacdes, Pe
acgnde com {580, foi necessandio consiruir -
capsulas especdiais, demominadas "coelhos™
(Cecilia Pimentel , 19721), para Levar . as
amos £ras ao cardge do aeatua; Tambem,  fod
construida @ aparelhagem necessaria paza me
dida de Lemperatuaa, das ampstfras, durante
a iaxadiccdo, ¢ que apacsentou cerlod pxo -
béemas refatados madis adiante, A ingdlfuénecia

do eépectre, no Lipo de defeitos papduzi -

dea, foi estudado poa Cecliia Pimentel (19721,

e edses resultados foram tidos em comia mes

te thrabalho;

Na guaata efapa, {oxam Aealizadas as medi -
das de intensidade espathadas simultancamen
te usando o confunto gomidmeirc-gondicatato

e o equipamento de comfagem §a refenendd2 -

dos: As etzpad Que aqcabawmos de cnumerax
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nem aempnre s¢ sucedexam em forma cromnolfgd-
cd, devendo sen entendidas como um mer0 24
quema pana a fnossa exposi¢do.

2.2 = MONOCROMATIZACRO DO FEIXE
g.8.1 - CONSTRUCXO D0 MONGCROMADOR

¢ probfema paincipal na conslrugde de um momo «
tiomadon, era de se dazer um disposdidivo sem causar ghan-
des wmodidicagdes ro conjunto §& exdisteate. Ja discemos
que neste dispositivo a distdneia fonRe-amostra gha 186mm,
¢ baseado nesta medida, o goniometro posswia vardiocs dis -

positivoa de afinkamenio.

Para aproveltan estes dispesitivos, resolvemos
{ixan o endistal monocromadon a 136 mm do centao do gontod
tato para ¢ gquaf serfa necessanic desfocar o tubo de
naies-X, Desta forma, o christald monccromadon fica no  Lu-

gar ocupade pelo faco na montagem prtvia,

Ho entanto, aurgiu um Lfnconveniente em refagdo
4 cofimacde do feixe monceromatico, Noamafmenie, a cold -
magdo e fedila obadgando v feixe passar pox dois paqﬁtnaa
onlficios basxante afasiadod. Assim, ¢ edpago Hiépanfuzi

de 184mm seaiq muito pequenc.

Dedta foama, ou mantinhamos a distancia fonte-
-qonios tato, de 18émm, ¢ tenlamod acedde a alguns dispo-
¢itdvor de alinkamente do apaiato expealmental, ou gumep

taniamos esta distancia, para introduzir um colimadox -



comprido, e peaderlamos tode o recurse de alinhamente
em faver de uma melhon collmacdo., Pectddimos por manter a
distancia de 18émm, uma vez gue ¢ dispositivo de alinha -
mento paxecia-nod madls Lmponignte. Como veremos adiande ,

cbtivemes uma boa cofimacde com esia montagem.

Tniciafmente, projetamos e consiawimos um dis-
pesdiiive, cujo eristal monocromador fosse um monocaistal
de LLF pa dire¢do 007. 0 exnistal de LiFfoicelfocade numa
cabega goniomitnica (§ig.2.2ha quaf estd encobenta poA
um cifindre de atuminie. ¢ conjunto foi coloeads nume ba
se de tal forma que o enistal {icasse na posigaec A, repre -
sentada pefa figunal3-b. @ apanefho tinha um colimadon de
entrada que o infenfigavd do tube de raiob-X, 2 um ouiny
eofimadon de salda, ambos solidarios ae corpo., 0 papel do
colimadon de entrada z de ecolimax o feixe que sai do fubo
¢ vai ap eaistal monccromadon. ¢ cotimadon de saida tem o
papeld de colimar o feixe monochemdaii{ico que vai ae ponto P,

onde fica a amosinra.

Este monochomadox, bastanie rudimendar, fod co-
focado em funcionamento ¢ que significou uma sensivel mg
thora no desempenho de aparelho. Entaetanto ele nao  pos
duia nenhum necurse de ajusife para os colimadores o que
nae peamitia uma boa centragem do feixe monocromatico,ALEm
do mais, moncenistal de LiF 1007] permitia a salda nde 40 do
feixe monocromdtico de compaimento de onda h, mas tambim
a passéagem dos seud harmoniccs de segunda e quamﬁa ahdem
com comprimentos Af2 e A/4, hespectivamente, falo esfe -

prejudicial em difracio muliipla, nao &2 do paondo de



vista cxperimental come tambim de diflcil avaliaedo tes -
riea,

Com base nesta paimeird expendiencia na eonstru-
cac de monoeiomadonesd, fod condtauide um sdegunde, agora
paza um cristal monocromaden de geamando, na diregame 111,
gque ndo peamite a pasdagem do harmgnice -%.mﬂﬁ peamite a do
tercedino haxmonico com comprimento de onda X/3. No proxi-
mo pardgrafe fustificaremes que a confnibuicas do terced-

ro haxminice e desprezivel.

Este modéfo, sofreu varias modificacoes, sendo
a primelnad ¢ didpoditivo que batizamos de caneca univer -
saf, Esta caneea {4ig.7.4)4az exatamente o papel da prote
cio de afuminio do dispositive anfeaion, e consiste em
duas canécaﬁ superpesfas, de ifgd forma gque, uma gira Livie
mente em toano da culxd. Uma vez que o cofimador de enting
da & f{ixo & caneca extendiox, esta caneea z compativel pa
At outhos enistals monocromadoxes, ¢ dal ¢ nome de cangea
univernsal, 0 cofimador de salda, per sua vez, consdite em
duas fendas com um ordiflcio de 0,25mm de diametrs, Cada
fjenda tem movimentosde ajfusfeqd no plane perpendicufanr e
na direpdo do fedixe, pon medio de dois parafusos de contrd-
fe [§ig2.4).Quanto ao calstal monpcromador, estd preso &
meoma cabega goniométaica do conjunto antferior e, poitan-

Lo, tem Lodos o4 movimentod peamitidos pela mesma,

Todo ¢ confunto & acoplado a uma base, {ormande
um disposdtive unico que € colocado, funto ao fube e 0

gondostato, segunde o esquema semelhante o da fig. Z.3-B.
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0 4eixe de raioa-X pelicromdtico proveniente
do anticatodo deve ineidin no sristaf monocaomadonr foxman
do um Anqulo de incidencia fguaf ao dngule de Bragg Og -
correspondente ao plano 111 do Ge e ac comprimento de on

dt catracferistiea ko do antiedtodo.

0 feixe monconomdiico difratado pele Ge deve
ineidix no ponte P, dentac do gonfostato de 4 edixos 2
sen peapendicular aosd elxos I':'m e E!ﬂ do goniostate ({{g.

2.1}

Enguanto nao satisifmazer esias condicoes, o0 con-
junte nde estard apio para ser utitfizado em quadiquer  £L
pes de experimentos, de maneira precisa. Esta condiedo 2
verificada atraves deo dispoaitive de alinhamento fiq.?.5a
de fabricagdo da Rigaku Denkd, que possui dois oriflcios
de aproximadamente #,05mm, Esta pe¢a 2 colocada ne plano
de notagao y de tal forma que este eixo passa exatamente

pefos dois oxificios.

Para alinhaxr o feixe monceromatico, eoloca-ie a
peca de afinhamento no plano de notacdo Eyx, conforme fdig.
7.5-b

0 ajuste ¢ feite de modo que o jfeixe de raios-X
pesse pefos ondficios da peeca ¢ atinfa o detetor, coloca-
de na parte oposta. Esta operagde, dparentemente aimples
chega a tomax, em condigoes normais, ate duas horas de

thabatho,

A utimizaéﬁu de alinhamento & feite fazendo com
que a intensidade do feixe que passa pelos orificdios 4

medida pelo deteton seja a mazima posslvel,
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FIG 2-5a

Figura 2.5

a - Pega coniendo duas fendas para afinha
mento do f{edixe de raios-X,

b - Eaquema da posicdo onde ¢ colocade a
peea de aflinkamento.

FIG 2-85b
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Este afinhamonto @ feits utifizando-s2e de 1o
dos o8 neeunsos de afinhamentec do gonidmetro ¢ tambem e

gulande a4 cofimacao de entrada e as duas feandas que fer -

mam ¢ cofimador de saida do monceromadonr,

Tambem esta operagde, apateniemente simples
exige muitia paeiéncia e e dominioc compleioc do sis-
tema, Basta dizen que durante thes semanms, featamos ali-
nhar ¢ monockomador, sem ¢ conseguizmos. Depois de tam
eomplete "cheek-up” do 455:2mi,'deacab&imua que havia um
pequene e quase {mperceptivel defeito do cofimadon de

entrada,

Para cempletarmos o afinhamenteo, um cristal de
LiF foi cofocade na pesigac P segundo ¢ esqueme da jLgura
2.3-b.., Fod usado um tube de anticatodo de Cu. Fazendec-4e
varneduna w de LiF, isfto & ginando o caistal em toane do
eixo £ ¢ mniende 0 detedonr fixo, foi oravada
a contagem ne registradon. Nesse grafico, observamos a
preédenen da raia Cuhuf funtamenie com a raia cuhui, gue
¢ aquefa gue nos {inferessa. Uma vez gue a raia Eukul 2
Cuhuz podsiuem redpectivamenie comprimentos de onda
1.540518 e 1.544332, esdas hadia¢oes sdo eapalhadas pe
£c plano 700 do LiF, com angufo de Bragg que difexem  em
3,54 figura 2.6 mostha a influincdio causada nas intensi-
dades destas ducs £inhas quando 2 posicas das fendas de -
salde era modificada, Vi-se que um adequado posicionamen-

to peamife eliminar praticamente a raia Ka,.

Feito {sse, um reafuste mais acurado dos pardme
tros do confunto peamite otimizar a intensdidade do  fedixe

mongcromatice,
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Bedaparecimento da radia Ka, nume varreduka © -20
felta num menoonistat de LLF



Apds a otimizagde do feixe monocaomatico, reali
zamos uma experiincdia para wallar a divengéneia deste fed

te. Esta divergincia depende da geometnia do cobimader de

saida p do eristal monoercmador de Ge.

0 cofimador de saida comsiste em uma fenda de
0,25mm cobocada a uma distdineia de aproximadamente 150mm
do eristal monccromador e, portants, &le nos di uma divex

géncia minima de 12’

Se 0 feixe proveniente do morocromador fivex -
uma divergincda menck do que 12', o efedlte do colimadon
de sailda sena apenas de diéminuirn a secao deste feixe gque

asaume uma dimensac aproximada da axea da fenda,

No nosdso cada, verijicamos que o feire phovend-
ente de cxistal monccromador era muite mais colimade gque

12' ¢ pontante esta e a colimapdo do morccromadon.

Para fazer uma estimativa destfa colimagdo utifd
samos um gufre pedago de um monoeristal de Ge, {déntico
ac do cristal monoeromador uma ver que ambos foram tatha-
dos de um mesme bPoce, A curve de "noehing" fedito neste
exidtal ecom o uso do fefxe munuc&am&ticu,ﬁig.z_?,ap&aazn-
tou uma fargura de pz&ﬂit a meia aftuna de 22,5" o que

nos da a estlimativa da divengincia do feixe monocromdtico,

7.1.7 - INFLUENCTA DO NARMONICO DE TERCETRA
' ORDEM

A intensidade dg - .° tercedra harimomica poderia

produzir efeditos no nosse diaghama,
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) CONT/S Figuna 2.7
100 Peadil da varredura 0-20 de um monperisztakl
i de .Ge, feito com o Aeixe moncerematico.Sua
3 faxgura & media altura ¢ de 22" o que afes-
ta a colimagao do feixe incidente.
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Uma forma de evitan a apde da teacedira hamminica seria -
baixex a tensde do tubo de modo a4 nde excitad ecssa radia-
gac. Pode-se vernifican gque seria, entdo, necgssdnic  £ra

balhar com uma tensae do tube memor do que 24KV,

tasa solucac nae foi considernada conveniente
porgue produziria uma diminuicdo drastica na intensidade
da £inha caractealsiica Ka do cobre utifizado. Com efeitc,
t intensidade I de uma Linha caxractenistica vania aproxd-
'

madamente de acordo com @ expressde empirice (Guiniea

19541,

[ o A, (V- ui"
sendo { a conrente catddica, V a tensdo de operapdo do
tubo e V. a tensdo erlfica de ewcitagdo da Linha K consd-
derada ¢ n um expeenie determinado empiricementie com va -
fon perto de 1.5 para as Linhas K, De acdade com isse, pa
ra wma Einha Ka, se manleimos a mesma coarente de tubo,hg

verd uma vaaizede na intensidade.

40
24

onde I,, & a intensidade pare uma tensdo de operagdo  de
{6 KV ¢ IE# ¢ aquels pana temsdo de apﬁ&qgﬁo de 24 KV,
Do acorde com medidas feltas abbre o espectro -

dé um tubo de cobre a 40 KV, o refagdo de intensidades da

Linka caractenistica lcﬁfhrpdua i CuKa do espeetro cant{



neo @ da ordem de 430 [Coticha-Ef£4s - 1972), Ou sefa

I (Al
L - 430

1, {x/3)

A keffetividade do Germdnio esta dada pela ex

pARASAQ S

? C 1
Q- - e I + cos” 26 . IFI? 1{

me v 2 bznf 20

onde V = volume da cela olementar; ® ¢ o dnguis de Braga;
F o fator de estautura, ¢ os demais simboLos §d fonam ex

plicados.

Sendo que a intensidade integrada ¢ Yo = 1, 08¢

onde &V o volfume {fuminade do cristal e Io a
intensidade do feixe incidente p&&a o comprinento de on

dat conaiderado.

Peatanto, a refacac de intensidade pard AluKa

2 a suad feapeira haamdnica serd:

LY 1, (A el v

Y4 (2/3) 1, 1A/3) (r/3) sv

¢ portants, subsfituinde valores:

. 2 ;3
g 31 1, BRI

_ ey ~ 30000
-3




fonclue-s¢ que influéncia da terceire haamoni -
ot nas nmossas expericéncias & uma ohdem de grandeza muido
infexion aos crras experimentais na medida de intensida -
des, sendo assdinm, pe&ﬂeiiamznfﬂ fustificavel naoc Levaa ;ml

conta esle efeddo,

2.2 - EREPARAgiﬂ*FE AMOSTRAS

As amosirnas usadas nestas expexidncias sdo mong
eriatains de EiF fabaicadas pela Haxshaw Chemical Company.
D¢ um béoep unico foram tiradas, por clivagem, as diferen
tes amostras usadas, Pe acondo com Mayhugh, 7970} a elfi-
vagem do L{F melhora notavelmente apes Lirradiacap com
aios+X, Tsso foi vernificado, ¢ foi feita a irxnadia¢de u-
sandes um tubo de espectrograjia, anticatodo de W, operado
6 S0 KV e 30 mA., A gacolha do 2ubo da cspectxografino de -
weu-32e¢ ac fato deste possuin um foco bastamte grande, A
amos the joi solocada no espectrogrago de naies-X fluones-

eente dungnta 15 minutod,

Posteadormente o bloce fod clivade em vdniaqs

placas monpenistalinas de tamanho apavximade de 12 x & x Imm,

A sequin, as placas de LiF, foxram recozidas a uma temperag
tura de 520°C, durante 30 minutes e Aesdriada bem Centa -
mente, Fod utilizado um foane L{po 2000 da Theamo Electxie
Hanuﬁahtu&iug Company onde o xesfriamento de 52¢°C a 50%
duhou cenea de 15 horas. Com esde ueeuziﬁeuta, ¢ erxistal ,
que havia adguiiide ume certa coloragdo devido a Lrradia -

edo toanou-se {ncolex e fiarspaagnte (L.0.Miller ¢ W.J,Vau
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ghan - 1969]. No {inal desta operacdeo, dispunkamos cerca

de 20 placas monoealstalinas,

2.3 - IRRADIACOES DAS AMOSTRAS E MEGIDA DA TEMPERATURA

DE TRRAPIACKO

As amostras de LET foram ianadiadas no eardep
de rgator atomico IEA- RT do Institute de Energia Aty -
4. Ca .

0 dispositive de dnnadiacao condiste em um tubo
de alwninie de diagmetro igual a 3em  ecom tampa her
mitica na pante supenior paxa L{mpedii o vazamenic de dgua,
Na parte supericxr da Lampa ha um onificio, per onde passa
o teamopai; e . um erpaguete protege ¢ 51& ate -
saih fora da piscine do neater. Este espaguefe tem a fina
Lidade de evitar a entaada de dgua nﬁ tube de aluminio. Na
parde inﬁeniém do tubo, aloja-se um ponta amaai&a onde &
colocada a placa de LiF juntamenie com o Leamopan. Em ca-
da Lade do crisial sdo cofocados dols menitones para posie
rion medida de f§luxo de neutrond aecebidos pefo enfsted .
Este confunte o ecofocado na posicde EIFS 35a, do caadeo do

reador, para der irxnadiodo com neuwtrons,
Este dispositive ¢ esquematizade na figura 2.3,

Quanto a medida da femperatura, utlifizamos  um
fenmopan de caomo - caome niguel fabricade pela Degusaaid
femanka), Cada 4{0 do teamopar tem 0,2mm de didmetro o -
tando o confunto cobentfc pox uma capa cufo digmetne ¢ de

cérea de imm. A Sofda na ponta do Zeamepar fod feita por
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meie de um magarice.

[y

Confoxme ¢ siquema da figuxa 2.8, o fermopar
colocado junto ao cadistal e este eonjunto, pon dua ver
g cofocado quase na exiremidade de fuho de afuminio. 0
gio do teamopan pencorne o tubo de aluminic ati z extremi
dade supeiiok e, dai para frente, & fevado para fora  da
piseina do aeatenr, encerxrade num espaguetfe eslanque para
evitar a entrada de dgua no sistema. Nesta montagem, cer-
ga de 11 metaos do fic do Ltermopar ficam dentre do eapa -
guete o que da certa idéiac das difieunfdades fa que foi

udade um espaguefe sem emendad .

Noe entanto, desecobrimos um procedse ng quaf uma

pesdoa segqurd uma ponta do espaguete e ecofanga o fio dentre

do mesmo, enquanic outra pesdoa prevece ondas na exixemdi-
dade cposta. Uma coordenagde do movimentc das duas pesso-
as, peamitia pﬁaéah wm {40 de cobae em menos de 10 minu -
tos., A seguix, o femmopan god sofdado em uma das extremi-
dades de fic de cobae e introduzide no espaguete enquanic

0 cebre erna puxade parha gfora do meamo.

Como temperatura de {nnadiacde ¢ am  pa
nametre fundamental ne comportamento cinetico dos Heﬁei -
Los gerades, foi planejada a sua medida precisa para a
qual 4oi necessarnio superar afgumas dificuldades praticas,
Nessa medida ﬁai‘uzizizada uma parfe deo equipamento utili-
zado por Imakuma [1870). Assdim, as extremidades de teamp -
par (sofda quente ¢ solda fada) foram Ligadas & um xegis -
tradon MECT [Lipn Mindipont| construdide especialmente para

confndle de temperatura. Este aegistrador possue dums ep

A
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catas, onde @ primeira peamite negistrar fensoes ati

ImV, o gulaa, atZ 18mV. Portante, a primeira 2scala penmi
te medin ate 50%C ¢ a outra peamite medin fempengfurds -
ati 746%C, Para medin tempenatunas superiones @ esse alid
mo vafor, exisdie um dispesitive que foanece fensces, bem
precisas, de ImV em ImV, as quais, apficadas em oposi¢do
ne registhadon, peamite que o meamo meca tensdes, do fea-
mopar, ate 40mV, o que possibilita wedidas de femperatu -

ras de ate 965°cC.

g0 htacaa mondcAisLalinas foram analisadas previg
mente, no dijratometro onde fonam tixadas diagramas  dos
pertis de d£5¢a¢ﬁa. Sefecionamos para nossas experdien -
efas, 6 calstais, que apresentavam diagramas Ldinticesd ,com
o intuito de fazen com que ad condicoes iniciais jossem -
as mesmas para todes. O primeino cristaf fod guardado, co
mo padhde, e 04 owtios cinee foxam destinados a irradia -

edo no dispositivo ja desanite.

Paagﬁqmamo& efetuarn 3 lipos distintos de irra -
diagae sempre na posiean ETFS-35a pratefeira 2, do cardge

do heator, como aegue:
a - imﬂad£g¢&a com o especira fotal;
b - imradiacdo com peulrons de enengia supericres

a 0,45ev;

¢ - {rradiacdo com espectre gama.

" Na inradiagdo com o espectro total, o caistal ¢

submetido a neutrons de fddas as energias [ < < 0’ el)

produzidos mo reator [Pimentel, 1972}, Na ixradiacdc com

-


http://tempeA.atuA.ci4

neutions dntermediarios + rapidos, o crisfal 2 profegido

por uma fotha de Cadmie, que 40 dedlra passan neutawn; com
energids superdioned a 0,45 eV (Petituss, 1957). A irnadia-
¢do com gapeecthro gama € feita deixande ¢ calstal na medma
pesigdo E1FS-35a com o reater desfigade. Pesia foxnma, o
ehistal o submetido a inradiagao a¢ com naics ¥, poaem de

gapectao desconhecido.

Um paimedne caistal submetide ac espeetrno  fo-
taf de nentaons teve a sua temperatune de i{aradiagde me
dida em I?SQC, ¢ que achamos excesdiveo em compaAdedc com

as ftemperaturas de L{nradicedo encontradas na £itenatunra.

Anakisando o disposifivo de irnadiagdo, encon -
tramos contaapesos de age inoxidavel ne funde do dizposd-
tive, cujo efeito fod de produzin uma modificacan da tem-
peratura obseavada.

ELiminando ¢ contrapeso interne, para {nnadia -
cac de um outhe christal, oblivemos uma ouina femperatura
de {rradiacao, !43ac, 0 que conflimou 4 Ressa supvsicae,

Pante do dispositive, que ¢ intaoduzido ne caro¢o do rea-
tor, foi reconstauwido oom afuminic mais puro. Uma nova {r

nadiacdy, com gate disposd{tivy nempdefade, reaulfouw numa

temperatuna de {rradiagao de 113%C, em outra placa de L4LF

Porn putre Lade, a medida da ativacanr dos momd-
toned, que fonam Laradiados funtamente com ps cristais de
LiF, peami{liu defeaminar o {Luxe de neutaons o gqual -

foram submetides os mesmos [Pimenteld, 1972).

Assim, cinco monoerlstais de LiF fonram frradia-

dos em distintas cond{coes ¢ sdc apresentados na  fabela
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nbacixs juntamente com Aespectivos valeres dos ffuxos ]

das temperatunas {Tabeta 2,7).

. Temperatuna | Tempe de Irra | Fluxo . Z
tristal {eg] diagde [h) niem®.s¢eg. Fotonsfem”.seg.
1 13 e3 §.22 4,3 2 10" 5,1 x 1013
g 143 + 4 £.55 4,0 x 103 3,1 x 10'2
3 173 ¢ 6 §.35 4,2 x 10'? 3,1 ¢ 1913
4 121 + 4 8,50 2,5 x 1013 5,1 ¢ 03
5 ambiente 13,95 z x 1072
Tabelfa 2.1

0s cnisfadis 1,2 2 3 fonam frradiades com espectno
total de neutrons do iaata&, e calstal 4 ixaadiado com neu
thons de enmergia suparion a 0,45eV ¢ o caistaf 5 submefi-
dos ao espectro de rales y. Na realidade, Zodos os enis -
tais necebenam uma cenda dose de raiod vy e o4 dcus flu-
04, eatimades - por Pimenfed (1972) eatac apresentados

e iftima cofuma.

2,4 - EXPERIENCTIAS COM DIFRACAQ MOLTIPLA

Descareveremod aqui as experniencias em dijracdo
mubtipla nas sels placas momoeristalines que tratamos an-
terioamente. As ptaéaa monocristalinas de LiF, cufas  fa
ces tem a dixeedo caistalogadafica 001, sdo wontadas na

forma deserita ne capliulo anteriox.



Experimentafmente, o probfema conadiste em cofe-
ann o pfane existafogadddleo 007 lou 004] em posigdo de
Bagqa de taf fonma que o calslfal pesdsa sen ginade fivhre -
mente em tdano do veloxa Wp,y ou {Hyn,). Podemos ver  que
eafa situacae pode sen chiida com o uso do nosse gonios-
tate de 4 e¢ixos, de duas maneinas dijenented, conforme o

esquema das figunas 2.1 ¢ 7.9,

Na primeina montagem, o cristal ¢ colocade de
mameira gque o planpg cnistalografice figue peapendiculan -
a0 eixo Y chamados daqui em diante de E . Desia maneinra,o
veton Hogalou Hy,,) coincide com 0 eixop. 0 eixo v € gi-
rado ate que o feixe incidenie forme um dngule de Bragg O.
Neste ponto, aparece um feixe difratado, tambim joamande
um angulo Op com 4 face do existaf, ¢ qual ¢ hecolhide
. no detetox pesdicionade no dngufe 20. Nesia montagem 0

eixo azgmuial codncecde com o0 edxo P ¢ gque permite acdaxr o

pfano Haaz'”“ Hup¢] ao tedor de sua normal.

Na segunda montagem, a face da placa ¢ cofocada
paraiefamente a Eq e de tal modo que efa pertenca inteiig
menfe ac planc peapendiculnr ao eixe y echamade dagui em

diante de Ex.

De maneira andfoga, o4 eixod w e 20 3do podicic
nados de faf foeama que ¢ feixe difratado seja  necoelhido
pefo detetfor, MNesia montagem, ¢ gixe azimutal coinceide -
com 0 Ex e pertanto o veton Hy,, low H,,,) tambem coinci

de com Ex.

Em nesumo, aa montagem i devemes adlinhan o crdiy

1af de tal modo que Hy., = Ep e rma moniagem ? devemos fa

-
) ' i
| /f’ ~ g



Finura 2.7
Mntagem de cadstal no guniaa:tct.ta pana uma
caperitneda de difracic mittipla monio:em of,
ende @ face do cristal € colocadn perpendicufan

ag edxo x,

CETETOR

2

e



zel com que Hﬂﬂﬂ = Ex . Pornem, o pnacedimenta-expeaimen-

ta? para um plaro arbitaarle € bastante trabalhoso,

A caincidéncig dos eixes Hy,, = Ep ou Hyyy £ Ex
¢ evidenciada pefco fato de gque a intensidade do feixe prL
mario refletido € mantida corsiante independentemente do
ngufo azimutal do enistal (a menos de reflexdes maleid -
pvfas}. Geomefnicamente {sLo s{gnifica que o no 002 d; A
de neclproea fica peamanentemente sobre a ed fena de Ewald

dunante a rotagde.

Vaniacdes de centesimos de graus nes dngqulos
gue 440 04 pardmetros da posieap do ¢xistal, produzem em
muitos cases variagoes importantes na intensidade nefleti
da. Nos vexnemos mais tarde como a técndiea da difjragao mil
tipfa ¢ extremamente sendlvel neste sentido. Um ajuste -
tdo finc da posdicao do caistal 20 2 possdvel ma pratica
quande s¢ dispoe de um difratémetro ¢ um gonicstato de
- alia preeisac mecanica. No nossc caso, a precisdo mecdnd-
ca do edxo ¥ e bem infexdion ao do eixo x. Optamos portan-

Lo péla montagem com Ey como edxo azimutal,

Antes de indieianmod as expeailneins em di fracde
miltipfa propriamente dita, o monocnisfaf de LLF deve sen
ajustado pernjeitamente no difratometno, Em primeiro fugax,
a face do caistal deve der Lluminado pefo fedxe de nafos-X
exatamente no ponio P, 0 centro de gondostato. A cabﬂ;nlgg
niometnica, onde ¢ colocade a placa de LLF, apresenia  um
movimento de I&aqétagﬁa gie 42z o ponde P ficar dznfun ou
fora do cristal. Regulamos essa Lransfacde de modo que

o ponte P pertenca a face Lluminada de calstal. Este ali -

T

=5



nhamento Eﬂﬁaito, focalizands 0 centrne da Funeta, no tra-
eo da face de caistal. Quando o eristal ¢ girado de 180°%C
aﬁ Loano de EiF , este taaco s¢ desfocarnd. para a direita
ou para @ aéqﬂendu de centro da Lunefa; fazendo uma coare
¢do na translagao do cristal, chegames 4 situagdo em gque
a posicio da face do caistal e invariants com a rotagas -
de 180°C em tdano de Ep . A face do cristal estand entdo

exatomente no centro de gondlostato.

A segudix devemos fazex com que ¢ sistema satis-

faga simultaneamente a5 segquintes condigdes:

a - & nexmaf 2 face do oaistal n = Hogq cOER -
cida com o eixo Ey que serd o edixe de rota-

cao;

b - fazer com que este velon Hagg = Ex fique em
podicdo de Bragg, ou sefa, que foque @ esfe

ra de Fwald,

0 alinhamento ¢ fedife, 4infoialmente, fazendo -
cem gue o edxo ET coingida com 0 eixo w, ¢ que acontece
paxa x = 0. Neate ponfeo, fazemos uma rotacao do sistema
em toano de w, afe que ccoxra um feixe difratade nmo dete-
tor que fa esta firxado na posdgdo 20 do dngulo de Bragg
do planc QO0L. Neste ponte lemos seguranga que o vetfoa
Kpgy toce a esferm de Ewald, embora éfe nde coincida com

p Ex. Chamamos este ponto de wg.

Repetinde o meimo phocesso paxa x - 130° , obte '

mo4 A posigdo wyeg onde Hogy toca a esfera de Ewald. Ume

‘VeZ que 0 ocristal sofreu uma Aetacdo de 180° em toano do



eixo y que ainda nao_ coincide com Hﬂﬂl' ehiervamos que -

we F Wpgp

] _ ] wp " mlsﬂ
Figames entac o sistema no ponto w; =

7
¢ ginamos o cristal em £aano do eixaﬁf att que Hﬂﬂg Logque

a esfera de Ewald le.t. daqui em diante}. Repetindo ¢ pac
cesso acdma, fantas vezes que for mecedsario, chegqamos a
+um ponio w e faf gue Hﬂ0£ foca a ¢, E, para y = ¢

2

X = 180, o que significa que o eire EX e Hyyp e8tdc  nmum

plano peapendicufar ao plano de Ancidéncia, mesmo gue

Ex 7 Hppe-

A seguih, para y = ?ﬂu gy = 2707 fazemas com
que H . toque a e.E. pox medio de uma corhecdan da ordien-

tacde do eristal fedita na cabeca goniométaica.

Repetindo este processo chegames a um ponio em

que o vedlon Hﬂﬂl toca a ¢.E. para y -aa, ?ﬂﬂ, 1e0% ¢ 2707,

Nesta situagdo, sabemos que o eixo Hy., eatd em
posigido de Bragg e que o eixo azimutafl Ey coincide exata

ou quase exatfamente com o veton da rede neelproea.

Em condigdes noamafs, ¢ alinkamenio nestes gqua-
iro pontes do edxo ¥ faz com que o alirnhamento prevalega
para gqualquern valoxr inteamedimaio de x e poratanto, ac fa-
zehmos a nutagﬁq x, de Séﬂﬂ, obseavamos uma variagaoe da
intensidade do f{edixe difratade ndo superaiox a 5%, Caso es
ta eondicro,. nde sefa vexificada, significa que o segundo
afinhamento mudiﬁicbu o primeine alinhamento, isto e, a
face do caistal nac 4¢ encontha madis exatamenie no pondio

P, ¢ poatanto, devemos nrepetin toda a operagac,

Em genal, vexificamos que & repeficdo sucedsd-



va do processo fazia o alinhamente convergir pasg a
sua pesicas ideal. Llembramos aqui, que este alinhamente
g bastante trabafhoso paxa um enistal, quase  perfed -
to podis, neste caso, uma variagdo de 0,07° em tixne  de
qualgueh dos eixos, faz o fedixe difratade desaparecer
totalmente, Assdm, para ceatos caliiais, nde se pode ob -
ter um alinkamente penfedlto quando a impreciado mecdnica
¢ da ondem da magnitude da Largura dos mosaices destes -

cristads,

Cada um dod sels cnistais de LiF, mencionados
na tabeta 2.1, foram alinhados no difratndmetro [(fotos
3.1, 3.2, 3.3), na diregac 00Z ¢ 604, Enm cada ¢caso, o
caislal continua em posicdo de difna¢ao, mesmo gque ZLe se
ja girade em torne do edxo x. Um disposdtivo que giaa, au
tomaticamenie, o elxo y com uma velocidade constante de
0,05% /min. foi instalade [fozo 1]. Enquanto o eixo X &
nesfo em mouimenzo, automaticamente, ¢ feixe difratado &
negistrado graficamente, Assim, quands afgum ponle da xg
de reelproca toea a 2ifera de Ewald, obsenva-se um aungn
2o eu diminudiedo da intensidade na cacala do xegistradon.

ftad.

A d{dentificacao desées pontos da nede neelproca
ou {ndexacae deve entas ser fedifa com muito cuidado para se
saben quafs sac 04 feixes que Lnteragem e a2 podex -
uaan o4 valoread coaretfos das reffetividades nas equagoes
[36) o (43). 0 mitodo para indexaglo dos pontos da xede

reelproca send explicado no apéndiece 11,

HENTRTO @2 FHE "L A ubdia® I

A e
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Foio 1 - Ananjo de uma experiineia de
difracdao mitéipla ende estd
em destague o monochomadon e
o modfor que gika o edxo y com
ume. velocidade de ¢,05° fmin.
|visto de jrente] )
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Foto 2 - 0 mesamo arranfo [fote 1) onde

do cads

destacada a posicdo

Luk, peapendicoudan ao elto x,

¢ ¢ conjunde monccromadon.

e

[Wisto de Zras),



Foto 3 - Antanjo wiste de um outre dngulo
destacande @ escala das feifusas
20 & w?l
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CAFITULO 3

3 - RESULTADOS ~ ANKLISE F DISCUSSDES

04 efeitos da difraclo muttipfa foram obsenva

dos em cada uma das seis plaecas de LLF  gue mencionamea

“em ?2.3. Apos alinhar o monochomadon e oblen um fedxe myg

nocnomatico, afustande o vonfunlc gondmetro-goniostato

cada uma das experiéneias obedeceram as etapas seguinfed:

ﬂ.-

alinhamento da placa no difrathometro se
guindo o piccedimente gue cifamos ne¢ cap.
2.4. D cnistal ¢ alinhade de taf mode gue
sua fece fica perpendicufan ao eixe y do
gonioatate (fote 2):

a posigac dos pices de difragdo miltiple
5 detetada com nefagao ag anqulo dg giro
y come & foi explicade, xeqistrando a
intensidade do feixe primaaic mediante um
registradon (fotos 1 e 7). O gine & fedto
por um motor eletrico que gira continua -
mente com velocidades angulaxes de 1/16°/

fmin, e 1720%/min.

cada um dos pleos miltiplos encontaados

ko registnadon, sde medidos ponte a pon-
to (n intervalos de 1/100° ou 24100° segun
do ¢ caso} pelo métode da conlagem com -

Lempe fixo.

As seds placas monoenistalinas estudadas fo -

ram chamadas de:



Py = cristal nae {nnadiado
b
P, - enistal innadiado 84 com o espectro gama

F3 « ehistal innadiade com {iftnp de Cd [(neutrons som

E>0.45eV
My - erdszal innadiado a 173°C - Espectro total
HZ - eristal inradiade a 148%C - Espectro totfaf
HS - enistal irradiade a 113°¢C - tspectno totaf,
04 prefixos P e M na nomenclatuna dos cristais sugergm ,
resdpectivamente, o§ adielfivos perfeitec ¢ mosaico,

Peste capltufc anafisames o3 dados experimen-
tais sob variados pontos de vista, com 9 intuito de ex-
train de cada amostra, {nfoxmacoes sobre: Largura mosai

ce e pernfif do pice de interaedo.

3.1 - PICOS DE DIFRACAD MULTIPLA

Do maneina geraf, detfefamos em nosias expg -
nignei{as a presenga de maionia dos picos previstos na
tabefa 1.3, , apresentada no fim do capitufo 1. D4
picos observados dac aguefed que apreseniaram vania -
qoes ne intensidadé da neflexdo primania, suficientes pa
aa senem detetadss ne contadox,

Aguefed que apredenfaram maiancsd uq&ia¢5ea paxa seado -

disdcutides agqudi.

0s penfis destes pieovs de internacao, de ma -
neing genal, xesubtam do efelto da difracao multipla aje-

Lada pefo efeifo inatrumental dos apanethos de medida



Para avafiar este efeite {nstrumental tentamos usar um -
mifodo analltico. Para tanto procunramod afustanr ssta cui
va com uma funcde analltica, A foama da curva cscofhida
vt o4 a Caussdand a que pexmitiu afustar o8 noasos da -

dos experimentais em forma muito satisfatonia.

0 ajuste destes dades nos peamitiu deteami -
nat, com maior preciide @ poddigdo dos pices afiZm do que
ned peamitiv avaliar a influenedia do efeifo instrumental
ne pexfilf, Contudo {aremos nelar que eada pico foi ajusta-
do 45 com uma Gaussidnd ¢ nao com uma omd defas o que
afilts sempne & possivef para qualquer curva ,dem que  po

nem sefa efaro o aignificade f{sice de cada componente.

3.2 - LARGURA D0S MOSAICOS

3.2.1 - METODO DE DETERMINACAQ DA LARGURA

D05 MOSAICAOS

A distnibuicdn angufar des mosafeos pode sen
estuadady a partin da aliura acfativa dos pieos de difra
gdo mubtipla, ou sefa atravis da grandeza Rp que defini-

mos wo ecaplfufe 1.A.-

Essa distribuicao angutd&, admitida como gauy

4 . - [ - L]
sdiana, gsta caracterizada pelo panametre n, dedvicv pa -

drae da Gaussiana.

No que aggue faxemos a deteamindedo de n a
partix dod valores de Ep encontrades experimentafmente

para ¢ que seguinemos o metfodo desenvolvide por Caticha-



ELLis [196%),

Como f& sabemod: Rp PR ER—

A potincia do feixe paimanio reffetido sem interacoes
multipfas ou seja, apenas com inferacdas com jeixe Lncd -
dente, 2 a sofucao do sistfema de equacoes [36], dada pe-
fa expressao [38). Por cutno fado, @ poféncia do feixe
primario neffetide, na presenca de intenacdes miftipfas

m

PII lo), & scfucdo de um dos s{stemas (39} ou {47), coma

foi explicade no capitule 1.4,

Uma vez que conhecemos Lodod o dados para o cafcufe de
F?[a] e PT lo}, a mencs do panameino n de mosadico, em
painelpic, podemos pagecunar o valoa de n gque satisfaz

Ep e Rp {n), j& que corhecemos ¢ vafon experimental  de
RP' Porgm, na prdtica pode nde sex fdcil nesofven essa

m
equacdo j@ que a expaessdo anafitica de —E%_{E%__
i (0
Z i
¢ bastante compleza.

Procuramos deleaminanr o valonr do parametnro n,
usande procedimentos numenicos, Para tanto os valokes nu
meaicas de FT[al e Pf[ai foram obtidos no computador, pa
ad distintos valores de n ainlbuidoy anbilrariamente, r¢
suftando daf um conjunto discrete de dados numenicos
Rﬁtnl.HﬂA valones Rﬁ obtides fonam cofoeados num gragice,
oHde RP ¢ & padenada e n a sua abedssa, ¢ taapamod uma
curva pefos seud ponios, @ que € cortada pela horizonial
traceda a paxtir do valen expeaimental de EP. Em todos o0»

cados 80 houve uma Lntersecdo, cufa abeldsz fornece o va-

Lon procurade de # .



- ——

A tabefa 3.7 42 os valores medidos par va -
nio8 picos diferentes, Essa Labeda apresenta afgumas par

ticularidades gque aexar discutidas posicaicamente.

3.7.2 - DETERMINACAD DO PARAMETRE n

Pe cada experiencia de difadcdo mubiipfa rea-
Eizada em monocnisfals de LLF, com 0 eixo azimutal coin-
cidente com o veton H&ﬂf da rede xneciprocca, apresentamos
aqui 04 quatie picos de difracao muftipfa que apresenfa-

ram maiones vaniagoes relativas de intemsidades Rp;

Estes picos de difracdo miltipia, serdo chama
dos de 1, 2, 3 ¢ 4 o o5 plancs crisfalogrdficos que infe
nagem s{multdneamente sdo dados pelos aeus indices de -

MitZen,na tabofa 3.1,

NG . Reflexde Primaria Reflexdes Multipfas

i 002 | 111 ¢ 113

2 ' 002 gie ¢ 022

3 002 - 177 e 470

4 poz 717 e izo
Tabefa 3.1

E bom fazex notan que o0& pares de planos que 44
gunam na teacedira coluna entfaam juntos simulidneamente na
esfera de Ewald, Esses pieos foram detetados nas experién-

e{as nos enisdiads Py, P,, My, My, o M, porém no cristal Py



sominte conseguimed detetar oa pices 1 e 4. Cada um des-
ses picos expeadimentacs foxam ajusiados por uma Gaussila-
‘ha, 2 04 resuftadod estdace apaeseniados nas fiquaas 3.1 ,

3.2, 3.3, 3.4, 3.5 ¢ 3.6, onde podemos ver o ponigs ex-

peadimentads e as curvas de afusde supeapostfos ne meamo
grdfico. A parntin desses dades, deteaminamos os valoaes
de Ep pard cada um dod pices das seis plfacas estudadms
¢ com ¢fes delfeaminamos o uaﬁo&za 08 pardmelros n CORARE

pordente a cada um dos cristais,

Para defeaminar os vafones dos parametros n ,

cafoulamos numernicamente, a centa edcale,cs valones de
FT (gl Pf {g]
2
Po o} P, el

para cada um dos 4 tipos comsiderados conforme o mitodo

depenite no Ltem anternion.

Tedoes o6 quatio picos considerades sao do tipe

quadauplo lcap.!.41).

0s dados, coeficiente de absorgao £inean ¢ {fa
tones atomicos, necessanios pana nescfver cd sistemas
{36) ¢ [42) para o case de um monscriatal de Lif goram
tinados da International Tables for X-Ray Crystaffography
(1962), Quanto ac pardmeiro da nede LLF, tomampi o vafox
d.ﬂf?ég concondantes com as medidas fedtas. 04 fatores -
de pofarizagdo ¢ o4 fatoxes geomiinicos foram cafculados
pelas axpressdes apresentadas nos paragrefes 1.3.3 2

!l 514‘1



I
1)

08 valores de R:: z %% cafeulados nume
ricamente para cada um dos 4 pieos dm funcde do n foram
cofocados ne gadfico | que 2 apresenfads nas f{iguras -
3.7 e 3.&.

04 valores de n defeaminedos g pastir dos da-

dos cxperimentais R paraz cada um des picos e pana cada

p
enistal sao apresentados na tabefa n? 3.2, Para. efeito

de discusaao dos resulfados, fizemos constar na mesma fa
befa, a Largura 8 dos plcos de difragac multipla Lomados
a meia altuna. Essa tabela apresenta resultados basfan-
te cuhioscos uma ver que oé valores de n paaa 04 calstads
do tipe P IP],PE e PS’ AR quase sempre e contra todas
as previsges, maicres que 04 correspondentes vafores pa-
ra o0& eristais de tipo M (M, M, e “3]- Em contrapantida,
08 valores de B para 08 cafsdtals Lipo P sdoc como & de se
eapeaar, bem menores de que 05 corhespondentes vafonas

para as cxistais Lipe M.

A fargura dod pengis de Linha de Bragg  dos
mesmos craistais, apresenfaram uma Laxgura da oadem de
0,015° pana o5 erisiais Py e P, & de 0,04" para o enis -
taf Pa. Por outre fado, s gristals “I' HE e MS apresenta
xam perfis da ondem de 0,307 o que afesta gque s cris -
tais Lipo P sao multo mais penfeltos do que oé chisldis
tipo M.

Assim, os pardmethod n para o8 chistais P de
verianm asex bem mencacs que os correspondentes panametncs
paka cs crndistadis mosaicod, 0 que nae aconfeceu Me ROsSC

cadn., Para Lonfo, eates criztadis devehdidam dapaeseslan uma
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queda refativa muiio madch doe que a obseavada nos picos
cxperimentadis., Um efedllo 2emefhante , onde uma gueda sun-
preendentemente pequena da difrapdo multipfa foi Lambim

eHeontnade por Podt |1969) em cerntos eniatals,

Sexia de s¢ edpehan que noa cases dos eris -
tais P ¢ vadon obtido para 1 fosse muilo menon de que
paneos eristaid M. Ve fatec, a tabela 3.2 mosira um efed-
Lo contranio, Eafe resulfade, mesmo que defa um pouco -
suapneendenie, nao vem confiamarn que a Leornda ex-
plicada nac s¢ aplica a wm calstal penfeito ou quase per
feito fa que implicitamente vla ¢ valida 40 no case da
extingao paimaaia desprezivel. De fate, podenia ati con-
cluin-4e que 04 anormalmente alies vafores de n, devidos
a anormalmente baixos vafores experimentais de Rp,indi -

cam que o0b feixes de intenaqde 4do miifo mais afetados

pefa extincdae primaria que ¢ feixe primanio.

Uma posaivel explicacdo fisica, sujeita . d
confirmacdo, seria a de que o4 blocos pernfeilos nos cais
tais Py, P2 e F'3 terdam o foama de placas cufasd dimen -
s0es maiches estaniam parnalelas de supenficies da amos -
tra., Uma vez gque nada garante este fate, devido a dime
thia chbica do caistal, podeanlamos fazenr uma experidneia
em Lfres placas ctivadas de um mesme bloco porem cfivadas

com a4 Lhes onientacoes indicadas na figura 3.9.



Figura 3.9

PDistintas cfivagens de placas memoeridta
Linad a partin de um mesme bfoco de LLF.

Qutra possivel explicagao do baixe valer de
Rp para esies cristals denda de que cd picos de infenrna -
cdg, em paincipic sumamente esfredtos, seniam defoamados
peta amostraqem no meicdo de medida ponte a ponto |"sam-
pEing ennon”) o que ¢ {ndicado ne esquema da figuna 3.10
cnde, a parte de um deer2scime na altura de pice e con -
sequente aumento de RF’ pode azz resulblar num desfaocamen
to do minime ¢ gque podeaia eradneamente sex {ntenpreta -

dos como mudanca de perdmelro.

L
ke i ] il
- L

T ¥

Fiqura 3.19
A possibilidade de se cometfer um Erro de amostragem numa
medida pento a porio. A Linka continue aepresenta efeite

o sex medido, @ Linha tracejada senie aqueda obtida expe
rimentalmente,




_ Por outro fado, o0s cristais do tipe M apresen
taram resultados expenimentais em difnagdo miltipta aoe
aAentes com ps valores da Largura dos penfis de Linha do

Bragg medidos nos mesmos eristadls,

3.3-- PERFIS DE PIFRACAD MOLTIPLA

A nespeito do estudo que nos propomos nreald -~
zax, foi feifo uma pesquisa bibliocgragica nde fendo sido
encontaado nehuma pubficacao sobre easy Tema, Thata-ie
de. deteaminan ¢ pendif de difracao maftipla. Este  tipo
de andlise, em prinelpio &muito mais ndca le. ..  difl -
eil). Nesaa analise serxdo econsidemades - o aftura
nefativa dos picos e 4 Barnqure tomada 4 meia aftura as -
sim como a dnlegral R, do pexfil ja definida no Cap,1,4
onde a chamamos convencdonalmente de infensidade infegaa

de da difrapde miliipla.

0 perfif de diﬁmaéﬁa mitltipta & nesultante da
variagae provocads na intensidade do fedixe primdnio quan
do & feita uma notagdc do eristal em taano do eixe azimu
taf e. Comeg fed explicado ne Cap. 1.4 este pexnfif 2 de -
teaminado caleulande-se o8 vafores de PT , dados pela ex
pressac (471, para distintas posicdes angufares do cals-
taf e em torno de eixc azimutal. Paia fanto, 04 coefici-
entes fineares de mejfexdo, dados no Cap. 1.3.1, expaes-
pde (23], devem sen caleuladod pana esdas posigaes angufa
res e introduzidos na expressds (47), Vimes tambim que

£ r 0 coraesnonde & posdede angular do pico. Assim, ¢

8



nerfid teonice & levantado cafculande-s¢ o8 vatones  de
FT el panﬁ disLintos valokes de € atfe que 2fe¢ tenda ao
vafor de le[dada pefa gquagas [48] Cap.?.4). Obtide o
peafil de PI[E], ¢ valon da integrat RA da parte achuria
da da §ig. J.10 & obitide pefa integrat [49) dada no Cap.

1.4.

Seguindo o8 passos gue deserevemos, o4 quatxo
picos da tabela 3.1 foram Zevantados Leoricamenie pana
04 sgls caistals. Para tanto, utilizamos os valores  de
n deteaminados expenimentalmente sno ifem anterdiokh. Com
is40, a attura relative Ep do perfil teorico natunalmen

te coincidird eom a aliura nelativa expenimental,

Comparande o0 aesufiade coima desernifo com os

perfis expeninentais, obiecrvamos quet

gz - houve um Lofal desaccorde anthe o4 pernfis
teoricod e experimentadd para 03 eristais

P,, P2 ¢ Ps,

b - houve um peguenc desacoade entre o3 pea -
§ia feonicos e expendmentais para o4 pi

cod 1,3, 2 4 dos cendatads My, My e ”3‘

e -~ ho um bem acdado enfre os perfis tecricos
2 experimentais para o pico 2 dos taés -

enistals do tdpe M.

04 perfis Levaniados para ¢ plco I correspon-
dentes aos cristads My, M, ¢ M, sendo apresentados mais
adianie,

Paxemos na Lobela 3.3 a aftura nelativa Rp ¢

a fargura B obididas a partin dos pexfis calculados .



assim como o valor experimgnial Ealp e 04 valores das in-
tegrais Ry ohtidos a pantin dos dades experimendads e aque
les obtidos des perfds Leonicos, para o0& picos I dos crdd

tﬁ{-& M .

Em sumd, um aeondo entre o penfds teondicos e
ecxpeaimentais somente foram esfabelecidos para o pico 2
dos ecristals M, Tste nos Levou a estudax melhor a.natfurne-
ta desle picoe 2, bem come os dados utilizados ﬁahn o caf-

culo dos penfds tedricos.

3.4 - DISTRIBUICAD D08 MOSATCOS

3,4.7 - POSSIBILIPADE DE WMA DISTRIBUICAD
MOSATCO ANISOTROPA

Quanto o natfureza do pieo ?, sabamos atravis

da tabela 3.1. de que:

a - a reffexac primaria & provocada pelo pla-

ne de Zndice 002;

b - as reflextes secundarias $a0 provocadas

pelos plancas 070 e 0%

Poatanto, esdes tads pontos da rede reclproca tfocam 4i -
mulidneamente a 28 fera de Ewald ¢ o4 vetores corxesponden

 fes safisfazem a gquacae de Laue-Ewald, [(Cap.t.2.1}.

§p =8, My,

. —
dp 8, " Mgy

by = 8, 5 Ay,



Vimrs no Cap. 1.2.1 gue, nestas condigoes, ocutros vetfonres

da 4ede aeciproca tambim satisfdzem a equagdo de Lauwe-Ewald

bp -ty 7 Wy m W

Tenemod, poid, mais sedis planos crnisialograficos satisfa-

zendo a equagao de Laue-Ewald:

e —- 4 ...ﬂh
8 = &; = Ap33

d3 = 8y = Mgz,
]
83 - 4, = AMggy

g = Mgy,

8, - 4,

Assim, neste pico 2, ocornem simuftdncamente ¥ interacdes
entre 04 planos endistalogrmficos cufos Indices sdo: 002 ,
070, 02z, 0232, ofo, 002, 022, 020, 00%.Naturafmente, para
¢ cadlcufo do pico  foram utilizades o4 cdeficientzs Eineg

res de aeffexae para o& nove plancs acdmd,

T

Todavia, o que & impoxtante no caso destas ro
ve interacdes 2 que & sao preduzidas poxr planos da faml -

Lia 780 ¢ outras 3 pon pfancs da famifia 022,

Portante, ac pleco 2 cornespondem intferacoed
bastanies homoglneas, scbretudo provecades pefos planos
da famifia 200 ¢ aqui estaria a causa da concor-

dincia entae os resultados teonicod ¢ experdimentais. Efe-



tivamente, pana o cdfeube do pengdl tecnico, utilizomod -
um mesmo valoa de pardmetne n para o cabeulo dos coefdcd-
entes Lineares de zedlfexdo corkespondentes aqueles plancd.
Para um cdfcufo maedls rigerosc deverlamos atnibuia um va -
Lor de nags para a famifia 280 & um ouihe nzzo pPARE & fa
mifia £20. A ecncondancia entre o teoniez e experiincia ie

hia ccorndido devide & que nzen a4 paaticamente iquaf n

Nz2o.

Efetivamente, admitin um mesmg valorn de nm pa
na planos chistalografiecs de onientagoes diferentes im -
plicaria que a distribuicae dos mosaicos ¢ {sotrepica. Pao
vavetmente {sto nao occonre nos crlstads que edtamos estu-
dando, dai a disconddncia entre o peafil teonico ¢ ¢ expe
rimental para o4 pices 1,3 e 4, Efetivamenie, s& olharmos
g tabela 3.7 vemos que paiad o picoll participam planos -
dos tipos uaz,'rmr e 113 e para ¢ péee dois parficipam 062,

422 ¢ 420 que sa0 famiiias de planos distintos.

Loge, paaa o edfculs do penfil teorice deve -
niamos ten tomados distintos valones de Mapoe, N111 € Matl
pane o plea 1, ¢ distintos vafores de Nnaeo , Nwzz € Twze

part o pico 3.

Por putho £a£u, 04 vafores de n deteaminadoes
2 partin dos dados experdmentais em 3,2.2 senadis, na reafi
dade, um cente vafor midio m  entre o4 nppe envoluvidaos am
eada pdco multiplo, Em outros teamos, devemos exifender o
mitodo descrifo em 3.7.7 para um métedo de deteaminagdo
de todos o8 nphe . Assdm, o nove metodo deixania de Zex

a4 finalidade de encomtrar um pandmetro n mas 44im uma dis



Latbuicio andsgdnopa dod mosalicos pLpe Que dependenda da
dinegRo. Uma tenfatdiva de cdleunlo nease sentido ndo ehe-

geu a dan kesullados satisfatonics comp & explicade Logo

abaixao.

3,4.2 - cKLcule DA DISTRIBHIGKD DOS WOSAICOS

No item 3.7.1 apaa&antamablum metodo de détzﬁ
minagac da fanguam dos moszicos & pa&iih de cada pico de
difracdo miltipla, Distintos valaores de n foram obtidos
& partir dod q&at&o pieod zipznimzqtaid identificados na

tabela 3.1.

Propomes agud, ttn;éa de%znminanratjuna dos
Nk a4 pariin desies quatia.pipaa analisados conjuntamen-
te pana cada eristal d&'tiﬁa'h} Pnna'tunta. tomamos como
wountp de pantida, o valor de. n dateaanada it partix do
pico ¢, aguele que provou aza o- uaiau maashnanﬂxauez - ne
item antenion, Vimos tambim quegaazg valoh connesponde acs
pténua das ﬁamifiaa 700 e-ﬂiﬂ”.é‘ﬁéutaﬁzé cﬁumamua. " de
Ryeo~220¢ . P&AQ um mesmo caiatat pudamaa ut¢£¢zan -'aJta

vafoh pakra Iuda& LT ptauna dq ﬂamitaa fﬂﬂ e 729,

Assim, paxc a,p;gpﬁi-nnda:pautmc¢pqm ag difra
cdo miltipla, as ﬁamiziaa7dtﬂktdhﬁkugdﬁl~llj'é'3r!, toma-
mosi o valor de Mmzao . dddo pﬁf?ipihg:f, e'ﬂdﬁitimud
a condicdo adicionat . n:i; =n:::.?pdadfgim4nulk o nime-
Ao de dnedgnitas. Utilizandé.o meiodo descaite em 3.2.1
deteaminamos o valoa di_njfl~;11 que d}ni gm cento valox

mgdio de ny11 2 natl.

Pa mesma foxma, Lomam parte na difragde magld



pla, os plancs da famifia 200, 4227 & 420 panc o pico 3,Ad
métindo 0 nane conhecido, deteaminamod o vafor midio

Ne22-420. No pleco 4, Lomam parte cs planos da famifia 200,

720 e 227, Nedfe caso asaumimos ¢Ue Naeo=Na20=Mapn+z22p5 &

conhecideo e deteaminamod nzzz.

Fomo hpaultado obtivempa:

Nzgan-220, Azz2 e
MNyzi-~111 apresentados na tabefa 3.5,
(o] o) le) lo)
Cristal Nage~220 Nazz Nartit-111 Ne20 x22
HI LDEG £ .00% 09 + .01 040 + (007 25 x4
Hz 25 2 014 1é £ .02 .08 * .01 I Y N
“3 L1400 2 020 L% 2 .03 S I B T .36 = 14

Tabefa 3.5

Utifizande um numero maiox de picos, e acgbae-
tudo de interacoes Lraiplas tealamos possibifidade de | ob
ter cada nppe Lsoladamente. Ne nosso casv, o8 picos  sdo-
geralmente aeduliante de in?enagﬁaa qé&dauptad ¢ gue  fez

com gue 80 obtivissemos o0& dades da tabela 3.5,

No entanto, o gue aeabamos de deserever consd-
titue um metodo oxiginal para determinacdo da distaibui -
cde doa mosaicos, se bem que Caticha-ELELs [1969) ja tives

s¢ dugeride a deteaminagdo desta diataibuicdo. |

Utitizando o4 valonaes da tabela 3.5, 4izemos
um nove caleulo dos peafls tedrnicos, (s Aesubtados estdo

apresentados na fig. 3.0, 3.12 ¢ 3,13,
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Podemps ohservanx um acordo melhon entne estes neafid . e

04 prAfLy expenimenials das fins., 3.4, 3.5 ¢ 3.8,

A, iniegaadis ¢ R, tomados destes peafis ¢ o4
coracspondentes valores obtidos dos dados experimeniadis 28

L£ao apresentados na tabela 3.6

Pieo C-"l.al'.biﬁ.f . Rﬁ' {exp.) Rﬁliaahiﬂﬂ‘l
M, L0862 & 087 0391
rl ", 070 t 082 L0446
M, 071 02 L0470
", .013.¢ 002 L0741
3 My 015 & L0072 L0160
e 022 % 002 L0742
M L6024 *+ 007 L0283
y g, 028 + ,003 L0308
| Hy L025 £ 005 L0378

Tabela 3.4

Ay maioned discrepancia 5a0 obseavadas no  pi
co | o que falvez s¢ deva o fado de Leamos urifizadeo o6 va-

Lones de muiy=niia- , o que sequaamente esia exaado. -



3.4.3. - CORRECAC UOS p PEVIDY AQ FATUR DE TEMPERATURA

0a vafoxred de n apresentados wa tabela 3.5, ndo
tem em conta ¢ faton de Debye deo Lempeaaiura, Pe aceade com

as equacoes [22) e (23], pg. Eﬁ,zpana de wfﬂ, temos

— L ..
L 8% TR ) r,, a3
L
' n 2]1 n 21'1: _Uﬂ Eﬂzﬂ -l"il.ij- 4’2)’13.{:4-
— g 33 Fcnic F ¢
~EE . RIpy SRS

Qoo = - LP .
A f z
2 v, no ﬁij sen 8,

onde L & o faZoa de lenent:z l}&an'ﬂif e K uma constante.

Esle valor Qij

da Zabefa 3.5. Eatactanto, T neaesadanio Zevar-4¢ em conta o

fod o que be uson para o caleuld -

efedto da temperatura ne falor de estautura, o que se faz -

. 2
na foima sen @

g valon do ceeficiente linean de neffexdo

Z : z
ok dEL | oxpf0s 2022 )
. n )

Qij . -
Esta exphessdo mosthd gue o valea n da Labela 3,5

que senq chamade de'ny esta Ligado ao n pela expressac

EBHEE ]
32
Fazentdo wcata correcde, acsultam o8 valores apresentadod na

Mp = A AR ffE

tabedd 7.5.4, : ,

Tabela 3.5.a.- Valoaes de n com correcas de Ltemperaluid.

Cnistal M, Caistal M, | Cnistal M,

Akl Agpe [°) Mpe (O | "hRE {°)
ol 112 86 o= L0 LOF 2 LG I I
228 o5 & .01 066 + .00 1 1T % .07
ANTY 65+ .01 061+ L0071 15 = ,0¢
320 68 = .31 042= L0041 17 = .04
$27 07 o+ L0l 45 004 L0 £ .83




0s valores de ja conrdigidos pelo ededto da iémpa-

natuna de Debye sae ainda significativamente diferenfcs.

Tentamos encoptran wna ecxphessdo andllitica

n ¢ niady)
do +
senao: h 8 . k y
a = . &
V&akaif U hhkhiz
do Lipo

norapgel ¥ aygB% 4 Rgey® 4 2UdggaB + aggay + 2yg8Y]
Endtretante ¢ nimero de dados exptaimentais medidos

para cada cadfstal nae peamitiu o deteamdinacdo de tfodos o4 ¢

coegiedentes. .
3.4.4 - CONCLUSKD

Em agsuma gncondhou-42 evidenecda de

I
v hz+h2+tz

que

e vator n da lanxgura mosaico tem difenentes valones pard o4 .

_distintos pices do diagrama de difracae milfipla,

Puas possibilidades de caleulo podeniam tes

sdde sequidad: ] . .
a - deixando 0 cemo paramgihe for-de-4ia

- o ajuste do cada pice enconthando-se, enfae, valones d4

deaentes de n . Procedendo-se deste foama nac senda facil
contran uma justificagdo flsica para.esse fate, fd que
nico esfd associade sa{muftaneamente a vaaias direcdes

eristal. b = wsando uaﬂémaé de n que dependam da

ede Ao orisial, ou sefam valores de Rppp:

en
cada

de

dire-

Esta alitima possibifidade 7 mais interessdan -

te do ponto de vista f{sdco ¢ sugese gue a distaibulgde an-

gular do mosaice poderia estar Aepresentada pox um  fenson

de 3a. ondem, o que nao foi possived provax,

Foi este ilLtimo caminho o seguido com base

nad consideragoes anterdones. Contuds, mais ampla experd

menfacao seadd necessaria antes de se concluir sdbne a

andsctnopia da d-uri-i&ui.:&n mosalco.,

~ e —



3.5 - DETERMINACAD DOS PARAMETROS DA REDE

No capitufeo 1.5 discutimes sdbre a pesaibibida-
de de determinat o pardmetro da rede a pantin das posi -
coes dngufared dos picos de difracde mutiipla. Como
que uma experiéncdia de difragde muliipla & reafizada sob
condigdo muito especiald de wlinhamento (Capitulo 2.4 2
de 42 esperaa que ob valores das posicoes angufahes, sbii-
dos experimentafmente, sejam bastante confidveis para de -
teaminagde dos pardmelros, pefo menos para s czidxaié £L
po M. Referdiro-nos a crisdtadis do tipe M porque um afinha
mente efetuados rum caistal do tipe P, para reafizagas de
umg experiénela de difrazedo mialtipla, nem sempre e perfed

to devido as dificufdades experimentais aefenidas em 2.4.

Sera proposto aqui, realizar medidas dos parame
thos da nede de LiF a pantin de suas posipoes angulares
dos picos de difracido mitfiipla obtidos experimentalmente,
Pispondo deates vafores expeximentais, o pardmetro a4 da
rede cnistafinag do LIF pode ser deteaminado pefa equacas
(57).. No entante, os valores experimentais das posigoes -
angufares dos pieos multiplos Ep nae deverm sen introduzdi-
dos dinetamente na ecquagae (57), pois efa ¢ valida para o4
vafores de €,,medidos o partin de uma determinada origem

definida na dedugde dessa equagdo.

Numa expenxitncia de dijracas micétipfa, nem sem-
pre ¢t obtida uma condicao expeaimental exatamente {gual
dqueda requenida na expresado (57] e femos, na maionia dos

cados, valokas expernimentais € tals que:



L3aQ

Pentanio, Ae Aepredenia a cooadenade da onigem paia as po
sicdes angulares e estabelecddas em {57) em xelagdo 4 ep
nat& do eix¢o y do gonisstato, que foi esceofhide como eixo
azimutal {Cap.?.4). Assim £ 2 L{gual aeo valex Lido, na ey

cala yx do éaniuaiatu numa posicde de difracdo muftipla,

Antes de podeamod deteamingi o pardmetho da ag
de do cristal a parntin dos seus dades expeaimantai# EE,dE
vemos deleaminar o vafon da coordenade Ae, para -cada ¢xpe
rlencia., Podemos venificar na fig. 1.8 ou 1.9 que, quando
um ponto da xede reelproca hkf toca a edfera de Ewald -
apos uma rctagde €, dempie o ponto, simetrico em nelagdo
20 eixo hﬂﬂ; hke toca a esfean de Fwald apos uma notacds
de €, Eates nicos muliiples }&u equivalentes ¢ ocoane
em pontos simetinicos em nelagdo 4 origem estabefecida no

capitule 1.4 ¢ 1.5.

Portanto, a coordenade Ae & detenaminado a par -

Lin das posigoes destes ploos equivabanies:

a +
eg” €, Ae e

. € ~
Loge AE ,l_E__fﬁl_



Em cada expeniénedia, medimos a4 posicdes dos pL
cod cquiuafantadl:;i\ e {;'ik. 0 primedino pice fod chama
do de n? I wo Lifem 3.2.2. Céimdmaa 0 seu equivalente  da
n? 0, Defeaminamos, para cada experiéncia o valor de 80 a

traves das posicoes e: e ET

dos piecos nPs. 0 ¢ 1, & pax-
tin destes valoked, a posicao angulnn £, para outnod pi
_ceé para a mesme expealencia ¢ deteaminado a pantia de

sua posdigano anqufanr e

E-D:EE*EE ’E‘.E" "—ﬁ-—:!—w—

Podemos notan pela formuta avima, que o eino cometido na
deteaminagao de €y e nesultante de uma propagacdo de erips
provenientes de Lags medidas, o que pede resultan muito -

griande.,

Por outro fado, se somaamos as posicies angula~

res de dois picos equivafentes temos:
- g! x
Ep € ?e

¢ portande,

e {59}

Assim, o vabor g  senia dotexminado com um gARe menpn -
pois .7 seniz proveniente da propagacde de dias medidas

umg 4@ menes do que na condieao acéma.

Uma vez gue medimos somente o0s picos eguivalen

tes (0] ¢ (11, e o4 demais {2}, {3} e (4) individuatmente,

——

Iitp > e
L B B ke i



a determindcdo dos pandmetros foi felta de duas manelras:

a - a partin dos picos eguivafentes [0) e 1) ,
detexminames o valox de €y de aconde com a

(59). Dispondo deste valer e, ¢ pardmetxo

,0!
da rede 2 deduzide analiticamente a partin

da expressas [57) do Capitule 1.5.

B - 04 valores de €, para os pecos (2], (3} e
14} foram determinados a partin dos picos {
e ! com o uso da expressao {58}, Com estes
vafores de €, e coma equacao (57], o8 vafo -
nes dos parameirnod da rede sde defeaminados

numericamente.

3.5.7 - METOBO ANALITICO

0 metodo analltico ¢ apficade paka o8 picos ()
e {1) e pontanta Lntervem o4 ponios da rede rec{proea
CTTF - 173 e 11T - 713 nespectivamente. Na expressdo 1571
devemos Lintroduzin a3 coordenadas x,, ¢; ¢ y, que sdo in -
tersectes das eircunfenrnodlas 54 ¢ 55, Hzita caro, as equa

coes destas cirecunferéncins sao

2 ARE




Nos pontos de Interseccac dad circunferencias acdima ocon-
nem o0& picos matiipfos equivalentes ou defam, nos pondos

(x),yp) e (x;,4,) onde:

~ 53
Z 2

X, *

? 7
i 5 - 33X
gy = * M/ 3 e
Za {a™-2%)
g v o \/ ga? - 33°
z ?a faz-lzl

Lago, 0 caistal deve giraa a partia da situacao inicdial

de e  para ercontrar os pleos meftiplos {1) e (0] mos -
pontos Ix,,g,]le Xg,¥gl. Uma ver gque nesta situagac onigi
naf {fa convencionadal o ponte: da rede aeciproca do  pi
coe (0] 4e encontan a ceoadenada Xg = = €Yt - %
{fig.1.8.6), a pantin de [57) femos:

x y
t o, 41

cose_ » d 2 ) (60)

o V 7.7 7
x“eyt dftfa
I 1V /

Resolvendo & equdgas dedma, temos:

¢ oseeVelan

at e {61
28
i onde:
A = lﬂcoazx - 14?
B = 544

¢« -1260% - goon?
v o= 8439 + 33900



As owthas sofugoed da equagae (&) foram abandonadas pon

cenduzir a resullados didcagpantes.

3.5.2 - METOPQ NUMERICO

¢ metods numerice foi aplicado para o4 picos -

2, 3 ¢ 4, poatanto intenvem, paxa cada pico, pontes da

rede reciproca do tipo hkd e hkI, confoame a tabela 3.1.

Cmai

Neate cade, as cquacoes [54) ¢ [55) saec da fon-

2 2 2
X + ny gi" 4y = n,

onde as auas sofugdes para os pieos conaidenados s2o:

X = = hf ¢ R
Th .2
I
- AN I BT
2 i
a o g

! 2 2
Lembrande que Rg o " m—\/ a® - A

as posicaes angulanes destes pices podem ser gguaciorados

ent funcio do pardmetro com o wso da equacde (57), e obtemos:

xh h
v

i
N
\F“yﬂ v .t
‘ "~ af

ﬂ-DbEu =




A vennessae acima fod cafeufada numendcamente atribuinde-

-4z vafoAcs axbitranios para o pardmetsre a, Estes

{onam colocados num grdfico com o4 €,

ra abeoissd e 04

fores de a na girdenada. & graficos a = ﬁ[eol para

picod 2, 3 ¢ 4 catde aprcsentadosr nas figs. 3.14, 3.15

3,14,

pedtos

v
04

2

A pantir dos gragicos acima, podemos notan gque

- - u . -
uma variacao do parametrp de 0.001A paoveca uma vardidgdo

ha posiedo do pice mdftipfo (2} de apenas 0.007°, ao pas-

s0 que uma mesmg variagdo do pardmefrc proveoea uma varia

cde de 0,645° na posiedo do pico (3] e uma variagdo

0.0127 na posicdo do pico (41,

3.5.3 -

RESULTADOS OBTIVNOS

de

A deteaminagas dos pardmetaros foi 4feita a par -

tin dos picas simetrices ¢ equivalente [0) ¢ |1} pelo

mg

todo analitiece, Este nesuftade & apresentade na tabofa 3.7

onde constam as pesicoed EE medidas ¢ pesdicao €, corriqi-
dos.
o
Cristal Picos EEiﬂl Enlu] alA)
] 1
M ¢ | 357,17 201 |y bs0 .+ 005 | 4.0767 ¢ L0003
1 1.29 3 .01
i, O | 357.30 « 01 | 5 ay5 4 005 |4.0088 + L0003
' 1.33 ¢ 0!
4, O | 357.00 £ 00 5 pis s pos | d.0781 ¢ 00T,
1 1,14 ¢ .01
Tabela 3.7

Panametro da rede do LiF cbtido a pantir das poadcrea

dos pices miltiplos
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0s pardmetnos detfeaminados a paatin das posd -

¢oes dos pleos Iil,xial ¢ (4} tomados individuaimente .

consta na tabela 3.8 ondg pndémc& vexr, pefa magnitude dos

earcd propagados ne valor final do pardmetiieo, que este me

tode somente £ paeciso quando se pode media o4 valores Ep

com muita precisdo.

a

Cristal Pioos aslﬂi e {o) a (Al
, 3.56 + .01 | 4.53 + .06 | 4.028 % .00}
H 3 $.30 £ .00 | 9.16 t .08\ 4,027 ¢ .003
¢ | 23.69 % .01 |24.46 2 .03 | 4.029 £ .007
. 3.60 + 011 4.30 ¢ .06 | 4.028 = .001
My 3 | 5,48 £ .01 | 9.17 ¢ .04 | 4.008 £ .003
4 | 23.75 & .01 |24.44 £ .02 | 4.020 & 002
7 3.353 & .01 | 4.28 & .06 | 4.029 + 001
o 3 2,239 ¢ 01| 9.16 £ .04 | 4.027 % .003
4 | 23,490 2 .01 [2a.41 £ .03 4.029 £ .00¢

Tabela 3.§

Parametie da rede

posictes dos pieos de difracdo multipia

do LiF obiido 2 partia das

mados individuafmente,

o

Uma vez que & podigao corrigida e, ¢ obtida por meiv das

posigies dos picos zquivatentes (o] e (I}, o drae final na

medide ¢ bastante incaementads pela prepagacao de earos



13%

5.6 « INFLUENCTIA DA TEMPERATURA DE TRRADIACAD

0s cristais HI' H2 2 ”3 joram Lnnadiados com
mesma dose de neutrons, poaim em distintas condigdes de tempe
ratura. Poatanle os valones apresentados na tabela 3.7 repre-
sentam umn variagan do pa&ématna da nede do LiF com rxela¢de &
Ltemperatura de inradiagac. Ocomnre um sumente no parameire do
enistal szinnadiado a 1489¢C) em Aefagdo av eristal Ms(inaadig
do a 1149C) enquanto que ha ama diméinuigac do parameino de
nkiaiai.ﬂrfi&nadiada a Ilquﬁ}cam nelacdac ae Hz.

Pon autnulfada,lu tabela 3.5 nos mostra ¢ varia
¢ao do pardmefro n em fungle da Lempertura de innadiagdo.Ocok

re uma distematica diminui¢do do parametnre n de {adicas

hid badixosd com o aumenio de femperatuka.

Naturalmente seria muilo difieil explicar a 4in
{tuincdia.da Iempexatura nas variagoes dos pardmethos aeima com
base na formagdo de déﬁéitqi;bau innadiagzo, de uma maneira ab
sofuta, Porem, a Iempaﬂ&tqhn de i&uadi&;&a podeada indfuchnaian
g dindmica da migracac dos dejeitos produzidos o que redulia -
adla em difernentes fipos de defeitos extendos. Efetivamente
Pimentel (1972} analisando esfes mesmes cristais, nim microded
pig eletadnico da‘u&uaaduan.-abagnuau ﬁaama;éza de bolhas Ha
superficie. canacteanando & ﬁanmu¢aa de um tipa de defeiios,
Aaaam, zataa bothad: pnnduzLdaa - Idﬁ C Ianam provecade gaan -

des tendoed dentho do cniataz acaamanda assin um gumento do pa

rametro do crnlatal HE

0 pardmetnc.n pox sua vez, ndo deria sodificado pet

phesenca das bolhas, uma vez que ELe representa uma distnibuiedo



[ Ry

des bicros mosaicos. 08 alfos valforeds de n paza {empeinfu
na e (nxadiagae baixa dﬂﬂ#ﬂiﬂﬂ&uffdﬂtﬁ da menon rapacidg
de de migeacae ifes doferred produzides, acars¢fande

maiox desalinhamento des blocos mosaices. No eadstal . (A
radiado a fempexatuka mais alia, haveria uma migracde mada
rapida dos deﬁeiina produzidos resultando um menor desall
nhawmento dos modaleos., Poram, ; intespretacae cm funcdo -
da mobilidade nas conconde com'o gaia de que 06 planoy 420

2. 422 apresentam am mindimo de n paka a Zemperafura dg Jd&aﬂ,

o . -

// HMETISI0 DE [hexdlA A TELIEA J

N | RIS SR PP
“_..- Py TLE
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CONCLUSQES GERAILS

Em conclusde, as conixibuigoes desfa Tese podem sen a
grupadas aeb duas categonrdias:

Af Estabelecimento duma melodologdia para o uso da di-
gragdo multipla no estudo dos defeitos cristalinos.

81 Contaibuligdes pana o estuds do fendmene de difracio

milktipla,

Al Esfabelecimento da metodofagia

0 primeine estudo do fendmenp da difracao miliipla a-
plicada em enistadis Lmperfeilos foi fedilo por Caticha-ELLis
em 1969, Thatando-se, pontanio, de um eampo AVe & pouee ex-
plorado, foi antes neczssinie dar-se uma atencde espeeial ao
fendmene em &d, para depols abondax alguns aspectos do {end-
seno que podeniam sex aplicados  em eatudos de defeitos.

Vole dizen que, emborda 04 aspectos tednicos mais ge -
nais j& tenham side estudados, ndo tem sido estabelecidas -
tecnicad reprodutiveds o canﬁiiuaiakpama se obler as medidas
pertinentes dentac de Limdites de ennd que garantiséem a cea-
teza das deditgdes fedtas.

Pode-se agora aealizar esaas moedidas @ obten, pon  e-
xemplo, no cdde do LLF, pardmeznos -da disiadibuloae mosaice -
com preeisxe da oaden de 10 a 20 por cento.

Fises panamelnos nem Ssemphe cnincidaﬁ cam o4 obtdidos
de medidas de "aoching cunves”, qﬁa’aﬁa ds unioms existfentas
atualmente na filenafunre, @ que naturelmente nde Levam contd

do efedlto dinecdonal,

Pana obter-sc resuliados reprodudiveds 4oi necessdric
healizah-se as seguintes pesquisas -que, uma ver foadliad, pas-
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A.T}~Estabelecimento e otimizacao das condicves expeaimentals.

Daﬁtaa dedte Ltam, extrenameitte deficade e chedlo da
defallies suids ~Lambnamm pan axampio, o projefs ¢ construgac
do monocronadoh [Cap 1L, IJ d cqloulo ¢ constaugdo dos 2odi-
madores [(Cap,II.1 }, montagem £ aELﬁhamznih do equipamento, ¢
timizando dﬂlaépﬂctao.dz naios-X ate consegudin @ eliminagac

total? da hada Ku .oele.
2 .

h.f}~Indaxa¢Ed'da& picos de interscds mitltipla,

Foi desenvoluddo um mitedo (Apindice I1] que peamite
identificar em forma unzuéna as Azﬁtaxiz& que contaibuem pa~

Az um dado p&&ﬂ, Exaaxzm outnos matodu& para 42 ﬁaza¢ edo
indexdeao, mas 0 proposio e ut&ELzada naéxa Inubnfha Iam @
vanfagenm de de poder programarn de modo a ﬂﬂndnm&& poteo tam-

po de compuiadon.

A 3t-Afuste dod picos de intenacdo pox medo de gaussidigs.

¢s picos ajusfados -pox gaussdianas ecom "background$ £4

near apaeseniaran ﬂxceiania aca&da-cam o4 dados expeaimenais,

ﬂeatmcaﬂaa o dato de que 2 ajudie a 5g¢£n com apenad uma gausd

 sLand. paid cada pLed, Ebtﬁ xaaiﬂmanta p¢1m¢t¢u datznm&nan as

posigoes unguiauga dos picos com precdisac de m&ﬂga&mna de
graw, o0 que aeperculiit na precdsac das medidas de pardmetros

da aede.

At -Deteaminacae de parametres da ridde.

Js parameinos da acde abtidos, pelo metodo anaiitico
{Cap.3.5.2), podem atingia uma preciddo muiio boa quande o
picos ulilizadod smo escolhidos dentre oo mads sensdveis a

pequenasd vatiacaes dod paramedros,



B] Condalbuicies para o estudo do fenbmene de dif.madtipla,

B.l.~Foi calculade teondicamente o peagdld do plco de intera

eao muliipla o que constifud uma contribuiedo oadiginal.

B,2.-MNa #ealfizacae dods caleculos, Lndicados sob B.7, verdlfi

Lou-38 que a4 exphessdo do f{ator geemeiaice pacposio poh Ia -~

chariasen [1945) A . _deny coay eosg

a'&enEBE

hao ¢ wvalida uo easo em que ¢ eixo de aolagae 2 paralele, -

mas ado codncddente, ao eépacoe xecipioce com @ vefon Hij‘

Foi entao deduzdda wma expressac mads gexal [Cap.71.3.3.):

éeuﬁiucaaeiu - ca&ﬁiaﬁanﬂjatabui-

l""x-‘:j- ) j A.. :" +
1 &Enﬁéjcaaﬁij_
N ﬁanaja:aaﬂjo - aznﬂiacndﬂjﬂcu¢qii_ .
o i»
Aznﬂijcaaﬂij

aesuliado tambem ondginal.

B.3.-Com o esiudo dot perfds encontapu-so, expendmentalmen
te, evidinedas da vaxiaido da Larguna do mosadicoe com & dire-
¢ao deniac do endstal. Foram calenlados os valorcd de n paxa

dijenentes ondentacocs & poriou-se pa possibifidade de hephe
sentan esia distalbuigac com um fensea de 3a, ondem, sc  bem

gue ¢ numero de dados obtides nite foi suficiente para testan

devidamente esda hipdtese.

B.4.-0 sistena de cquagdes diferencials gue regem o fendme
no foi L{ntegaade em formg numEméca,'gata 0 que foi necedsda -
rig programat s cdleufos- |

Embonra este fate, por dua natureza, ndo fenha ondigina
Lidade, destaca-se o fato de sen a primefaa ver gque efe & -
nealizade para eade fim. Sob este ponto de wista, esia p&a-
gaamacdo passa & <niegadi & aotdna referdida na parfe A " das

coRciudaos.
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B,5.-0s rcautliados das medidas fedffas nos cristals Pis P2
e Py pouco daniflcadas, ?&bUﬂ&dm que a Lfeohda usada, desen -
vofuide praa caistal medaded, ndo pode ser apficada aum eals
tal bastante penfeits pon cavsa da pxidinsao p&ﬁn&nia, 0 pue

nefbote e funds o fate de que o6 poucos domindes caistali -
nos que é¢ encontram no cadélal quuﬁﬁ-paaﬁﬂifo hae pedem &s-

tar distribuides cstatisticamente sagundo uma gawssiana.

B.6.~Embora o nunmero de tempeiaturas diferentes a que fod
feita a irkadiacdo sefa pequeno {114%¢,- 148°C o 173%) pode
se ter uma idiia vreliminan da influincia da tem#ﬁaaiuna de
Leradiagde nos valores de n parad diversos, planocs en diferen
 fes cadstadls [tabela 3.5.a). Para o4 plancs 200, 220 ¢ 227
hat wia queda do patanetse n com a Lemperatura de i;aﬁdiagﬁa

¢ que pode ser explicado em teamos de mobdifidade dos defei-
tos que aumenia comt a tempeaaluan, Nota-se | Plmentel,1377]
un efedto analogo paxa as Laragurd integaadis dos pleos 200

222 ¢ 111. Porim, a inteapretacds en funcac da mebifidade -
ndg concorda com o fato de gque os plancs 420 ¢ Jﬂfiapkzbautaq f

um minimoe de n para a Lempeaafura do 148%¢.

B.7.-0bserva-se que o paxamefno da nede {Labedla 3.7] aumen

ta inielalmente com a temperatuna,' atinge um maxime e decxed

ac.
Esse fato poderdia ten aelagao com a preseaca de bolhas
gbservadas pohr ﬁimeniet,[!??zl a 148% que devera pnu;acan -
grande aumento de tenades; uma vez que a 1739¢C muitas delas
npgtounanan’ pu chegaram aii o superfiele (Pimentel, 1972),

tenia oconrdide a consequente Libenacdo de iensves.

TRABALIIOS FUTUROS

1.- Htitizopdo do mitodo de difracie maliipla, ecome g



N 1>

nica paic o estudo de defeltos em monocadistais metdlicos e £4

gas wefaticas.

2.- Catudo madis aﬁmaﬁundada da extinsdo pmim&nia.pama
extenden a aplicagdo do meiodo de diﬁ&agﬁa miliipla para cadd
tais quase perfedltos para 08 quadls puaudmaa zxﬁamiﬁanéaﬂmgnte
nedte iaaballio que a fecrda wsada nae tem uaﬂid;d;. d‘tnaza-
mento neste caso deverd sen feits de acordo com 4 teonia di-
n@mica do espalhamento de iaios-X pelos c&iaiai}..ﬂzuz~aa'ng
tar que o estude dinamice Ledrdco das neflexces. milltiplas ¢
rabalhio bem difdcil, erdstinde excelentes tnabathos expeii-

mentais da escolfa do Prof. Senfamin Post, assdm como tentati

- . o
-t

vas para resolven esse paoblema teonicamente.

hl

L]

3.- Determinagao da distaibuicze anisodndpica dos mosai
204 @ paitdn de wn niniero maiva - de magﬁddéngﬁaa{mantaia,e
connelacionanento desia .distribuicdo qom os defeitos produzi-

dos,

4.~ Mesmo que-a anisodropia da diét&ibuigﬁo'wuaaifa te
gha side testada com wedidad que nae adndiienm diuédﬁaf a oni-
gen dessa anddetropla numa sede cubles, pﬂniﬁnta com p&dpiig
dades 5Ia£ua§ {4oinopas, ndae ficou estiabefecida.

-

Propoe-~se, portante, a xealizagas de medides de L{znas

diagdo com feixes dinigidos segundo diregdes cristalogndficds

v

predeteaminadas para tenatas oblen Lnfoamacoes adicdonads,

5.- Fatabelecea condigoes dtimas parn a determinacdc de
pardmetros de rdide wsando aquefes plcos mais densivedis & va-

adiagre desse pardmetno.

6.- 0 estudo fediio nesta tese haseou-se ate cento posn-

to aa medida do pandameirno n da distribui¢do mosafeco. Obvia -
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meate nao fod ncgﬂigenciadﬂ o falo de que ¢4 defedios crds-
talines produzem cuinos Tipos de defeizes, alguns dos quais
Eam eonhecddes, nos diagramas de diiracac de raies-X, em
parnticular nos diagramas de difragdo miliipla. Entretanto -
tenie cqntaibui¢ﬁa dinportante podeada sen feita fndrneduzindeo-
SE nad EQ&ﬁ¢Ead diferencials un modelo ﬁetam&;ina de um cex
1o tipe de impenjeigbes. “Tyto pode sen fedite esfudgndo-se.
Ianni{amania 04 valoaes das sgfletividades para divam&aﬁlpﬂg
nod erlsitalines de um christal que posdud wa sua rede um cexto
ﬁiﬁfgde defeifo com centa distaibuicdo,

E4se estude provavelmente conduzird 4 iefletividades
gue dependendo de um ceate namere de pardmetfros qué podeado
sen deteaminadnsd, postendionamende, na resolucao do &{dizma de
equageoes dijerencliais,

Fase eatude € consddexado paionditanio em possc planc

de pe&mﬂia Lneddato.

7.~ Avaliacac de n a pantin de cuavas de "pockding" paxa
cvivensos plancs endstalinos com o dntuito de verifdicaa a dis

tidbuieao andsotropa evidenciada pela difragdo mdftipla.

§.- Pbéeava-se aa supexpasdiclo de cauvas afustadas sobre
os dades expeaimentadls {44igs, 3r) @ 3-4] qué em amhos 06 Lados
do pico prdncipal ercontaam-se picos secundanics dé ampditude
bem menon (£10%). Ease fato é géﬁaé para todos 04 ﬁiaud medi~
da;. %uﬁenin thaton-se de um sfeilo instrumental ou de difras
CaRZ © gie nén chegamos a verifdican. Um esfudo mai; apiofunda-
do devead sex feito com o dintudto de eatabelecer sc esses pi-
cps sao de ondgem {nstaumental ou possuem qualquen signdifica-

do 4isdico dependente do caistal,
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APEMDICE I - PROGRAMAS UTILIZADOS

®% LEDIK - COEFICIENMTES DA ER. DIFERENCIAL

o
L
nla
i

¥ DARGS
GIJB - REFLETIVIDADE INTEGRADA { T+ - TMDICES }
GAMAT ~ COSENDS DIRETURES {I=0 aTE 3}

AMI -~ COEFICIENTE DE ABSORCAD
ETA — LARGURA DO MOSAICO
EPS - ANGULO DE ROTACAD
AlJ - FATORFS GE{METRICOS {T+J — INDTCES 1}
01J - REFLETIVIDADE INTEGRADA CRITALITNS
' PlB— POTENCIA DO FEIXE PRIMARIN SEM NIFRACAD MyLTIPLA
T - ESPESSURA DD-CRISTAL
0 - COEFICTENTES 00 POLINOMIN CARACTFRISTICH
RARE — PARTE REAL D& RAIZ DO POLINDMID
RATM —~ PARTE iMAGINARIA DA RAIZ DHO POLIHOMIN
*%% SE K IGUAL A .ZERD EPS T FIXD E ETA VARIA NE DELTA ATE
ETAF
LE ETA,ETAF,DELTA
ETAF — ETA FINAL
" DELTA ~ INCREMENTD
EPS=0
%%% SE K DIFERENTE DE ZERD ETA E FI1XD E EPS VARIA OF
DELTAL ATE EPSF
LE EPS+EPSF,DELTAL,ETA,P1B
EPSF - EP5S FINAL
DELTAL ~ INCREMENTO DE EPS
g
FUNC {Q,;A} =0/ (ETA#RAD*RALZ VHEXP [ {—~[AXEPS*RAD} *{ A%EPS
IHRADD } /1§ 2. % ETA%RADHETA¥RAD) )
FUMCL (QZ24P)=0Z%P /{VeV)
de i

DIMENSTON ACT 494y Fl4,8)4Q(5) ,RARE(SY ,RAIMIL},P[5)
RIMEMSION BB (4e4) s AB{As4)»TITIR]
COMMON NsD24D2:01+D00,03,£2,01,00,832,B2+B1+B0+A3 A2,
Al A0, 0 RAREJRAIHN
1 READ 9999,TIT
3 READ TTTTaN:K
PRINT 9929, TIT ]
READ 1000,A01,A02,A403,417.4821 413,031,423 ,A32
REAN 1001, GAMAD,GAMAL, CAMAZ ,GAMAZ, ANT , T
READ 1D07.AZ
READ 1012402010702 0203407 240721 021340731 ,0Z25,
*¥Z32
READ 1013¢POLyPOG2yPO3+:PLl2+P214,P1I3,F3]1,P23,F32
FUMCH F¥TT7:K
IF (K] 544.58
VARTA ETA
4 READ 1014+ETA+ETAF.DELTA
EpS=0
PRINT 1003,EPS
G0 TD 7
VARTA ERS
5 READ 1015+EFS, EPSF+DELTAL+ETALPIR
FUNMCH 1015,EPS.EPSF.DELTAL,ETA,FLB
PRINT 10D156,ETA,P1B
& PI=3.141592
RAIZ=S50RTI{Z.=P1]
RAD=[2,.#PT}/360.
V=AZwAT AT


http://rf.-f.lf

PRINT BAB4,RAD

PRINT I020.,0701.0202,0203 0212022102 1302310723,
=0ZI32 :

PRIMT 10Z21sP01,P02,P03,P12+P21,P13,P31,P23,P3¢
PRINT 10722, M01,+4802,AN03,+A12+A21,A13,A31,A23,432
PRINT 1023,GAMAN,GAMAY .GAMAZ ., GAMAZ
PRIMNT 1024+ AZ+AMT.T

NOl=FUNCLIQZO0L,POL}

HOZ=FUNCL1IQZ202:pP02]

AO3=FUNCL(QZOZ,P03}

Ol2=FUNCLIQZL12,P12]

AL3=FUNCLIOZL3:P13]})

O21=FUNCLIDZZLP2L}

GZ23=FUNCLIDZ23,F2 3]

O31=FUMCLIGZ31,P31}

D32=FUNCLIQZ32,P32)

B QOLR=FUNCIQ0O]l . aQ1}
BOZB=FUNMCIQ0DZ, A02}
OQ38=FUNCI{QO3, AD3)
BLPZB=FUNC{QlZ2,A12)
Ol3R=FUNCIOIA+A13])
AZ21B=FUMCI{QZI,AZ2]1]
OZ2AR=FLUNCIQ23,A23)
O3IIB=FUMCIOZY,A31)
O3Z2RA=FUNC{O32,A432)

Ad=w~{ AMT+0Q01B6+Q02B+Q036) /GAMAN
BO=001B/GAMAL

CO=0020/GAMAZ

0O=003B/GAMAS

Al==N01RB/GAMAD
Bl={AMI+Q0]1B+QLlZB+Q13B ) /GAMAL
Cl==021RFCAMAZ

D1=-031B/GAMAS

A2=00N2B/GAMAD

B2=N1Z2B/GAMAL
C2=—0AMI+002B+021B+023BY /GAMAZ
DZ2=032B/FAMAS

AF=—003B/CAMAD

B3=-013E/GAMAL

C3=-0238/GAMAZ
R3={AMI+Q03R+031B+032B) /GAMAZ
CALL CHARED

IF (K] 15410415

10 ARG= ﬂMI*ﬁH’+Z¢TAMI4 0Ol1B

EOAT=50RT!{ ARG ]
A=EXPl)l . /GAMAL=ROOTST)
RefpXPi=-1./GAMAL=ROOT=T}
PIB=A01R={{ A+B) /{ A=B1=ROOT-(AMI+ROLBY Y AL 2, /TA-08) 1%
B2 A1 A-R1 1=pRG-001B5001B)
IF [ETA-ETAF) L4414,1
14 PUMNCH 10Ll8+ETA,PLR
FRINT 1017,ETA.PLE
ETA=ETA+DELTA
GO TD 40
15 PRINT 1003,EBS
IF {EPS=EPSF) 25,225,353
2% EPS=EPE+DELTAL
40 PUNCH 1007+A0,B0,CO,005A3 B+ C1 1012 AZcB2eC2+N24A3,83,
SL3.03



PUNCRH
PRINMT
PRINT
{3,003
PRIMNT
PRINT
PRINT
FRINT

GO TO

TITT FORMAT
888B FORMAT
Q9ag FORMAT
Lo0Q FORMAT
1001 FORMAT
1003 FORMAT
100¢ FORMAT
1005 FORMAT
1007 FORMAT
108 FORMAT

ITI

PO0Ty (RAREF I Y5 I=14aN)
1004
005+ A0:C0, COsD0 AT 4851+ CI 0L AZ B2+ 02424 AT B35,

1008 )
1009 1QII1+1=1:+5)

Lyl
IDYL  (RARECT ) sRAIMIT)Y, T=1 N}
g

{221

(5%, "HRAD =,F14,81

(BAL| '

(BF10.8)

[4FB ., 6+FEL3FG,.T]

{777 0X,SHEPS =yFo.3 01X+ BHERAYST
(/s e 1A+ 2 Xy LB 21X, THE 321K+ 1HD 4 /)
[4i8X,EX4,8))

{4ELa. B

(/310X 36MCOEFICIENTES OB POLINOMIO

214MCARADTERISTICH, /)

1009 FORMAT

[5X45(3X+E14.8))

1010 FORMATI/ /4 204 +AHRATZES ./ /44X IOHPARTE REAL,LOX,
#*16HPARTE [MAGINARIA, /)

1011 FORMAT
1012 FORMAT
1013 FORMAT
1014 FORMAT
1018 FORMAT
1016 FORMAT

wEl4.81)
1017 FORMAT
1018 FORMAT
1020 FORMAT
1021 FORMAT
122 FORMAT
1023 FORMAT
IN24 FORMAT

#Ef.3ed

{2{5X+E1%4.81]]

[5E14.8)

(BF10.91

(3F5,3}

{4F5.3:E14.8)

(/77,54 5HETA =3 F6.3+1X+5HGRAIS 20X, 5MP 1R =,

[ FyS5X40HETA =, F5.35X+5HPLE =+E1&5.R. /)

(F5.3,E14%.81}

46X, 2HAZ, /,5{8XsE14.R1))

[ /3678 LHP, /003X, FLD.LAY )

(/x4 Fhs IHA /4D {3XLFLD.T}!

(/124X 1 4HGAMAY /2 414X, FB.8))

(/3% aHATY 2, F14. 840K+ 4HMT 2,FA 244X IHT =,
|

30 CALL EXIT

=MD

W WETNMTO GE iRERSA ATSRUCA
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£y
S

L
i
¥r

s
Bl
L]

LRI
&

LR .

10

0

30

40

T0
100

150

L45

155

lai
200

SURROUTINE CHARED

CHARED = CALCULE DOS AUTO-YALDRES DE UMA MATRIZ REAL
HAD STMETRICA OUE 5S40 A5 RAIZES DO POLTMOMIN
CARACTERISTICH

AC = MATRIZ Mwbi

O - CAEFTCIEMTES B0 POLIMOMIO

DIMERNSIGH ACT4+4) ¢ FlAe4]} ,DIS1+RARETS)JRATH{41,B(5)

NINENSTON BR(4,4) 4AB{4s4]
COMANM M, AC o0 4R ARE y RATH

P=pis]

1=}

N 2 T=14H

MO 2 J=s1N
ATy b =AC (1 b, QN
COMTUINEF

o 10 I=1,M

Nt 10 Jd=leM
Filedi=AC{T, 0}

COMTTMIIE

Do 100 Ks14N

FIE)=0

Df 20 I=1.M
PFIKI=PI{KI+FfII)
COMTTINLE

Fr=K

OIE+L==PIK} /FK

DO 30 [=1+N
Fil«Id=F{I,I1 )40 K1)
COMTINLIE

o 4G T=1+M

D &0 J=1:8

HH[I!J]:H

N 40 L=1+H
RBITyJI=RBIT s dY+ACTI T, LI EF{ L]
COMTTNIE

oo 70 I=1,HK

B0 70 J=1ah

FIT, Ji=ER(T,..J)

COMTTHUFE

CAOMTINUE

o 180 1=1.N]

BIFYI= T 210 % (3% I~1])}
COMTTINUE

IF (M-31 145,155,160
CALL GRAUZ{O,RARELIRAREZ2,Y 1}
RARELI}=RAREL

FARE{ Z1=RAREZ
RATMIII=YI

RATM{ 21=—-¥1

GO T 200

CALL GRAUZIOWRARE,RAIM{ 2]}
RATHMIII=D
RATMIZY="RAIMN[2)

oo T -200 .
CALL GRAVAIN,RARE,RATIM)
RETURM

EHNP



SUBRTMIUITIME GRAUGIC,RARE.RAINI
Caim GRALA
f. SIMeNTTHA QMIE CUETERMINA AS RATZES DA ECUALATN N
i GUARTO GRAU
s ARGUMENTOS
Lme O o= COFFIGTERTES N& EOQ., (NROEM NELRESCENTE
Ly NAS POTENCTZS  I3E X1}
Lo BARE = DARTE REAL PDAS RAIZFES
Cwns RATH — PARTE 1MAG. DAS RATZES
PDIMEMGTON CI51 RARR(L) ,RATHLAYCOFRF{53),CN12015])
MIMEMSION CHZ2215] {41
sOUTYALENCE {CORZ,C022)
CHAI=CI2Y/C(1)
CHZ=Cf2Y 0L 1 -
CH1=7{4)/CE1}
CND=CISYACIl L)
A=Ch3/2,
COEZ{LI=1.
COEI(2y=—-CN2
O3 3 =CHL=CHNI-4.=CND
CHEATS& aCMO® 1 4 mCHZ2-CNARCM3 L] =0
CALL GRAUIICOEI,R+RI)
IFIPTIGO,: 10,50
i IF(R{LI-Ri2II20.204+30
20 RI1)1=R{2)
A0 RERLLITI-EI31 40,850,500
0 P(1}=REZ) '
S0 d=RIl1) /2.
[FIB=R=CMOIAD,60,T0
s n=0,
C2acR0RTRIARASL 2 B~ CMEZ]
S0 TR AN
7O N=SnRTE[ReB=-NG)
CAg=—{CH]l/fZ2.—-2FBI A0
B COMRiLN=1.
COL2t 2 =a~( 258
L2123 =0=-"
CALL GRPAUZICNIZ,RAREL 1} yRAIE(2YRATH(IHY
CO220 2 226
L2203 =h+D
CALL GRALZICOZZ RARE{Z).RARE(S] ,RATHIZ) ]
PAIMIZI==RALIMIL].
RATHMI&Y==RATM( 3]
RETLHTL
B i



SGRRPOUTINE GRAUSIC,RARE RATM)

Chim GRAL 3

c
L

SURBOATIMA OUE DETERMIMA AS RATZES DA RPUACA DD

TERCETRI GRALU

Crt fRGUHNFMES
C= COETFRIENTES DA ED, - ORDEM DECRESCERTE

NAS TNTENCIAS DE X

©RARL = pAFTE KEAL DAS RATITS

in

20

&N

503

a0
Tn
B
an
1an
110
120
130

140
150

» MALA = DARTE IMAG, DAS RAIZES

DTMENSTIY C{5),RARE(4)1CLFED (%)

TEA=2

FIPUEZI-J".?!.

IF{C{4)120410,20

PERELTY=0, ' )
G0 TD 150

CCY=Cl1I=CI1)

V1

AN S B o T D T~ IO 0 O Y O i R S B M W e I B B SV

ICCLe0id}

TF(3140, 30,50

J=0,

£ TO 140

D=3

I=A=1
Pe{3,5=ClLIRLI3)-Ci2)xCi2))/19.%CC1)
RADZPXP&P+AHQ

FFIRARIAD, TO.8B0

Z==2.%50RTI-0E COS0 ATAMISART(=RADY /D) /3,0
G0 T 1240

T==7 @D EEYFNE

G TH 120

RANA=EORTIRAT)

IFiPIon, o0, 110
I==(N4BADZ P2 FEPRE-( O=RALZ | %#xEXPNE
cO T 120

Z==12.,%0)1" i EXPL.E

G0 TO 120
Z=(RADZ~D}wEXPIIE~(BANZ+O) %= EXPINE
GO TO {130,140),1E4

Z=—F .
RARE(L)={ 3 w0 (1 }*Z=CE2)) /¢ 3.%C100 )]
COF2{LI=C{ 1)
COE212)=C{2)+RARE{1}=CI1)
COFZI37=t3)+RARE({ L)*COF2(2)

CALL GRANZICOEZ yRAREL2Y «RARE{3,RALM)
RETURN

F %M



Y1l

SUBROUTINE GRAUZICRAREL,RARE2,RAIM]

Canw GRAUZ
C SUBROTIMA OUF DETERMIMNA iS RAIZES DA-EQUACAO DO
SEGURNO GRAU
(¢ ARGUMENTOS
E#F L - CHEFICIEMTES DA EQUACAD — DRDEM DECRESCENTE DAS
POTENCIAS DE X
C## RAREl - PARTE REAL DA PRIMEIRA RAIZ
C*%* RARE2 — FPARTE REAL DA PRIMEIRA RAIZ
C=% RAIM - PARTES [MAG, DAS RATIZES (DIFEREM 50 PELO SINAL)
DIMENSIUN Ci5])
1==C{2}/(2.%C{ 1)}
DELTﬂ =X1=X1-C(3)1/CL 1)
IF{DELTE) 10420420
10 X2= SORT{~DELTA)
RARFL=X1
RAREZ=X1
RATM=X2
G0 TO 30
20 X2= SORTIDELTA)
RAREL=%1+x2
RAREZ=XI-x2
RAIM=D.
30 RETURN
END

LY



c
"
G
G

sEaExEsRaNal N e s iaNeEEES N REa NS NaRel ol lel ey ke e e

L

# &
o+ Ak

& %

e
e

B
g
e oy
sk
e o

1&
15

VIII

COFF .
DADA A MATRIZ DOS CCEFICIENTES 00 SISTEMA DF 4
EAUACOES 4 & TNCUOGMITAS  (MN=%]

aAn BO CO DO
A1 Bl Cl1 01
A2 B2 C2 D2
A3 B3 C3 D3

0 PROGRAHA CALCULA OS5 COEFICIENTES DO NOYD
SISTEMA (156 % 16} DBTIDD A PARTIR DESTE

CONDICOES DE CONTORND

BOIO)
PLET)
]

P2inl=
P3(Tl=

C
]
0
iy

TIT - TITULD DOS DADOS
AK - RATZES ™0 POLINOMIO CARACTERISTIC DO
STSTEMA DRIGIMNAL

T — ESPESSURA DD CRISTAL FM CENTIMETROS
EPS — AMGULO DE ROTACAD

EPSF = EPS FINAL "

BELTA - INCREMEMTO DE EPS
ETA — LARGURA 00D MOSAICO
PIB -~ POTENCIA DD FEIXE PRIMARI(C SEM DHIF, MULTIPLA
p — HOLUCAD OO SISTEMA GRIGTMAL -~ PHOTEMCIA DN FEILXE
SE K IGUAL A ZEROD EPS E FIXO E ETA WARTA
S5E K DIFERENTE DE ZERD ETA E FIX E ERS WARIA

DIMEMSION AATYIG, )T .Fl28)BBII1GYAKIL ) »TITLEN]
READ SS85.TIT

PRINT BRGH{TITI{I),I=1+20}

READ I000.MaT,C

READ TTT7.K

TF (K) 14241

REAT} &666.EPS,EPSF,OELTAWETASPIE

PRIMT TIT9.ETA,PLEB

PRINT 77990

GO TO 15

 EPS=0D

PRINT 77R0.EP3

PRINT 100E

READ T77A+ETA,P1E

READ 1001,80,BD,C0,00,AL 820101 -A2+B82:02.032,43,:R3,

203,03

READ 100L,{AKET ), I=1, N}
D0 10 I1=1,4
AR L1,[+8) =D
AR (2,71 =0
AA 12,1+R) =0
AR (3,1) =0
A ta, 1) =0
BA {4yI4B) =0
A {ElI] =]
AD 15,1441 =0
BA (5,148} =0

Adb {5.]+12] =D



10

1040

200

AA {6410 =0

Ad L&, I+B) =D
A (&, I4121 =0
A 1T, L) =D
A (7,144 =D
AL {TLI48) =1
AA T, I+12) =
aAf (R,1) =0
AL I8, T+4)] =0
AA (R, I+HY =0 . -
AR [(F.T+8) =0

AR (10,11 =0

AA [ 1N,1+8) =0

A 11,1V =0
Ab [1Z2.1I} =0
AA (1247+%8) =
B4 {(13,1+4} =
Ad (13,7+12 )
AA (144 J+12)
AL {15,T+4) =
A4 {1lh.I1+17)
AA TléeI+4) =0

b

g
Ly
=0
=0
N

)

CONTINUE
AA (1e5) =-tADRBO+BO*BL+CORR2+D0O R 3]
AA [1,13) ==1A0=DO+BQEI+CO%02+0MEDT)

BA (2,13) =~ Al#DGHRI%DL+CLEN2+D14D3)
Ab (3,51 =—[AZ%BR+B2=B1+C2xR2+N22A3)
A (3513) =~(A2%DN+B2*1+C2%N2+D2*D3)
AL [4,SY =—{A3BA+EIS#B1I+C3AXRAZ+DI AN
a&A [9,5) =-RD

A [(2413) ==D4)

AL {10,133 ==-01

AR (11,5} =—-B2

af [11413) =-Dp2

Abh (12,5) =—-83

pd 1no I=1,3

BA {141+5) =24 (1,5]

Ah (1,1+13) =84 (1,13)

AA (2,1+13) =AA (2,13

BA {37451 =44 {345)

AR 13, 1+13) =4A (3,13)

AA (&, I+5) =AM (4451

Al (9,1%+5) =44 (9,58]

AR 19.T+13] =AA (9,13)

A8 [(10.1+13) =AA{10,13}

Ab (11,1450 =A8 [11+5}

Ah (11,3I+13) =44 [11,13)

AL (12,1451 =AA (12,5}

CONTINUE

DO 200 J=l+&

Ab (L3 I) =AR{I)=AK{11%,000001

AA 12,1481 =AA&lL,1)

AR (9,013 =AK{I}*,001

Ab L10,I+4) =AK{II*.0D1-R1

Ad (1), T+8 =AKIT1+.001

Ad (12,1412 =AK(I)*,001-D3

CONTITMUE

NE =Al*BO+B1¥B1+C1ER2+0D1>23

ChA= A3xD0+B3=D] +C3%D2+0D3::03

IX



400

R0 300G I=14+4

ALFASAR(TI%T

XM FA=EXPUALFA)

AA (2,T+4] =AK(I}2A(1)2.00000]1-DF
AL (4, T#+121 =AKIT)=AI(I1%.000001-CA
AA (6, T+4)] =EXALTA

An {(R,7+12) =EXALFA

AA T13,1) =fARTII )= 002=-aD ) %EXALFA
AA 113,1+R) =-L0%EXL] FA

AR [14,1) =-AL=bEXALFA

AA 114y T+a) =ARIF)*.Q0LFXALFA

AR {14, T+B) ==Cl*EXALFA

AA L15,T} =-A2=EXALFA

AL (15,T+B) =(AKIT)1=.00 -0 Y¥RXALFA
Al 116,1) ==A3%EXALFA

AL (16, T+8) ==C3=EXALFA

Abh {16.T+12) =AA(L4I4+4])

COMTINLE

TERMOS TNDEPENDEMTES

CF=[AOFAN+ROAL+C0RA2+D0AAF R

A=A 24 A0+ B2% AN+ C25A2+ 025 A3y 0

EFE={AY=An+BI4A1+C14A2+D1+A3) %
ELE=(A3RAD+BIHAY+CI®A24+0D3+A3 ) %0
bo 400 [=1,16

BB{I}=0D

CONTINUE

Ra{l}=CE

BE{Z2)=EFE

BR{A)=AT

BR{A4YI=ELE

GRIEY=L
BBi{a)=AnxC -
BE{IN)=AlC
BR{L1)=AZ0

CRBIYZI=ASED

500

Oy

00
G50
2000
2001
OO

1000
1nnl

g 800 [=1,14&
AALTXT71=BRIT)
CAMTIMLE

LALL ELI{16.0A,F}

VALOP DA PUTENCIA DO FEIXE 1 ND PONMTD ZERD

Pila=n

0N 600 T=5%,8

PIN=P10+F(11

COMTTMLE

IE (K} &8N, 700,650

IF IEPS-EPSF} 200032001 ,.5
PRINT 10O0B:EPS+FID
EPS=EFS+DELTA

GO TH L%

PRIMT 1008+EP5«PLC

GO TN 5

PRIMT LOOT7+ETA4WPI1E4F10

GO T 16 ) *
FORMAT (1Z72.2FE14,.48)

FOIMAT t4El4.f)



1005
lony
1008
5555
5554
Yo 4ati)
T77°7
7774
7779
TTHO
TTo9

FORMAT
FORMAT
FORMAT
FORMAT
FOPMAT
FORMAT
FORMAT
FORMAT
FORMAT
FORMAT
FORMAT
END

X1

110X, LIHETA [GRAUS) 12X +3HP1B 415X «3HP 10,/ )
(2{5¥,Cix,00)

{5, FA.3:534:.E14.8)

2044}

(7 +5X, 2084, 7510

lﬂ'Fﬁl:}-‘iEl'{!-S]

(12}

[(FS.3+EL&.B)

LSy SHETA =4 FHn.3 1% 5HGRAUS IO 5AFIED =E14.8]
fﬁx,EHEPS =3 FH. 3

{ /66X 3HERS 12K s3HRP LD S )



(o A W B By

L

A dpd
e

ahr b ok
SrTcm

10
12

is

20
25

20
32
as
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SUBROUTINE ELI (N,A, %)

METODM DE ELIMIMNACAD DOE GALUSS

Ao~ MATRIZ N X N+1

A ULTIMA COLUNA CORRESPOMOE A TERMO TMOEPEMDENTE
£ = VETOR 50LUCAD

DIMEMSION ACL1EsIT)1 X016 ,10{018).¥ (16}
MM=N+1 -
k=1

DO 10 I=1,K

I0tri=I

COMTINUE

K=K+l

I5=K

IT=K

B=ARS{ATK,K])

PO 20 I=K+N

DR 20 J=KeN

[5=1 '

IT=d

B=ARS(AIT,J )

COMTIMUE

TF (I5~K} 33,32,25

‘00 30 J=K«HN -

CafAlIS,J)
AlLTS,JY=A0K,J}
ATEyJi=C

CONTINUE

IFTIT=KY 42,472,325
IC=FO(K)

ID(KI=INITIT)
IDIITI=IC

DO 4N I=1.4N

C=all.+1IT}

AT XTIz K}

Al 1 }=C

CONTINUE

IF [AIKE,K]) 45300445
00 6f J=EK.MN
ATKyJI=ATK, JVAATK,R]
0O 600 [=KK4N
H=8{ Ty KI=A{ Ky JD

Al T JdI=AEL J)=W

IF (ABSTALT + )}~ 000L=ABSIHIY 5{O,:60.60
AlT«JJ1=0

COMTIMUE

K=KK .

IF (K=MY 12,465,300

TF CA{MyN)] TO+300,70
YINY=ATMaNN)AALMsN)
MM=N~-1

N0 1300 T=1,MH

k=N-1

KE=sK+1

YOEY=A{ Ko NN

0o 100 J=KK4N

VORI =Y R —ATKy JIY[ )

AL



100

150
200

3200
1000

CONTINUE
00 200 I=1.N
DO 200 J=1,H
IF (IB{JY=112004150,200
X{Ir=ydeJ)
CONTINIE

RETURM

PRINT 1000

FORMAT
RETURM
EMD

{1H
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}
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APENDICE 1

INDEXACAD DAS REFLEXDES DUPLAS EM CRISTAIS COBICOS

Este ¢ um problema puramente geemitrico e qual
Lem side estudado por diferentes autores [pox exemplo -

Fraenkef ¢ Katman [1963), Cole, Chambens e Dun (T9&87).

Danemos aqui, de uma maneina breve, um mitedo
gue parece simpfes ¢ ac mesme Tempo {acil deeomputanr.As

discussoes seguintas nefene-se d fig. I7.171.

A fim de atnibuir Indiaes para o0s picos de du-
pla negferao caleufanemos o angufo de rota¢do e em  tox
Ro de um eixo fixo [hnkﬁzo] que feve ¢s [hke] sébae a
esfera de Ewald. ¢ 2 medide a partin de uma dada direcdo
fixa noamal ao edixo de rotacdo. Tomaremos como chigem de
e aquefa posigde do caistal no qual o edixo [F’ -2, ka]
codineide com a projeqdo negative do feixe {ncidenie num
plane perpendicular a [hﬂfaﬂﬂa} e seja W o vetoxr de compo
nentes (hRL) e moduo d* , H, o veton {(h k £ ) ¢ T o ve

(¢ (I

tor (o, -ﬂa, kul‘ Entac, & camponenie § de H ac Longe de

ﬁ; ¢ dada ponr

— &
. H;Ha ) [hhoff khﬂ + Lln]a
e i INLFE
I “i [hﬂ LR

.__-FJM

E—_ I
.
) WETAUTO TE Eh.ﬁ?.# PN




ondg

2
d" « (hY s &

v 29y 4

7 d*f 7

05 dngufcs w para as duas poiipdes de "entrada” ¢ de

“saida" da edfera de Ewefd sdo dados poa:

w s ¢

Caleubfaremos @ ¢ $.

. Iy
H =8P + g 2
||
MHas ,
-
tos p o 3.3
|sP|. |7
E’J
5P .7 F. T,
|18P}x &
-Entao:

"
[FRE, + £k tla
172

codYP =
) g 4
£ el v 2l

0 dngulo ¢ & obtide a pantin do taidnguio C'OP':

?
R« cos”0 EE -9 laos @l

. E codb
x? A



XUl

prde

| so0sa]

b1

9 & o angule de Baagg para a-aeflexao (h k2,0,

Haa
! -7
EE L] '—F - SH N
onde
— |H0l >
SM o« |g] - 7

Iguafando ambas expargssoes paxa R ¢ resolvendo para cosd
IaBIEmaa:

el
posd o hd - 2 Aenﬂﬂ

EEchEn

A deteaminacae de © ¢ complefada Levando-se em conta

ue ¢
? 4

sinaliseny) = sinal h[hi + tgl - Rk R, - LA £



v

, Figura 11.7.

Indexagdo dos picos maltiplos
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