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Resumo

A funcéo distribuicdo de orientacBes permite a analise quantitativa da orientacdo preferencial de um
material policristalino e pode ser obtida através de dados experimentais obtidos por difracéo de raios-
X, difracéo de néutrons ou difracdo de elétrons retroespalhados. Esta sendo desenvolvimento de um
programa computacional para tratamento matematico dos dados experimentais de figuras de pélo
incompletas para a obtencdo das figuras de pélo completas e da funcdo distribuicdo de orientacdes
utilizando-se 0 método dos harménicos esféricos desenvolvido por Bunge™® em ambiente Windows”.

Palavras Chave: ODF, Textura, Difragdo de raio-X, Figuras de Pdlos.
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I. —Introducao.

A maioria das propriedades fisicas de materiais
cristalinos tais como, elasticidade, resisténcia
mecanica, condutividade elétrica, propriedades
magnéticas e expansdo térmica sdo
anisotrépicas, isto € depende da direcdo
cristalogrdfica na qua €é medida As
propriedades macroscopicas de materiais
policristalino sdo certamente valores médios
das propriedades dos cristaitos que o
compdem dependendo de sua distribuicdo de
orientacdo ou textura. Uma das maneiras de se
medir a textura dos materiais € através do
levantamento de figura de pdlo. Figuras de
pélo sdo projecdes estereogréficas com
orientagdo relativa a amostra, que exibe a
variacdo de intensidade difratada de um plano
cristalino pré-selecionado.

As figuras de pdlo por difragdo de raios-X
podem ser levantadas por dois métodos
basicamente: transmissdo e reflex@o. Através
da medida por estes dois métodos consegue-se
afigura de p6lo completa se convenientemente
processado. No método de transmissio a
amostra precisa ser de espessura fina o
suficiente para que o feixe de raio-X o
atravesse. Isto implica em problemas como: a
precisdo do corte para conseguir-se espessura
correta, altera a textura que se desgja medir.

Bunge®™ desenvolveu um método matemético
para o0 levantamento da figura de pdlo
completa utilizando somente o método de
reflexdo. A distribuicdo de orientacdo dos
cristalitos pode ser descrita por meio da
expansdo em série da figura de pdlo, cada
figura de pdlo P(h,y) pode ser expandida em
uma série de harmdni cos esféricos:
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onde by = (h, ki, I;) representamos indices de
Miller do plano cristalogréfico escolhido e
representa 0 sistema de coordenadas da

amostra (a, B).K;*e K/ sio harmonicos

esféricos de superficie simétricos e os pontos
(.. , .) denotam a simetria do cristal e da

amostra respectivamente e C/“sio os
coeficiente que devem ser calculados.

Os coeficientes C!" sfo facilmente obtidos

utilizando as propriedades de ortogonalidade
dos harmoénicos esféricos de superficies
simétricas. Essas propriedades dependem da

faixa de integracdo e uma vez utilizado o
método da reflexdo para aquisicdo de valores

Ph. (y) faixa ndo é satisfeita logo,

integrais devem ser avaiadas explicitamente
ppor Processos NUMéricos.

Pelo método proposto por Bunge®™ é possivel
desenvolver um algoritmo computacional
(cdculo numérico) para levantar a figura de
polo completa através de dados obtidos por
medida de figura de pdlo incompleta pelo
método de reflex&o.

|.1- Fundamento Tedricos.

O método proposto por Bunge® fundamenta-
se no método de minimos quadrados:

zI[Ph (y)observado - Ph (y)calculado]zdy = min (2)

Ondei = nimero de figura de pdlo incompl eta;

B = regido analisada (0 < a < Opm) € (0< B <
W2).

Subgtituindo (1) em (2) e introduzindo um
fator de normalizagdo N; temos:

Z!lNi ﬁhi (Y)ows ~
N(OM (D) |
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onde: N Ishi (Y)ows = Ph () .

N, é obtido por meio da figura de Pélo
compl eta da seguinte forma:

N =3[ Ph )y

Para amostra que possuem simetria cristalina
cubica, podemos fazer a seguinte aproximagao:

P d
N = [.Ph(y)dy
e
Voltando a equacdo (3) e derivando-a em
relacio a C temos:

>, K *5.'(h)K¥f(y)[Ni Ph (Y)oge =
L N(O)M (1)

HU osp .v O
-3 3 3 3G R =0

(4)
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Subgtituindo alguns temos para simplificar
chega-se a seguinte equacéo:

L M(?)

> ycrare =y NaTh) O

Esta é a equacdo valida para amostra com
simetria cristalina clbica e simetria de amostra
ortorrébmbica.

O sistema de equaces lineares (5) possuem 0
nimero de equacbes iguais ao numero de

coeficientes C;" desconhecidos e este sera

limitado pelo valor méximo de /.

1.1 — Implementacdo Computacional.

A implementacdo do programa segue o

seguinte fluxograma de dados:

[
[ Célculo das Harménicas
Dados da Figura ] P Eséicasde superficiee
de Polo —P a uy'
Incompleta o
Polinomio caculode A/ eN;
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Manta as Matrizes

v

Inverte ag M atrizes |

v

Célculode CZN

v

Célculo de Phi(y)

v

Plota a Figura de Polo
Completa

v

Plota a Figurade ODF

Figura 1 — Fluxogr

A proposta do trabalho é o desenvolvimento de
um programa computacional em ambiente
Windows para tratamento de dados
experimentais para andlise de textura em
materiais policristalino com simetria cubica e
da amostra ortorrdmbica.Este desenvol vimento
sera  um  aprimoramento  de programa
computacional desenvolvido por Lima® em
sua tese de doutoramento. No trabalho de tese,
foram implementadas e testadas todas as

ama do programa principal

etapas de calculo numérico em computadores
de grande porte ("mainframe") da época, paraa
obtencdo de figuras de pélo completas e da
funcdo distribuicdo de orientacdes e, para a
visualizacdo gréfica dos dados, foi utilizado o
pacote grafico SAS ("Statistica Analysis
System") como a saida de dados na forma
impressa. A idéia desta proposta é a de facilitar
0 processamento dos dados com computadores
de mesa ("Desktop') em ambiente gréfico,
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sendo que o aprimoramento principal dar-se-a
na visualizacdo gréfica em video e depois, se
necessario, na forma impressa melhorando a
interface com o andista (usuério). Outro
problema que se pretende resolver € a
dependéncia do wuso de pacotes de
programacdo fechados como o SAS, na
confeccdo de figuras de isolinhas utilizadas nas
figuras de polo e funcdo de distribuicdo e
orientacdo (FDO), adequando o programa de
andlise sem a necessidade de instalacbes de
pacotes licenciados de alto custo.

O programa esta sendo desenvolvido em
linguagem  Delphi®  (Object  Pascal)
(OBorland) e OpenGL® (OSilicon Graphics)
para o sistema operacional Windows e consiste
de trés blocos principais. A Figura 1 apresenta
0 diagrama de blocos do programa em
desenvolvimento, as etapas em cinza ja foram
implementadas.

O primeiro bloco visa a adequacéo dos dados
obtidos em equipamento da Rigaku com
camera Multipurpose MPA-2000, que consiste
em uma camera com inclinagdo planar em
relacdo a amostra a de 15 graus a 90 graus,
com rotacdo da amostra 3 de 0 a 360 graus,
aproximagdo Z (normal a amostra) de = 10mm
e oscilagdo y + 10mm. Nesta etapa os dados do
arquivo de analise experimental sdo adegquados
para 0 processamento posterior efetuando
correcdes para eliminacdo da radiacdo de
fundo (Background), efeito de desfocalizagéo
do feixe de raiosX, correcBes para
deslocamento do angulo B e a. Esta etapa ja se
encontra implementada. Para este primeiro
estagio a adequacdo dos dados dar-se-a
somente a arquivos gerado por equipamento da
Rigaku. Um programa adiciona pode ser
implementado para compatibilizar os dados
gerados por outros equipamentos de outros
fabricantes.

O segundo bloco consiste da programacdo do
algoritmo matematico para a obtencdo dos
coeficientes da equagdo (6) utilizando-se os
dados gerados no primeiro bloco. A partir
destes coeficientes sdo calculadas: a figura de
polo completa (PF), a funcdo distribuicdo de
orientagbes (ODF) e a figura de pdlo
incompleta (1PF).

O terceiro bloco consiste do desenvolvimento
das representacfes gréficas: da figura de pélos
por projecdo estereogréfica, da figura de pélos
inversa e da funcdo distribuicdo de orientagdes,
para visualizacdo em video, geracdo de
arquivos de imagem no formato JPEG e saida
impressa.

[11. - Fases Implementadas.

O arquivo de dados experimentais adquiridos
pela medida da figura de pdlos utilizando-se o
difratébmetro Rigaku é um arquivo em ASCII,
consitindo de um cabecalho onde sdo
descritas as condi¢cbes de andlise tais como
faixa de angulo a e 3, passo utilizado em cada
uma das varreduras, valor daradiac8o de fundo
para cada angulo a, etc. A intensidade medida
€ disposta na forma de quatro dados de
intensidade por linha, separados por virgula.

Para o cédlculo dos coeficientes da série
harménica (C;" ) sfo necessarios os dados de

quatro figuras de poélos incompletas para
reflexBes distintas, isto € ndo complanares. A
necessidade de quatro figuras € devido ao erro
gerado nos céalculo dos coeficientes®.

[11.1- Correcéo para a Radiacdo de Fundo
(Background).

A correcdo para a radiacdo de fundo pode ser
realizado em dois angulos 2thetas distintos
identificados como HighBG e LowBG no
cabecalho do arquivo de dados gerados pelo
programa do goniémetro. O programa
identifica estes valores e calcula do valor a ser
descontado utilizando a equac&o™:

Equacdo para desconto do BG:

BG = LowBG + HighCG (6)
2
onde:
Or LowO

LowBg = 5y CX(* Speed)
FCOUNT

e
. F HighUO
HighBg = [ o FX(*Speed)-
02 0O

Sendo: *Low e *High - contagens, mais
baixa e mais dta na tomada de dados
respectivamente; *count - contagem no
angulo e, *Speed - velocidade de contagem
ou tempo fixo na aquisicdo do dado™.

O vaor obtido utilizando a equacdo (6) é
subtraido de todos os valores de intensidade
medidos. Quando a medida ¢é redlizada em
dois pontos para o BG, é feito um gjuste de
uma reta e interpolado. O valor de 2theta da
reflexdo o valor obtido é entdo subtraido dos
valores de intensidade medidos. O programa
mostra ao operador que tipo de calculo foi
realizado, podendo o mesmo cancelar a
decisdo tomada pelo computador, forgcando ao
outro método se possivel.
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Em aguns casos, devidos a problemas na
escolha do angulo 2theta, o valor medido de
BG, é maior que o vaor da intensidade
medida, neste caso foi implementada uma
rotina que alerta o usuério para a existéncia de
valor de BG maiores que a intensidade medida
considerando-se o desvio padréo.

I11.2 - Correcdo para Deslocamento do
Angulo B.

O dedocamento do angulo B pode ocorrer
devido a erro no posicionamento da direcdo de
laminacBo da amostra quando posta no
goniémetro. Este erro é bastante comum pois,
0 goniémetro, ndo possui referéncia para a

posicdo de =0 graus no porta amostra € 0
posicionamento s6 se da na inicializacdo do
gonidmetro Outra possibilidade é o
desconhecimento da direcdo de laminacdo da
amostra pelo usuario. Este tipo de erro pode
ser facilmente identificado pela figura de pdlo
em amostras com simetria ortorrémbica, uma
Vez que as mesmas Sao simétricas em relagdo
a0s quatro quadrantes.

Neste caso, 0 usu&rio, identifica qua a
defasagem angular melhor corrige os dados e
introduzindo o valor em campo apropriado
para cada arquivo.

£

Figura 2 — Janela para corrigir rotacdo de (3 para os arquivos (figura mostra programa em tempo de

projeto).

Existe também uma correcdo que
pode ser implementada, que € a correcdo de a
(como pode ser visto na figura 2). Esta
correcao é dificil execugdo e ainda ndo foi
implementada e testada.

I11.3 - Correcao para Desfocalizacao.

A varredura do angulo a implica em uma
ateracdo da areairradiada pelo feixe de raios-x
fazendo com que haja variacdo da intensidade
medida em funcdo dos angulos a, do angulo

2theta e do conjunto de fendas de divergéncia,
espal hamento e recepcdo utilizados.

Para se redlizar esta corregdo é necessario a
medida de uma amostra que ndo apresente
orientacdo preferencial, que no caso para este
trabalho foi realizado utilizando Silicio em pé.
A figura 3, 4 e 5 apresenta os gréficos obtidos
para as curvas de desfocalizacdo medidas para
os trés conjuntos de fendas mais utilizados:
Grossas: 1°, 5mm e 4mm; Normal: 1/2°, 5mm
e 4mm; Finas. 1/4°, 4mm e 3mm;
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Figura.3: Curva de desfocalizacéo para conjunto de Fendas Grossas.

1.1
1.0 $—t—g—9—W—g—g—0—§-—0q
B s aa s CEE
0.9 "~u IS NS
: . DN\
N
I\ \. <«
5 087 —m— SiN13
-7 —e— SiN21
38077 SiN25 \
S 064 —v—SiN30
o £ 06 !
xgé SIiN33
ST o0s- — 4 SiN37
o2 SiN40
L 0.4 —e— SiN43
—x— SiN46
0.3 & SiN49
0.2 T T T T T T T T 1
90 80 70 60 50 40 30 20 10

Angulo a (graus)

Figura.4: Curva de desfocalizacdo para conjunto de Fendas Normais.
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Figura5: Curva de desfocalizago para conjunto de Fendas Finas

Na legenda interna das figuras os vaores
numeéricos referem-se ao angulo 2Theta que foi
realizada a medida. Na implementacéo
do programa, o usud&rio deve identificar
corretamente o0 arquivo de desfocalizacdo
referente a tomada de dados, como pode ser

visto na figura 6 onde, se a correcdo de
desfocalizacdo esta acionada, o arquivo em
usado para a desfocalizagdo é mostrado a
direita do acionamento desta correcdo. Na
figura 6, encontra-se acionado o dialogo de
escolha do arquivo de desfocalizac&o.
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Figura 6 — Janela de dialogo para escolha do arquivo de correco para a desfocalizagdo, dado o

conjunto de fendas utilizado.

I11.4 - Média de Quadrante.

No programa esta implementada a
rotina de correcdo que calcula a média dos
guadrantes. Esta média refere-se a soma dos

a)

valores medidos nos angulos ortogonais entre
si de cada quadrantes, onde se calculaa somae
em seguida a média, obtendo um s6 quadrante.

b)

Figura 7 — Exemplo de figura de pélo com processamento de média de quadrantes. a) antes da média;

b) depois da média.

A média dos quadrantes somente € utilizada
para amostras com simetria ortorrdmbica.

[11.5 - indice de Miller para determinagéio
dos valores das FungBes Harmobnica
Esférica Cubica automatica.

Os valores das fungdes da harmbnica esférica
simétrica, especifica para sistemas cubicos,
podem ser facilmente adquirido através de
tabela, em vez de calculo. Os vaore sio
arquivados em biblioteca para acesso pelo
programafigura (1).

No programa os indices sdo mostrados ao lado
do nome do arquivo. O indice é digitado pelo
operador diretamente no programa de
aquisicdo de dados. Se houver erro neste indice
0 usuério podera muda-lo facilmente através
das setas atuante em cada janela do indice. Ao
processar 0s arquivos o programa verifica
automaticamente os valores de h k | e verifica
0 sistema cubico (CCC ou CFC). Se houver
algum erro neste indice, isto &, se o operador
confundiu o sistema, 0 programa avisard o
usuario para que se faca o acerto.
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Figura 8 — Caixas de verificagéo dos indices
hkl.
I11.6 —Filtros.

No programa, também, foram implementadas
rotinas de filtros para manipulacdo de arquivos
e pré-processamento para andise de textura,
como: 1) Conversdo dos arquivos gerados em
WINDOWS para arquivos de sistema HP-UX
(UNIX) utilizados por workstation Rigaku; 2)
Média das intensidades para a fixo e varredura
completa em [3, para calculo de B médio
utilizado para o calculo de <cosB> de amostras
de dmetria radia, como  magnetos
permanentes’”; 3) Média dos dados de figura
de POlo para uma mesma amostra com
levantamento de dados para regides diferentes,
para calculo de figura de pdlo média.
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Figura 9 — Paleta de controle para programas
e sub-rotinas defiltragens

V - Conclusdes

Varias etapas ja foram implementadas como
foi mostrado neste trabalho. Implementactes

gréficas e de processamento para calculo de
C/¥, ja se encontra em estagio fina. As

etapas descritas neste trabalho ja se encontram
em uso pelo grupo de difracdo do Instituto de
Pesquisas Energéticas e Nucleares. Para o
processamento final dos dados esta sendo
usado programa desenvolvido em FORTRAN
em ambiente DOS®.
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