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Resumo

Propoe-se uma montagem experimental para um difratometro de pé, na
qual o contador de particulas é substituido por um detector sensivel a posicao.
Com esta substuicao, o intervalo de tempo exigido para obter-se um padrao
de difracao de alta resolugao é reduzido por um fator de aproximadamente
100. As mudangas na focalizacao 6ptica devidas & introducao do detector
sensivel a posicao sao consideradas. Detalhes referentes a construcao do de-
tector sao apresentados, juntamente com resultados de caracterizacao que
demonstram a viabilidade do aparato experimental proposto. Com o intuito
de melhorar a qualidade dos dados, um novo pré-amplificador de voltagem
foi desenvolvido. Ele fornece melhor razao sinal-ruido, permitindo que o de-
tector atinja resolugao espacial préxima a 300 ym. Uma amostra padrao de
silicio foi utilizada para medidas comparativas a partir das quais a qualidade
das medidas obtidas com os detectores sensiveis a posicao ¢ avaliada. Final-
mente, apresenta-se um algoritmo para deconvoluir os dados obtidos com o
difratometro. O desempenho do algoritmo e a possibilidade de aplicacao ao
problema de deconvolucao sao demonstrados com dados reais e simulados.



Abstract

An experimental setup is proposed for a powder diffractometer, in which
the particle counter is replaced by a position sensitive detector. By doing
this replacement, the time interval taken to scan a high resolution powder
diffraction pattern is reduced by a factor around 100. The changes in op-
tical focalization due to the introduction of the position sensitive detector
are considered. Details concerning the construction of the detector are pre-
sented, along with chacracterization results that demonstrate its applicability
to the proposed measurement setup. In order to improve the data quality,
a new voltage preamplifier has been developed which provides improved sig-
nal to noise ratio, allowing the detector to reach spatial resolution close to
300 pm. A silicon standard sample has been used to provide comparative
measurements, from which the quality of the measurements taken with the
position sensitive detectors is evaluated. Finally, an algorithm is presented
for decovoluting the data obtained with the diffractometer. The algorithm
performance and its applicability to the deconvolution problem are demon-
strated with simulated and measured data.
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Introducao

As medidas de difragdo de raios X por amostras policristalinas oferecem
importantes informacoes sobre estruturas de materiais. Os difratémetros
sao equipamentos com detectores proprios e que utilizam uma geometria
de focalizacao adequada para obter estas informacoes de forma confidvel.
Assim, utilizamos estes equipamentos como ponto de partida para um sistema
de detecgao que utiliza Detectores Sensiveis a Posicao (DSPs), detectores
proporcionais a gas feitos no préprio laboratério, para realizar estas medidas
com maior rapidez.

Juntamente com o sistema de medidas, é apresentado um método de de-
convolucao que elaboramos com o objetivo de separar a resposta do detector
(que varia com a posigao) do efetivo perfil de radiacao difratada.

No capitulo 1 deste trabalho, sao apresentados alguns conceitos bésicos
de cristalografia: a nocao de estrutura cristalina, os principios envolvidos na
difragao de raios X por cristais e os elementos bdsicos que constituem um
difratometro.

No capitulo 2, sao apresentados os principios de funcionamento dos DSPs
utilizados, juntamente com a eletronica associada que compoem um sistema
de detecgao que tem outras aplicagoes em detecgao de raios X. O sistema
eletronico inclui um pré-amplificador construido no laboratério, que também
é descrito em artigo de periédico internacional incluido em um dos apéndices.

No capitulo 3, encontram-se detalhes de construgao e medidas de cali-
bracao dos DSPs, previamente desenvolvidos no LSD, para verificar a viabil-
idade de utilizacao deste tipo de detector no sistema de medidas apresentado.

No capitulo 4, sao mostrados resultados experimentais obtidos com o
sistema e sao analisados os erros experimentais.

No capitulo 5, estao dados detalhes do método de deconvolucao desen-
volvido e é mostrada sua aplicacao a medidas obtidas pelo sistema proposto.

Finalmente, sao discutidos os resultados experimentais para obter con-
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clusoes sobre a qualidade do sistema e medidas que possam ser tomadas para
melhoré-lo.



Capitulo 1

Cristalografia

Nesta parte do trabalho, abordamos conceitos e métodos experimentais basi-
cos utilizados para o estudo dos diversos tipos de cristais. A cristalografia -
o estudo dos cristais - utiliza diversas técnicas descritas em vasta bibliografia
[1]-[10]. Enfatizamos os aspectos relacionados a difratometria com raios X,
na qual os cristais sao estudados através da interacao com essa radiagao.

1.1 Definicao

Um cristal ¢ um corpo homogéneo anisotrépico, com uma forma regular,
poliédrica, delimitada por superficies planas, que é assumida por um com-
posto quimico, sob a acao de suas forcas interatdmicas, quando passa, sob
condigoes especificas, do estado liquido ou gasoso (ou de soluc¢do) para o
estado sélido.

Existe uma grande variedade de materiais sob a forma de cristais, que
compdem a maioria dos sélidos: mais de 95% dos compostos inorganicos,
além de substéancias orgénicas que entram na composicao de acicar, madeira,
0ssos e fibras musculares.

Cristais caracterizam-se pela clivagem (existéncia de diregbes preferenci-
ais de corte) e pelas faces planas (com angulos caracteristicos da substancia),
além de terem temperatura de fusao e calor latente fixos.

Os cristais caracterizam-se também por apresentar simetrias microscopi-
cas, que se refletem nas propriedades macroscépicas. Por outro lado, uma
determinada amostra pode ser composta por grande nimero de cristais mi-
croscépicos, com orientacoes aleatérias. Além disso, o crescimento pode nao

3



4 CAPITULO 1. CRISTALOGRAFIA

ser adequado e pode haver impurezas que contaminam o cristal. Por isso, as
simetrias cristalinas podem nao ser aparentes.

Finalmente, sob o ponto de vista matemaético, pode-se dizer que um cris-
tal é composto pela superposicao de um grupo de particulas a uma rede
geométrica de pontos, ou seja, ¢ composto por particulas dispostas peri-
odicamente no espaco. Este conceito é explorado nas secoes que se seguem.

1.2 Grupos espaciais

1.2.1 Simetrias de translacao

Definimos rede como um conjunto de pontos dispostos no espago segundo as
posicoes:

7= ud + vb + wé (1.1)

onde u, v e w sao todos os nimeros inteiros e a, be &sdo vetores, cujos médu-
los (com valores nao necessariamente iguais a 1) sdo denominados parametros
de rede. Um cristal é obtido quando associamos um grupo de particulas a
cada ponto da rede.

Cristais sao invariantes sob translacoes entre pontos da rede. O conjunto
fixo de atomos vinculados a cada ponto da rede é denominado como base. A
estrutura cristalina é determinada pela combinagao da base com a rede.

Célula unitéria é um dos sélidos que, repetidos lado a lado, em 3 dimen-
soes, reproduzem a estrutura cristalina inteira. Célula primitiva é a célula
unitdaria de menor volume possivel.

Para ilustrar melhor estes conceitos, mostra-se a estrutura cristalina bidi-
mensional do NaCl na Figura 1.1, com alguns desses elementos.

Estudando-se a morfologia dos cristais macroscopicamente, deduziu-se
que eles sao bem descritos como sendo constituidos por paralelepipedos de
geometrias diferentes, o que levou a defini¢ao de 7 sistemas cristalinos funda-
mentais. Mesmo utilizando diferentes disposi¢oes de pontos de rede, demonstrou-
se que existem apenas 14 tipos de redes distintas possiveis, as redes de Bravais
ilustradas na figura 1.2 e listadas na tabela 1.1. Nesta figura aparecem os
desenhos das células unitdrias e, abaixo delas, as posi¢oes dos pontos vizinhos
(pontos brancos) relativas a um determinado ponto da rede (o ponto negro,
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a)

® o

O Na*

k)

®o 0

Figura 1.1: a) Estrutura cristalina do NaCl e os vetores de rede. b) A rede
com uma célula primitiva. ¢) A base: um par de fons Na®™ e Cl.

no centro). Tais posigoes relativas também se repetem para todos os pontos
de uma rede.

1.2.2 QOutras simetrias

Além das simetrias de translacao, os cristais apresentam também simetrias
sob outras operacoes: reflexao, rotacao, roto-inversao, eixo de parafuso
e deslizo-reflexao.

Se Z é um vetor unitdrio perpendicular a um dado plano e ¥, a componente
na direcao z de um dado vetor v, a reflexao em relacao a esse plano ¢ definida
como a operagao que transforma U, em —, (denominada operagao m - do
inglés mirror, espelho), deixando as outras componentes inalteradas.

H& um eixo de simetria de rotacao de ordem n, se houver invaridncia sob
uma rotagao de angulo 27 /n. Para cristais s6 ocorrem as rotagoes de ordem
1 (trivial), 2, 3, 4 e 6.

A roto-inversao de ordem n consiste em uma rotacao de ordem n seguida
de uma inversao em relagao a origem. Esta simetria é simbolizada por uma
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Figura 1.2: Redes de Bravais com suas células unitdrias e as posigoes dos
pontos vizinhos. Ver tabela 1.1 para nomenclatura. Fonte: [4]
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Sistema Geometria Rede de Simbolo
Bravais da rede
Cubico a=bh=c o=p=y =00 Simples P
Corpo-centrado |
Face-centrada F
Tetragonal a=bec o =p =y =90° Simples P
Corpo-centrada I
Ortorrdmbico dawbwc, o =f =y =80 Simples P
Corpo-centrada |
Base-centrada C
Face-centrada F
Trigonal azb=c, a=pg=y w80° Simples R
Hexagonal a=b=c o =p =90y =120° Simples P
Monoclinico awbec o=y =900 ep Simples P
Base-centrada C
Triclinico avbwc, a=p =y =»90° Simples P

Tabela 1.1: Redes de Bravais (ilustradas na figura 1.2) com seus respectivos
sistemas, valores de dngulos e simbolos que as representam.

barra sobre o nimero de ordem da simetria de rotacao. Para cristais s6
existem 1 (centro de simetria), 2 (operagao m), 3, 4 e 6.

O eixo de parafuso (Rp) consiste em um deslocamento (%) a seguido por
uma rotagao de angulo 27 /R em torno deste eixo @, com R =2, 3, 40u6 e
D <(R-1).

Deslizo-reflexao é a operacao que consiste na combinagao de uma reflexao
em relacdo a um plano e uma translacio t ao longo desse plano. Um caso
particular é o do plano n, para o qual ¢ = %c? + %g (no caso em que o plano
¢ perpendicular a ¢ ).

1.2.3 Grupos pontuais e grupos espaciais

Uma operagao representada por O ¢ denominada fechada, se O™ = I (onde
n é um numero inteiro e I é o operador identidade), ou seja, se for possivel
retornar ao mesmo estado inicial apds sucessivas aplicagoes dessa operacao.
As operagoes em que isso nao ocorre (O™ # [ para qualquer n inteiro nao-
nulo) sdo denominadas abertas.
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As operacoes de reflexao, rotacao e roto-inversao, referentes a simetrias
macroscopicas de cristais, sao operagoes fechadas. Ao passo que as opera-
¢oes de translacao, assim como as de eixo de parafuso e deslizo-reflexao, sao
operacoes abertas.

H& apenas 32 combinagoes possiveis das operagoes de simetria fechada,
combinacoes estas que definem os 32 grupos pontuais. O niimero méximo de
eixos necessarios é 3.

Observa-se que as simetrias de rotagao verificadas nos cristais sao conse-
qiiéncias de simetrias das posicoes dos dtomos em torno dos pontos da rede
dentro das células unitdrias.

Pela combinagao das simetrias de rede e macroscépicas, sao possiveis 230
classes de cristais em trés dimensoes. Estas classes sao chamadas de grupos
espaciais. Para duas dimensoes existem apenas 17 grupos espaciais, também
chamados, neste caso, de grupos planos.

Para nomear esses grupos espaciais, utilizam-se notagoes nas quais se
junta o simbolo representando o tipo de rede ao sfmbolo do grupo pontual.
A notagao de Herman-Mauguin e a de Schoenflies sdo as mais usadas [6].

1.3 Interacoes de raios X com cristais

1.3.1 Espalhamento - Descrigao geral

Apresentamos inicialmente o espalhamento por um unico ponto (mostrado
na Figura 1.3). Em seguida, estudamos o caso mais geral, que se aplica aos
cristais: o espalhamento por uma rede de pontos.

1.3.1.1 Espalhamento por um ponto

Partimos da situacao fisica em que a equacao de onda que descreve a ra-
diagdo incidente na origem O (posi¢do z = 0) tem a solugdo mais sim-
ples. Esta solugao (obtida em um meio homogéneo e sem fontes) é a onda
plana, monocromadtica com amplitude méxima A (com dimensao de com-
primento), e que depende do tempo ¢ e da freqiiéncia v segundo a expressao:

yo = Aexp(2mivt), (1.2)
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Figura 1.3: Espalhamento de radiacao por um tnico ponto O, visto do ponto
P.

demonstra-se que a onda resultante do espalhamento por um tunico centro
espalhador localizado no ponto O, observada no ponto P, pode ser expressa
por [4]:

y(20,D,t) = fge% exp[2miv(t — €> — i) (1.3)
— (20, D) exp(2rivt — 27rz'§ —iay) (1.4)

Ou seja, o deslocamento de fase depende da forma especifica da intera-
¢ao (através do fator de fase ay), do comprimento de onda incidente A e da
distancia de observagao D. A amplitude 1, depende do angulo de espalha-
mento! 26 segundo o fator fos (que ¢ determinado pelo tipo de interagao

1A convencao mais usada em cristalografia é denotar o 4ngulo de espalhamento por 26,
em vez de 6. Se 6 é o angulo entre o feixe de radiagao incidente e uma familia de planos
cristalinos, 26 é o angulo entre este feixe e a diregdo em que se observa sua reflexio.
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que ocorre no ponto e é denominado comprimento de espalhamento) e de D,
. . 2, . _ .

de tal forma que a intensidade |y|” ¢ proporcional a D~2, e a energia total,

integrada em uma esfera de raio D, é conservada.

1.3.1.2 Espalhamento por dois pontos idénticos

A partir do resultado obtido para o espalhamento por um ponto, é possivel
descrever o espalhamento de radiacao incidente por dois pontos idénticos
(figura 1.4). Para tanto, basta fazer a superposigdo das ondas resultantes
do espalhamento de cada um dos pontos representadas pela equacao 1.3.
Levando-se em conta as diregoes de incidéncia e de espalhamento expressas
pelos vetores unitdrios Sy e S, respectivamente, obtém-se a diferenca de ca-
minho 6ptico A entre a frente de onda espalhada por O; e aquela espalhada
por Oy:

A=7Sy—7 8 =COy+ DO, (1.5)

E conveniente definir um vetor § proporcional a S - §0 de tal modo que
A seja proporcional a 7+ §. Entao (ver Figura 1.4):

~ ~

S -5 2send
S A

ou seja, § é um vetor nao-unitario determinado pelo dngulo de espalhamento
260 e pelo comprimento de onda da radiagao incidente A.

Considerando-se que o ponto de observacao P estd muito distante dos
dois centros espalhadores, ou seja |] < D, a radiagdo que alcangar P terd o
mesmo angulo de espalhamento 26, quer tenha sido espalhada por Oy, quer
tenha sido espalhada por O,. Com esta aproximagao:

(1.6)

s =

A D
y(20,D,t) = fgeﬁ exp(2mivt — 2mi— — ia) +

A
A A
+f295 exp(2mwivt — 27rz'x — 2m’X — i)
= fg@% exp(2mivt — 27rz'§ —iag) |1+ eXp(_Qﬁi%)

D
= 1,(20, D) exp(2mivt — QWiX — i) (1.7)
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v(26D,1)

Figura 1.4: Espalhamento de radiagao incidente (yy) na direcao §0 por 2
pontos iguais O; e Oy separados por uma distancia 7, de modo que A =
COy 4 DOs. O vetor § é mostrado a direita.

Obtém-se portanto uma onda espalhada com forma semelhante a encon-
trada para o espalhamento por um ponto, mas com uma amplitude 7,(26, D)
diferente. Esta amplitude depende do fator de fase —271'@'% proveniente da
diferenca de caminho éptico entre os centros espalhadores e é mais conve-
nientemente expressa em termos do vetor §

n5(20,D) = fw% {1+exp(—2m'é)}

A
= iy 1+ e B G- 7 5)]
— s L+ exp(2miF- )] (1.9

1.3.1.3 Espalhamento por n pontos

Por extensao, podemos estudar o espalhamento por uma distribuicao genérica
com n pontos situados em posicoes 7; e nao-idénticos, isto ¢, que interagem de

“ 4
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diferentes formas, podendo ter foy diferentes, mesmo para dngulos 26 idénti-
cos. Utilizando novamente a aproximacao de que os dngulos de espalhamento
20 sao iguais para todos os pontos porque D >> 7; para todo j, basta calcular
a amplitude n,,:

n—1
0,(20,D) = 3, (20, D); exp(2mir - §) =
7=0

n

Il
I
—

Ol

(fgg)j exp(2mir; - §) (1.9)

<
Il
o

para obter a forma de onda espalhada para uma distribuicao de pontos
genérica:

i
L

Sl

D
yn(20, D, t) = (fap) ; exp(2mirs; - 5) | exp(2mivt — QWiX — Qo)

<.
I
=)

(1.10)

1.3.2 Difracao

Difracao é o espalhamento de radiacao por uma estrutura periédica, como,
por exemplo, uma rede cristalina tridimensional. Para estudar este feno-
meno, calculamos as amplitudes de espalhamento, da forma mostrada na
secao anterior. Iniciamos com um caso mais simples: a interacao com a rede
unidimensional ilustrada na figura 1.5, que contém n pontos idénticos (com
fog idénticos) separados por uma distancia @ muito menor do que a distancia
D de observacao.

Neste caso, a amplitude total A,, resultante do espalhamento de uma
onda de amplitude A é dada por:

n—1 n—1
A, = qE_O (Efw)qexp@mqa - 8) = ik qE_O exp(2migd - 5) = (1.11)

onde os termos da soma estao em progressao geométrica, levando ao resul-
tado:
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Figura 1.5: Rede unidimensional de n pontos separados por uma distancia a
constante, recebendo radiacao com angulo de incidéncia 1.

A — Aol - exp(27m.1x) (1.12)
1 — exp(2mix)

comA():%f%ex:cf-s”.
Logo, a intensidade I é dada por:

sen?(mnx
2 ———

I =AA" = A = Alg. () (1.13)

sen?(mx)

Exemplos de g,(z) sdo mostrados na figura 1.6, da qual se conclui que,
para um mimero de pontos n muito grande, a intensidade difratada sé é
significativa se:

r=a-5§=m (1.14)

onde m é um nimero inteiro.
Esta condicao pode ser expressa em funcao do angulo de incidéncia ¢ e
do angulo de espalhamento 26:
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§-5

= %[sen(Z@ + 1) —senyp] =m (1.15)

Se a radiacao incidir perpendicularmente a rede (§0 perpendicular a a,
1 = 0), esta condigao se reduz a :

a
Xsen% =m (1.16)
Esta equagao nao deve ser confundida com a lei de Bragg (equagao 1.21),
que serd explicada adiante, pois refere-se a distdncias @ entre centros es-

palhadores, enquanto a lei de Bragg, refere-se a distancias d entre planos
formados por centros espalhadores.

10

n=3
5
X
o
0
T T T T T T T T 1
-2,0 -15 -1,0 -05 0,0 05 1,0 15 2,0
30
n=5
20
=
> 10
0 T T T T T T T T 1
-2,0 -15 -1,0 -05 0,0 05 10 15 2,0
1004 n=10
80
o ®
5 0
2
0
-2,0 -15 10

-0,5 0,0 05 10 15 2,0

Figura 1.6: Gréficos da funcao g,(z) = b::;((’;?)) para diferentes valores de n.

Para a rede cristalina mais geral, em 3 dimensoes, podemos estender esta
andlise unidimensional para cada uma das componentes do vetor de rede:

7= ud + vb + wé (1.17)
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Em lugar de uma soma em ¢, obtida no caso unidimensional, teremos trés
somas (em u, v e w) para cobrir todo o espago. Para cada uma delas valera
a andlise feita anteriormente, de modo que assim chegamos as condicoes de
Laue, que devem ser satisfeitas para que ocorra difracao:

a-s = h
b-5 = k
c-§ [ (1.18)
onde h, k e [ sao nimeros inteiros.
Seja o vetor de rede reciproca 7™ definido como:
h(Bxe)+k(@xa)+i(axb)]
= (1.19)

%bc

onde V. € o volume do paralelepipedo definido por a, beé
Verifica-se (por substituigao de s por 7*em 1.18) que as condigoes de Laue
sao satisfeitas quando:

§=r (1.20)

Além disso, o vetor 7 é normal ao plano hu+kv+Ilw = 1 e seu médulo vale
1/dpi, onde dpy, € a distancia desse plano a origem e é a distancia interplanar
entre os sucessivos planos paralelos a este (dados por hu + kv + lw = n, com
n inteiro). Usando a equagao 1.20 em médulo, obtém-se:

2senf 1
= — 1.21
A dhki ( )

Esta é a Lei de Bragg, enunciada no inicio do século XX para ex-
plicar exatamente o mesmo fenémeno fisico a partir de um modelo diferente
(mostrado na figura 1.7), onde planos cristalinos paralelos separados por dis-
tancias d funcionavam como espelhos (com angulo de reflexao igual ao de
incidéncia). Para obter a lei de Bragg, basta exigir que a diferenca de cam-
inho 6ptico entre os feixes refletidos pelos planos seja um muiltiplo inteiro de
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A, condicao necessaria para interferéncia construtiva entre as ondas refletidas
por dois planos paralelos[8, 11]:

nA = 2dsenf (1.22)

Figura 1.7: Reflexao de dois feixes parelelos de radiacao por planos cristalinos
paralelos separados por distancia d. Sendo 26 o angulo de espalhamento, a
diferencga de caminho 6ptico ¢ AB + BC' = 2dsenf.

E importante enfatizar que dp; depende do sistema cristalino. Por exem-
plo, para um sistema cibico com parametro de rede a [8]:

a
doy — %
SV PR

As reflextes observadas sao nomeadas através dos indices correspondentes.
Por exemplo, a reflexao mais intensa do silicio, utilizada nas medidas mostradas
no capitulo 4, ¢ denominada reflexao (111) por ser oriunda do plano cristalino
comh=1k=1el=1.

(1.23)

1.4 Meétodos Experimentais

Para analisar as estrutruras cristalinas com base na difracao de raios X, e-
xistem vdrios métodos experimentais. Em alguns, utilizam-se monocristais,
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como o método de Laue, ou aqueles nos quais se utiliza a cAmara de Weis-
senberg ou a camara oscilante [4]. No entanto, aqui serd descrito apenas o
método em que se utilizam amostras cristalinas em forma de p6. Para ex-
plicar a diferenca entre os métodos de monocristais e de pé, recorre-se as
equagoes 1.6 e 1.20, que podem ser expressas sob a forma:

2senf
A

§= =7 (1.24)

Esta equacao mostra que a difracao sé ocorre em condigoes bem restri-
tas. Sabendo que o vetor de rede reciproca 7™ é caracteristica intrinseca do
cristal, resta buscar satisfazer essas condigoes procurando valores adequados
do angulo de espalhamento 6 ou do comprimento de onda incidente A\. Nos
métodos com monocristais, essas condicoes sao atingidas com a utilizagao de
0 fixo e uma faixa de diferentes comprimentos de onda incidentes, ao passo
que, no método de po, ocorre a variagao dos dngulos 6, enquanto A permanece
fixo.

1.4.1 Fontes de raios X

Para a cristalografia, utilizam-se principalmente dois tipos de fontes: a radi-
acao sincrotron e os tubos de raios X. Estes sao descritos com maior énfase
por terem sido utilizados nas medidas deste trabalho.

A radiacao sincrotron é gerada através da aceleracao de elétrons a altas e-
nergias em trajetérias aproximadamente circulares, compostas de segoes retas
ao fim das quais existem eletroimas que geram a forca magnética necessdria
para o desvio da trajetéria do elétron. Nos pontos de curvatura da trajetoria
ocorre a emissao dos fétons, uma vez que hé aceleracao centripeta.

Nos tubos de raios X, ocorre a emissao de elétrons por um filamento
(ou catodo) de metal aquecido. Eles sao acelerados por uma diferenga de
potencial V' e colidem contra um alvo (ou anodo) metélico, sendo freados e,
conseqiientemente, emitindo radiacao de frenagem (comumente chamada pelo
termo alemao “bremsstrahlung”). A maior parte dessa energia é convertida
em energia térmica (exigindo um sistema de resfriamento para o alvo) e a
energia restante (aproximadamente 1%) é emitida sob a forma de raios X que
saem do tubo por janelas de material transparente a radiagdo (tipicamente
o berilio) e sao direcionados para o material a ser estudado.
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O espectro de radiacao emitida depende do material do alvo e de V,
como ilustrado na figura 1.8. Os materiais mais utilizados sao o cobre e o
molibidénio, mas outros materiais também sao utilizados como, por exemplo,
prata, niquel, ferro e cobalto. Este espectro tem dois componentes:

e 0 espectro continuo, ou de radiacao branca, que vem da radiacao de
frenagem dos elétrons incidentes no alvo, ou seja, da conversao de sua
energia cinética em radiagao. Os elétrons tendem a perder a energia
em mais de uma colisao, liberando partes de sua energia cinética F,
em cada colisdo. No entanto, pode ocorrer a interagdo (muito menos
provével) em que o elétron perde toda a energia cinética em uma unica
colisao, emitindo a radiagao com o menor comprimento de onda possivel
(Amin) que é dado por:

hc
)\min

onde h é a constante de Planck e ¢ a velocidade da luz no védcuo.

E,=eV =

(1.25)

Assim como a expressao para Apin ¢ confirmada experimentalmente,
também se obtém que a intensidade Ir (a energia total irradiada por
unidade de tempo) é dada por:

Ir = kiZV™ (1.26)

onde k e m sdo constantes (sendo m aproximadamente 2), Z é o nimero
atomico do material do alvo e 7 é a corrente que percorre o filamento
(proporcional ao nimero de elétrons que colide com o alvo).

e 0 espectro caracteristico que se deve a transicoes de niveis eletronicos
do material constituinte do alvo. Quando a voltagem estd acima de um
valor critico V¢ caracteristico do material do alvo, um elétron incidente
pode ejetar um elétron ligado a um dtomo do alvo, deixando vazio um
nivel de energia. Este nivel é logo ocupado por outro elétron do &tomo,
levando-o de uma energia F; para um estado de energia Ey, com a
emissao de um féton de comprimento de onda A, tal que:

he

_ 1.2
P (1.27)

Nip =

Para que uma determinada linha de emissao caracteristica ocorra, é
necessario, portanto, que E, > Ex, onde Ex ¢é a energia de ionizagao
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Figura 1.8: Espectros (Intensidade versus comprimento de onda) para tubos
de raios X com materiais de anodos e valores de V diferentes: (a) W a

30.000V, (b) Mo a 35.000V [4].
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da camada X. Este tipo de radiacao é importante para a difracao
de raios X porque tem intensidades bem maiores do que a radiacao
de espectro continuo e comprimentos de onda A bem definidos (com
larguras tipicamente menores que 0,001 A), caracterfsticos do material
do alvo. As linhas K, (referentes as transi¢oes da camada L para a
K) e K (da camada M para a K) sdo as mais utilizadas, por terem
menores comprimentos de onda, sendo menos absorvidas pela janela do
tubo. Exemplos de valores de \;__; sdo mostrados na figura 1.8 (onde
as posicoes de K, e Kz sao 0,710 e 0,632 A respectivamente). Outros
valores tipicos de Ak, (em A) sdo 0,5594 para a prata, 1,5405 para o
cobre e 1,6578 para o Niquel [4].

1.4.2 Meétodo de Debye-Scherrer

Neste método, um dos métodos de p6 mais comuns (ilustrado na figura
1.9), utiliza-se um feixe incidente monocromético (com um comprimento de
onda bem definido). A amostra cristalina estd em forma de pé fino, o que faz
com que haja um nimero imenso de cristais idénticos com eixos orientados
aleatoriamente. Assim, para cada valor d da distancia entre os planos crista-
linos, existe grande nimero de reflexdes com 6 idénticos que sao detectados
sob a forma de cones dispostos em torno do feixe incidente.

Uma tira de filme sobre uma superficie cilindrica, com a amostra no
centro e o feixe incidente perpendicular, registra a intersecao dos cones com
a superficie sob a forma de anéis, chamados anéis de Debye (mostrados na
figura 1.9), que podem fornecer djy; a partir da equacao 1.21, uma vez que o
angulo 0 é determinado a partir do raio do anel e X é fixo.

Estes principios sao aplicados nas medidas com os difratometros, que sao
descritos a seguir.

1.4.2.1 Difratdometros

Neste tipo de sistema, ilustrado na figura 1.10, utilizam-se os principios do
método de Debye, mas a medi¢ao das intensidades difratadas em funcgao
do angulo de difracdo é feita por um detector (ou contador) que se move
sobre um circulo centrado na amostra, varrendo uma faixa pré-determinada
de angulos 260 de espalhamento e obtendo a intensidade difratada para cada
posi¢cao angular, de modo que, no fim da medida, obtém-se a intensidade
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Feixe incidente

Amostra

(26 = 180°) 26 = (°
7 Fihne ;/
B 3 ] [T ¢ T 1

Método de Debye-Scherrer

20 = 07

(20 = 180°)

Cu

Imagens fotogrificas

Figura 1.9: Esquemas de aplicagao do método de Debye-Scherrer com ima-
gens fotograficas obtidas para diferentes amostras irradiadas por radiagao de
cobre filtrada. Fonte: [§].
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difratada em funcao de 26. A radiacao incidente é colimada por um conjunto
de fendas ou outros elementos 6pticos para garantir que o angulo de incidéncia
sob a amostra seja fixo e com pequena dispersao. Assim, nos difratoémetros,
a radiacao nao é captada na forma de anéis, mas sim sobre um pequeno arco
na intersecao desses anéis com o plano em que o detector se desloca.

Tubo de
raios X
\iltro Fenda
2 Soller Amostra
. B o e e o e e e e M
Fenda de (Fl.enda c}e
. - ispersdo
dispersdo .
. vertical
horizontal
+—

Monocromador

Figura 1.10: Esquema simplificado dos elementos bésicos de um difratémetro.

A geometria do difratémetro (ilustrada na figura 1.11 e explicada no capi-
tulo 3 e no apéndice A) é prépria para melhorar a focalizagao da radiacao a
ser medida. Para isso, a amostra, que se localiza no centro do circulo de movi-
mento do detector, movimenta-se em sincronia com ele, mas com velocidade
angular diferente, mais especificamente, a metade. Deste modo, o plano da
amostra sempre tangencia um circulo (o circulo de focalizagao mostrado
na figura 1.11) que também compreende os pontos de onde sai o feixe de
raios X (ponto F na figura 1.11) e o ponto onde os raios difratados incidem
no detector (ponto D). Deve-se enfatizar que o movimento do detector nao
ocorre no circulo de focalizacao. Além disso, o raio deste circulo diminui com
20. Esta geometria é denominada geometria de Bragg-Brentano e foi a
utilizada nas medidas do presente trabalho.

A titulo de exemplo, mostramos aqui o modelo de difratémtero utilizado
neste trabalho (mostrado na figura 1.12), o HZG4 [12] fabricado pela Seifert
- com gerador de raios X ID 3000 [13] e tubo modelo FK61-10 com anodo de
cobre usado com um monocromador de grafite. Também é possivel posicionar
um filtro junto ao detector para filtrar radiagao esptria que possa provir da
amostra. No capitulo 3, que aborda a construcao do sistema de medidas
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Circulos de movimento
do detector

Circulos de focalizagao

Figura 1.11: Geometria do difratémetro para duas posigoes angulares diferen-
tes do detector. Os raios X partem do ponto F, incidindo na amostra centrada
no ponto A para serem detectados no ponto D. Os diferentes circulos de
focalizagao também sao mostrados.

Figura 1.12: Difratometro HZG4 usado neste trabalho. O tubo de raios X
aparece a esquerda e o detector, a direita. Ao centro estd o porta-amostras.
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desenvolvido neste trabalho, mostramos que o HZG4 foi usado apenas como
ponto de partida para o novo sistema, que utiliza os detectores sensiveis a
posicao descritos no préximo capitulo.



Capitulo 2

Detectores proporcionais a gas

Apresentamos os principios de funcionamento dos detectores de radiagao
proporcionais a gds utilizados neste trabalho, bem como uma descri¢ao da
eletronica associada a aquisicao de dados.

2.1 Principios de funcionamento

Detectores de radiacao sao equipamentos que promovem interacoes de particu-
las incidentes (sejam os préprios fétons, constituintes da radiacao eletromag-
nética, sejam particulas massivas que produzem radiacao eletromagnética e
particulas eletricamente carregadas no interior do detector), de forma que sao
gerados sinais que podem ser analisados pelo usudrio. Descrevemos aqui os
detectores proporcionais a gas, nos quais as particulas interagem eletromag-
neticamente com o gds contido no detector, dando origem a pulsos elétricos
que podem ser captados e tratados eletronicamente. As medidas realizadas
neste trabalho concentram-se na andlise de f6tons de raios X de energia muito
inferior a 100 keV. Por esta razao, enfatizamos os fendémenos e os equipamen-
tos utilizados para esta faixa de energia.

Os detectores que utilizamos [14] tém geometria retangular (conforme ex-
plicado na sec@o 2.2), contendo um pequeno volume de gés localizado entre
a janela (que ¢ aterrada e feita de material que permite a passagem da ra-
diagao) e o plano catédico utilizado para leitura de sinais induzidos. Entre
estes localiza-se um fio anédico sob alta voltagem. Com esta disposicao ge-
ométrica e com as tensoes elétricas aplicadas, existe um campo eletrostatico
que permite a captacao de particulas ionizadas devido a passagem de radi-

25
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acao. O campo elétrico estabelecido entre anodo e catodo deve ser intenso
o suficiente para impedir que a carga elétrica de ionizacao se recombine no
préprio meio gasoso, o que suprimiria a possibilidade de observacao de um
sinal elétrico nos eletrodos.

2.1.1 Interacoes eletromagnéticas
2.1.1.1 Particulas Massivas

A perda de energia de uma particula carregada que atravessa uma espessura
x de um meio material é um processo aproximadamente continuo, resultado
de vérias colisoes entre a particula incidente e os elétrons do meio material.
Para particulas com massas muito maiores do que a do elétron, essa perda é
quantificada através da férmula de Bethe-Bloch [15, 16]:

) C
)—25 —6-2—| (21

E 72 2mey?0? Winax
d_ = —27rNar§mec2p 22 1 mey v W,
dx Ap 12

onde: N, é o nimero de Avogadro; m, e r. s@0 a massa e o raio cldssico
do elétron; p, a densidade do meio material; Z e A, os nimeros atomico e
de massa do meio e z, a carga da particula incidente em termos da carga
elementar e; v vale (1 — 62)_1/ 2 onde 3 é a velocidade da particula dividida
pela velocidade ¢ da luz no vacuo; I é o potencial médio de excitagao do
material e Wy, é a transferéncia méxima de energia permitida na colisao
entre uma particula incidente de massa M e um elétron; 6 é o termo de
correcao de densidade e C' é o coeficiente de correcao para camadas atomicas.

Esta féormula foi obtida através do estudo do movimento de uma particula
carregada que interage, por simples atracao ou repulsao coulombiana, com
elétrons atébmicos do meio material considerados praticamente em repouso.
No célculo, assume-se que a particula incidente nao seja desviada da tra-
jetéria inicial. Tais hipéteses, que simplificam os cédlculos, sé sao aceitdveis
para M > m,. Os dois iltimos termos sao correcoes determinadas empirica-
mente. A correcao de densidade é importante para altas energias, enquanto a
correcao de camadas visa remediar o fato de que a hipétese de um meio com
elétrons atomicos estaciondrios nao é mais valida quando as particulas inci-
dentes tém velocidades préximas as velocidades orbitais dos elétrons ligados
dos materiais.
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Para particulas nao-relativisticas, o primeiro termo da equagao 2.1 é pre-
dominante. Portanto, a dependéncia com a velocidade é, basicamente, da
forma v=2.

Para elétrons ou pésitrons incidentes, o cdlculo da perda de energia devida
ao fenomeno descrito no pardgrafo anterior é diferente porque as particulas in-
cidentes tém massas semelhantes aquelas das particulas-alvo e sao particulas
idénticas a elas. Além disso, o processo de emissao de radiacao por intera-
¢ao com os nucleos atomicos (“bremsstrahlung”) contribui para a perda de
energia destas particulas leves, tornando-se dominante para energias acima
de determinado valor que é caracteristico do material e se situa tipicamente

entre 10 e 100 MeV [16].

2.1.1.2 Fé6tons

Diferentemente de um feixe de particulas massivas, um feixe de fétons nao
pode atravessar um meio material sofrendo apenas perda de energia. Ele
pode perder intensidade, ou seja, energia total, por ter o nimero de fétons
diminufdo. Os fétons que sofrem interacoes sao desviados da direcao de
incidéncia do feixe ou simplesmente absorvidos. Os fétons que nao sofrem
interacoes mantém a energia original, e atravessam o meio com a mesma
direcao de incidéncia inicial. Por isto, no caso dos fé6tons nao convém estudar
a quantidade %, como no caso das particulas carregadas. E necesséria,
portanto, outra abordagem do problema.

Uma primeira abordagem foi feita no quadro do eletromagnetismo clés-
sico, no qual se estudou o Espalhamento Thompson. Este fenémeno consiste
na incidéncia de radiagao (sob a forma de uma onda eletromagnética) sobre
uma particula carregada fazendo-a oscilar com a mesma freqiiéncia da radi-
acao incidente. Nesta oscilacdo (um movimento acelerado) ocorre emissao de
radiagao pela particula carregada. No caso em que a particula carregada é o
elétron, a secao de choque total, explicada no Apéndice B, depende do raio
cldssico do elétron, r., e é dada por:

2 2
OTh = 8—7T ~ 5] = 817’3 (2.2)
3 \mec 3
Também é possivel estudar o problema com os métodos da Mecéanica
Quéantica. Quando fétons incidem em um meio material, varios mecanismos
de interacao sao possiveis, com probabilidades que dependem da energia.
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Para energias acima de 1 MeV, o processo predominante é a producao de
pares elétron-pdsitron; para energias na faixa de centenas de keV, o espalha-
mento Compton é o mais provdvel e para baixas energias, inferiores a 100
keV, o efeito fotoelétrico é o mais relevante.

O efeito fotoelétrico, predominante na faixa de energia dos raios X, con-
siste na absorcao do féton incidente por um dtomo do material, resultando
na ejecao de um elétron' com energia F dada por:

E=hv—¢& (2.3)

onde £ ¢é a energia de ligacao do elétron ao atomo.

Uma vez que o atomo fica em estado excitado depois desta interacao, pode
ocorrer a subseqiiente emissao de outro elétron (efeito Auger) ou a emissao
de um féton por captura de um elétron livre. Este féton pode escapar do
detector sem interagir, gerando o chamado “pico de escape” nas medidas de
energia, centrado em uma energia F,,. dada por:

Eewe = hv — E, (2.4)

onde hv é a energia do féton incidente e E, é a energia do nivel x que o
elétron capturado passa a ocupar.

O calculo analitico da secao de choque para este tipo de espalhamento é
invidvel por causa da complexidade das fungoes de onda relativas aos d&tomos
dos materiais. Para se obter uma estimativa, fazem-se algumas aproximacoes
simplificadoras. Levando-se em conta que a maioria das interagoes ocorre com
os elétrons da camada K, e considerando-se hv < m.c?, obtém-se a secao de
choque por uma aproximacgao de Born [16]:

N, (mec?\"”
O foto = 4\/5(1/4250'1%7 (W}LLC ) (25)
1

onde « é a constante de estrutura fina, que vale %7
Para energias proximas & do nivel K, esta secao de choque é modificada

por um fator de correcao e vale [16]:

! Neste processo (que nao pode ocorrer para elétrons livres, de acordo com as leis de
conservacao da energia e do momento), o fon resultante recebe o momento de recuo.
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oy 27 N, (ﬂ)‘l exp (—4& cot™1¢) (2.6)
foto =TT 7208 4 'y 1 — exp (—27¢) '
onde vy = (Z — 0,03)> m.c?a?/2h e € = \/vi] (v — vp).
Finalmente, para hv > m.c?, obtém-se:
3 N, [ m.c?
O foto = §UTh054Z57 < hy ) (27)

No caso do efeito Compton, que representa alguma contribuicao na faixa
de energia dos raios X, ocorre o espalhamento de um féton por um elétron que
pode ser considerado livre se o féton incidente tem energia muito maior que
a energia de ligagao do elétron. A secao de choque o, para este espalhamento
¢ obtida através da férmula de Klein-Nishina [18] :

1+ 2y v 27y (14 27)?
(2.8)

o 3orh {1—!—7 [2(1—1—7) In(1+27)]  In(1+2y) 143y }
c 4 ’}/2

Esta expressao se reduz a expressao cldssica o = o, (equagao 2.2) para
energias muito baixas.

A producao de pares consiste na transformacao de um féton em um par
elétron-pdsitron. Novamente, para que haja conservagao simultanea de ener-
gia e momento, é necessario que haja outra particula que absorva momento
de recuo, papel normalmente desempenhado pelos niicleos. Este processo sé
pode ocorrer se o féton tiver energia suficiente para criar um par elétron-
poésitron, ou seja, maior que 2m.c?. Portanto, a producdo de pares nao é
relevante para o processo de deteccao de raios X.

A partir das probablidades para os processos descritos acima, encontra-se

o coeficiente de absor¢ao linear u, dado por:

[ =no (2.9)

onde n é o nimero de dtomos por unidade de volume e o, a secao de choque
total (a soma das segdes de choque dos processos mencionados).
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Este coeficiente, com dimensao de (comprimento) ™!, fornece a probabili-
dade total de interacao do fé6ton por unidade de comprimento. Se um nimero
Iy de fétons incide no material, a quantidade N de fétons restantes depois
de atravessar uma espessura x é:

N = N,exp (—pzx) (2.10)

E comum expressar esta grandeza em termos da espessura reduzida X do
material, que leva em conta a densidade p (g/cm?). Desta forma, obtém-se:

r — X =px (2.11)
N = Nyexp(—p'X) (2.12)

onde p’ ¢ medido em cm?/g.

Na figura 2.1, estd mostrado p’ em fungao da energia do féton incidente
para 0 caso em que o meio material ¢ o gds P-10 (90% Ar e 10 % CH,
em volume), freqiientemente usado em detectores proporcionais gasosos. Os
valores sao similares aos obtidos para a mistura de 75% de Ar e 25% de CyHg.

2.1.2 Campo eletrostatico no interior de detectores a
gas
Para vencer a atracao coulombiana e a conseqiiente recombinac¢ao dos fons
resultantes da absorcao fotoelétrica, é necessdria a aplicacao de um forte
campo elétrico na regiao de detecgao. A presenca deste campo deve tam-
bém promover a possibilidade de se estimar a energia depositada por cada
particula detectada, independentemente de sua posicao de incidéncia ou de
sua trajetoria no interior do detector. Para este fim, é conveniente a imple-
mentagao de eletrodos em geometria onde ha um fio (anodo) sob potencial
Vo no centro de um cilindro oco metalico aterrado (catodo). Com esta con-
figuracao, no interior do cilindro existe um campo E, que pode ser expresso

em termos da distancia radial 7 do eixo, do raio do fio (a) e do raio interno
do cilindro (b):

E(F) = - (‘g)/a); (2.13)
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********* Espalhamento Compton
10° — Efeito fotoelétrico
Producao de pares

v Total

1x10™

Wp (cm?/g)

1x107°

10" 10° 10*° 10* 10° 10° 10" 10°
Energia (keV)

Figura 2.1: Segao de choque de interagoes de fétons por unidade de compri-
mento (p/p) no interior do gds P-10 em fungao da energia juntamente com
as contribuicoes de diferentes mecanismos [19].
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Conseqiientemente, a diferenga de potencial V' (em relagao a r = a) para
uma posi¢ao r nesta regiao é dada por:

Vo r
Vi) = In(b/a) i <a) (2.14)

As expressoes acima podem ser consideradas védlidas mesmo para confi-
guragoes em que o catodo nao tem forma cilindrica. Um caso importante ¢é
o das cameras proporcionais multifilares, em que um plano de fios paralelos
uniformemente espacados por uma distancia s, é disposto entre dois planos
catodicos a uma distancia L do plano de fios. A aproximacao é valida desde
que se tenha L > s > a.

Conhecendo-se as expressoes para E (7) e V (7) e empregando-se o princi-
pio da conservacao da energia, é possivel obter a expressao analitica para a
variacao de tensao no anodo em fun¢ao do tempo, u(t), devida & movimen-
tagdo de uma carga puntiforme no interior do campo eletrostatico [16]:

In ( 1+ i) (2.15)

to

u(t) =

B 2meepl

onde g é a carga total (a carga da avalanche definida na subsecao 2.1.3) e ¢,
(que é constante para um dado detector) é dado por:

2
_ pmeeggry

to = ——— 2.1
oA (2.16)

onde p ¢ a pressao do gés, ut é o coeficiente de mobilidade dos fons positivos
desse gés e ¢, sua constante dielétrica em termos da permissividade do vidcuo
go; C} é a capacitancia do detector por unidade de comprimento, [ e ry sao,
respectivamente, o comprimento do fio e seu raio, e V; a diferenca de potencial
entre anodo e catodo.

Para se obter a expressao 2.15, foi desprezada a contribuicao dos elétrons,
porque eles sao rapidamente atraidos pelo fio anodo enquanto que os fons
positivos se deslocam da regiao préxima ao raio do fio até o catodo, com
velocidade muito menor que a do elétron. A interagao dos fons com o campo
¢ portanto mais importante que a dos elétrons, sendo eles os responsdveis
pela variagao de tensao observada, u(t).
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Por sua vez, o sinal u.(t) induzido no catodo é simétrico em relagao a
u(t) (positivo, portanto). Nos casos em que a geometria do catodo néo é
perfeitamente cilindrica, e que a superficie do catodo nao circunda comple-
tamente o anodo, u(t) tem amplitude menor do que a prevista pela equagao
2.15. Isto ocorre porque, nestas circunstancias, parte da carga elétrica in-
duzida nao é observada.

A capacitancia C' do detector juntamente com a impedancia de entrada
R de qualquer circuito que venha a ser utilizado para observar diretamente
u(t), definem um circuito diferenciador - ou um filtro passa-alta, do ponto
de vista da eletronica. A forma analitica do sinal efetivamente observado
é obtida pela atuacao da funcao de transferéncia do circuito diferenciador,
no dominio da freqiiéncia, sobre todas as componentes espectrais de wu(t).
Uma vez que u(t) varia lentamente com ¢, é possivel demonstrar [17] que o
resultado desta operagao no dominio do tempo ¢ uma funcdo ugss(t) que
pode ser aproximada por:

i (t) = teas(t) exp(~t/ RC) (2.17)

Na figura 2.2, estao mostrados pulsos ugi¢s calculados para diferentes
valores de RC, com p = 1 atm, ¢ = 1.003, rg = 15 um, [ = 30 cm, u* =
1.7 x 107" m?-atm/V's, ¢ = 10% e V = 2600 V.

2.1.3 Regimes de operacao

Os detectores a gds podem ser operados em diferentes regimes definidos de
acordo com o campo elétrico aplicado, determinado pela voltagem andédica
como estd mostrado na figura 2.3. Sob voltagem nula, nao ha pulsos cap-
tados porque os pares fon"-e~ recombinam-se sob a atracao coulombiana.
Aumentando-se a voltagem (regiao | da figura), o campo elétrico vai supri-
mindo este efeito até chegar a uma situacao de saturagao, ou regiao de ion-
izagao (regiao 1), na qual todos os pares criados sao coletados. Nesta regido,
o nimero de fons coletados permanece aproximadamente constante, mesmo
com aumento da voltagem aplicada. Com voltagens maiores, os elétrons pas-
sam a ser acelerados e podem ionizar outras moléculas do gés, o que gera
mais elétrons que sao acelerados e produzem outros fons, formando o que
é conhecido como processo de avalanche. Isto resulta em amplificacao do
sinal original e, até um certo limite de voltagem, é mantida a proporcionali-
dade entre a carga total coletada por ionizagao e a voltagem aplicada (regiao
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Figura 2.2: Pulsos anddicos ug;¢s calculados para diferentes valores de RC.

lI). Esta ¢é a situacdo em que operam os detectores proporcionais utilizados
neste trabalho. Com o aumento da voltagem, o campo elétrico comeca a ser
distorcido devido a prépria densidade de carga elétrica de ionizagao espacial-
mente distribuida. Nesta regidao (regiao V), a relagdo de proporcionalidade
entre voltagem aplicada e carga coletada é gradualmente perdida. Além desta
regiao a carga coletada ja nao depende da voltagem aplicada, de modo que o
sinal elétrico observado tem aproximadamente a mesma amplitude para qual-
quer particula detectada. Os detectores que sao operados desta forma sao
denominados contadores Geiger. Para evitar este efeito, sao usados gases de-
nominados “quenchers” (abafadores), que absorvem parte da energia gerada
neste tipo de processo, evitando que o detector entre em regime de descarga
continua. Finalmente, para valores extremos de voltagem, atinge-se uma
regiao de operacao (“Discharge region”) onde aparecem descargas elétricas
mesmo sem a incidéncia de particulas, o que tende a resultar em danos ao
detector.
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Figura 2.3: Nimero de fons em fungao da voltagem de operagao para duas
particulas diferentes a e 3 [16].

2.2 Eletronica Associada

O sistema de deteccao que é tema do presente trabalho tem por objetivo,
além de contar fétons de raios X, identificar a posicao dos mesmos ao longo
de uma janela linear. A este sistema corresponde um conjunto de médulos de
eletronica analégica e digital que permite processar informagoes desde o nivel
da interacao fisica no interior do detector até a visualizacao dos espectros de
contagem versus posicao.

O detector (esquematizado na figura 2.4) é um contador proporcional,
com a particularidade de que é capaz de prover uma estimativa precisa da
posicao das particulas detectadas. Por esta razao, detectores deste tipo sao



36 CAPITULO 2. DETECTORES PROPORCIONAIS A GAS
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Figura 2.4: Esquema de detector proporcional gasoso unidimensional, onde
o sinal de saida vai para os pré-amplificadores (pré-amp.).

chamados de Detectores Sensiveis & Posicao (DSP).

O método de leitura de posicao baseia-se na utilizacao de linhas de re-
tardo, que fornecem a posicao de incidéncia a partir do tempo de propagacao
do sinal induzido no catodo. Este tltimo é segmentado em pistas condu-
toras independentes, e cada uma destas pistas é ligada a uma das células de
uma linha de retardo feita de componentes discretos. O sinal induzido nas
pistas de catodo pela carga de ionizagao é, portanto, espacialmente dividido
sobre as pistas do catodo, e levado a se propagar pela linha de retardo em
direcGes opostas. A estimativa de posi¢ao é obtida pela medida do tempo de
propagacao dos sinais.

Conforme indicado na figura 2.2 , a amplitude dos sinais na saida da linha
de retardo é muito inferior a 1 V. No caso presente, a constante de tempo
é definida pela impedéancia da linha de retardo (da ordem de uma centena
de Q ou inferior), e pela capacitancia do detector (da ordem de dezenas de
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pF). Espera-se, portanto, um sinal de amplitude inferior a 1 mV na saida
do detector. A fim de que este sinal possa ser analisado, a primeira etapa
de processamento deve ser necessariamente a pré-amplificacao. Esta etapa
nao é qualificada simplesmente como amplificacao porque o nivel de ruido
eletronico presente nos dispositivos amplificadores é tipicamente da ordem
de magnitude do sinal que ora se pretende amplificar. O pré-amplificador &,
por isto, um dispositivo de importancia particular: primeiro responsdvel, na
cadeia eletronica, pela qualidade das medidas feitas com o detector.

Em seguida, os sinais pré-amplificados nas extremidades da linha de re-
tardo passam por circuitos discriminadores. A funcao destes é emitir um
sinal 16gico quando a amplitude do sinal pré-amplificado exceder um nivel de
tensao estabelecido acima do ruido eletrénico, ou seja, quando for detectada
uma particula. O conjunto pré-amplificador + discriminador define a relagao
sinal /ruido do sistema de detecgao, e esta é um parametro de qualidade im-
portante para o sistema completo.

A diferenca de tempo entre os sinais 16gicos emitidos pelo discriminador
contém a informacao sobre posicao de incidéncia da particula detectada.
No caso presente, esta diferenca é medida por um mdédulo conversor tempo
amplitude (Time to Amplitude Converter - TAC) comercial em padrao NIM
[20] . A amplitude do sinal de saida do TAC ¢ diretamente proporcional a
diferenca de tempo entre os sinais dos dois discriminadores. Para assegurar
que um dos sinais discriminados preceda seu par, um mdédulo de retardo
externo, também comercial, é introduzido entre um dos discriminadores e o
TAC (segao 2.5).

A partir do TAC, o processamento de sinais passa a ser digital. Cada
pulso ¢ digitalizado por um conversor analdgico-digital, e os resultados de
conversao sao armazenados em registradores que sao lidos e alocados em
enderecos de memoria, de modo a construir um histograma de contagem
versus posicao. Todo o processamento digital, em nosso caso, é feito por um
unico médulo que opera conectado ao barramento de entrada/saida de dados
de computadores compativeis com a linha IBM-PC. Um programa realiza a
interface entre este médulo e as instrugoes externas controladas por usudrios
do sistema de deteccao.

Descrevemos a seguir alguns aspectos técnicos de cada um dos elementos
acima mencionados.
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Figura 2.5: Esquema do sistema de leitura de posi¢ao para detector monofilar.
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2.2.1 Linhas de retardo

As linhas de retardo aqui referidas sao feitas de células compostas por capac-
itores e indutores. Um dos modelos mais simples de linha de retardo consiste
na justaposicdo de células do tipo 7, mostrado na figura 2.6(a). Pode-se
mostrar que este tipo de células apresenta os seguintes parametros elétricos
caracteristicos:

JI/C

g (2.18)
/1= (w/wg)?

7 = VIC (para w < wp) (2.19)

vy = (2.20)

VLC

onde w ¢é a freqiiéncia de cada componente espectral de um sinal de entrada,

7 é aimpedancia, 7 o retardo ou tempo de propagacao por célula, e wg é uma

frequéncia caracteristica que define a banda passante do sinal de entrada;
Nota-se, da expressao para Z, que para w < wy a impedéancia - como o

retardo - tende para um valor constante Zy = \/g . A escolhade Lede C é

feita de modo a assegurar que tenhamos, na medida do possivel, w < wy. A
fim de evitar reflexoes de sinal nas extremidades da linha de retardo, esta é
normalmente terminada por um resistor de valor R = Zj.

Pode-se também mostrar que um outro tipo de célula de retardo, derivado
da célula 7, apresenta a mesma impedancia caracteristica. Nesta célula
(mostrada na figura 2.6(b)), denominada derivada m da célula original,
as capacitancias e indutancias tém valores [17]:

C' = mC (2.21)
L' = mL (2.22)
" 1—m?

¢ = —/—cC (2.23)

onde m é um valor constante, escolhido de modo que o desempenho da célula
derivada seja superior ao da célula original.

Para m = 0,6 verifica-se que a faixa de freqiiéncias para a qual Z é
constante ¢ mais extensa que no caso das células 7 [17]. Por isto as células
derivadas m sao preferiveis e sao as que usamos na montagem das linhas de
retardo do DSP.
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Figura 2.6: a) Célula m com a terminacdo R equivalente & impedancia ca-
racteristica b) célula derivada m terminada com a impedéncia caracteristica
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2.2.2 Pré-amplificadores

No presente trabalho foram utilizados quatro modelos de pré-amplificadores.
Trés deles foram desenvolvidos no préprio Laboratério de Sistemas de De-
teccao do CBPF: um pré-amplificador de voltagem que sé6 contém com-
ponentes discretos (P,¢), um pré-amplificador de carga (Pe.) e um pré-
amplificador de voltagem desenvolvido especificamente para melhorar a re-
lacao sinal /ruido do DSP. Este tiltimo combina estégios de componentes dis-
cretos com um estdgio em circuito integrado. Para fins de comparacao, foi
também utilizado um amplificador de carga comercial (P, ).

e P, (ilustrado na figura 2.7) é um pré-amplificador de voltagem com
alta impedéancia de entrada. Consiste em cinco estdgios de ganho cons-
tituidos por transistores. O primeiro deles, o de entrada, usa um tran-
sistor a efeito de campo (FET, Motorola 2N5245A ou Philips F245A)
cuja tensao de “gate” é regulada por um potencidémetro, permitindo as-
sim um ajuste de ganho. Os outros quatro estdgios de ganho idénticos
montados em cascata usam transistores bipolares 2N2369. O 1ltimo
transistor, também um 2N2369A em configuragao coletor-comum, é
um “driver” de corrente para a saida. A alimentacao de +12V passa
por um filtro 7 do tipo LC e h4 filtros RC passa-alta tanto no sinal de
entrada (IN na figura 2.7) quanto no de saida (OUT) para desacopla-
mento, ou seja, para eliminacao de niveis DC (voltagens constantes).
Este circuito foi usado na fase inicial do trabalho, quando se buscava
estabelecer a estrutura bdsica do sistema de detecgao.
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Figura 2.7: Esquemadtico de P,,;, onde a terminacao de saida de 50 §2 aparece
envolvida pela linha tracejada [24].

e P (figura 2.8) é um pré-amplificador de carga que usa o amplificador
operacional LM6265 [25]. As alimentagoes DC (-12 V e 412 V) e os
sinais de entrada e de saida sao filtrados da mesma maneira que em
P,oi: € hd diodos de protegao contra os pulsos de descargas. Um capa-
citor e um resistor em paralelo definem o circuito de realimentagao do
amplificador operacional. Com esta configuracao obtém-se a integragao
do sinal de entrada [26], que corresponde a carga elétrica do mesmo.
P, ¢ usado para se medir o ganho intrinseco do detector em funcao
da voltagem de operagao. Com isto determina-se a faixa de voltagem
para operacao em regime de contador proporcional.
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Figura 2.8: Esquemdtico de P, [17].
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ovo USa 0 mesmo tipo de filtragem descrito para P, € Py, como
pode ser visto na figura 2.9. No entanto, este pré-amplificador com-
bina um estdgio de ganho com transistores com o amplificador opera-
cional OPA657 [27] e usa alimentacoes de + 5V e -5 V. Os transistores
BFR93A [28] sao usados porque sdo muito répidos (freqiiéncia de tran-
sicao acima de 4 GHz) e exibem bom desempenho no que concerne
a rufdo. O transistor de entrada estd configurado de modo a prover
ganho unitdrio e impedéancia de entrada relativamente alta (alguns
k). Um estdgio de ganho elevado é definido pelo segundo transistor
BFR93A. Em seguida, um “driver” de corrente é implementado usando
um transistor bipolar mais simples (2N2369A). O estdgio de saida uti-
liza um amplificador operacional configurado para acrescentar ganho
de um fator 20. Com P,,, pudemos melhorar tanto o tempo de res-
posta (“rise-time”) aos pulsos do detector quanto a relagao sinal /ruido.
Seu desenvolvimento foi objeto de um trabalho especifico, e mostrou-
se 1til para outros sistemas de detecgdo (em particular um sistema de
cameras multifilares para deteccao de mions usado no Centro Europeu
de Pesquisa Nuclear - CERN). O texto referente ao trabalho completo
estd no Apéndice C.

P.om [29] é um pré-amplificador comercial de carga: Ortec 142IH. Foi
usado para fins de comparacao com o pré-amplificador desenvolvido em
laboratério.

2.2.3 Discriminadores

Discriminadores sao dispositivos que produzem uma saida légica nao-nula
se o sinal de entrada for maior do que um nivel de tensao fixo, definido
externamente (em geral através de um potenciometro). Outros tipos de dis-
criminador disparam apenas quando o sinal de entrada excede uma fragao
de sua amplitude méxima. Este modo de operagao - denominado “fragao
constante” - oferece maior precisao nas medidas de tempo. Neste trabalho
foi usado um discriminador comercial do tipo fracdo constante (Ortec 584)
[31].



2.2, ELETRONICA ASSOCIADA 43

cet LAt RG1
1} . Fa'a o' WECT A
. 100uH -
-0 =— CEi = CF1
B8 Bu
= Rl LE1
= 2% 100uH
<o
3 Qci
IMZIBEA
cal 1
In1 " 1
i
1000 [+ ] RFi
I L AMA 2 FH1 Lein])
" LA AR 1t Dt
10 50 3 AL L L1}
0 1000
o2 7 RE1 RC1 == O RE1 == CD LCi
NA14E 3 10k 820 150p 120 150p 100uH = CH1
150p
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2.2.4 TACs e médulos de retardo

Conversores Tempo-Amplitude, ou TACs, sao dispositivos que fornecem como
saida pulsos analdgicos com amplitude proporcional ao tempo decorrido en-
tre um primeiro sinal de entrada (“START”) e o préximo (“STOP”). No
presente caso, START e STOP sao os dois sinais pré-amplificados das ex-
tremidades das linhas de retardo. Os elementos fundamentais nesta conversao
sao um capacitor e uma fonte de corrente constante. Entre a fonte e o ca-
pacitor existem duas chaves (na verdade, transistores que desempenham esta
fungdo), uma que é fechada com a chegada de um sinal na entrada START
e outra que é aberta com a chegada de um sinal de STOP. Deste modo, o
capacitor é carregado e a carga nele acumulada é convertida em um sinal cuja
amplitude é proporcional ao tempo em que a fonte ficou conectada, ou seja,
a diferenga de tempo entre os sinais START e STOP. Este método, pura-
mente analdgico, apresenta precisao na faixa de pico-segundos, e mostrou-se
confidvel a ponto de ter-se tornado uma tradicao nas medigoes de intervalos
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de tempo. Utilizamos um modelo comercial (Ortec 566) [32], que opera na
faixa de 50ns a 2ms.

Os médulos de retardo sao dispositivos relativamente mais simples, cuja
funcao é introduzir um atraso ajustével a algum sinal de entrada. Na verdade,
estes dispositivos recebem um sinal de entrada e geram outro sinal na saida,
depois de decorrido um intervalo de tempo. Isto os diferencia das linhas
de retardo, nas quais o mesmo sinal de entrada é atrasado pelo efeito da
propagacao através de células RC. Seu uso junto ao TAC, conforme mostrado
na figura 2.5, garante que o sinal START sempre precede o sinal STOP,
desde que o retardo programado seja superior ao tempo de propagacao total
imposto pela linha de retardo. O médulo de retardo utilizado foi o modelo
Ortec 416A.

2.2.5 MCAs

Os MCAs (“MultiChannel Analyzers” - Analisadores MultiCanal) tém como
funcao separar os pulsos de entrada de acordo com as amplitudes e fornecer
um histograma, ou espectro. Os MCAs, em geral, podem ser divididos nos
seguintes blocos principais: estdgio analdgico (“buffer” e discriminadores),
ADC (“Analog to Digital Converter” - Conversor Analdgico-Digital), meméria
e circuitos de processamento digital.

ADCs sao dispositivos que transformam uma, caracteristica de um pulso
analdgico, por exemplo, a amplitude, em um sinal digital (um nimero bindrio).
Existem varias técnicas para realizar isto, porém uma das mais utilizadas é
a de aproximacoes sucessivas, na qual o sinal de entrada é comparado com
sucessivos valores de tensoes de referéncia (cada um associado a um nimero
bindrio) até que a diferenga entre o sinal de entrada e o de referéncia seja
menor que um valor limite (que é uma caracteristica do ADC - sua res-
olugdo). Enfim, o nimero bindrio associado a esse valor de referéncia é a
safda do ADC.

Nas medidas deste trabalho, utilizamos um MCA desenvolvido no préprio
laboratério [33], com desempenho compativel com MCAs comerciais e custo
menor. Os MCAs utilizados consistem de “hardware” (placas de circuito
impresso que sao inseridas no barramento ISA dos microcomputadores) e
“software” (programas com interface grafica - ver subsegao 2.3.1) que per-
mitem fazer véarias operacoes, inclusive a gravacao dos dados e a visualizagao
dos resultados na tela em forma de graficos.

O MCA do laboratério utiliza Dispositivos Complexos de Légica Pro-
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Figura 2.10: Diagrama de blocos para o MCA feito no laboratério.

gramdvel (CPLDs da sigla em inglés) para realizar as fungoes légicas do
processamento digital, ao contrario de outros MCAs que utilizam micropro-
cessadores para isso. Através da técnica de maquinas de estado sdo gerados
diversos sinais de controle que realizam as etapas do processamento digital
dos dados. O dispositivo usado no MCA ¢ a CPLD XC95108 da Xilinx [34].
O ADC utilizado foi o AD976ACN, da Analog Devices[35], que usa o método

de aproximacgoes sucessivas.

Este sistema funciona da forma ilustrada na figura 2.10. O sinal de en-
trada vai para o ADC e para um discriminador (com tensao de limiar que é
previamente ajustada pelo usudrio). Se a saida do discriminador for ndo-nula,
ela ativa um gerador de disparo que faz o ADC amostrar o sinal analégico
de entrada, convertendo-o para um ntimero bindrio. A saida digital é entao
enviada para o processamento digital, onde ocorre um processo de histogra-
magao, cujo resultado é guardado finalmente na memoria. O programa de
controle no computador envia instrugoes de inicio e fim de aquisicao, e faz a
leitura dos histogramas resultantes, através do barramento.
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2.3 Programas de computador

Tanto para a aquisicao dos dados do sistema de deteccao, quanto para o pos-
terior tratamento, foram utilizados programas para computadores pessoais
(PCs). Foram utilizados pacotes comerciais como o Microcal Origin, assim
como programas desenvolvidos no préprio laboratério, como se descreve a
Seguir.

2.3.1 Programa de aquisicao de dados

Para o controle da aquisicao e posterior visualizagao e armazenamento dos
dados obtidos pelo sistema descrito, é necessdrio utilizar um programa de
computador.

Este programa (chamado AcqlD) foi desenvolvido no ambiente DELPHI
[37], que permite usar a linguagem PASCAL e a linguagem de baixo nivel
Assembly, juntamente com elementos grificos do sistema Windows. O pro-
grama funciona em microcomputadores com sistema operacional Windows
95 ou versoes posteriores. As rotinas em Assembly s@o utilizadas na comu-
nicacgao entre o PC e o MCA, seja na transferéncia de dados entre memoria
e placa, seja na escrita dos sinais de controle do circuito: READ (leitura) e
WRITE (escrita).

As principais caracteristicas do sistema sao: permitir o controle da aquisicao
(pela escolha do tempo de duragdo ou através de botoes para inicid-la e
encerra-la) e permitir a visualizacdo do espectro das medidas sob a forma
de um gréfico, onde a ordenada é o nimero de contagens e a abscissa é o
nimero de ordem do canal (que pode ser calibrado para posi¢ao de incidén-
cia do féton, como serd visto no capitulo 3). O programa oferece diversas
outras ferramentas que podem ser acionadas pelo usudrio de forma simples
por meio de botoes e menus existentes no programa, como se vé no exemplo
de aquisicao mostrado na Figura 2.11. Quanto aos gréficos, é possivel usar
escala linear ou logarftmica, selecionar regioes de interesse e visualizar varios
espectros simultaneamente, entre outras possibilidades. O programa permite
gravar os dados nos formatos ASCII, JPEG e BITMAP, além de um formato
préprio do programa (extensao .uni).
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Figura 2.11: Exemplo de medidas de posigoes de incidéncia de radiacao obti-
das com o programa Acqld e o MCA desenvolvido no laboratério.
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Capitulo 3

Um sistema de deteccao para
difratometria de po6

Na subsecao 1.4.2 foi descrito o arranjo experimental geralmente usado para
se registrar o padrao de difracao de uma amostra policristalina. Este arranjo
permite a obtencao de difratogramas de excelente qualidade, devido & combi-
nagao de vdrios elementos geométricos (mostrados no Apéndice A) e 6pticos,

entre os quais podemos destacar:

e Operagcao em modo de reflexao: A amostra cristalina é disposta
sobre uma superficie plana, que faz dngulo # em relacao ao feixe de
radiagao incidente. A observacao do feixe difratado é feita na diregao
definida pelo angulo 26, que corresponde ao feixe refletido pela super-
ficie da amostra. Caso esta posicao corresponda a uma reflexao de
Bragg para algum plano cristalino (ver subsegao 1.3.2), um méximo
de intensidade é af registrado. O fato de se trabalhar em regime de
reflexao implica melhor aproveitamento da intensidade do feixe direto,
ja que assim se reduz a probabilidade de absorcao do feixe difratado
pela prépria amostra (o que tende a ocorrer quando se opera em regime
de transmissao).

Geometria de focalizagao: Dada uma posicao da superficie da a-
mostra definida pelo dngulo 6 relativamente ao centro do feixe direto,
nota-se que todos os cristalitos - aleatoriamente orientados - que este-
jam alinhados segundo o mesmo angulo 6 em relacao a qualquer sub-
feixe do feixe direto, apresenta um feixe refletido que converge para um
tnico ponto (ver Apéndice A). Dispondo-se um contador de particulas
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sobre este ponto, obtém-se a melhor definicao possivel, em termos de
resolucao espacial, para o perfil de feixe refletido/difratado. O fato de
a amostra ser acondicionada em forma de pé - policristais - também
contribui para aumentar a intensidade do feixe difratado sobre o ponto
de focalizacao, uma vez que uma grande quantidade de cristalitos con-
tribui para a difracao em cada angulo 6.

O ponto de focalizagao naturalmente varia com 6, mas descreve um
circulo sobre o qual se desloca o detector/contador de particulas. Para
cada valor de 6, o detector ocupa a posi¢ao 26 sobre o circulo. O raio
do circulo sobre o qual se situam a fonte de radiacao, o detector e a su-
perficie da amostra (denominado circulo de focalizagdo) também varia
com . O circulo centrado na superficie da amostra e sobre o qual se
localizam a fonte de radiacao e o detector tem raio fixo. Este é o circulo
de difragao (ver Apéndice A). O arranjo geométrico de um difratdmetro
de pé ¢é tal que o movimento do detector ocorre precisamente sobre o
circulo de difracao, alinhado simultaneamente com o circulo de foca-
lizacao. Esta é a geometria de Bragg-Brentano para difratémetros de
raios X.

e Optica de preparagao de feixe: Diversos componentes 6pticos sao
interpostos entre a fonte de raios X e a amostra, e entre esta e o detector.
Os mais comumente usados sao:

1. Filtro de comprimento de onda: um material absorvedor através
do qual passa o feixe direto, a fim de atenuar a componente con-
tinua do espectro de emissao da fonte de raios X, deixando pas-
sar favoravelmente a componente caracteristica da fonte (quando
esta produz radiagdo pelo processo de Bremmstrahlung). Para
isto pode também ser usada uma combinacao de dois ou mais
filtros, que selecionam um comprimento de onda, ou uma faixa
de comprimentos de onda, enquanto absorve a radiacao relativa a
comprimentos de onda fora desta faixa.

2. Fendas: diferentes fendas podem ser dispostas ao longo da tra-
jetoria do feixe, a fim de definir a drea de iluminacao sobre a
amostra. O esquema mais simples consiste em uma fenda ver-
tical e uma fenda horizontal. Para limitar - ou, praticamente,
eliminar - a divergéncia do feixe em alguma dire¢ao, usam-se as
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fendas chamadas soller. Estas contém uma série de placas metali-
cas rigorosamente alinhadas em paralelo entre si, e dispostas par-
alelamente a trajetoria principal do feixe direto ou difratado. O
efeito das placas ¢é direcionar (selecionar) os fétons na diregao par-
alela, suprimindo a divergéncia. E comum se dispor também uma
fenda proximo a janela do detector, cuja funcao principal é evitar
a deteccao de particulas espalhadas pelo préoprio ar ou por outros
materiais presentes entre a fonte, a amostra e o detector.

3. Monocromadores: ao invés de filtros, pode-se usar um cristal
orientado de modo a selecionar um comprimento de onda bem
definido. Conhecida a orientagao interna do cristal, o mesmo
pode ser alinhado convenientemente em relacao ao feixe (direto
ou difratado), para que somente o comprimento de onda que a-
presenta reflexao de Bragg nesse alinhamento seja transmitido.

O conjunto destes elementos, mais os dispositivos mecéanicos, elétricos e
eletronicos vinculados & movimentacao da amostra, do detector, e eventual-
mente da propria fonte de radiacao, definem um difratometro. Muitas con-
figuracoes e modelos se desenvolveram e se aprimoraram, resultando numa
oferta comercial de dispositivos de alto desempenho para a realizacao da
difratometria de poé.

Entretanto, todo o processo é condicionado & aquisicao de medidas em
seqiiéncia, cada uma tomando um certo intervalo de tempo. Seja por uma
varredura continua, seja por um levantamento passo-a-passo, a obtencao do
espectro de difracao requer uma série de amostragens que cubram, ponto a
ponto, toda a faixa angular que se pretenda observar. Em conseqiiéncia, a
obtencao de difratogramas de boa qualidade costuma tomar tempo da ordem
de horas.

Apresentamos a seguir uma alternativa para o sistema de deteccao que
reduz significativamente o tempo necessédrio para o registro do padrao de
difragao. O esquema proposto é basicamente a substituicao do contador de
particulas por um detector sensivel a posi¢ao. Com isto é possivel o registro
simultaneo da intensidade da radiagao sobre toda uma faixa angular sobre o
circulo de difracao, em lugar da varredura ponto a ponto.

Embora haja atualmente oferta comercial de sistemas semelhantes [38,
39],0 instrumento aqui descrito apresenta aspectos particulares e originais
que o distinguem, sobretudo a velocidade de aqusicao e a facilidade de mudar
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parametros da eletronica de leitura, conforme expomos na apresentacao de
suas partes e do método de tratamento de dados.

3.1 Substituicao do Contador de Particulas
por um DSP

No capitulo anterior foram apresentados o Detector Sensivel a Posicao (DSP)
e a eletronica de aquisicao de dados a ele associada. O interesse principal
do DSP, no que nos concerne aqui, é sua capacidade de realizar - em uma
posicao fixa - a contagem de particulas ao longo de uma dimensao linear.
A figura 3.1 ilustra a geometria de um difratémetro em que o contador de
particulas é substituido pelo DSP.

Circulo de focalizagao

Fonte de raios X

\

/

Amostra R

Circulo do difratdmetro

Figura 3.1: Esquema para difratémetro de pé6 com DSP.
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Em funcao da flexibilidade do difratometro HZG4 (descrito no item 1.4.2.1),
no qual podemos remover e movimentar os elementos Gpticos acima men-
cionados, é possivel implementar a configuracao de difratémetro mostrada na
figura 3.1. Note-se, pela figura, que a uma posi¢ao fixa definida pelo angulo 6
entre o feixe incidente e a superficie da amostra, corresponde uma faixa de an-
gulos de difragao determinada pelos pardmetros geométricos do difratémetro
e do DSP. No caso presente temos R ~28 cm, AL ~10 cm=> 69y ~16,37°.

Este arranjo permite, portanto, a cobertura de todo o intervalo de angulos
de difracao a partir de um pequeno nimero de posicoes fixas, definidas pelo
angulo 0. Tipicamente, as medidas de difragao cobrem a faixa de 26 =10° a
260 =100°, e sao realizadas cerca de 5000 amostragens do padrao de difragao
da amostra (passo de 0,02° em 26). Esta mesma faixa angular é coberta com
6 amostragens do DSP.

3.1.1 Ca&lculo da dispersao do ponto de focalizagao

Uma visao ampliada da figura 3.1 na regiao da janela do detector mostra
que, devido ao fato de esta ser plana, a amostragem do DSP nao ¢é feita
exatamente sobre o circulo de difracao. Este detalhe é mostrado na figura
3.2.

Por semelhanca de tridngulos, notamos que:

Rcos A R R (1 —cosA)
= —_— = q
R R+zx v cos A (3:1)

onde z é a distancia entre o circulo de difracao e a janela do detector, e A é
o dngulo do feixe difratado medido a partir da posicao 26. De acordo com
a figura 3.2(a), A varia de —‘%‘9 a —i—‘%“) (supondo que o centro do detector
coincide com a intersegdo entre os circulos de focalizagdo e de difracdo).
O parametro x remete a uma dispersao do ponto de focalizagao, expressa
por A na figura, que também pode ser estimada a partir de consideracoes

geométricas. Notamos inicialmente que A é dado por (ver figura 3.2(b)):
A= S1 + S2 (32)
Para estimar s; e sy precisamos conhecer a dispersao do ponto de foca-

lizacao promovida pelo dngulo de divergéncia 2v na direcao perpendicular a
A. O angulo v estd identificado na figura 3.2(a) e é expresso por:
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(@)

(b)

Figura 3.2: Detalhes geométricos explicitando a dispersao do ponto de foca-
lizacao.
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L COS «v

toy = —=2— 3.3
87 R+§sena (3.3)

onde L é o comprimento da regiao da amostra efetivamente iluminado pelo

feixe incidente e & = § — (6 4 A). Assim:

Lsen(0 + \)
R+ Lcos(0 + \)

-1

v =tg (3.4)

Vemos que a dispersao referida é dada por 2s = 2xtg v. Note-se que a
dispersao 2s deve ser projetada sobre a janela do detector - que faz angulo
A com o segmento de reta definido por 2s. Esta operacao de projecao nos
conduz ao valor de A. Para executd-la recorremos & Lei dos Senos:

s $1 ssen/3;
= —_— S1 =
sena;q sen(3, sena;g
se
S S, senb (3.5)
senas sen/f3, sena
Da prépria figura vemos que:
™
By = 5 v
™
By = 5 +7
™
ar = S +(y=A)
2
T
ay = 5 - (v +A) (3.6)
Finalmente computamos:
1 1
A= ssenfy + ssenly _ S COS 7y + (3.7)
senay  senap cos(y —A)  cos(y + A)

R[1—cos )]
cos A

onde s = xtgy, r = e v ¢ dado pela equacao 3.4.
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Notemos que, para A = 0, ou seja, para o ponto em que a janela do DSP
tangencia o circulo de focalizacao, temos A = 0, independentemente do valor
de 6. Nao ha, portanto, dispersao do ponto focalizacao nesta condi¢ao. Esta
dispersao nao se traduz como erro na posicao do feixe difratado, mas antes
como um alargamento do perfil deste feixe.

Na figura 3.3 estd mostrado o gréfico de A como funcao de \ para vérias
posigoes #. Foram usados os parametros L =2 cm e R =28 cm - que se
referem ao difratometro HZG4.

A (cm)

-8 6 4 2 0 2 4 6 8
A (graus)

Figura 3.3: Dispersao do ponto de focalizacao em funcao de A e de 6.

Observamos na figura 3.3 que o comportamento de A ¢é relativamente
complexo: apesar de passar por 0 em A = 0 para qualquer valor de 6, nao
h& simetria ao longo da janela do detector. Entretanto, o valor méaximo
da dispersao é pequeno, inferior a 200 pum, sobre toda a faixa de difragao
entre 20 =7° e 20 =113°. A esta dispersao linear corresponde uma dispersao
angular,%, inferior a 0,04°. Um estudo dedicado & corregao dos dados regis-
trados pelo detector levando em conta o erro de dispersao é apresentado no
capitulo 5.
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3.2 Construcao do detector

Do ponto de vista da construcao, o DSP pode ser visto como dividido em
duas partes principais: a camara de deteccao e a camara de localizacao. As
duas partes sao separadas, embora a montagem final as reduza a uma tnica
peca. Um esquema simplificado da montagem estd mostrado na figura 3.4.

Janela de entrada

Célula de deteccio

de retardo

v‘i Pré-amplificadores Hv

Figura 3.4: Esquema simplificado das partes do DSP.

A camara de deteccdo é um compartimento no qual é injetado o géas
de operacao, e estao dispostos os eletrodos que definem o campo eletrosta-
tico. Conforme j& exposto no capitulo 2, o anodo é um fio fino (tungsténio
revestido com ouro, didmetro 20 ym) disposto entre dois planos condutores.
Um deles é a prépria janela de entrada de radiacao, o outro é o catodo
de leitura de sinais. Este tltimo é segmentado em pistas individuais, que
captam a carga elétrica induzida pelo processo de avalanche originado pela
deteccao de particulas ionizantes. A montagem do detector é tal que, neste
compartimento, apenas os eletrodos estao em contato com o gas de operagao.
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A cada uma das pistas do catodo é conectada uma das células da linha de
retardo. A conexao é feita através de furos metalizados - e vedados com solda
- dispostos sobre as pistas.

Do lado externo & cAmara de deteccao dispoem-se a linha de retardo, suas
terminacoes resistivas, os conectores de sinal e de alta tensao. Esta parte
¢ a que chamamos camara de localizagao. Seus elementos sao facilmente
acessiveis, permitindo eventuais modificacoes dos pardmetros eletrénicos da
captacao de sinal.

3.2.1 Descricao das etapas de montagem

Uma série de fotografias estd mostrada nas figuras 3.5 a 3.11, que registram o
processo de montagem do detector sensivel a posicao, conforme descrevemos
a seguir:

Figura 3.5: Montagem do DSP - Foto 1.
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Foto 1 - Um conjunto de pegas é preparado para receber a cAmara
de deteccao. Faz parte do conjunto uma tampa usinada em bloco de
aluminio, sobre a qual esta colada a janela do detector, de forma que a
fresta (janela) por onde a radiagao pode passar mede 10 x 0,835 cm. O
material da janela ¢ fibra de carbono (com 0,4 mm de espessura) colada
com cola condutora sobre a tampa de aluminio. A fibra de carbono é
um material que absorve um pouco mais os raios X do que o berilio!
(comumente usado como material para janela de detectores de raios
X), mas apresenta as vantagens de ser mais barata, mecanicamente
mais resistente e facilmente manipuldvel. Duas vdlvulas, para entrada
e saida de gds, e um man6metro, para controle permanente da pressao
do gds de operacao, sao aparafusados e colados ao bloco de aluminio;

Figura 3.6: Montagem do DSP - Foto 2.

'Mais precisamente, usando os valores de i e p [8] na equagdo 2.12, verfica-se que a
absor¢ao em 0,4 mm de percurso é de 32% para a fibra de carbono contra 7% para o

berilio.



60CAPITULO 3. UM SISTEMA DE DETECCAO PARA DIFRATOMETRIA DE PO

e Foto 2 - Sobre a superficie superior da tampa sao previstas ranhuras
para instalacao de um anel de vedagao, de modo que a préxima peca
da montagem (incluindo anodo e catodo de leitura de sinal) defina uma
regiao hermética para a cAmara de deteccao. A foto mostra um detalhe
da montagem, onde se vé o anel de vedagao j4 instalado. O material (na
forma de um fio com didmetro de 1 mm) desse anel é indio, um metal
maledvel com excelentes propriedades para este tipo de aplicacao;

— -=

Figura 3.7: Montagem do DSP - Foto 3.

e Foto 3 - Detalhe de uma peca que inclui o catodo de leitura de sinal,
com suas pistas condutoras segmentadas, a um passo de 2,54mm, e seus
respectivos furos metalizados. Na mesma peca sao soldados dois pinos,
de altura 3 mm, sobre os quais é soldado o fio anodo, sob a tensao
de um peso com aproximadamente 70 g. A profundidade da camara
de deteccao é de 6 mm, de modo que o fio anodo fica disposto per-
pendicularmente as pistas de catodo e centrado entre a janela e estas
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pistas. Esta peca é fabricada em fibra de vidro de espessura 2,4 mm,
com tecnologia de circuito impresso. Um revestimento de ouro é apli-
cado a superficie de cobre do circuito, para garantir melhor estabilidade
quimica aos eletrodos. Do lado oposto as pistas é soldado um conec-
tor para conexao da linha de retardo. A prépria solda dos pinos dos
conectores preenche completamente os furos metalizados, eliminando a
possibilidade de fuga de gas pelos mesmos;

e Foto 4 - O conjunto com anodo e catodo de leitura é disposto sobre a
camara de deteccao, e uma peca em aluminio é aparafusada ao bloco. A
funcao desta peca é distribuir a pressao dos parafusos sobre a superficie
do primeiro bloco, esmagando o fio de indio que realiza a vedagao. Vé-
em-se na foto o conector para linhas de retardo e o cabo para aplicacao
de alta tensao ja soldados;

Figura 3.8: Montagem do DSP - Foto 4.
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e Foto 5 - O circuito da linha de retardo, previamente confeccionado, é
conectado as pistas de catodo. No total sao implementadas 50 células
de retardo, uma para cada pista de catodo mais 5 células de guarda
a cada lado do circuito. O circuito de retardo é descrito na subsegao
2.2.1. Os indutores sao obtidos por enrolamento de um fio esmaltado
(7 voltas por célula) em torno de um nicleo de fibra de vidro de 6
mm de didmetro. A indutdncia mitua entre bobinagens adjacentes
melhora o desempenho do circuito, mas impoe uma assimetria em suas
extremidades, por esta razao sao instaladas as células de guarda. Os
valores caracterfsticos da linha sao: 27 pF entre indutor e terra, 12 pF
em paralelo com o indutor e 140 2 de terminacao. Na foto, também se
véem os resistores de terminacao da linha de retardo e os cabos para
conexao de sinal e aterramento;

Figura 3.9: Montagem do DSP - Foto 5.

e Foto 6 - Outro bloco usinado em aluminio ¢ instalado, configurando o
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corpo de detector. Sobre este estao soldados os conectores (em padrao
LEMO) a partir dos quais sdo observados os sinais induzidos sobre as
pistas do catodo, bem como o conector de alta tensao (em padrao SHV).
Na foto, as conexoes jd estao feitas, e podemos ver claramente o que
denominamos cadmara de localizagao. Conforme anunciado acima, esta
camara é isolada da camara de deteccao, e pode ser facilmente acessada
sem a necessidade de se interferir no volume ativo, onde se encontra
o gas de operagdo. Uma tampa (ndo mostrada na foto), também em
aluminio, é aparafusada ao corpo do detector, de modo que a cAmara de
localizagao se torna uma gaiola de Faraday. Este aspecto é importante
para a qualidade do sinal, bem como para a integridade da relagao
sinal/ruido;

Figura 3.10: Montagem do DSP - Foto 6.

e Foto 7 - Final do processo: montagem concluida do detector propor-
cional gasoso com janela de 10 cm e com camara de detecgao separada
da camara de localizacao.
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Figura 3.11: Montagem do DSP - Foto 7.

Terminada a montagem, é feito vacuo da ordem de 10°-10° mBar a
camara de deteccao, a fim de suprimir contaminagoes em nivel microscépico.
Esta operacao ¢é elaborada e conduzida de tal maneira que o gés de opera-
¢ao (Argonio + 25% de CyHg, pressao de 2 atm) é injetado sem que haja
possibilidade de contaminagao pelo ar.

3.3 Medidas de Caracterizacao

Algumas medidas bésicas de caracterizacao sao necessédrias para que se ve-
rifique o comportamento do detector, e para que se estimem parametros
relevantes para a confiabilidade das medidas com ele realizadas. As medidas
apresentadas nesta secao foram feitas com uma fonte radioativa (**Fe, linha
de emissao de 5,9 keV) que emite fétons (raios X) de energia préxima a
radiacao caracteristica do tubo de cobre usado no difratémetro.
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3.3.1 Homogeneidade

Considerando que o DSP atua como uma série praticamente continua de de-
tectores posicionados lado a lado ao longo de uma coordenada linear, importa
saber se todos os detectores da suposta série apresentam a mesma eficiéncia
para deteccao de particulas. Para quantificar esta caracteristica, iluminamos
a janela do detector com a fonte disposta a uma distdncia de 27 cm, alin-
hada aproximadamente segundo o centro do fio anodo e perpendicular ao
plano catodo. Como a fonte de **Fe é homogénea e isotrépica, espera-se que
o mesmo numero de particulas por unidade de tempo incida sobre o com-
primento ativo do detector, a menos de flutuacoes estatisticas e correcoes
devidas a distancia finita entre detector e fonte. Um resultado tipico deste
tipo de medida é mostrado na figura 3.12.

16000 ; ! ; ! ; ! ; !

12000

Medida de Homogeneidade
(Iluminagio com *Fe)

8000

Contagens

4000

Figura 3.12: Espectro de homogeneidade.

Notamos um desvio do padrao de homogeneidade nas extremidades do
espectro, que é esperado devido a combinacao dos seguintes fatores: efeitos
de borda do campo eletrostatico na regiao das pontas do fio anodo, com-
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portamento diferenciado para sinais elétricos coletados préximo as células de
guarda da linha de retardo, auséncia de pistas de catodo sob as extremidades
do anodo (ver Foto 3). Também notamos um comportamento sistematico:
aumento suave da contagem na direcao ao longo da janela. Foi verificado
que este comportamento nao estd relacionado unicamente ao alinhamento da
fonte, nem a geometria interna do detector. Trata-se portanto de um efeito
da eletronica de aquisicio de dados. A parte estas consideracoes, observa-se
que nao ha defeitos maiores do padrao de homogeneidade. Na figura 3.13,
mostramos a regiao interna do espectro e uma comparagao com o erro es-
tatistico esperado para a taxa de contagem registrada (o = ++v/N, onde N
¢ o nimero de contagens por canal). Concluimos desta figura que o grau de
homogeneidade do DSP é comparével - senao inferior - ao erro estatistico
esperado, pelo menos até a faixa préxima de 10* contagens por canal. A
linearidade diferencial [16] obtida para o sistema ¢ de 4,93%.

6750 : ! : ! : !

6300 || Comparagao com a flutuagao estatistica esperada } - -

5850

Contagem

5400 -

Média - 20
4950 o

4500 . d . : . :
100 200 300 400

Figura 3.13: Comparagao do espectro de homogeneidade ao erro estatistico
esperado.
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3.3.2 Resolugao espacial

O DSP esta proposto para atuar num difratémetro onde sao amostrados
perfis de feixes de difragao. Materiais cristalinos apresentam perfis de largura
muito pequena, tipicamente inferior a 1 grau. A medida da resolugao espacial
do DSP nos permite estimar sua aplicabilidade para este fim. Para realiza-
la, preparamos um feixe da fonte °Fe, colimado por uma fenda de largura
muito inferior a resolugao esperada (da ordem de centenas de pm). O arranjo
experimental estd mostrado na figura 3.14.

Detector

!

Ap

\ 4

Figura 3.14: Arranjo experimental para medida da resolucao espacial.

A partir dos valores para a abertura da fonte (A; ~3 mm), abertura da
fenda (Ay ~40 um), e das distancias fonte-detector (L; =28,8 cm) e fonte-
fenda (Ls =27,5 cm), podemos estimar a largura do perfil de feixe colimado
sobre a janela do detector (Ap):

_ LA+ (Ly = Lo)A
Ly

Ap = 184 pym (3.8)

O espectro obtido estd mostrado na figura 3.15, na qual se véem o perfil
de feixe registrado pelo DSP para o feixe colimado e a faixa de canais que
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corresponde a largura (27 mm) da méscara de suporte da fenda (de abertutra
A,) . Esta tltima informagao nos permite estimar a relagdo canal/mm, com
a qual convertemos o espectro em uma medida calibrada do perfil de feixe,
que ¢é mostrada na figura 3.16.

6000 -+

5000 -

40004

[%2]
C
&

8 3000 4 - 27-mm- -
c
Q
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200 250 300 350 400 450
Canal

Figura 3.15: Espectro para medida de resolugao espacial.

Como ha uma relagao de convolugao entre o perfil de feixe observado pelo
DSP e o feixe real, podemos calcular a resolugao espacial do detector, Ap, a
partir da expressao:

Ap =4/A%, — A2 =745 ym (3.9)

onde Ay é a largura do perfil medido pelo DSP, mencionado como o valor
20 na figura 3.16.

Para o caso do difratometro utilizado, cujo raio é R =28 cm, esta resolu-
¢ao corresponde a uma faixa angular de 0,15 graus. Este valor é compativel
com a largura angular tipica de perfis de difragao para materiais cristalinos.
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2004

Resolucéo espacial: 745 pm
(20 =767.65 £ 16.56 pm)

150 -

100 -

Contagens

50 -

Posicdo (mm)

Figura 3.16: Perfil do feixe, com ajuste de uma curva gaussiana.

3.3.3 Linearidade

Espera-se que haja correspondéncia linear entre as coordenadas de medidas
providas pelo sistema de aquisi¢ao de dados (expresso em nimero de canais do
conversor analégico-digital), e as coordenadas reais de posigao para particu-
las detectadas. Entretanto, um sistema eletronico qualquer dificilmente apre-
senta comportamento perfeitamente linear, de modo que é necessério tam-
bém quantificar os desvios de nao-linearidade. Para isto, substituimos a
fenda do arranjo mostrado na figura 3.14, por uma maéscara contendo furos
regularmente espagados, ao passo de 2,54 mm. Cada furo tem didmetro de
aproximadamente 1 mm. O resultado ¢ mostrado na figura 3.17.

Notamos que ha um desvio da relacao de linearidade nas extremidades
do espectro, semelhante ao que foi verificado no espectro de homogeneidade.
Eliminando-se os 4 primeiros e os 5 1ltimos picos da figura 3.17 e ajustando-
se gaussianas a cada um dos picos restantes para se determinarem as posicoes
centrais de cada pico, obtemos o resultado mostrado na figura 3.18. A lin-
earidade integral [16] obtida para o sistema ¢é de 6,01%.

A rigor, um ajuste adequado para a relacao posicao-canal sé é obtido com
uma expressao quadrética. Este aspecto é tratado na subsecao 4.3.1.
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Figura 3.17: Espectro de linearidade.
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3.3.4 Resolugcao em energia

Os difratémetros de pé utilizam radiacao monocromatizada, ou seja, fétons
de energia limitada a uma faixa estreita. Cada féton detectado gera um
nimero médio de portadores de carga elétrica, que por sua vez originam o
elétrico observado. A sensibilidade do detector a energia depositada em seu
volume ativo por uma particula é estimada pela resolucao em energia. Em-
bora, no caso presente, esta sensibilidade nao tenha relevancia fundamental
(j& que todos os fétons do feixe difratado tém praticamente a mesma ener-
gia), é importante conhecer as variagoes desta sensibilidade em fungao da
voltagem de operacao do detector. Estas duas informagoes nos permitem
determinar se o detector estd operando na regiao proporcional, assim como
também prové uma estimativa da relacdo sinal/ruido.

O espectro para medidas em energia é obtido pelo mesmo sistema de
conversao analégico-digital descrito na se¢ao 2.2, com o sinal do conversor
tempo-amplitude substituido pelo sinal de anodo amplificado. Para isto uti-
lizamos um amplificador comercial (Ortec, modelo 474)[40] tipicamente uti-
lizado como condicionador de sinal em medidas de espectroscopia em energia.
Na figura 3.19, mostramos espectros para a fonte de °Fe, para valores de
tensao de operacao variando de 2090 V a 2170 V. Para estas medidas, o am-
plificador esteve ajustado com os seguintes parametros: ganho 1, constante
de integracao 500 ns, sem constante de diferenciacao.

Notamos que, tanto o pico principal de emissao da fonte, quanto o pico de
escape (definido na subseco 2.1.1) sdo identificdveis nos espectros. A medida
que aumenta o valor da voltagem, a amplitude dos sinais correspondentes a
cada um dos picos se afasta da linha de base (ruido eletrénico), demons-
trando o fato de o DSP operar em regime proporcional. Na figura 3.20 estao
registradas as variacoes de ganho e de largura do pico principal em fungao
da voltagem. Ambas sao tipicas de contadores proporcionais com resolugao
em energia AE/FE da ordem de 20%. Neste caso obtivemos AE/FE =21,34%
com 2110 V.
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Figura 3.19: Espectros de medidas de energia para diferentes tensoes de
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TFe.
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Capitulo 4

Medidas com difratometro
baseado em DSP

O uso do DSP como elemento integrante de um difratémetro de pé exige al-
gumas averiguagoes quantitativas relativas tanto ao difratémetro - incluindo
a fonte de radiacao - quanto ao detector, de modo que a integracao final
possa prover resultados cuja qualidade e confiabilidade sejam conhecidos.
Apresentamos a seguir algumas medidas realizadas com este fim, bem como
medidas realizadas com o sistema completo e comparagoes com resultados
obtidos com o difratometro em sua configuragao prévia.

4.1 Perfil de feixe direto

A melhor colimagao possivel do feixe direto no difratometro HZG4 (ver item
1.4.2.1) é obtida quando utilizamos as fendas de menor abertura possivel na
fonte de radiacao e no detector. No nosso caso, as fendas de menor abertura
de que dispomos sao de 90 um e 40 pum, que foram usadas respectivamente
junto a fonte e ao detector. Quando se fazem medidas de difratometria,
nao necessariamente se usam estas mesmas fendas, mas com elas podemos
avaliar qual deve ser o desempenho do detector para obter a melhor qualidade
possivel nas medidas conduzidas com o difratémetro. O perfil de feixe obtido
nestas condigoes estd mostrado na figura 4.1.

Conforme mencionado no capitulo 3, a monocromatizacao do feixe pode
ser obtida com cristal monocromador ou com filtro absorvedor. Para o caso
do uso do DSP em substituicao ao contador de particulas, nao foi possivel
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Figura 4.1: Perfis de feixe direto obtidos em regime passo a passo do
difratometro utilizando monocromador de grafite (a) e filtro de niquel (b).

manter o monocromador na mesa de difracao. Portanto trabalhamos com
filtro absorvedor de niquel, para a radiacao caracteristica do cobre. Na figura
¢ mostrado o perfil de feixe para os dois casos, e vemos que nao hd perda
sensivel de qualidade devido ao uso do filtro. Notamos que a menor largura
de feixe possivel é da ordem de 0,2 graus.

4.2 Resposta do DSP ao perfil de feixe direto

Cabe perguntar se o DSP apresenta resolucao espacial compativel com o
perfil de feixe acima apresentado. Resultados ja relatados sobre detectores
similares ao descrito no capitulo anterior indicam que a resolucao espacial
pode chegar a poucas centenas de micrometros. Para um raio de difratémetro
da ordem de 25 cm, que é o caso presente, a resolucao requerida deve ser de
pelo menos 1 mm. Vimos na subsecao 3.3.2 que a resolucao obtida com o
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DSP foi préxima de 0,7 mm. Verificamos que este resultado nao era devido
ao detector, mas sim a qualidade da relagdo sinal/ruido. Por esta razao
empreendemos um estudo detalhado do pré-amplificador, que é o médulo
mais diretamente responsdvel por este aspecto. Dadas a importancia e a
especificidade do tema, este estudo é apresentado como anexo no Apéndice
C.

Na figura 4.2, apresentamos uma comparacao entre duas medidas do per-
fil de feixe direto em sua melhor colimagao: uma em que foi usado o mesmo
pré-amplificador empregado nas medidas de caracterizagao mostradas na sub-
secao 3.3.2, e outra com o pré-amplificador desenvolvido para este trabalho.
Uma fenda (de largura de 27 mm e abertura de 40 pum) é usada junto a janela
do detector nos dois casos.

10000

1000 5

100 5

Contagem

100 200 300 400 500 600
Canal

Figura 4.2: Medida de resolugao espacial (com o pico relativo a fenda de 40
pm) utilizando pré-amplificador regular (linha continua) e pré-amplificador
desenvolvido para o difratdmetro com DSP (linha pontilhada).

Notamos nitidamente um melhor desempenho do novo pré-amplificador
em termos de resolugao espacial, que é quantificado na figura 4.3. Nesta
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iltima é apresentada a regiao em torno do pico no espectro anterior, e ¢é feita
a conversao de canais em milimetros. A resolucao espacial foi melhorada
por um fator maior que 2, chegando a um valor préximo de 300 pm - que é
esperado para a tecnologia de detectores a gés sensiveis a posicao.
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Figura 4.3: Detalhe da Fig. 4.2, com resultado do ajuste de um perfil gaus-
siano para os dois casos: pré-amplificador regular (a) e pré-amplificador de-
senvolvido (b).

4.3 Medidas de padroes de difracao

A fim de preparar o difratdometro para medidas de padroes de difracao, uti-
lizamos uma amostra policristalina de silicio, cuja estrutura é conhecida
(fornecida pelo fabricante)[42]. Grandezas relevantes sao o tamanho de grao
(4,9 pm) e o parametro de rede a:
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(0,54311946 + 0,00000092)nm (4.1)

4.3.1 Calibracao da relacao canal-posicao

Para estabelecer a relagao entre niimero de canal e posicao em coordenadas
espaciais, foi descrito na secao 3.3.3 o procedimento envolvendo o uso de
uma madscara. Com o difratébmetro é também necessdrio estabelecer uma
calibracao angular. Para isto combinamos o uso da madscara de linearidade
com o uso da amostra padrao de silicio. O DSP ¢ instalado na posicao
do contador de particulas do difratémetro, como indicado na figura 3.1. A
amostra é fixada ao porta-amostras, e é escolhida uma posicao 0 — 260 tal
que a reflexdo (111) do silicio seja observada. Simultaneamente a méascara de
linearidade é posta junto a janela do detector. O espectro obtido é mostrado
na figura 4.4.

Com base na posicao dos picos observados na figura 4.4 e sabendo-se que
o passo entre furos na méscara é de 2,54 mm, podemos determinar a relagao
canal-posi¢ao mostrada na figura 4.5.

O melhor ajuste da posicao dos picos as suas correspondentes localizagoes
sobre a mdscara é obtido com uma funcao quadratica, em vez de uma fungao
linear. Na prépria figura estao expressas as relagoes para conversao de canal
a posicao e de posicao a canal. Este fato mostra que a resposta do sistema
eletronico de localizacao nao é perfeitamente linear. Pudemos identificar a
nao-linearidade no nivel do circuito de conversao analdgico-digital. O desvio
com respeito ao comportamento linear é pequeno (o coeficiente do termo
quadrético tem valor préximo de zero), mas tem impacto sobre a precisdo
das medidas realizadas com o difratometro. Portanto, deve ser levado em
conta.

Com estes resultados, e conhecendo-se o raio do circulo de difracao, pode-
mos determinar a correspondéncia entre canal eletronico e angulo de difragao.
A calibragao consiste em atribuir & posi¢ao do pico o valor de 26 previamente
conhecido para a reflexdo (111) da amostra: 28,442°.

4.3.2 Perfil da reflexao (111) do silicio

Feita a otimizacao do desempenho do detector, e estabelecida sua calibracao
no circulo de difracao, procedemos a uma comparacao entre o desempenho do
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Figura 4.4: Espectro para calibracao obtido pela observacao sobreposta do
pico (111) do silicio e de um padréo regular de furos ao passo de 2,54 mm.

sistema assim configurado e o do sistema anterior. Adotamos como critério
de comparacao o levantamento do perfil de uma reflexao de Bragg: o préprio
pico (111) do silicio. O resultado é apresentado na figura 4.6, na qual ve-
mos sobrepostos o perfil obtido com DSP e o perfil obtido previamente pelo
método passo a passo com contador de particulas. Para o levantamento
passo a passo foi usada uma fenda de 220 pym junto ao detector. As demais
condicoes experimentais sao idénticas para ambos os casos, exceto pelo fato
de, no caso do DSP, nao haver fenda para eliminagao de espalhamento pelo
ar.

Analisando qualitativamente a comparacao mostrada na figura 4.6, pode-
mos afirmar que o uso de um DSP é competitivo, sobretudo quando con-
sideramos que o tempo de aquisicao de dados para o espectro completo é
reduzido por um fator da ordem de 100.
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Figura 4.5: Relagao entre posicao-canal e canal-posi¢ao, com ajuste de uma
funcao que inclui comportamento nao linear.

4.3.3 Perfil de difragcao completo

Cada espectro obtido com o DSP no difratometro cobre uma faixa angular
de aproximadamente 18°. As regites das extremidades do espectro sao elimi-
nadas por incluirem efeitos de borda (ver segao 3.3). Um espectro completo
pode, portanto, ser obtido a partir de 6 medidas com DSP, cobrindo assim a
faixa tipica de padroes de difracao.

Na figura 4.7 sao mostradas as 6 tomadas de dados realizadas para com-
por o espectro de difracao do silicio. Entre cada uma e a adjacente hd um
deslocamento de 15°, por isso a calibracao de todos os espectros é simples:
basta acrescentar o valor do deslocamento & calibracao ja obtida.

Notamos quedas de intensidade de um subespectro ao préximo. Atribui-
mos este efeito ao fato de haver uma contribuicao de espalhamento do ar
que varia com 26. Para confirmar esta suposicao e eliminar o efeito, seria
necessaria a confecgao de blindagem adequada entre a amostra e o DSP. En-
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Figura 4.6: Comparagao entre perfis de feixe obtidos com DSP e com o
método de varredura passo a passo com contador de particulas.

tretanto esta solucao por ora nao pode ser implementada. A fim de corrigir o
espectro, supusemos uma, contribuicao constante do ruido de fundo em cada
espectro, e a subtraimos de cada um deles, de modo que a transicao de um
a outro seja suave. Esta operacao é relativamente simples, uma vez que ha

uma regiao de sobreposicao de informagoes entre um espectro e os adjacentes.

A comparacao entre espectros completos, obtidos com DSP e pelo método
de varredura passo a passo é apresentada na figura 4.8.

Com relacao aos espectros mostrados, ressaltamos que, no caso do DSP,

foram realizadas 6 tomadas de dados, cada uma durante 30 s (total 180 s).
No caso da varredura passo a passo foi usado um passo de 0,05° em 26, e foi

feita uma tomada de dados de 1 s por passo (total 1800 s).
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Figura 4.7: Sobreposicao de 6 subespectros do DSP, compondo o padrao de
difracao do silicio.

4.4 Consideracoes sobre erros

Além do erro de focalizagao inerente ao uso do DSP j& identificado e descrito
na se¢ao 3.3.2, devemos computar também a incerteza na medida do circulo
do raio de difracao e nas condigoes de alinhamento 6ptico.

Para o raio do circulo de difragao, estimamos que a incerteza seja da or-
dem de lcm. Isto porque nao dispomos de uma informacgao precisa sobre o
posicionamento do foco da fonte de radiagao, nem das posicoes relativas entre
foco-amostra e amostra-detector. Note-se que a incerteza nao é unicamente
devida a imprecisao do dispositivo de medida, mas também ao posiciona-
mento de dois elementos do difratémetro: tubo gerador de raios X e mesa de
difragao, que, no caso do difratometro HZG4, sao fisicamente separados.

Quanto as incertezas (A) no alinhamento 6ptico, podemos listar:
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Figura 4.8: Comparagao entre espectros completos obtidos com DSP (acima)
e com o método de varredura passo a passo (abaixo).

e posicionamento do DSP na direcao vertical, supostamente alinhada de
modo que fonte, amostra e janela do detector estejam no mesmo plano
(A ~ 1 mm);

e posicionamento do DSP ortogonalmente ao eixo do dngulo de reflexao
para o feixe difratado (A ~ 1°);

e orientacao do DSP relativamente ao plano ortogonal ao eixo do feixe
difratado (A = 1°).

O impacto final da superposicao de incertezas sobre a precisao angular
do espectro de difracao pode ser estimado por propagacao de erros: é da
ordem de décimos de grau. O estudo detalhado das fontes de incerteza e a
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supressao dos respectivos erros é objeto de um trabalho & parte, que nao é
tratado aqui.

Devem também ser levados em conta os erros comuns também ao método
de varredura passo a passo, tais como o alinhamento entre feixe incidente e
posicao da amostra. Para fins de comparacao, tomamos o espectro do silicio
em varredura passo a passo como padrao e a partir dele inferimos os erros
acrescentados pelo uso do DSP. Um resultado desta comparacao é mostrado
na figura 4.9, onde sao mostrados os perfis de dois picos de difracao para o
silicio, obtidos com DSP.
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Figura 4.9: Comparacao entre perfis de feixe obtidos com DSP e com o
método de varredura passo a passo com contador de particulas

Vemos na figura que a posicao de cada um dos picos, relativamente a
posicao dos mesmos no padrao, apresenta erro inferior a 0,2°. O erro dife-
rencial é tomado como sendo a diferenca entre a posicao dos picos no espectro
do DSP, menos a mesma diferenca no espectro do padrao. Para os picos apre-
sentados na figura este erro é inferior a 0,1°. Foi tomado o valor de 26 cm
para o raio do circulo de difracao.

A fim de elucidar as conseqiiéncias destas imprecisoes sobre os valores
obtidos para os parametros estruturais da amostra, foi feito o refinamento
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de dados pelo método de Rietveld [41]. Como o silicio tem estrutura cibica,
o parametro de rede relevante é o comprimento do lado da célula unitéria
a. Na tabela 4.1 apresentamos os dados obtidos por refinamento da amostra
padrao de Si[42] usando o programa FullProf [43], numa comparacao entre as
medidas obtidas com o difratomtero comercial HZG4 (“Padrao” ") e os dois
casos em que supomos os valores de 26 cm e 27 cm para o raio R, do circulo
de difracao. Além do valor obtido para o parametro de rede, estao também
mostrados os valores para o fator x2, que estima a qualidade do ajuste obtido
no refinamento, e de Rpyqg4[43].

Analisando a tabela, verficamos que os valores de a obtidos com o DSP
estao de acordo com o valor fornecido pelo fabricante (ver pagina 79) e com
aquele obtido com o difratometro comercial, com erros relativos da ordem
de 0,003. Também se deve levar em conta o fato de que os erros forneci-
dos pelo Fullprof estao evidentemente abaixo de um valor realista, algo que
ocorre constantemente com esse programa. Obtendo valores com o programa
TOPAS[44], os resultados foram anélogos.

Refinamento
FullProf
Parametro de rede Padrdo 5,42536+0,00003
(Angstrons) R =26cm 5,4156+0,0001

R=27cm 5,41409+0,00027
;/ Padrio 1,71

R =26cm 10,9

R=27cm 45,8

Padrio 5,26

R =26cm 9,43

R=27cm 35,2

RBragg

Tabela 4.1: Medidas do parametro de rede para o silicio, obtidas por refina-
mento de dados.



Capitulo 5

Um método de deconvolucao
para espectros de difracao

obtidos com o DSP

Conforme visto nos capitulos anteriores, as medidas de difratometria de alta
resolucao requerem o levantamento de perfis de difracao que podem incluir
picos com largura da ordem de décimos de grau. Caso estes perfis sejam
registrados por um detector sensivel a posicao, deve ser levado em conta que
os dados observados resultam da convolugao do perfil de difracao pela matriz
de resposta (ver se¢do 5.1) do detector. Devido ao fato de o detector ser
sensivel a posi¢ao, deve também ser considerado que a funcao de resposta
nao ¢é necessariamente a mesma ao longo de toda a janela de deteccao. Em
particular, pode ocorrer que a prépria 6ptica de difracao implique um com-
portamento varidvel do perfil de feixe sobre a janela do detector, como foi
mostrado na figura 3.3. Este processo é equivalente a uma convolugao, e
deve igualmente ser considerado. Portanto, ainda que a resolucao espacial
do detector seja compativel com a resolugao angular exigida pelo perfil de
difragao, é pertinente a abordagem do caso geral em que os espectros regis-
trados pelo mesmo tém que ser deconvoluidos. A seguir apresentamos um
método de tratamento de dados desenvolvido para este fim.

87



88 CAPITULO 5. UM METODO DE DECONVOLUCAO PARA ESPECTROS DE DIFRACAO OBTIDOS COM DSP

Contagem

12k

10k

8k

6k

4k 4

2k

A

y(x)=y,+ ‘,mei S

y, = 2053+673

x, = 4336071

20 = 33327+ 144

A = 4622181.07 + 18003.48

00000

T : T
-2000 0
Posi¢ao (um)

T T
2000 4000

Figura 5.1: Perfil observado pelo DSP para feixe colimado, com ajuste de
uma funcao de alargamento de ponto gaussiana.

5.1 O Problema da Deconvolucgao

5.1.1 Matriz de resposta e funcao de alargamento de
ponto para o DSP

A medida de resolucao espacial do DSP demonstra que a um feixe perfeita-
mente colimado corresponde uma distribuicao de contagem de eventos em
torno da posicao do feixe. Idealmente, podemos afirmar que a um ponto
(distribuigdo delta de Dirac) corresponde uma distribuicdo espacialmente
alargada, pelo que a denominamos “funcao de alargamento de ponto” (FAP).
Na figura 5.1 estd mostrado o padrao de resposta do DSP a uma fenda co-
limada, de largura préxima a um décimo da resolucao espacial do detector.
Para efeitos praticos, este padrao pode ser associado diretamente & FAP.

Na propria figura estao indicados os pardmetros de uma funcao analitica,
gaussiana, que se ajusta bem ao padrao observado:
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A et
@) = o+ —=e T (5.1)

Na expressao acima, A é a drea (equivalente ao nimero total de contagens)
do espectro, z, é a posicao central do feixe, e 0 é um parametro relacionado
a incerteza na medida de posicao, ou seja, a prépria resolucao espacial. O
termo ¥, € interpretdvel como um nivel de ruido constante (background)
sobreposto ao espectro. Supondo que a cada ponto sobre a janela linear do
detector esteja associada a fungao y(zx), nota-se facilmente que, a um perfil
de difracdo p(x) corresponde a observagao, pelo DSP, de um perfil observado
f(z) dado por:

+o0o
f(z) = / y( — wp(u)du =y * p (5.2)

o0

A expressao acima corresponde & operagao de convolucao. Caso fosse
possivel identificar também o perfil de feixe observado a uma fungao analitica
(continua, diferencidvel), poderiamos recorrer ao Teorema da Convolugao
para obter uma expressao exata para o perfil de difragao:

Fw) =Y (w)P(w) = Pw) = —— (5.3)

F,Y e P sao as Transformadas de Fourier para f, y e p. A varidvel w estd
associada reciprocamente a variavel x, e corresponde a freqiiéncia espectral de
cada uma das componentes espectrais incluidas na representagao matematica
de Fourier. Portanto, neste contexto, o espectro de difracao procurado é
eXpresso por:

p(x) =TF{P(w)} (5.4)

Ocorre que nao se pode, em geral, atribuir ou associar uma funcao analitica
ao perfil observado. Na pratica, dispoe-se de uma amostragem de f em um
nimero finito de pontos. Se N é o niimero de amostragens, verifica-se que a
operacao de convolugao é representada por um produto de matrizes da forma:
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[fIn = Wlnen [Py (5.5)

onde [f] € um vetor coluna com as f; amostragens de f, e [p] é o equivalente
para p.

Naturalmente deve ser realizada a operacao de deconvolucao, que neste
caso envolve a inversao de uma matriz, para que se conhecam os p; compo-
nentes de p. A matriz quadrada [y] é composta por vetores cujos componentes
sao valores da fun¢ao y. Por exemplo, Para N = 10, e com uma funcao y
estendendo-se sobre 9 canais, a operagao se escreve:

Ji Ys Ya Y3 Y2 y1r 0 0 0 0 O P

f2 Yo Ys Y+ Y3 Y2 y1r 0 0 0 O P2

I3 Y7 Y6 Ys Ya Y3 Y2 y1 0 0 O P3

Ja Ys Yr Yo Ys Ya Yz Y2 y1 0 0 P4

fo | _ | Yo vs yr ¥ Y5 ya Y3 Y2 ;1 O Ds (5.6)
fe O Yo Ys Y7 Yo Ys Ya Yz Y2 W D6 '
Vg 0 0 yo Ys Yr Y6 Ys Ya Y3 Y2 p7

Js 0 0 0 yo Ys Yr Y6 Y5 Ya U3 Ds

Jo 0 0 0 O yo ys Yr Ys Us Ya Do
Wit | 0 0 0 0 O wo vs Y7 Y Ys | | Pro |

Denominamos a matriz [y] como a “Matriz de Resposta” do detector.
Supondo que esta matriz seja inversivel, podemos obter o equivalente ao
resultado de deconvolucio pela aplicacao de [y] " a [f]:

W [f) = W) W o) = [p] (5.7)

5.1.2 Principais métodos de solucao e suas limitagoes

Na exposicao precedente estao sugeridos os principais métodos para solugao
do problema de convolugao:

e resolucao da equacao integral 5.2;

e utilizagao do Teorema de Convolugao, e posterior aplicagao da trans-
formacao inversa de Fourier;
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e inversao da matriz de resposta, e posterior aplicacao da mesma ao vetor
definido pelo espectro observado.

As duas primeiras alternativas supoem o ajuste de uma funcao analitica
ao espectro observado, ou a solucao numérica de equacoes integrais. A ter-
ceira exige a inversao de uma matriz envolvendo da ordem de dezenas de
milhares de termos. Embora existam técnicas ja desenvolvidas que podem se
aplicar a algum destes métodos [46] (por exemplo, as Transformadas Répidas
de Fourier ou métodos desenvolvidos especificamente para a cristalografia,
como o BGMN [47]), o sucesso de cada uma delas ¢ condicionado por vérios
fatores, entre os quais destacamos o fato de que dispomos apenas de uma
amostragem estatistica dos espectros envolvidos no problema. Além deste,
no caso presente temos também as possiveis variagoes da funcao de resposta
em cada ponto do detector. Neste tltimo caso s6 resta a possibilidade de
se trabalhar com o problema matricial, com uma matriz que apresenta uma
funcao diferente em cada uma de suas linhas.

5.2 Um método de deconvolucao

5.2.1 Amostragens de uma fungao distribuicao de prob-
abilidades

Mesmo que se disponha de um detector perfeito, operando sob um sistema
optico sem distorcoes, o que se observa como espectro medido é sempre uma
amostragem discreta, composta por um nimero finito de eventos (particulas
detectadas). Quanto maior for o nimero de eventos da amostragem, melhor
serd a definicao dos detalhes do espectro. Como exemplo, apresentamos na
figura 5.2 uma fungao distribuicao de probabilidades e trés amostragens da
mesma (ver subsecao 5.2.2).

Claramente associamos, pelo exemplo da figura, uma funcao distribuicao
de probabilidades a um possivel padrao de difracao. A distribui¢ao é norma-
lizada, de modo que, para um evento detectado, a probabilidade de o mesmo
ser localizado sobre algum ponto (canal) da janela do detector seja unitéria.
A cada canal corresponde uma probabilidade diferencial, que determina a
forma do espectro.

No caso genérico, o padrao de difracao é convoluido pela matriz de res-
posta do detector, conforme exposto acima. As amostragens observadas sao,
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Figura 5.2: Distribuicao de probabilidade associada a um perfil de difragao
hipotético (acima a esquerda) e amostragens desta distribuicao.

portanto, relativas a um padrao de difracao ja convoluido. Na figura 5.3,
estd mostrado o mesmo exemplo da figura anterior, agora com a distribuigao
original convoluida por um perfil gaussiano com 100 canais de largura 2o.
Importa estabelecer um método para, a partir de uma das amostra-
gens, reconstituir-se a amostragem correspondente (com mesmo nimero de
eventos) do padrao nao-convoluido. Este aspecto distingue o método aqui
apresentado: nao se pretende prover uma forma analitica para o padrao de
difragao deconvoluido, mas apenas uma de suas possiveis amostragens.

5.2.2 Simulacao de amostragens

Para simular amostragens de uma distribuicao de probabilidades, utilizamos
o gerador de nimeros aleatérios disponivel como uma das fungoes primitivas
da linguagem C++[48], a fungdo random(). Esta fungdo gera um ndmero
inteiro entre 0 e (n — 1) segundo uma distribuigdo “plana”, ou seja, com pro-
babilidade igual para cada um dos nimeros entre 0 e n. A fim de demonstrar
sua aplicabilidade para uso na geragao de uma distribuicao de probabili-
dades qualquer, apresentamos na figura 5.4 uma série de quatro espectros,
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Figura 5.3: Distribuicao de probabilidade associada a um perfil de difragao
hipotético convoluido (acima & esquerda) e amostragens desta distribuicao.

com amostragens de mil, 10 mil, 100 mil e um milh&o de eventos (um evento
= um nimero entre 0 e 200).

Os espectros da figura 5.4 equivalem visualmente a um ruido “branco”,
cuja flutuagao estatistica diminui com o nimero de eventos. Para fins de
simulacao de eventos fisicos, esperamos que esta flutuagao seja compativel
com o ruido intrinseco de processos de Poisson. Neste cendrio, cada féton
emitido pela fonte de radiacao representa um ensaio. A probabilidade para
que um féton atinja o detector é um nimero constante e pequeno diante do
nuimero de eventos gerados pela fonte por unidade de tempo. Estas hipoteses
conduzem ao modelo de Poisson, que é verificado experimentalmente para
os processos fisicos de detecgao de particulas [20]. Na figura 5.5 mostramos
a distribuicao de valores em torno da média das contagens para cada um
dos espectros da figura 5.4. Notamos que, efetivamente, as flutuacoes sao
compativeis com o esperado pelo modelo de Poisson: ¢ 2 /N, onde N é o
valor médio. Portanto nao é necessdrio utilizar funcées com maior grau de
aleatoriedade, mas de implementacao mais complexa [46].

Podemos interpretar os espectros na figura 5.4 como padroes observados
por um detector iluminado uniformemente, com a mesma taxa de eventos
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Figura 5.4: Distribuigoes de eventos segundo uma distribuicao plana,
fornecida pela fungao random() do C++.

por unidade de tempo em cada um de seus canais. Como cada canal segue
supostamente uma distribuicao de Poisson, as flutuacoes de um canal a outro
devem variar em torno da média com flutuacdo o = v/N, o que é comprovado
pela figura 5.5.

5.2.2.1 Amostragens da fungao de alargamento de ponto

Para simular amostragens de uma distribuicao qualquer, em particular da
FAP, utilizamos a fungdo random() em combinacdo com o perfil da dis-
tribuicao que se pretende simular. No caso presente, um evento direcionado
a um ponto fixo da janela do detector é detectado em um ponto qualquer,
segundo a distribuicao mostrada na figura 5.1. Obtemos o ajuste de uma
distribuicao de probabilidades gaussiana para a FAP e, para cada evento
simulado, seguimos o seguinte procedimento:

e Sorteamos, com random(), um nmimero de canal dentro da faixa sobre
a qual é conhecida a FAP;
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Figura 5.5: Verificacao da flutuacao estatistica de cada uma das distribuicoes

mostradas na figura 5.3, com ajuste de perfil gaussiano.

e Sorteamos, em seguida, um nimero entre 0 e um valor maximo (um
fator de escala é aplicado, de modo que ao nimero inteiro sorteado
corresponda diretamente um nimero entre 0 e o valor maximo da FAP);

e Se, para o nimero de canal anteriormente sorteado, o valor do segundo
numero sorteado for inferior ao valor da FAP naquele canal, o evento
é considerado valido. Caso contrério, o evento é descartado.

Com isto obtemos distribuicoes de eventos que simulam com muita pre-
cisao as distribuigoes observadas com o DSP. Apresentamos na figura 5.6 um
exemplo no qual foram simulados 100 mil eventos, todos incidentes sobre a
mesma posicao no detector, com flutuacao pré-estabelecida de 30 canais.

5175
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Figura 5.6: Simulacao de eventos segundo uma distribui¢ao que reproduz a
fungao de alargamento de ponto para o DSP.

5.2.3 Algoritmo iterativo para obtencao do espectro
deconvoluido

Utilizando a ferramenta de simulagao de amostragens acima descrito, em
conjunto com a noc¢ao de que os espectros observados resultam de um processo
estatistico determinado por uma funcao de alargamento de ponto conheci-
da, elaboramos o seguinte procedimento para obter estimativas do espectro
deconvoluido:

e Sao sorteados eventos sobre a janela do detector, segundo uma dis-
tribuicao que deveria ser o préprio perfil de difracao que se pretende
estimar;

e Como este perfil nao é conhecido, tomamos como primeira hipétese
que este perfil é dado pela prépria distribuigao de dados observada (o
espectro medido);
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Cada evento sorteado é distribuido segundo a FAP previamente con-
hecida, de modo que podem-se armazenar duas informacoes: o canal
sorteado sobre a janela do detector (que segue o padrao de difracao), e
o canal onde o evento foi efetivamente detectado (que forma o espectro
observado);

O nidmero de eventos gerados é exatamente o mimero total de contagens
registradas no espectro observado;

Ao fim da primeira iteracao, os dois conjuntos de dados fornecem dois
espectros: um para o padrao de difracao “tentativo”, outro para um
espectro observado “por simulagao”;

Assim como o espectro observado “por simulagao” difere do efetiva-
mente observado, também o padrao de difracao “tentativo” difere do
padrao de difracao real;

Supoe-se que ha proporcionalidade entre as diferencas de cada par de
espectros, de modo que o padrao de difracao “tentativo” pode ser apri-
morado de acordo com a proporcao verificada entre os espectros obser-
vados realmente e por simula¢ao (ver figura 5.7). Em cada canal x;, o
valor do espectro tentativo é tomado como:

N T fat1(zi)
Pt (25) = pp () ) (5.8)

Um novo ciclo iterativo é iniciado, tomando o padrao de difracao “ten-
tativo” modificado como nova estimativa para o padrao de difracao
real;

Os ciclos sao repetidos, até que haja concordancia satisfatéria entre os
espectros observados realmente e por simulagao. Neste ponto, a iltima
hipétese para o padrao de difragao “tentativo” é tomado como sendo o
espectro deconvoluido.

Todos os passos deste procedimento sao fisica e matematicamente con-

fidveis. Entretanto pode ser questionada a hipdtese de proporcionalidade
entre as formas dos espectros convoluido e nao convoluido. Esta hipdtese foi
inicialmente apresentada e testada em um algoritmo utilizado para corrigir o
efeito das fendas sobre o espectro de difragao de raios X a baixo angulo [49].
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Naturalmente ha situacoes em que esta hipotese nao pode ser assumida, mas
no caso em que a funcao de alargamento de ponto tem forma gaussiana a
proporcionalidade entre as formas de perfil convoluido e deconvoluido é evi-
dente. Caso se verificasse o contrario, logicamente nao haveria convergéncia
do processo iterativo para um espectro estdvel. Verificamos que o método
é estavel, e que responde satisfatoriamente a testes de confiabilidade. Um
exemplo é mostrado na figura 5.8, onde estao expostos os resultados obtidos
para a deconvolucao dos espectros mostrados em 5.3.

fos1

Figura 5.7: Representacao qualitativa da relagao entre as formas de espectros
para os padroes convoluido (esquerda) e deconvoluido (direita) para duas
iteragoes sucessivas do processo de deconvolugao.

Os espectros da figura 5.8 foram obtidos com 5 ciclos de iteracao. O
primeiro deles (acima, a esquerda) é o resultado da operagao de convolugao
da FAP sobre espectro deconvoluido obtido para 100 mil eventos. Note-se
a similaridade deste com a distribuigao equivalente, mostrada na figura 5.3.
Observamos que os 3 picos sao nitidamente separados ao final das 5 iteragoes,
e que a qualidade do espectro deconvoluido depende do nimero de eventos
registrados em cada amostragem.

Na figura 5.9, estd apresentado um caso critico, em que os picos do padrao
original estao separados por uma distdncia comparavel & prépria resolucao
espacial do detector. Observamos que, ao final de 100 ciclos de iteracao, os
3 picos estao nitidamente identificados.
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Figura 5.9: Teste do algoritmo de convolugao num caso hipotético em que os
picos do padrao de difracao estao sobrepostos.
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A implementacao completa do algoritmo é feita em um programa prin-
cipal em linguagem C++ [48]. A este sdo agregados subprogramas, para
preparacao dos dados, simulacao de amostragens, testes de procedimentos,
etc. O tempo de computacao tomado por cada ciclo depende do nimero total
de contagens no espectro observado. Tipicamente é da ordem de segundos
para contagens na faixa de 10000 eventos.

5.2.4 Aplicagcao aos dados do padrao de difragcao do
silicio

Mostramos na figura 5.10 o resultado de deconvolugao para cada um dos

picos da amostra padrao de silicio, obtido pelo método acima exposto. Foi

usada a FAP mostrada na figura 5.1. O resultado é quase idéntico ao espectro

medido, confunde-se com ele.

A aplicagao do refinamento de Rietveld aos dados deconvoluidos resul-
tou numa nova estimativa para o parametro de rede: (5.413434-0.00008) A.
Notamos que nao hd impacto significativo do processo de deconvolucao so-
bre o valor obtido por refinamento, sobretudo porque os erros dominantes
estao associados as imprecisoes geométricas que interferem sobre a posicao
dos picos, e nao as larguras dos mesmos. Por outro lado, o resultado de de-
convolucao mostra que as larguras de pico ficaram praticamente inalteradas,
o que demonstra que a resolucao espacial do detector é suficiente para uma
amostragem precisa do espectro.
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8 picos do espectro de difragdo medido (linha cheia) para o silicio.
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Conclusao

Neste trabalho original, que retine Fisica e instrumentacgao cientifica, desen-
volvemos um método alternativo para realizar as medidas de cristalografia
que sao feitas com os difratometros, que foram nosso ponto de partida.

Para realizar estas medidas, construimos um DSP novo, com a carac-
teristica interessante de ter camaras de detecgao e de localizagcao separadas,
facilitando mudancas na eletronica de leitura. Além disso, esse detector
também permite medir posicao de incidéncia de radiacao com a resolugao
necessaria para medidas de difracao de Raios X. Pudemos melhorar seu de-
sempenho, desenvolvendo e testando um novo pré-amplificador que fornece
uma boa relacao sinal-ruido, como esta explicado no capitulo 2 e no Apéndice
C.

Com isso, pudemos fazer a implementacao do difratometro baseado em
DSP mostrado na figura CO.1, obtendo boa resolugao espacial e mostramos
as correcoes necessarias para levar em conta a geometria 6tima do sistema.

Também foi desenvolvido um algoritmo de deconvolucao dos dados. Este
algoritmo é suficientemente geral para permitir a deconvolugao no caso em
que a FAP varia a cada ponto da janela do detector, mas nao foi necessario
utilizar esta possibilidade porque a resolucao do detector é suficiente para
obter o espectro de difracao praticamente sem distorcoes, uma vez que a
distorcao do ponto de focalizacao sobre o circulo de difracao é inferior a
resolucao espacial do detector, como foi mostrado no capitulo 4. Conseguimos
obter medidas de parametro de rede para a amostra padrao de acordo com
os valores obtidos pelo difratometro comercial

A fim de aperfeigoar este sistema, temos que aprimorar a precisao geométrica
do difratometro, como discutido na secao 4.4. Um aspecto tedrico que pode
ser aperfeicoado é o refinamento de Rietveld. Devem ser feitas mais medidas,
com utilizagao mais extensiva de outros programas e estudo mais aprofun-
dado do modelo utilizado. No futuro, também se pode usar o sistema para
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Figura CO.1: Difratometro com DSP construido no presente trabalho.

estudar amostras de outros materiais.

Outra perspectiva para este trabalho é a extensao do método de decon-
volugao para a correcao de imagens.

Trabalhos futuros em decorréncia desta tese estarao listados na péagina
do LSD na internet [36] e dever@o incluir pelo menos dois artigos: um so-
bre o novo DSP e outro sobre o método de deconvolucao, além de material
detalhando as técnicas de construcao e caracterizacao de pré-amplificadores
utilizadas.
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Apéndice A

Geometria Euclideana em
Difratometros de pé

Pode-se demonstrar facilmente que, para um tridngulo qualquer delimitado
por segmentos de reta de comprimentos Ly, Ls e L3, sob dngulos a1, as e as,
como mostrado na Fig. A.1, valem as seguintes relacoes de igualdade:

sena;  senq,  senas

A expressao acima é conhecida como “Lei dos Senos”.

L,

L;

Figura A.1: Um tridngulo e seus parametros.
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Figura A.2: Triangulos inscritos: retdngulo (a), obtusangulo (b) e acutangulo

(©)-

Suponha-se que os vértices do tridngulo estejam localizados sobre o perimetro
de um circulo, de modo que a disténcia do centro deste circulo a cada um dos
vértices seja o proprio raio R. Importa conhecer a relagao entre os pardmetros
do circulo e do tridngulo neste caso especifico.

H4 trés possibilidades genéricas, ilustradas na Fig. A.2, que permitem
classificar quaisquer outras.

A.1 Caso Retangulo

Se o tridngulo circunstrito é retangulo, nota-se que o centro do circulo estd
localizado no meio da hipotenusa, ja que, tracando-se segmentos de reta
perpendiculares ao centro dos catetos, obtém-se (ver Fig. A.2 (a)):

NCRORIE

E esta igualdade leva-nos a:
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L Ly Ly L —9R—-D (A.3)

sena;  senq,  senas  sen (g)

A.2 Caso obtusangulo

Para este caso, o dngulo v definido entre o raio e o lado maior, Ly, é tal que
(ver Fig. A.1 (b)):

ar=(y+a)+(y+a3) =7+ (a2 + az) (A.4)

Como a; + as + a3z = m, concluimos que:

yzm—g (A.5)

Por outro lado, vemos também da Fig. A.2(b) que

2Rcosy = L1 =2Rcos <a1 — g) = 2Rsenay (A.6)
Donde
L
L —9R=D (A7)
sena;

Portanto, temos novamente

- - - D (A.8)

senao sena, Senas

A.3 Caso acutangulo

Um triangulo agudo inscrito pode ser subdivido em 3 sub tridngulos, cada
um com dois lados iguais ao raio do circulo, definidos por angulos v e ¢ tais
que (ver Fig. A.2 (c)):
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Vi L T
2+5z—|—2—7r = —5 (A.9)

Notamos também que vy, + 75 + 73 = 27, e que, para cada um dos trés
sub triangulos (i, j, k) podemos escrever:

Yi+ (o —65) + (g — Op) =

Yi + (Qj + Oék) — (63 + 5k) = iy
N (T T _
2 — .
%-—i—(ﬂ'—ai)—lw— 7T2%1 = 7

— % —a;  (A.10)

Como os sub tridngulos tém dois lados iguais a R, temos:

2 Rsen <%> = L; = 2Rseno; = Dsenc; (A.11)

Portanto:

b L. L _p (A.12)

senao senc,, senaes

Concluimos finalmente que a relacao acima é vélida para qualquer tridn-
gulo circunscrito.

A.4 Caso da geometria de um difratémetro

Em um difratémetro de raios X, o gerador de radiacao e o detector se movi-
mentam sobre um circulo centrado na superficie de um porta-amostras, como
mostrado na Fig. A.3. Vemos, pelo acima exposto, que os angulos ¢ e ¢ sao
iguais, ja que:
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L L L
=D = . = senp =senyY = — =— p=¢ (A'13)
seny seny D

Em conseqiiéncia, qualquer cristalito (grao da amostra policristalina) ori-
entado sob angulo # relativamente ao feixe de incidéncia - quando o 4ngulo
entre este e a superficie da amostra também é 6 - pode originar reflexao de
Bragg. Os feixes refletidos por todos os cristalitos nestas condigoes convergem
para um unico ponto de focalizacao, sobre o qual é disposto o detector. O cir-
culo que contém a fonte pontual de raios X, a superficie do porta-amostras e
o ponto de focalizacao é por isto denominado “circulo de focalizacao”. Note-
se que o raio deste circulo varia com 6, mas o circulo do difratémetro é fixo,
de modo que para cada valor de # é mantida a focalizacao do feixe difratado
sobre o detector.

Circulo de focalizagido

Detector

Fonte de raios X

Amostra poli-cristalina Z@

Circulo do difratdmetro

Figura A.3: Geometria e elementos bédsicos de um difratémetro de po.
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Apéndice B
Secao de Choque

Neste apéndice sao apresentados mais detalhes sobre o conceito de secao de
choque e de como calcular seus valores.

B.1 Definicao

A secao de choque é um conceito importante para se descrever uma interagao
entre particulas, pois a partir dela é possivel calcular a probabilidade de
ocorréncia. A defini¢ao para a secao de choque o relativa a uma determinada
interacdo, na qual um feixe de particulas incide em um alvo (que pode ser
uma unica particula, ou uma chapa fina ou um bloco de material), é dada
por:

= Fr (B.1)

o — H N, int
F
onde W é a taxa de interacoes ocorridas por unidade de tempo, N;,; é o
nimero de interacoes ocorridas por unidade de tempo, F' é o fluxo, ou seja, o
nimero de particulas incidentes por unidade de drea por unidade de tempo,
e Ny, o nimero total de particulas do alvo que foram atingidas pelo feixe.
Portanto, esta quantidade tem dimensiao de (comprimento)?,ou seja, de
drea. Na verdade, as quantidades empregadas na defini¢ao geralmente variam
com a posicao e, a rigor, na equacao B.1 devem ser empregados seus valores

médios. Por isso, é usual trabalhar com a secao de choque diferencial j—gz,
dada por:
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do 1dW
0 Fd0 (B.2)

Deste modo, a secao de choque total o é dada, simplesmente, por ¢ =
[ % 4.

Para o caso particular de um feixe de Ny particulas atravessando uma
placa fina! de material com espessura éz e N particulas-alvo por unidade de
volume, a probabilidade P de espalhamento é dada por:

Nyt Niw oFNy  oNy ox
No  FA FA % on o (B.3)

onde A é a drea do feixe incidente, V' = A éx é o volume das particulas
atingidas no alvoen = NTM ¢é a densidade de particulas espalhadoras no alvo.

No caso de um bloco espesso de material de espessura X, basta aplicar a
equacgao B.3 a camadas de espessuras infinitesimais dr do alvo, levando em
conta que as particulas que interagem sao removidas do feixe, resultando em
uma variagao d/N no nimero N de particulas:

dN
- =on dx (B.4)
Integrando, obtém-se:
N = Nyexp(—nox) = Nyexp(—puzx) (B.5)

onde N é o nimero de particulas que sobram no feixe depois que ele atravessa
o alvo e p é denominado coeficiente de absorgao.

Assim, a se¢@o de choque (ou pelo menos um valor médio) para a interagao
de determinado tipo de particula com o material de um alvo pode ser obtida
fazendo um feixe incidir sobre um bloco de espessura conhecida e medindo
o nmimero de particulas que o atravessa. Inversamente, calculando a secao
de choque relativa a determinado tipo de interagao, é possivel saber qual a

!Segundo esta condicdo, L tem que ser suficiente pequeno para que nenhum centro
espalhador impecga os demais de serem atingidos pelas particulas do feixe incidente.
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contribuicao desse processo para a absorcao das particulas que atravessam
um material.

Para o cédlculo da secao de choque de um processo, é necessario saber
uma expressao exata ou aproximada para o potencial (ou para os campos)
da interacao envolvida. Para as medidas deste trabalho, s6 é relevante estu-
dar interagoes a energias abaixo de 100 keV, como explicado no capitulo 2.
Calculos de sec¢oes de choque para interagoes de particulas de altas energias
podem ser encontrados em outras referéncias[52, 53].

A seguir, discute-se o cédlculo da secao de choque para um dos processos
importantes para este trabalho, mencionado no capitulo 2, a se¢ao de choque
do espalhamento Thomson, obtida através do eletromagnetismo cléssico.

B.2 Espalhamento Thomson
Para calcular a secao de choque relativa a interacao da radiacao eletromag-

nética com elétrons livres, considera-se uma onda incidente com o campo
elétrico associado Ejy:

Ey = Eyexp(ikny - Z)2 (B.6)

A razao entre a secao de choque infinitesimal e um elemento infinitesimal
de drea dS é igual a razao f entre o fluxo de energia irradiada e o de energia
eletromagnética associada ao campo incidente:

do = fdA = fr2dQ (B.7)

onde dA estd dado em coordenadas esféricas e f pode ser expresso em termos
dos valores médios (sobre periodos idénticos) das poténcias associadas:

Q|
SR

f = da) (B.3)

dQ>

A energia eletromagnética incidente por unidade de tempo por unidade
de drea é dada pelo valor médio do vetor de Poynting para o campo incidente
[54]:
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(o) = (B.9)

Jé o fluxo de energia por unidade de tempo relativo a onda espalhada é
dado pelo vetor de Poynting S, com:

- ¢ = = cC g
S=—FExB=—|E|"n B.10
gy 2 (B.10)
onde E é o campo espalhado.
O campo E pode ser obtido considerando-se um elétron com momento de

dipolo p'= er(t)[54]:

= 1 €2 .2 2
E = PXT ) XT = ’E‘ <—) |@|” sen“« (B.11)

2r c2r

onde d@ =7 (t) é a aceleragao do elétron e a é o angulo entre a e 7.
Para encontrar a aceleracao do elétron pelo campo incidente Ej, basta
aplicar a segunda lei de Newton:

—=t0_ 2 (B.12)

m m

G F  eE, ek, exp(iknyg - &)
m

Logo:

() (5= (o) (&) e B9

Substituindo as equagoes B.9 e B.13 na equagao B.7, obtém-se:

()

do = (d TN 5 r2dQ) (B.14)
aQ
2

j—g = mec?) sen’a (B.15)
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4 7

X

Figura B.1: Sistema de coordenadas para o espalhamento Thomson.

Paa obter sena, usa-se o sistema de coordenadas mostrado na figura B.1,
onde ny = z. Deste modo, gy esta no plano zy, sendo expresso como:

£0 = cos YT + senyy (B.16)

Além disso, 7 é dado por:

7 = senf cos ¢T + senfsengy + cos 6z (B.17)

Para obter a, basta obter o produto escalar destes vetores unitérios, pois:
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7€ = cosa = send cos(1) — ¢) (B.18)

Para uma onda incidente nao polarizada, considera-se a polarizacao mé-
dia, de forma que:

1 1
cos® o = Esen29 — sen’a = 5(1 + cos? 6) (B.19)

Assim, a secao de choque diferencial é:
do 1/ e \?
—=-(— (1 29 B.20
a2 (mc2) (14 cos™9) ( )
De onde se obtém a férmula de Thomson, através da integracao em todos
os angulos solidos:

2 2

3 \mc? 3

onde 7, é o raio cldssico do elétron. Para elétrons, o = 0,665 x 10~2%m?.



Apéndice C
Artigo publicado

Segue a versao integral impressa do artigo [22] publicado em periédico in-
ternacional como resultado do trabalho desta tese. A versao digital estd
disponivel em [23].
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