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PARAMETROS DE REDE DO QUARTZO B A 1003 K DETERMINADOS
POR DIFRACAO MULTIPLA DE NEUTRONS

LUIZ CARLOS DE CAMPOS

RESUMO

Os parametros a € ¢, da cela hexagonal do quartzo B, foram determinados
utilizando dados de difragio multipla de néutrons. Para tanto, foi utilizado um
diagrama “Umweg” de difragio multipla de néutrons (DMN) da reflexdo 00.1 do
quartzo [3, obtido na temperatura de 1003 K. Na metodologia aplicada, os picos do
diagrama foram classificados como “bons para a determinagiio do parimetro g”
(bda) ou “bons para a determinagdio do pardmetro ¢” (bdc), de acordo com a
sensibilidade apresentada para uma dada variagdo dos parAmetros. Dois métodos
foram desenvolvidos. Um deles, que foi denominado “método absoluto”, utiliza as
posigdes angulares azimutais, dos picos, em relagio a origem do diagrama
experimental. O outro método, denominado “método relativo”, utiliza as distancias
angulares azimutais entre pares de picos selecionados. Os valores encontrados para
0s dois pardmetros, em ambos 0s métodos, resultaram de uma confrontagéo entre as
posicdes angulares azimutais, no caso do método absoluto, ¢ das distincias
angulares azimutais, no caso do método relativo, com diagramas tedricos de
indexacfo. Estes diagramas foram obtidos para cada um dos métodos. Para a
determinagéio de valores mais precisos para os pardmetros, um processo iterativo foi
aplicado. Neste processo um valor encontrado para um dos parimetros é utilizado
na determinagdo do outro pardmetro, até a convergéncia de ambos. O processo
iterativo foi utilizado nos dois métodos. O melhor resultado, com maior precisio,
foi encontrado utilizando o método relativo. Os valores encontrados para os

parimetros, neste caso, foram: a = 4,99646 + 0,00058 A ¢ ¢ = 5,46116 + 0,00044 A.
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DETERMINATION OF THE CELL PARAMETERS OF B-QUARTZ AT
1003 K BY NEUTRON MULTIPLE DIFFRACTION

LUIZ CARLOS DE CAMPOS

ABSTRACT

In this work, neutron multiple diffraction (NMD) data was employed for the
determination of the parameters a and ¢ of the B-quartz hexagonal cell at 1003 K. An
experimental 00.]1 B-quartz NMD “Umweg” pattern has been used for the determinations.
During the indexing of the B-quartz pattern it was verified that most of the peaks could be
classified as either “good for the determination of the parameter a” or “good for the
determination of the parameter ¢”. With such a classification, it became possible to employ an
iterative process for the determination of both parameters. To attain this purpose, two
methods were developed. The first one, named “absolute method”, used angular azimuthal
positions of the peaks, related to the origin of the experimental diagram. The second method,
named “relative method”, used azimuthal angular differences between two selected peaks.
The values obtained for both parameters, in the two methods employed, was found by
applying the angular azimuthal positions, for the first method, and the azimuthal angular
differences, for the second method, upon appropriate theoretical indexing diagrams. An
iterative process was applied in order to obtain the values of the parameters. In this process,
the value obtained for one of the parameters was used in the determination of the other
parameter. The process continues until both parameters converge. The iterative process was
used in both methods. The relative method proved to be better than the absolute method. The
best values of the parameters obtained by the relative method were: a=4.99638 + 0.00057 A
and ¢=5.46119 £0.00044 A.
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CAPITULO 1

INTRODUCAO

I.1 O FENOMENO DA DIFRACAO MULTIPLA

O fendémeno da difragdo miiltipla ocorre quando um feixe de radiagdo atinge um

monocristal e € difratado por mais de uma familia de planos cristalinos, simultaneamente.

Este fendmeno foi constatado primeiramente por Wagner [1], em 1920, que o
apresentou como causador da diminuigdo da intensidade observada na difragéo de raios X por

uma familia de planos de um cristal. Wagner denominou este fenémeno de “Autheliung”.

Renninger {2], em 1937, verificou que poderia também ocorrer um aumento na
intensidade observada na difragdio de raios X por planos de fraco poder refletor. Ele analisou a
reflexdo proibida (222) do diamante. Girando o cristal em torno do vetor de espalhamento
dessa reflexdio, cle observou variagdes muito grandes da intensidade embora ela devesse ser
praticamente nula. Renninger deu a estas variagdes o nome de “Umweganregung”. Ele foi o
primeiro pesquisador a provocar de modo sistematico o aparecimento de difragdo maltipla,

mediante a rotagio do cristal em torno do vetor de espalhamento de uma reflexo de Bragg.

A visualizagdo do fendmeno de difragio multipla torna-se mais ficil quando se
utiliza o conceito de espago reciproco, ao qual se aplica a formulagdo de Ewald para o
fendmeno de difracdo. Assim sendo, considerando-se uma esfera de raio igual ao inverso do
comprimento de onda da radiagdo incidente € centro sobre o vetor do feixe incidente que
passa pela origem da rede reciproca, a difracdo muiltipla ocorre quando dois ou mais pontos
da rede, além da origem, encontram-se simultaneamente sobre a superficie da esfera. Nesta
situagdio, surgirdo feixes difratados cujos sentidos sdo os mesmos dos vetores com origens no
centro da esfera e extremidade nesses pontos. A esfera, definida acima, ¢ conhecida por esfera
de reflexdo ou de Ewald. A FIG. ! mostra a representagio do fendmeno de difragdo maltipla,
no espago reciproco, quando provocado de forma sistemética. Este € o caso mais simples,

com somente trés feixes.
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FIGURA 1 — Representagéo esquematica do fendmeno de difragio multipla para o caso de
trés feixes. Na Figura esté ilustrado o modo de provocar o aparecimento de

feixes secundarios em forma sistematica (apés Renninger [2]).

Na Figura, as intersec¢des dos diversos pontos da rede reciproca com a superficie
da esfera sdo representadas por 0, 1 e 2. O feixe incidente, que passa pelo centro da esfera e
pelo ponto 0, ¢ difratado pelo ponto 1 da rede. Ao girar o cristal em torno do vetor de
espalhamento Hyg;, com origem no ponto 0 e extremidade no ponto 1, o ponto 2 da rede
reciproca podera interceptar a superficie da esfera de reflexfio, o que acarretard um segundo
feixe difratado por este ponto. Se outros pontos da rede reciproca, que representam familias
de planos da rede direta, interceptarem a esfera simultaneamente com o ponto 2 teremos o
caso de n feixes, onde n representa o nimero de pontos sobre a superficie da esfera, incluindo
a origem. A reflexdo produzida pelo ponto 1 é chamada de reflexo priméria e o feixe
correspondente de feixe primério. No caso Renninger a reflexfio primaria é sempre maxima,
durante o giro do cristal. Porém o méximo dessa reflexdo ¢ afetado quando ocorre difragio
miltipla. Os outros feixes, simultaneamente difratados com o feixe primério, sdo chamados
feixes secundarios e as suas reflexdes de reflexdes secundérias. E importante destacar que o

fendmeno de difragdo multipla, diferentemente do que ocorre em difragfio simples onde os



feixes incidente e difratado estio contidos em um Gnico plano, ocorre tridimensionalmente.
Isto €, os feixes secundarios sdo difratados em diversas diregdes no espaco.

Na difragdo simples, caso de dois feixes, ha uma transferéncia de poténcia do
feixe incidente para o feixe difratado, assim como do difratado para o incidente. Nestas
condigdes, os dois feixes formam um sistema acoplado de transferéncia de poténcia. Na
difragdo multipla, com n feixes envolvidos, haverd n(n-1) transferéncias de poténcia, exceto
aquelas correspondentes a reflexdes proibidas onde ndo hé transferéncia.

No fendmeno de difragiio multipla, a intensidade da reflexdo priméria sofre
alteragdes quando ocorrem reflexdes secundérias. Quando uma reflexdio primaria Ayk,l, for

permitida pelo grupo espacial ao qual pertence o cristal ( Fhokole # 0), o feixe incidente

dividira poténcia com o feixe primério e os feixes secunddrios. O feixe primario, por sua vez,
devolve poténcia ao feixe incidente transferindo também poténcia aos feixes secundérios,
desde que sejam permitidos os acoplamentos. Esta troca de poténcia acarreta uma variagio na
intensidade do feixe primario. As variagdes na intensidade do feixe primdrio sdo, geralmente,
negativas. O diagrama obtido para o feixe primdrio, neste caso, é chamado “Aufheliung”.

Quando a reflexdo primaria utilizada for proibida pelo grupo espacial (Fhokoly =0)- as

variagdes na intensidade da reflexdo priméria serdo positivas uma vez que o feixe primario
nfio esta acoplado diretamente com o feixe incidente, o que acarreta o aparecimento de picos
positivos sobre a radiagdo de fundo. Neste caso valem os acoplamentos secundarios —
primério. O diagrama de difragio miltipla obtido neste caso é chamado “Umweganregung”
ou, simplesmente, “Umweg”. Um terceiro tipo de diagrama pode ocorrer, quando a reflexio
primaria ndo ¢ proibida mas ¢ fraca. Neste caso, temos um diagrama que Mazzocchi &
Parente [3] denominaram misto “Authellung-Umweg”. Anteriormente, Moon & Shull [4] ja
haviam observado este caso com a reflexfio 200 do Ferro (vide Fig. 5 no trabalho destes
autores).

Em 1945, Zachariasen [5] propds uma teoria para calcular a intensidade difratada
por um feixe de raios X, no caso de dois feixes (difragdo simples). Em 1948, Bacon & Lowde
[6] estenderam as solugdes obtidas por Zachariasen, para difragdo de néutrons nos casos onde
ocorre alta extingdo secundaria. Em 1964, Moon & Shull [4] apresentaram uma teoria que
permitia o calculo das intensidades multiplamente difratadas. Os autores apresentaram um
sistema de equagdes diferenciais de 2* ordem, as quais descrevem as variagdes das poténcias

dos diversos feixes envolvidos na difracdo multipla (primdrio e secundarios), conforme eles



atravessam uma camada cristalina de espessura dx, a uma profundidade x abaixo da superficie
de uma placa monocristalina. Eles propuseram uma solugiio aproximada para a intensidade da
reflexfio prunaria na forma de expansdo em sénie de Taylor da poténcia dessa reflexdo, em
torno do ponto x=0. Nas solucdes analiticas encontradas, a série foi expandida até 2” ordem.
As solugdes dessas equagdes correspondem ds mtensidades dos ferxes envolvidos. Em 1969,
Caticha-Ellis {7] apresentou solugdes aproximadas, retendo termos até 2* ordem no caso de
dois feixes ¢ até 3 ordem no caso de trés feixes, quando o feixe primdrio é refletido e o
secundarnio transmitido. Apresentou também a solugdio exata para o fendmeno. A solugdo
exata no caso de muitos feixes depende de programas de computador que, para o caso de n
feixes, Tesolvam um sistema com n° equacdes lineares simultdneas para a determinagéio de n°
constantes de integragfo, que aparecem nas n expressdes que representam a intensidade. Em
1972, Imakuma [8] calculou, por meio de computador, a solugfo exata dada por Caticha-Ellis
para quatro feixes, onde o primédrio é refletido e os secundanos sdo um refletido e o outro
transtmiido. Em 1974, Parente & Caticha-Ellis [9] estenderam a validade da solucédo
encontrada por Moon & Shull {4] para casos de alta extingdo secundéria e alta absorgdo. Para
1$s0, 05 autores deduziram o termo geral da sénie de Taylor de modo que o caleulo do termo
de ordem m se torna possivel, tio loge o termo de ordem m-I seja obtido. Assun o calculo
pode ser facilmente realizado por computador, em forma iterativa, até uma ordem m qualquer.
Em 1984, Mazzocchi {10] aplicou o calculo iterativo em trabalho referente ao
estudo das fases o e B do quartzo, utilizando difragdo multipla de néutrons. Deste ponto em
diante, usaremos a sigla DMN para indicar difragio multipla de néutrons. Para a analise, foi
apresentado um programa de computador, ¢ qual mais tarde foi denominado MULTI [11],
que simula diagramas de DMN tanto em caso de baixa como de alta densidade de reflexdes,
bem como de alta extingdo secundiria efou alta absorgdo. Com este nome, o referido
programa foi utilizadoe ne estudo da estrutura do quarizo B, por Mazzocchi & Parente [3].
Posteriormente, for desenvolvida wma versio do programa para raiwos X (MULTX). A
viabilidade da utihzacio desta Giltima versdo foi mostrada na caractenizagio de estruturas
epitaxiais e heteroepitaxiais de semicondutores [12, 13, 14]). Mais recentemente, MULTT foi
adaptado para o caso ciibico e utilizado no refinamento dos pardmetros estruturais das fases

ferrimagnética e paramagnética da magnetita, medidas com dados de DMN |15, 16].



12 DETERMINACAO DE PARAMETROS DE REDE UTILIZANDO DIFRACAO
MULTIPLA

A utilizagfio de difragdo multipla para a determinag¢do de pardmetros de rede foi
estudada por alguns autores. Kossel [17], em 1936, foi o primeiro a reconhecer as
possibilidades de utilizagdio do método do feixe divergente para a determinagdo de pardmetros
de rede. Renninger [2], em 1937, fez a primeira determinagdo do valor de um parametro de
rede utilizando difragdio maltipla de raios X. As posi¢des angulares azimutais de alguns picos
do diagrama de difrago multipla da reflexdio 222 de um cristal de diamante, foram utilizadas
nessa determinagdo. A posi¢do azimutal de um pico era medida a partir de um dos espelhos
de simetria do diagrama. Segundo Post [18] este procedimento poderia se revelar muito bem
adequado a determinagéio de pardmetros de rede, com alta preciso. O procedimento permite o
uso de um grande nimero de reflexdes, que sdo observadas quando da rotagdo do cristal ao
redor da normal ao plano primario. Caticha-Ellis [19), em 1973, realizou um estudo sobre a
sensibilidade do método de difragdo multipla para determinagio de pardmetros de rede, onde
apresentou uma teoria para a largura dos picos de interagdo. Apresentou ainda a relagiio entre
a largura do pico e a incerteza na medida da razfio entre o comprimento de onda e 0 pardmetro
de rede, em um cristal ctbico. Apresentou ainda uma otimizagio do experimento com a
possibilidade de execugdo de experimentos “livres de divergéncias”, onde as contribui¢les
para a largura do pico, do feixe divergente e da largura do mosaico, sfo neutralizadas
mutuamente.

Até onde vai o nosso conhecimento, os trabalhos realizados até o momento
trataram do caso mais simples de determinagdo do pardmetro de uma rede cubica. Apenas
Caticha-Ellis [19] tratou do caso geral, porém com énfase maior no caso ¢ibico.

Neste trabalho desenvolvemos uma metodologia para a utilizagdo da DMN na
determinacio dos pardmetros de rede da cela hexagonal do quartzo . A metodologia foi
aplicada utilizando um diagrama experimental de DMN, obtido em varredura por passos

(“step scanning™).



CAPITULO I

PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Para o desenvolvimento deste trabalho, foi utilizado um diagrama experimental
“Umweg” de DMN da reflexfio 00.1 do quartzo B, obtido no difratémetro de néutrons do
Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN-CNEN/SP) [3,10].

A uma temperatura de 846 K o quartzo o, um dos polimorfos da silica (Si0»), sofre
uma transigdo reversivel para o quartzo f3. Nesta alta temperatura, a estrutura do quartzo passa
de uma simetria trigonal, grupo espacial P 3221 (ou seu enantiomorfo P 3,21), para uma
hexagonal, grupo espacial P 6,22 (ou seu enantiomorfo P 6,22). Segundo Dana & Dana [20]
a fase B permanece inalterada até aproximadamente 1143 K. Para a obtengfio do diagrama do
quartzo [3, foi utilizado um monocristal de quartzo natural na forma cilindrica com 5 cm de
didmetro ¢ 5 cm de altura, com a dire¢do cristalina [00.1] aproximadamente paralela ao eixo
do cilindro. O cristal foi colocado num arranjo experimental especialmente desenvolvido para
este estudo, o qual inclufa um colimador especial a fim de obter diagramas de DMN com boa
resolugio. O cristal foi cuidadosamente orientado no feixe de néutrons usando a reflexio
permitida 00.3 e posicionado para difratar a reflexdo proibida 00.1 [10]. A orientagdo da
reflexdo priméria € condigfio indispensével para se obter boa precisio na determinagdo dos
parametros, a partir das posi¢des azimutais dos picos de difragdo maltipla.

Para se obter a fase B, o cristal foi aquecido num forno elétrico de ago inoxidavel,
desenhado especialmente para esta finalidade. A temperatura préxima a superficie do cristal
foi cuidadosamente aumentada até 1023 K. Esta temperatura estd abaixo da temperatura de
transigio para a fase tridimita, 1143 K, mas esta bem acima da temperatura de transi¢do o3,
evitando desta forma qualquer contaminagio do diagrama pela fase o. A varredura ¢ foi
executada em passos de 0,1°, com contagem de 3 minutos para cada passo. As medicdes
foram feitas com a temperatura estabilizada em 1003 K. O diagrama estendeu-se de -1 a 85,8°
na escala de medida, resultando em um intervalo de 43 a 129,8° na escala de indexagdo. A
limitagdo a um intervalo, com cerca de 87°, foi devida a uma ruptura da resisténcia elétrica do

forno. Esta extensdo, no entanto, mostrou-se suficiente para o desenvolvimento do método



proposto. Maiores detalhes sobre os procedimentos utilizados na medida do diagrama do
quartzo 3 podem ser obtidos nos trabalhos de Mazzocchi [10] e Mazzocchi & Parente [3]. A
FIG. 2 mostra o diagrama obtido por estes autores e que foi utilizado no presente trabalho.
Uma observagio deve ser feita. Os picos no intervalo angular azimutal de 70 a 80° foram
desprezados por apresentarem um comportamento aparentemente anormal na intensidade. Em
discussdo com esses autores sobre este fato, foi aventada a possibilidade de ter ocorrido
algum problema de ruidos eletronicos durante a mediciio de intensidade no intervalo. Isto &
corroborado pelo fato de que a regido, em posi¢io simétrica em torno do espetho em 90°, na

escala de indexagfo, tem um comportamento normal e bem diferente da regido desprezada,
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CAPITULO IIT

METODOLOGIA APLICADA

III.1 INTRODUCAQ

Para o desenvolvimento do nosso trabalho, verificamos que seria importante ter
um melhor conhecimento da metodologia que estava sendo proposta. Particularmente com
relagdo aos picos de DMN que seriam utilizados. Os picos experimentais foram
primeiramente selecionados em termos de suas qualidades intrinsecas, isto €, se eles
apresentavam uma forma regular, bem definida, se estavam suficientemente isolados de seus
vizinhos e apresentavam uma razdo sinal/ruido adequada. Estas qualidades intrinsecas sdo
importantes pois permitem uma localizagio precisa dos picos no diagrama experimental. As
posi¢des angulares azimutais dos picos (¢) foram determinadas por ajuste de Gaussianas aos
picos selecionados. Para isso, foi utilizado o programa de computador GAUSS. Este
programa ajusta uma Gaussiana a um pico, usando o método dos minimos quadrados no
processo de ajuste.

A primeira duvida que ocorreu foi como identificar o par de reflexdes secundarias
que dava origem ao pico, dentro da alta densidade de reflexdes secundarias obtida na
indexagdo [10]. A outra divida que nos ocorren foi quanto a dependéncia dos picos em
relagdo aos parametros de rede, isto €, se existiam picos que dependiam apenas de um dos
pardmetros, os quais poderiam levar a um resultado mais preciso na determinacdo desse
pardmetro. Embora ndo tenha sido estudada esta dependéncia com muito rigor, verificamos
que hd picos muito mais sensiveis 4 variagio de um dos parametros sendo quase insensivel a
variagdo do outro. Poucos picos mostravam-se igualmente dependentes de ambos os
parametros. Levando em conta esta sensibilidade dos picos a variagio dos parimetros,
pudemos classificd-los de forma a melhor utiliza-los na determinagio de a e c. Os
procedimentos desenvolvidos para resolver as dificuldades acima citadas estdo descritos a

seguir.
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1112 INDEXACAO DOS PICOS DE DIFRACAO MULTIPLA

Em 1962, Cole et al. [21] resolveram analiticamente o problema da indexagéo dos
picos de um diagrama de difragio miltipla. Posteriormente, em 1982, Han & Chang [22]
apresentaram um novo método de indexagdo que, segundo os autores, facilitava o processo
experimental para a determinagfo direta das fases das reflexdes de raios X, importantie na
determinagio de estruturas mais complexas [23]. No nosso trabalho, para a indexagdo do
diagrama de difragio maltipla do quartzo 3, foi utilizado o programa de computador
INDEXHEX, desenvolvido por Mazzocchi & Parente [3]. Neste programa, a indexagio €
feita utilizando-se relagles geométricas entre a posi¢io da esfera de reflexfio ¢ os pontos da
rede reciproca, necessitando-se para isso fornecer como dados de entrada, o comprimento de
onda do feixe incidente, os pardmetros da rede, a reflexdo primaria em torno da qual o cristal
foi girado e o intervalo angular azimutal que se quer indexar. Sdo também fornecidos os
valores maximos dos indices de Miller das reflexdes secundérias, abaixo dos quais todas as
reflexdes secundarias devem ser consideradas. O programa original, do qual o INDEXHEX ¢
uma versdo modificada, foi escrito por G. Borgonovi, quando ¢le por aqui esteve colaborando
com o grupo de cristalografia. Para o nosso caso o comprimento de onda do feixe incidente de
néutrons produzidos no difratdmetro do IPEN-CNEN/SP, é 1. = 1,137 A. Os pardmetros de
rede utilizados foram a; = 4,9977 A e ¢co = 5,4601 A. Estes valores foram determinados por
Ackermann et al. [24] e usados por Wright & Lehmann [25], quando do refinamento da
estrutura do quartzo B usando dados de difragdo de néutrons num monocristal. Estes autores
usaram dois cristais para as medidas, sendo um sintético e outro natural, ambos a 863 K
(590°C). A reflexdo primaria utilizada foi a 00.1. Notar que a temperatura reportada ndo ¢
muito distante da temperatura usada na medig¢@o do diagrama de DMN do quartzo 3.

De acordo com uma selegdo introduzida no programa INDEXHEX, somente as
reflexdes secunddrias permitidas pelo grupo espacial do quartzo {3 sdo consideradas. Mesmo
com esta limitagdo, Mazzocchi & Parente [3] observaram uma alta densidade de reflexdes
secundarias no resultado da indexaciio obtida com o programa. Entretanto, estes mesmos
autores mostraram que sdo poucos os pares de reflexdes secunddrias que podem ser
responsaveis pela formagéo dos picos de DMN do quartzo B. Outro ponto destacado € que, no
cilculo de intensidade para a obten¢do do diagrama simulado, muito freqiientemente o

numero de feixes envolvidos no calculo, para um dado valor angular azimutal ¢, € superior a

INMISSAD NAGICHNAL BEF ENERGIA NUCLEDAR/SP  tFes
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10, ndo poucas vezes superando 20 ou mais. Para n feixes, deve-se considerar n(n-1)
refletividades. Estas refletividades representam todos os acoplamentos enire os feixes, mesmo
aqueles ndo simultdneos mas que ocorrem numa vizinhanga proxima. Isto inclui os
acoplamentos entre os feixes secundarios e o feixe primario (feixe inexistente no caso
“Umweg”). Estes acoplamentos particulares sdo os elos finais responsaveis pela formagio de
picos num diagrama “Umweg”. Alguns destes acoplamentos s3o facilmente desprezados
porque suas refletividades séio nulas ou despreziveis mesmo para valores de ¢ onde eles
presumivelmente atingem seus valores maximos. No entanto, muitos sobrevivem. Mas isto
ndo significa necessariamente que eles possam produzir um pico. Para produzir um pico num
diagrama “Umweg”, o acoplamento do feixe secunddrio com o feixe primério deve ser
suficientemente forte, além do seu acoplamento com o feixe incidente ser também forte. As
vezes ocorre que o feixe secundario ndo ganha poténcia do feixe incidente (refletividade nula)
e sim de um outro feixe secundério, que pode ter ganho poténcia do feixe incidente, de outro
feixe secundério ou de ambos os feixes, simultaneamente. Como se vé, o fendmeno de
difracdo multipla ¢ bastante complexo, o que torna complexa a indexacdo. Isto é o que
particularmente acontece quando se tem alta densidade de reflexdes secundarias e baixa
densidade de picos experimentais, como no presente caso. O resuitado do programa mostra
que a indexagfio ocorre sempre na forma de pares hkl/hk(1-l). Segundo Cardoso [26], esta
ocorréncia de pares ¢ devida a simetria do eixo de rotagdo usado na obtengdo do diagrama. A
saida do programa, conforme ja mencionado acima, mostra uma alta densidade de reflexdes
secundarias. Esta alta densidade de reflexdes secundarias nfo ¢ compativel com a baixa
densidade de picos no diagrama experimental [3]. A FIG. 3 mostra uma pequena parte do
diagrama experimental, no intervalo angular azimutal de 110 a 130° na escala de indexagdo.
A figura ilustra bem esta dicotomia. Os tragos verticais que aparecem na parte superior do
diagrama correspondem aos resultados da indexagéo, no intervalo angular considerado. Esses
tragos indicam as posicdes angulares azimutais onde, eventualmente, os feixes produzidos
pelos pares de reflexdes secundérias atingem suas intensidades maximas. As posigdes de
todas as reflexdes secundarias estdo indicadas na figura, mesmo aquelas que ndo produzem
picos no diagrama. Os indices de Miller das reflexdes secunddrias foram omitidos na figura.
Nota-se facilmente que o nimero de pares de reflexdes secundarias ¢ muito maior que o
numero de picos. Esta alta densidade de reflexdes secundarias trouxe a primeira dificuldade

para o nosso trabalho: como associar um pico experimental com as reflexdes secundarias que
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sdo efetivamente responsaveis pela sua formagio. A identificaciio inequivoca das reflexdes
secunddrias responsaveis pela formagio de um pico de difragio multipla ¢ de fundamental
importancia para o desenvolvimento da metodologia proposta. No item seguinte

descreveremos como tal identifica¢fio foi obtida.

MIL.3 IDENTIFICACAO DAS REFLEXOES SECUNDARIAS EFETIVAS

No micio do desenvolvimento do nosso trabalho, fizemos uma tentativa para
identificar as reflexdes secundarias responsaveis pela formagio dos picos de difragdo multipla
do quartzo B, usando as matrizes de refletividades dadas pelo programa de computador
MULTI [11]. O programa fornece esta matriz, para cada valor da posi¢io angular azimutal ¢
de uma simulagio. Um trecho de uma das saidas do MULTI, correspondente a uma simulagio
do diagrama do quartzo B, é mostrado no APENDICE A. La estdo as matrizes de
refletividade, corrigidas pelo fator geométrico [11]. Uma anslise bastante criteriosa dessas
matrizes levou-nos a uma indexagfo de todo o diagrama. Porém, apés uma verificagio
cuidadosa dos resultados, foi constatado que esses resultados nfio eram confiaveis. De fato,
eles estavam fortemente afetados por erros, resultantes da dificuldade de realizar uma analise
livre de erros. Mais adiante, no item discussdio dos resultados, serdo apresentados esses
resultados. A constatagio deste fato nos levou a buscar uma outra forma de indexar
corretamente as reflexdes secundarias. Esta forma ¢é descrita a seguir.

Utilizando-se o programa de computador INDEXHEX, foi possivel acompanhar a
variagfio da posigfio angular azimutal ¢ de um pico, em fungfio de um dos parimetros da cela
hexagonal. A FIG. 4 ¢ um diagrama de indexac¢do. Nela sdo mostradas as variagdes das
posi¢Ses angulares azimutais ¢, para todas as reflexdes secundarias que ocorrem no intervalo
de 115 a 120° na escala de indexacdo, independentemente delas produzirem ou ndo picos
experimentais. As curvas foram obtidas com o parimetro ¢ fixado em 5,4601 A, como
mencionado anteriormente um valor encontrado por Ackermann ef al. [24]. O intervalo de
variagdo do parimetro a estendeu-se de 4,94 a 5,04 A. A FIG. 5 é equivalente a FIG. 4,
exceto que agora as curvas foram obtidas como fungdo de ¢, variando entre 541 ¢ 5,51 A, eo

parimetro a fixado em 4,9977 A, um valor também encontrado por Ackermann ef al. [24].
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Comparando-se as FIG. 4 ¢ 5 com os correspondentes intervalos na FIG. 3 vemos
que o nimero de pares de reflexdes secundarias, nos diagramas de indexagdo, é maior que o
namero de picos experimentais, fato ja mencionado. O nimero de pares € cerca de 4,3 vezes o
namero de picos. Para indexar corretamente o diagrama, associando-se 0s picos
experimentais as reflexdes secundarias que realmente os produziram, utilizamos o programa
de computador MULTIQZB. Este programa ¢ uma versdo do programa MULTI [11], com
algumas modificagdes que o tornaram mais apropriado ao presente estudo. O programa
simula diagramas DMN para reflexdes primdrias 00./ do quartzo B, com bastante precisdo
uma vez que emprega pardmetros térmicos anisotropicos no calculo. Algumas simulagdes
foram feitas, todas elas com um dos par@metros fixade ¢ o outro assumindo valores discretos,
O parametro fixo é aquele que ¢ também fixado no diagrama de indexa¢do, com o mesmo
valor empregado no diagrama. O outro pardmetro assumiu valores discretos dentro do
intervalo empregado no diagrama. Para determinar as posigdes dos picos simulados, cada um
deles foi ajustado por uma Gaussiana com o programa de computador GAUSS. Usando este
procedimento, foi possivel acompanhar a variagdo de posi¢io dos picos simulados em fungéo
do pardmetro considerado. Foram cinco os diagramas simulados para cada parametro. Na
FIG. 6 é mostrado um dos cinco diagramas simulados, obtido pelo MULTIQZB no intervalo
de 115 a 120°, onde todo o diagrama foi ajustado pelo GAUSS. Os pontos denotados por
circulos (em vermelho) representam os dados tedricos simulados pelo MULTIQZB enquanto
a linha (em preto) representa a curva ajustada pelo programa GAUSS. Nesta figura os
pardmetros foram tomados como ¢ = 5,4601 A e g = 49970 A. Notar que, neste caso, 0
pardmetro ¢ foi tomado com o valor da literatura e o pardmetro a assume um dos cinco
valores utilizados nas simulagdes. Esta simulagio se aplica ao diagrama da FIG. 4. AF1G. 7 €
equivalente a FIG. 6, exceto que o diagrama simulado foi calculado com os pardmetros
tomados como ¢ = 5,4400 A ¢ a = 4,9977 A. Nesta figura, o parimetro a foi tomado com o
valor da literatura ¢ o pardmetro ¢ assumiu um dos cinco valores utilizados nas simulagdes.
Esta simulagéio, por sua vez, aplica-se ao diagrama da FIG. 5. Observando-se as duas figuras,
verifica-se que as posigdes de alguns picos mudam em fun¢io da variagio de um dos

parametros. Picos com muito baixa intensidade foram desconsiderados no processo de ajuste
pelo GAUSS.
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A aplicagdo dos resultados das simulagdes sobre os grificos das FIG. 4 ¢ 3,
mostrou que as posi¢des caem exatamente sobre algumas das curvas desses dois diagramas de
indexagfo. As reflexdes secundarias associadas a essas curvas sdo, inequivocamente, as
responsiveis pela formagfo dos picos correspondentes nos diagramas simulados. Nas FIG. § e
9 sdo mostrados os resultados da identificagdio das reflexdes secunddrias por este processo.

Como pode ser observado na FIG. 9, foram identificados cinco pares de reflexdes

secunddrias. Os mesmos pares deveriam estar presentes também na FIG. 8. No entanto, um

deles, o par 044 1/0442 estd ausente na figura. A auséncia ¢ devida ao fato de que as

posigdes de algumas curvas sio muito sensiveis para um determinado valor assumido do

pardmetro fixado. Este é o caso do par 044 1/0442. Na FIG. 9 ele aparece no inicio do
intervalo angular azimutal considerado. Se na FIG. 8 o intervalo angular azimutal fosse
ampliado de cerca de 1° para a esquerda, certamente a curva estaria presente. A aglomeragéo
dos pontos na FIG. 8, correspondentes s cinco simulagdes feitas, quando comparada com a
FIG. 9, € apenas o resultado de uma menor extensdo no intervalo de variaciio do pardmetro a.
Na FIG. 8, os circulos estdo espagados da ordem de 0,001 A, um do outro, enquanto que na
FIG. 9, eles estdo espagados da ordem de 0,01 A. Foram estes os acréscimos feitos em g e c,
respectivamente, quando das simulagdes efetuadas. E este é o motivo dos diferentes
distanciamentos entre os pontos nas duas figuras. Como pode ser verificado nas FIG. § ¢ 9, h4
uma concordancia entre os pares selecionados em uma figura e outra, isto ¢, os mesmos pares
sdo identificados nas duas figuras. Esta concordancia valida o processo que foi utilizado para
a identificacio das reflexdes secundarias predominantes na formagio dos picos. Deve-se
destacar que apenas uma das curvas de indexagfio poderia ser utilizada para identificar as
reflexdes secunddrias relevantes. Nos utilizamos os dois pardmetros apenas para mostrar que
0s pares sdo inequivocamente determinados no processo proposto. Os pares de reflexdes
secundarias nio selecionados foram desconsiderados, assim como as respectivas curvas de
indexagdo. Os pares eliminados no processo utilizado certamente correspondem aqueles casos
onde os acoplamentos sdo tdo fracos que os picos resultantes possuem intensidades muito
baixas ou nulas. Finalmente, o processo de identificagdo foi estendido para todos os picos

selecionados no intervalo angular azimutal do diagrama experimental.
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1. 4 SELECAO DOS PICOS

I1.4.1 INTRODUCAO

Apos a identificagdo das reflexdes secundérias responsaveis pela formagio dos
picos, percebemos que seria necessdrio ainda um passo a mais antes de utilizd-los na
determinagfio dos pardmetros da cela hexagonal. Esse passo adicional era uma classificagio
dos picos, baseada na sensibilidade que o posicionamento angular azimutal de cada um deles
mostrava, para uma determinada e igual variagdo de ambos os pardmetros. A forma pela qual
chegamos & conclusdio de que os picos comportavam-se diferentemente, em funcio da
variagio de um e outro pardmetro, ¢ como esse comportamento foi utilizado na classificagio

dos picos, sfo mostrados a seguir.

IIL 4. 2 TIPOS DE PICOS

Durante as discussdes prévias sobre a viabilidade do método proposto e apos as
primeiras tentativas de indexac¢io correta do diagrama experimental concluimos que as
posi¢des angulares azimutais ¢ de todos os picos eram dependentes, a0 mesmo tempo, de
ambos 0s pardmetros a e ¢ da cela hexagonal. Isto, em principio, dificultaria a obtencio de
uma boa precisdo para o método proposto. Entretanto, analises posteriores do problema, com
indexagdes do diagrama para diferentes valores dos pardmetros, mostraram que para alguns
picos as posi¢des angulares azimutais ¢ eram mais sensiveis a variag@o do pardmetro a do que
a variacdo do pardmetro ¢. Inversamente, para outros picos, as posi¢gdes angulares azimutais ¢
eram mais sensiveis & variagdo do pardmetro ¢ do que a variagio do pardmetro a. Poucos
picos mostravam ser igualmente sensiveis a ambos os pardmetros. Nas FIG. 10-a e 10-b sdo
mostrados os trés tipos de picos, em um mesmo intervalo angular. As curvas nas figuras sdo
simula¢es obtidas com o programa de computador MULTIQZB. As trés diferentes curvas
foram simuladas com valores diferentes para os pardmetros a e ¢. Uma das curvas aparece em
ambas as FIG. 10-a ¢ 10-b, na cor vermelha. Ela foi calculada tomando-se a = 49977 ¢ ¢
=5,4601 A, ambos os valores encontrados na literatura [24]. A segunda curva, que aparece na

FIG. 10-a na cor preta, foi calculada conservando-se o valor de ¢ usado na primeira curva e
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mudando-se o valor de a para 4,9728 A. Este valor é aproximadamente 0,5 % menor que o
valor da literatura [24]. A terceira curva que aparece na FIG. 10-b, na cor azul, foi calculada
conservando-s¢ o valor de g, utilizado na primeira curva, e mudando-se o valor de ¢ para
5,4328 A. Este valor ¢ também aproximadamente 0,5 % menor que o valor da literatura [24].
Os cinco picos simulados que aparecem nas figuras foram enumerados da direita para a
esquerda. A observagdo de ambas as figuras leva as conclusdes que seguem. O pico 1 ndo
muda de posi¢do na FIG. 10-a, pelo menos de forma perceptivel, quando comparamos as 2
curvas da figura; o mesmo tipo de comparagfio na FIG. 10-b, mostra que o pico 1 muda de
posigfio em aproximadamente 0,2° para a esquerda. A conclusio é que esse pico possui maior
sensibilidade & variagdo do pardmetro ¢ do que & variagio do parimetro a. O inverso ocorre
com o pico 2. Este pico apresenta maior sensibilidade a variagio do parametro a do que a
variagdo do pardmetro ¢. Este segundo pico muda a sua posicdo cerca de 0,2°, também para a
esquerda na FIG. 10-a, e praticamente nfio muda de posi¢o na FIG. 10-b. O pico 3 comporta-
se de modo similar ao pico 1, mas muda aproximadamente 0,4° para a direita, na FIG. 10-b. O
pico 4 apresenta comportamento diferente dos trés primeiros picos. Ele é sensivel aos dois
parametros, sendo um pouco mais sensivel ao parimetro ¢. Na FIG. 10-a ele aparece
deslocado de aproximadamente 0,1° para a esquerda, enquanto que na FIG. 10-b o seu
deslocamento ¢ da ordem de 0,2°, também para a esquerda. Finalmente, o pico 5, que é de
pequena intensidade, comporta-se como o pico 2, com um deslocamento de cerca de 0,2° para
a esquerda, na FIG. 10-a, e praticamente ndo muda de posicfio, na FIG. 10-b. A conclusfio
geral que se tira destes exemplos ¢ que, dependendo do pardmetro considerado, os picos sfio
ou ndo s&0 muito sensiveis 4 variagiio desse parimetro, com algumas poucas excegBes. De

acordo com o comportamento dos picos, eles puderam ser classificados, o que ¢ feito a seguir.

IIL. 4. 3 CLASSIFICACAO DOS PICOS

Os picos selecionados ¢ identificados foram entdo classificados, de acordo com
suas sensibilidades em relagdio a uma variagio dos pardmetros a ¢ ¢. Eles foram classificados
em duas categorias: aqueles que sdo bons para a determinagdo do pardmetro a (bda) e

aqueles que séo bons para a determina¢do do pardmetro c (bdc).
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FIGURA 10.a - Diagrama simulado de DMN do quartzo B, mostrando as alteragdes nas

posi¢Bes dos picos, que ocorrem com a alteragiio dos valores do pardmetro a.
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FIGURA 10.b - Diagrama simulado de DMN do quartzo B, mostrando as alteragdes nas

posigdes dos picos, que ocorrem com a alteraciio dos valores do pardmetro c.
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Esta classificagho foi feita baseada na razéo R = Ad, / Ad.. onde os Ads foram obtidos a partir
de curvas de indexagdo como as das FIG. 11 e 12. Os procedimentos utilizados nesta
classifica¢io sdo exphicados a seguir.

A FIG. 11 mostra as curvas de variagdo das posigdes angulares azimutais de dois

picos produzidos pelos dois pares de reflexdes secundarias 044 0/044 1 e 022 2 /0223. A
FIG. 11 €, na realidade, um diagrama (parcial) de indexag¢do. Tem o objetivo de exemplificar
de que forma foi possivel classificar cada pico experimental j4 selecionado e identificado. Os
pares indicados na figura foram identiticados como pares que realmente dfio origem a picos
no diagrama experirnental. As curvas foram obtidas usando o programa INDEXHEX, citado
anteriormente. Para cada par foram obtidas duas curvas tomando-se dois valores fixos de c,
calculados como +0,5 e -0,5 % de ¢ = 5,4601 A, e variando o parimetro a entre 4,94 ¢ 5,04 A.
A FIG. 12 ¢ equivalente a FIG. 11, exceto que as curvas nela tragadas foram obtidas
tomando-se dois valores fixos para o parimetro @ calculados como +0,5 e -0,5 % de a =
4,9977 A, ¢ variando-se o pardmetro ¢ num intervalo entre 3,25 e 5,75 A. Tomando-se valores
arbitrarios dos parAmetros correspondentes nas FIG. 11 e 12 (nominalmente a = 5,00 e ¢ =
546 A, respectivamente), esses valores determinam para cada par de reflexdes secundarias
dots valores de posi¢des angulares azimutais ¢; ¢ ¢2, cujas diferengas fornecem o valor Ag,

relativo ao parimetro tomado para o par considerado. Na FIG. 11, as duas curvas para o par
de reflexdes secunddrias 044 0/044 1 sdo praticamente coincidentes, resultando em um valor
Ads muito pequeno. Por outro lado, na FIG. 12, para o mesmo par de reflexdes secundarias, as
curvas estdo afastadas acamretando um valor de A¢, bem maior. Analisando-se ainda as FIG.
11 e 12, para as duas curvas do par de reflexSes secundarias 022 2 /0223, verifica-se um
comportamento oposto ao do par 044 0/044 1. Nota-se que para o par 044 0/044 1, na FIG.
11, as curvas sdo quase insensiveis a varlagdo do pardmetro c. [sto é, o valor resultante para o
pardmetro a, quando se utiliza o pico correspondente a esse par em um processo iterativo, é
praticamente nsensivel ao erro no pardmetro ¢, mesmo se esse erro for muito grande. Nestas
condigdes, o pico correspondente a este par de reflexdes secundarias ¢ adequado a
determinagdo do pardmetro a. Tudo se passa, na pratica, como se esse pico fosse
independente do pardmetro c. No entanto, este mesmo par, na FIG. 12, apresenta um valor
para Ad, muito grande, o que mostra que ele ndo ¢ adequado a determinagio do parimetro ¢.

Utithzando o mesmo procedimento, verifica-se que o par de reflexdes secundarnias
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022 2 /0223 ¢& inadequado para a determinagidoc do pardmetro ¢ ¢ adeguado para a
determinagdo do parmetro c. Deve-se notar que, em geral, para um pequeno intervalo de
variagdo de um pardmetro, como aquele nas duas figuras, as duas curvas de um par de
reflexdes secundarias sdo praticamente segmentos de reta e paralelas entre si. Isto garante que
o valor calculado da razdio R ndo muda significativamente com a mudanga dos valores dos
pardmetros que sdo arbitrariamente escolhidos para a determinagfio de Ada e Ade, desde que os
intervalos de variagdo sejam suficientemente pequenos. QO comportamento de curvas similares
aquelas das figuras 11 e 12 pode ser encontrado no trabalho de Cole et a@l. [21]. No trabalho,
0s autores constroem curvas em fungdo de a/4 , em um intervalo muito grande da razio,
motivo pelo qual se pode notar a curvatura das curvas.

Na FIG. 11 as duas curvas para o par 044 0/044 1 sio indistinguiveis, devido a
proximidade entre elas. Neste caso, Ada. assume um valor muito pequeno. Por outro lado, na
FIG. 12 para o0 mesmo par de reflexdes secunddrias as curvas estdo bem afastadas entre si e,
em consegiiéncia disto, Ad. assume um valor bem grande. Entio para o par 0440/044 1 a
razdo R assume um valor bem pequeno. Para o pico 022 2 /0223, por outro lado, um
comportamento oposto € observado. Neste caso, A, assume um valor muito grande enquanto
A¢. assume um valor bem pequeno, resultando para a razdo R um valor bem grande. Um
outro ponto a ser notado € que para o par 04 40/04 4 1, na FIG. 11, as curvas sdo quase
insensiveis A variagdo do pardmetro c. Isto significa que, mesmo para um erro consideravel no
valor do pardmetro ¢, assumido como pardmetro fixo na execucdo de um ciclo de
determinagdo de a, o valor determinado para este pardmetro ¢ pouco afetado pelo erro em c.
Isto nos leva a conclnir que o pico comrespondente ao par 0440/0441 ¢ adequado a
determinagdo do paridmetro ¢. No entanto, para esse mesmo par, na FIG. 12, as curvas estdo
afastadas entre si mostrando que, dependentemente do valor assumido para a execugdo de um
ciclo de determinacdo de ¢, o valor resultante para o pardmetro ¢ seria muito afetado pelo erro
em a. Conseqiientemente, o pico correspondente ¢ inadequado & determinagio do pardmetro
¢. Em poucas palavras, o pico correspondente ao par 044 0/044 1 deve ser classificado como
bda. O mesmo raciocinio se aplica ao par 022 2 /0223, porém com resultado oposto: o pico

correspondente deve ser classificado como bde.
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FIGURA 11 — Determinagdo de A, para os pares 044 0/044 1 ¢ 022 2 /022 3, para dois
valores fixos do pardmetro ¢ diferindo de 1%.
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FIGURA 12 - Determinagdo de A¢. para os pares 044 0/044 1 ¢ 022 2 /0223, para dois

valores fixos do pardmetro a diferindo de 1%.
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Com base na descri¢fo acima, classificamos os picos como sendo bda quando R <
1 € como bdc quando R > 1. Para separar melhor os picos bda ¢ bdc, arbitramos R < 0,5, para
08 picos bda, € R > 1,4, para os picos bdc. Este segundo critério de classificagio foi
introduzido de forma a se obter maior precisio na determinacfo dos parimetros.

Uma limita¢io mais rigorosa nos valores de R iria diminuir o mimero de picos
selecionados, afetando certamente a estatistica dos resultados. No caso intermedidrio, isto &,

para os valores 0,5 <R < 1,4, 0s picos ndo foram utilizados,

HI.4.4 OS PICOS SELECIONADOS, IDENTIFICADOS E CLASSIFICADOS

As TAB. 1 e 2 apresentam os picos selecionados, identificados e classificados.
Para cada pico, numerado de acordo com a ordem crescente de sua posigdo angular azimutal,
so fornecidos: o par de reflexdes secunddrias, responsaveis pela sua formacfo, a sua posigio
angular azimutal ajustada por uma Gaussiana (¢), com a respectiva incerteza (oy), ambas
fornecidas pelo programa GAUSS, e o valor da raziio R calculada. A TAB. 1 relaciona os
picos bda, enquanto a TAB. 2 relaciona os picos bdc. Esses sdo os picos que serdo utilizados

na determinagdo dos pardmetros, conforme serd mostrado a seguir.



TABELA 1. Picos selecionados para a determinagéo do pardmetro a (bda).

Pico  Reflexdes Secundarias baj + Gy R

1 341 0/341 1 44,5789 + 0,0196 0,01
2 21 10211 1 46,7211 + 0,0150 0,007
3 41 30/41 31 47,5731 +0,0181 0,01
4 3300/3301 53,3918 + 0,0058 0,008
3 3301/3302 56,8306 + 0,0053 0,38
6 4 400/4 401 61,8952 + 0,0073 0,01
7 3031/3032 63,2187 £ 0,0031 0,34
8 3030/303 1 66,6543 + 0,0049 0,008
9 4310/4311 72,4308 1 0,0194 0,01
10 2110/2111 73,2757 + 0,0148 0,007
1 5411 /5412 80,8279 £ 0,0025 0,14
12 101 0/1011 82,4106 + 0,0481 0,01
13 213172132 84,7730 £ 0,0078 0,45
14 4220/4221 87,2301 £ 0,0065 0,01
15 2130/2131 88,6205 + 0,0218 0,009
16 3120/3121 91,3652 + 0,0090 0,009
17 2240/224 1 92,7785 + 0,0072 0,01
18 3121 /3122 95,2763 + 0,0062 0,05
19 1010/1 011 97,5942 + 0,0292 0,01
20 0552/0553 100,3751+ 0,0118 0,37
21 4130/4 131 104,5839+0,0178 0,01
22 1120/1121 106,7142 + 0,0151 0,07
23 4131/4132 107,5826 + 0,0188 0,23
24 3030/3031 113,3711 + 0,0050 0,008
25 3031/3032 116,7998 + 0,0042 0,38
26 0440/044 1 118,1139 + 0,0093 0,01
27 4040/4 041 121,8972 + 0,0074 0,01
28 0331/0332 123,1635 + 0,0055 0,38
29 0330/033 1 126,6341 + 0,0055 0,008
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TABELA 2. Picos selecionados para a determinagdo do parametro ¢ (bdc).

Pico Reflexbes Secundarias

by + O, R
1 3032/3033 55,7931 + 0,0063 1,46
2 202 2/2023 59,1345 +0,0258 33,60
3 2202/2203 60,8759 + 0,0241 33,60
4 3302/3303 64,2041 + 0,0072 1,46
5 3212/3213 81,6280 +0,0075 2,39
6 123211233 98,3731 40,0133 2,36
7 1121/1122 101,0602 +0,0320 1.48
8 3122/3123 103,4024 10,0120 2,36
9 0332/0333 115,8012 £0,0079 1,46
10 0222/0223 119,1351 40,0271 33,60
1 2022/2023 120,8752 +0,0253 33,60
12 3032/3033 124,2057+0,0065 1,46

IIL5 DETERMINACAO DOS PARAMETROS

IIL5.1 INTRODUCAQ

A selegdo dos picos aliada & indexagdo correta e classificagiio dos mesmos tornou
possivel a utilizagdo destes na determinagio dos parimetros ¢ e ¢ da cela hexagonal do
quartzo J, segundo a metodologia proposta no presente trabalho.

A determinagio dos parfimetros, aplicando o método proposto foi efetuada
segundo dois procedimentos, os quais foram denominados de: método absoluto e método

relativo. Estes métodos sdo descritos a seguir, nos itens [11.5.2 e 111.5.3.

111.5.2 METODO ABSOLUTO
Denominamos de método absoluto aquele que nos permite calcular os pardmetros

da cela hexagonal a partir das posi¢des angulares azimutais dos picos no diagrama

experimental de difragiio multipla, referidas a uma origem. De acordo com Mazzocchi [10],

w3340 KAGCONEL UL ENLEHGIA NUCLEAH/SP  Wroe
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as posigdes angulares azimutais dos picos do diagrama experimental de difracdo miiltipla
podem scr definidas a partir de um sistema de cixos ortogonais xyz. Neste sistema o €ixo z ¢
tomado na diregdio do vetor de espathamento da reflexdo primdria, o eixo x em uma diregéio
cristalogréfica arbitrdria de referéncia e o eixo y numa diregdio perpendicular aos eixos x e z.
A indexacfio € feita pelo programa INDEXHEX apés a transformagdo das coordenadas dos
pontos da rede reciproca, no sistema estabelecido para a cela unitéria, para o sistema
ortogonal xyz. Assim a origem da indexagdo passa a ser definida pelo eixo x, em uma diregio
arbitrdria no espago reciproco. Desta forma, tem-se sempre uma origem definida e as posicdes
angulares dos picos tém como referéncia esta origem. Portanto, estas posigdes so absolutas,

Para o diagrama experimental obtido com a reflexdio priméria 0001, o sistema ortogonal

adotado ficou com o eixo z na diregdo [0001], o eixo x na diregdo [1010], tomada como

referéncia, e o eixo y na diregio [i2i0] , como conseqiiéncia de ser perpendicular as diregdes
dos outros dois eixos.

Para todos os picos utilizados na determinagdo dos pardmetros confrontam-se as
posi¢des angulares azimutais, obtidas por ajustes de Gaussianas aos picos do diagrama
experimental, com as curvas correspondentes de um diagrama de indexagio. Um determinado
valor de uma posigdo angular azimutal encontra-se, em geral, entre dois valores de posicdes
angulares azimutais ¢1 € ¢2, em uma curva do diagrama de indexagdio. A FIG. 13 ilustra esta
situagdo. Para resolver este problema e conseguir uma determinagio mais precisa do valor do
parametro, foi utilizado o programa de computador INTERPOL, desenvolvido pelo Grupo de
Difratometria de Néutrons do IPEN-CNEN/SP. Este programa efetua uma interpolagdo linear
de uma posigio angular azimutal entre dois valores discretos obtidos pelo programa
INDEXHEX, permitindo assim a obtengdo do valor interpolado para o parimetro, em fungio
dessa posicdo angular azimutal. As posigdes angulares azimutais ajustadas sio fornecidas
com incertezas, ¢, = oy, dadas pelo programa GAUSS. Nestas condi¢bes, os valores dos
pardmetros calculados por interpolagdo, para um dado pico, também estfio afetados de
incertezas. As incertezas associadas aos valores dos parAmetros calculados por interpolagfo
(oi) foram determinadas de dois modos. Em um /°. modo, a incerteza associada ao valor
calculado do pardmetro, para um dado pico selecionado, foi determinada confrontando-se as
posigdes angulares azimutais ¢, 9sj + Oy € §aj - Oy com a curva de indexagdo relativa a
reflexdo secundaria responsavel pela formagdo do pico, com o outro pardmetro fixado e néo

afetado de incerteza. A média aritmética das diferencas entre os valores obtidos para o
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parametro, para as posigdes ¢q; + o4 (a” ou ¢”) € ¢y - 6 (a” 0u ¢’) com aquele obtido para a
posigdo ¢q; (a ou c¢i), fornece a incerteza o do pardmetro calculado para a posi¢do g,
correspondente ao maximo do pico. Para todos esses valores, foi efetuada a interpolag@o
(quando necesséria). A média aritmética das incertezas foi adotada porque, de um modo geral,
os dois valores provenientes dessas incertezas diferem muito pouco. A adogdo da média
simplifica, em muito, o processo iterativo uma vez que elimina tanto a interpolagdo quanto a
determinagdo de um valor do parfmetro, correspondente ao valor eliminado da incerteza. A
FIG. 14 ilustra o I°. modo de célculo da incerteza o, para o parmetro g, e para um dado pico.

Essa incerteza ¢ dada pela seguinte expressio:
o = [la"—ai| +|a'—ai|]/2 (1.1)

5,06 -

5,04
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FIGURA 13 - llustragdo da interpolagdo do valor a; , produzido por uma posi¢do angular
azimutal ¢,; entre dois valores tedricos a; € a: , calculados pelo INDEXHEX

com as posigdes angulares azimutais ¢, e ¢.
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FIGURA 14 - Determinagdo de a;, a’ e a” , usados no célculo da incerteza o; para um pico

bda, de acordo com o 1°. modo.

Para a determinagdo da incerteza em ¢, a expressdo (I 1) pode ser usada porém
com a;, a’ e a” sendo substituidos por ¢;, ¢’ e ¢, respectivamente. E claro que esses valores
devem ser adequadamente encontrados, utilizando um diagrama de indexacdo em c.

Em um 2°. modo, a incerteza associada ao valor calculado do pardmetro, para um
dado pico selecionado, foi determinada confrontando-se as posi¢des angulares azimutais d;,
s + Oy © §aj - 54 com as curvas de indexagdo do pardmetro em estudo, para 3 valores fixos do
outro parametro. Estes 3 valores foram obtidos tomando-se o valor do pardmetro
correspondente com a respectiva incerteza associada a ele. Por exemplo, para o cdleulo do
pardmetro @, com o parametro ¢ e a sua incerteza associada, ¢ # o, fixados, teremos 3 curvas
no diagrama de indexagio correspondente: ¢, ¢ + oz € ¢ - 6. A posigdo $aj € interpolada
somente na curva de indexagdio com c fixo, enquanto ¢,; + oy € interpolada na curva de
indexagio com ¢ + o fixo € ¢4 - 0y na curva de indexagdo com ¢ - o fixo. Aqui também a
média aritmética das diferengas entre os valores obtidos dos pardmetros calculados para as
posigdes ¢aj + Gy € ¢y - G4 , com aquele obtido para a posigio ¢4 , fornece a incerteza o; do

parametro calculado para a posigio ¢.. Essa incerteza é também dada pela expressdo (II1.1),
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uma vez que ela s6 depende dos valores de a, determinados no processo e ndo do préprio
processo. Valem aqui, também, as observagdes feitas para o /°. modo, quanto a determinagfo
de o; para o valor ¢; do pardmetro.

Na realidade, as posigdes ¢qj + G4 € ¢4 - oy podem ser interpoladas também nas
curvas obtidas com ¢ - o: € ¢ + a, respectivamente, dependendo da posigio em que essas
curvas aparecem no diagrama de indexagdo. A FIG. 15 ilustra o caso onde a incerteza o; "

para o pardmetro a , € calculada para um determinado pico bda, com ¢, ¢ + o e ¢ - o, todos

eles valores fixados.

5,06

5,04

a(A)

5,02 -

4,94 -

! ¢,~C i ¢_+to
) 4 ARG a e
492 : ; ; — .\ : ’l/ ; a - — |
1154 1155 1156 115,7 tbajﬁs,a 1159 116,0 116,1
d(graus)

FIGURA 15 — Determinagdo de a@;, @’ ¢ a”, usados no célculo da incerteza o; para um pico

bda, de acordo com o 2°. modo.

O processo iterativo, quando aplicado ao método absoluto, pode ser descrito da
seguinte forma: utilizando-se, inicialmente, um dos dois tipos de pico, por exemplo os picos
bda, determina-se um valor inicial médio para o parimetro a, para um certo valor fixo do
pardametro ¢. Em seguida, com o valor médio do pardmetro a que foi determinado, assumido

agora como fixo, passa-se & determinago de um valor mais preciso do parmetro ¢, usando-
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se todos os picos bdc. Fixando-se o valor médio obtido para o parfimetro ¢, repete-se o
processo para calcular um segundo valor médio do pardmetro a. Com o segundo valor médio
obtido para o parimetro a, assumido como fixo, repete-se o processo para obter um segundo
valor médio para o parimetro ¢. O processo & repetido, iterativamente, até se conseguir
valores mais precisos, convergentes, para os dois pardmetros. Foi adotado como critério de
convergéncia a repeti¢do dos valores calculados acompanhados de suas incertezas pelo menos
uma vez em ciclos consecutivos. A convergéncia s6 era considerada completa quando os dois
pardmetros, a ¢ ¢, convergiam em um mesmo processo iterativo. Cada etapa da determinagfio
do valor médio de um parametro, usando as posigdes angulares azimutais interpoladas para
cada pico selecionado, com o outro pardmetro fixado, foi denominada de cicle de cdlculo do
pardmetro. O namero de valores individuais de um determinado parimetro, calculados em
cada ciclo para a obtengdo do valor médio desse pardmetro, ¢ igual ao niimero de picos (bda

ou bdc) selecionados para o pardmetro.

HI1.5.3 METODO RELATIVO

Este método permite calcular os parmetros da cela hexagonal a partir das
distancias angulares azimutais entre dois picos de mesma classificagdo, bda ou bde. A partir
dos conjuntos de picos das TAB. 1 e 2, efetuamos as combinagdes entre cada pico e os
demais de uma mesma Tabela, cujas curvas de indexagdo apresentam inclinagdes opostas,
gerando um par de picos combinados ij . Para os conjuntos de pares de picos, i indica os
indices das grandezas associadas ao primeiro pico, enquanto j indica os indices das grandezas
associadas ao segundo pico. E evidente que, no processo de formagdo dos pares de picos
combinados, uma vez definido o par #, nfio ¢ necessdrio considerar o par ji. As inclinagdes
das curvas dizem respeito s taxas de variagdo do parimetro em relagio a variagdo da posi¢do
angular azimutal de ambos os picos. A escolha de inclinagdes opostas prende-se ao fato de
que assim se tem uma maior precisdo na determinagfo dos parimetros. A utilizagio de curvas
com inclinagdes para o mesmo lado é também possivel, desde que essas inclinagdes sejam
bem diferentes. No entanto, evitamos a utilizagfo de pares de picos com estas caracteristicas,
uma vez que, muito dificilmente, eles levariam a resultados mais precisos do que os pares
com inclinagBes opostas. As FIG. 16 e 17 ilustram as duas possibilidades destas combinagdes,

para dois pares de reflexdes secundérias quaisquer. Nestas figuras os picos sdo do tipo bda (o
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diagrama de indexagdio utilizado € a versus $), mas 0 mesmo pode ser aplicado aos picos do

tipo bdc.

5,06
504__ I J
5,02
5,00 -}
—— 4
<
® 1
4,98
4,96
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-II\IlblIIIIIIIIIlIl[IT lllll lll|llllllll[[l\lllll||
115 116 117 118 119 120

¢ (graus)

FIGURA 16 - Par de picos combinados ij do tipo bda, com inclinagbes opostas.
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FIGURA 17 - Par de picos combinados if do tipo bda, com inclinagdes opostas.
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Para os virios conjuntos de pares de picos combinados ij, utilizados na
determinagio de um dos pardmetros, as distincias angulares azimutais entre os picos
experimentais ajustados por Gaussianas, ou seja, Ady = ¢ - g para o par ij, foram
confrontadas com as distincias angulares azimutais entre as duas curvas de indexagio
correspondentes a esses picos.

Um determinado valor de Ady situa-se, em geral, entre dois valores das distincias
angulares azimutais, obtidas nas curvas de indexagdo dos picos, da mesma forma que ocorre
com as posi¢des absolutas. O programa INTERPOL, citado anteriormente, foi também
utilizado para efetuar a interpolagiio linear de Ady entre os dois valores das distancias

angulares, obtidas nas curvas de indexagdo, permitindo a obtengdo do valor interpolado do

pardmetro que esta sendo determinado.

Como ja mencionado anteriormente, a posicio angular azimutal de um pico
experimental ¢ ajustada por uma Gaussiana, pelo programa GAUSS. O ajustec fornece a
posi¢do acrescida de uma incerteza, ou seja, Ay + 0. Sendo assim, o valor da distincia
angular azimutal entre os picos que constituem um par combinado ij também estd afetado de
uma incerteza. A incerteza, neste caso, ¢ dada pela soma das incertezas individuais de cada
pico:

Abaj = dajj — Paji (11.2)
GA¢ =03jj + Oaji (T11.3)

onde:

Adaj > distdncia angular azimutal entre os picosiej

dqi — posicio angular azimutal ajustada do pico j

daji — posiglio angular azimutal ajustada do pico /

Gap —> incerteza na distincia angular azimutal entre os picos i ¢ j
Gajj —> incerteza na posigio angular azimutal ajustada do pico j

Oaji —> incerteza na posigdo angular azimutal ajustada do pico

Portanto, os valores dos pardmetros calculados por interpolagdo estdo também
afetados por incertezas. Essas incertezas sfo calculadas confrontando-se as distincias

angulares azimutais Ad,j, Ads € Ad,» com as curvas de indexagdo do par de picos combinados
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ij, como ¢ exemplificado na FIG. 18. A distdncia A¢s; ¢ calculada pela expressdo (111.2), e as
distancias Ad. e Ads> so dadas pelas expressdes abaixo:

Adg' = ‘(¢ajj +0¢j) — (Daji — O pi )} (I11.4)
Abg" = |(bajj — 54j) ~ (9ai + i) (IILs)

As posigdes angulares azimutais ajustadas ¢y € ¢.i foram definidas acima e o,; e
Gyi S80 as incertezas relativas a estas posigdes, respectivamente. Assim, como mencionado no
método anterior, sdo definidos os Ade: € Ad- da mesma forma que foram definidos os Ada €
Adqr. Para Ape € Ade, 530 utilizadas formulas equivalentes as formulas (111.4) e (111.5).

A média aritmética das diferencas entre os valores obtidos dos pardmetros para as
distancias Apa' € Aa» com o valor obtido para a distdncia Ads, fornece a incerteza o; do
parametro calculado para a distdncia A, no modo correspondente. A FIG. 18 ilustra o caso
onde a incerteza o para o parametro a ¢ calculada para um dado par de picos ij, de acordo
com o 1° modo. Aqui também a incerteza o; ¢ dada pela expressio (II1.1), pelos mesmos

motivos mencionados anteriormente.

5004

L

w e S

¢Bji 43.“

¢ (graus)

FIGURA 18 - Célculo da incerteza o; do pardmetro a para um par de picos ij.
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O método relativo pode ser descrito em uma forma semelhante aquela empregada
para o método absoluto. A diferenga esta em que, neste caso, em lugar de posi¢es angulares
azimutais dos picos, sdo utilizadas distancias angulares azimutais entre dois picos, conforme
descrito no item (I11.5.3).

Cada etapa de determinagfio do valor médio de um pardmetro, usando as
distancias angulares azimutais interpoladas para cada par de picos combinados ij, com o outro
parametro fixo, foi também denominada de ciclo de cdlculo do pardmetro. Cada ciclo de
célculo fornece um valor médio para o pardmetro em estudo, onde o niimero de valores do
parametro obtidos em cada ciclo ¢ igual ao nimero de pares de picos combinados ij para este
pardmetro,

Para os dois métodos utilizados, os valores calculados para a e ¢, para cada pico
selecionado no método absoluto ¢ para cada distdncia angular azimutal tomada entre os picos
de cada par combinado no método relativo, foram representados nas formas: a; # o e ¢; * o,
respectivamente. Estes valores foram utilizados para as determinagdes dos valores médios dos
pardmetros em cada ciclo de célculo. Os valores médios dos pardmetros a ¢ ¢, calculados em

cada ciclo, foram representados nas formas: ¢ + oy € ¢ + &, respectivamente. A forma

utilizada para a determinagdo dos valores médios em cada caso é descrita a seguir.

II1.5.4 CALCULO DO VALOR MEDIO DO PARAMETRO EM CADA CICLO

A analise estatistica de um conjunto de dados experimentais pode scr efetuada de
vérias maneiras. Segundo Woods {27], a avaliagio de um conjunto de dados experimentais,
sob o ponto de vista de analise puramente matematica, deve ser efetuada com muito cuidado,
dando uma atengdo particular aos detalhes experimentais e as incertezas envolvidas no
conjunto de dados. No nosso trabalho, utilizamos os critérios propostos por Chechev &
Egorov [28] para a avaliagéio de um conjunto de dados experimentais. Segundo estes autores,
o valor médio de um conjunto de dados, assim como as incertezas associadas a este valor,

dependem do valor ” do conjunto de dados. O valor %> é dado pela formula abaixo:

xz = Z[(xi ~Xm )2 /O'iz:l (111.6)

onde:
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x; € o; — indicam os dados individuais dos parimetros calculados € as suas incertezas

associadas, respectivamente,

Xm —> indica a média ponderada do conjunto de dados obtida pela formula abaixo:

xm =E(xi /67 )/Z(1/a7) (1IL7)

Ainda, segundo esses autores, a incerteza associada ao valor da média ponderada deve ser
calculada levando-se em conta a consisténcia do conjunto de dados, que deu origem a essa
média. O grau de consisténcia de um conjunto de dados foi quantificado pela comparagdo do
valor 7y, calculado pela formula (II1.7) para o conjunto, com aquele obtido pela distribui¢do
de ¥* em um nivel de significncia 0,05 e (n-1) graus de liberdade. O nivel de significancia
indica a probabilidade de cometer um erro, enquanto n indica o namero de dados
experimentais do conjunto. Segundo Siegel [29], os valores mais comumente usados para 0
nivel de significancia sdo 0,01 ¢ 0,05, sendo o primeiro valor recomendavel para a area de
satde e 0 segundo para as demais areas.

De acordo com os critérios propostos por Chechev & Egorov [28], quatro tipos de
conjunto de dados podem ser definidos em termos dos valores y%. Para cada tipo de conjunto
de dados, eles recomendaram uma forma de se calcular a incerteza associada 2 média
ponderada (o). Os tipos de conjuntos de dados e as incertezas recomendadas pelos autores,

para cada tipo, estfio indicados na TAB. 3.

TABELA 3. Incertezas recomendadas para um conjunto de dados com base no valor de ¥°.

Tipo do conjunto de dados Grau de discrepancia dos Incerteza recomendada
dados (valor %)
1 xz <{(n-1) O = Cint
2 (n-1)< 12 < (D" o= om [ / (-]
3 (X,z)n—l(}!OS < XZ < 10(x2)n_10,05 G = Giy [x2 /(n_z)]lﬁ!
4 22 > 10" 6 = G [x/ (n-3)]"”

SOMISHA0 NACIONSL Gt ENERBGIA NUCLEAR/SP P
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Conjuntos de dados com ” < (n—1) séio classificados como tipo 1, na TAB. 3, e 0
valor da incerteza associada a média ponderada, denominada incerteza interna (Gp), ¢

calculada pela formula abaixo. Neste caso, os dados sdo classificados como consistentes.

‘ 5 1/2
Sint =| 1/2(1/07) (I1L.8)

Para conjuntos de dados ndo consistentes, devem ser feitas corre¢bes na
expressio de o, mediante a multiplicagdo da incerteza interna por um fator [yx*/(n-m)]"”.
Esses dados sdo melhor chamados de discrepantes. Para conjuntos de dados ligeiramente
discrepantes, classificados como tipo 2 na TAB. 3, m assume o valor 1. Para conjuntos de
dados discrepantes, classificados tanto como tipo 3 quanto como tipo 4, na TAB. 3, m assume
os valores 2 e 3, respectivamente. Nestes dois Ultimos casos, existem procedimentos
estatisticos diferentes para suas anélises, conforme proposto por Kafala et al. [3G]. Os
conjuntos de dados do tipo 4 representam os casos extremos de discrepancia, nos quais ouiros
procedimentos estatisticos podem ser aplicados. Para o tipo 4 a aplicagio do método
estatistico BAYSIAN, descrito por Gray ef al. [31], é recomendado, sendo o valor da

incerteza associada a média ponderada dada pela formula abaixo, alids constante da TAB.3:

2 1/2
O = Cint [x /(n — 3)} (IT1.9)

O tratamento dos dados obtidos no nosso trabalho foi realizado com base nos

critérios propostos por Chechev e Egorov [28], descrito acima.
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CAPITULO IV

RESULTADOS DAS APLICACOES DOS METODOS

IV.1 APLICACAO DO METODO ABSOLUTO

Para a aplicago do método absoluto na determinacio dos par@metros a e c,
conforme descrito no item Ii1.5.2, foram utilizados os 29 picos bda e os 12 picos bdc, que
estdo nas TAB. 1 e 2, respectivamente. Cada um dos picos das Tabelas fornece um valor para
o parametro correspondente, em cada ciclo de calculo considerado. Assim temos 29 valores
para o parimetro g em cada ciclo de cdlculo de a, enquanto que para o pardmetro ¢ temos 12
valores em cada ciclo de cdlculo de c. Os dois comjuntos de dados obtidos permitiram caicular
os valores médios dos pardmetros, em cada ciclo. Os valores foram determinados pela média
ponderada, dada pela expressio (1I1.7). As incertezas associadas & média ponderada foram
calculadas em termos da consisténcia do conjunto de dados, segundo os critérios propostos
por Chechev & Egorov [28], mostrados no item anterior. O primeiro ciclo de cdlculo de a foi
realizado tomando-se o valor arbitrario ¢ = 5,500 A, fixo. Propositalmente foi adotado um
valor de ¢ muito maior que os valores fornecidos pela literatura, porque estdvamos
interessados em verificar a convergéncia dos valores obtidos para os pardmetros, utilizando o
nosso método. Dessa forma, um valor bem diferente (para mais ou para menos) poderia dar
garantia da validade da metodologia proposta, desde que o valor no final da convergéncia do
processo iterativo estivesse dentro de um intervalo previsto. De fato, foi o que aconteceu,
como podera ser verificado nos resultados finais.

Com o valor de ¢ adotado para o primeiro cicle de cdlculo de a, fo1 obtido um
diagrama de indexacdio hda com o pardmetro a variando de 4,94 a 5,04 A. As posigdes
angulares azimutais ¢, + o, , dos picos hda, quando confrontadas com o diagrama de
indexacfio, dfio o conjunto de valores a; * ;.. Na realidade, o processo de confrontagfio ¢ feito
sem a necessidade de se construir o grifico do diagrama de indexagéo, para todo o intervalo
angular experimental. A confrontagfo ¢ feita buscando-se a localizagdo de cada posigdo

angular azimutal ¢,; + o, de cada pico bda, entre os dados fornecidos pelo INDEXHEX. A
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incerteza de cada valor calculado do pardmetro o; , relativa a um dado pico, foi calculada de
acordo com o ! °modo, descrito anteriormente no item (T11.5.2). A média ponderada de todos
os valores a; fornece o valor médio a; do parAmetro @, no primeiro ciclo. A incerteza
associada ao valor médio o; foi calculada de acordo com a consisténcia do conjunto de dados
utilizados no ciclo. Para classificar o tipo do conjunto de dados, segundo a TAB. 3, foi
comparado o valor obtido de 7, para este conjunto de dados, usando a formula (111.6), com
aquele obtido pela distribuigio %> a um nivel de significancia 0,05 e (n-1) graus de liberdade.

Os 29 picos bda utilizados constituem um conjunto de dados experimentais com 28 graus de

liberdade. Nestas condigbes, temos:

[x j =41,34
28

Para calcular o valor de xz, em cada ciclo de calculo, usando a formula (111.6), foi
desenvolvida a planilha PARQZB, a qual ¢ apresentada no Apéndice B. Usando esta planilha
foi obtido, para o primeiro ciclo de a, o valor y,> = 1025,56. Comparando-se este valor com a
TAB. 3, pudemos classificar este conjunto de dados como tipo 4 (discrepantes) € usarmos a
incerteza recomendada por Chechev & Egorov [28]. E importante destacar que a planilha
PARQZB foi elaborada de modo a fornecer o valor médio do conjunto de dados pela média
ponderada, além de fornecer a incerteza recomendada por Chechev & Egorov, em termos do
valor de xz ¢ do tipo de conjunto de dados, de acordo com a TAB. 3. A FIG. 19 mostra a
dispersdo dos valores a; , obtidos no primeiro ciclo de a. O valor do pardmetro aq
correspondente ao pico de nimero 0, representa o valor médio obtido para o pardmetro, no
primeiro ciclo. Esta Figura mostra como se apresenta a distribuicdo de um conjunto de dados
discrepantes. O resultado final para o primeiro ciclo de g, foi representado por a; * o.

Em seguida, com o valor resultante do primeiro ciclo de a, a,, assumido como
fixo, constroem-se diagramas de indexagfio para todos os picos bdc, com o parimetro ¢
variando de 5,41 a 5,51 A. As posigdes angulares azimutais ¢,; + o, , de todos os picos bdc,
quando confrontadas com os diagramas de indexagfio, diio como resultado o conjunto de
valores ¢; + o. Neste caso, também a incerteza o; de cada valor calculado do parimetro,
relativa a um dado pico, foi calculada pelo /¢ modo ¢ a média ponderada dos valores c;

fornece o valor médio ¢; do pardmetro ¢, no primeiro ciclo. A incerteza associada ao valor
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meédio a;, também foi calculada de acordo com a consisténcia do conjunto de dados utilizados

no ciclo. Os 12 picos bdc utilizados constituem um conjunto de dados experimentais com 11

graus de liberdade. Nestas condigGes, temos:

5\0.05
[x ) =19,67
1

5,03
5,02
5,01 =

5,00 - T

a(A)

4,99
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i
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H
H
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4,98 T4 1 -

4974

4,96 -1 T T T T T T
Q 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30
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FIGURA 19 — Valores do parametro g e suas incertezas obtidos no primeiro ciclo de célculo
no método absoluto, para os 29 picos bda utilizados. Esses valores formam um

conjunto de dados discrepantes.

A comparagdo do valor obtido de y., para este conjunto de dados, usando a
formula (I1L.6),0u seja xf = 9,26, com aquele obtido pela distribuicio xz, a um nivel de
significancia 0,05 e (n-1) graus de liberdade, nos permitiu classificar este conjunto de dados
como tipo 1 (consistentes) e utilizar a incerteza recomendada para este tipo. A FIG. 20 mostra
a dispersdo dos valores ¢; obtidos no primeiro ciclo de ¢. O valor do pardmetro c,
correspondente ao pico de nimero 0, representa o valor médio obtido para o pardmetro, no

primeiro ciclo. Esta figura mostra como se apresenta um conjunto de dados consistentes.
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O resultado final para o primeiro ciclo de ¢, € representado entdo por ¢; + o,
Assumindo agora o valor resultante do primeiro ciclo de ¢, ¢;, como fixo,

repetimos o processo para o segundo ciclo de a, obtendo-se como resultado az + o,

c{A)
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FIGURA 20 - Valores do parmetro ¢ ¢ suas incertezas obtidos no primeiro ciclo de célculo
no meétodo absoluto, para os 12 picos bdc utilizados. Esses valores formam um

conjunto de dados consistentes.

Com o resultado do segundo ciclo de g, as, assumido como fixo repetimos o
processo para o segundo ciclo de ¢, obtendo como resultado c2 # o,

O procedimento descrito acima foi repetido iterativamente até a obtengfio da
convergéncia dos resultados nos ciclos de célculos, tanto para a quanto para c. Esta
convergéncia se verifica quando o valor obtido para um determinado pardmetro, em um ciclo,
€ repetido no ciclo seguinte para 0 mesmo pardmetro. Obviamente, o processo iterativo sé
pode ser interrompido quando ambos os pardmetros convergirem. Uma analise dos resultados

deste trabalho, tendo em vista este aspecto, sera apresentada mais adiante.



46

A TAB. 4 mostra os valores de ¥4” € xcz para os ciclos realizados, ¢ os valores
encontrados para os pardmetros @ ¢ ¢, com as respectivas incertezas associadas. Neste caso, a
convergéncia dos valores ocorreu apés 5 ciclos de calculos. E importante destacar que, para
todos os ciclos, os conjuntos de dados bda e bdc permaneceram classificados no mesmo tipo,

isto é, discrepantes e consistentes, respectivamente.

TABELA 4. Valores dos pardmetros g € ¢ para 5 ciclos de calculos, utilizando o método

absoluto, para o 1°. modo.

2

CICLO Ya® Yo a+t o, ¢ t G
1 1025,56 9,26 4,9904 + 0,0012 5.46494 + 0,00063
2 1008,49 3,09 4,9949 + 0,0012 5,46219 + 0,00064
3 1106,49 2,89 49951 + 0,0013 5,46209 = 0,00063
4 1033.,61 2,83 4,9953 + 0,0013 5,46197 £ 0,00064
5 1030,95 2,83 4,9953 + 0,0013 5,46197 + 0,00064

Ainda no método absoluto, repetimos os calculos tomando agora para o primeiro
ciclo de ¢ os valores a;, a;+0o7 € a;-0; , assumidos como fixos, e construindo um diagrama de
indexagdo bdc com 3 curvas para cada pico, comrespondentes aos 3 valores fixados. O
diagrama foi construido com o parimetro ¢ variando de 5,41 a 5,51 A. Este procedimento foi
efetuado para os 12 picos bdc. As posigdes angulares azimutais ¢, de todos os picos bdc,
quando confrontadas com o diagrama de indexagio de cada pico, relativo a a,, fornecem o
conjunto de valores a;. Aqui, como no processo anterior, nfio se tornou necessaria a graficagfio
dos diagramas de indexagfo. A confrontagdo foi feita somente entre as posigdes ¢, € os dados
do INDEXHEX. As posigdes angulares azimutais ¢, + o, e ¢,; - 0,, de todos os picos bdc,
quando confrontadas com o diagrama de indexagfio de cada pico, relativos a a;+g; ¢ a;-o,
respectivamente, fornecem os valores a;” € a;’ para a determinagéo de o, de acordo com a
formula (I11.1). Neste caso, a incerteza o; de cada valor calculado do parmetro, relativa a um
dado pico, em cada ciclo de calculo no método absoluto, foi efetuada pelo 2 °modo, descrito
anteriormente no item (111.5.2).

No caso acima, também o primeiro ciclo de calculo foi realizado para o pardmetro
a tomando-se o valor arbitrario ¢ = 5,500 A, fixo. Os procedimentos efetuados foram os

mesmos utilizados anteriormente e a convergéncia dos resultados ocorreu apds 12 ciclos.
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Aqui, também, os conjuntos de dados foram classificados em tipo 4 e tipo 1, respectivamente
para os pardmetros a e c.

Na TAB. 5 estfio listados os valores de y,° e ¥~ para os ciclos realizados ¢ os
valores encontrados para os pardmetros a € ¢, com as respectivas incertezas associadas,
determinadas de acordo com o 2°. modo. Neste caso, a convergéncia dos valores ocorreu apds
12 ciclos de calculos. Para todos os ciclos, os conjuntos de dados bda € bdc permaneceram
classificados no mesmo tipo, isto &, discrepantes e consistentes, respectivamente, como ja

acontecera no {°. modo.

TABELA 5. Valores dos pardmetros a ¢ ¢ para 12 ciclos de calculos, utilizando o método

absoluto, para o 2°. modo.

Yoo e at o, c + o,
CICLO
1 1025.56 9.97 4.9904 + 0,0012 5,46548 + 0,00043
2 1216.,40 7.41 4.9953 + 0,0014 5,46222 + 0,00039
3 141635 7,83 4.9977 + 0,0017 5,46024 + 0.00026
4 1169,13 5,58 4.9960 + 0,0014 5,46162 + 0,00035
5 1072,77 6,05 49958 + 0,0014 546165 + 0,00034
6 1220,01 6,12 49961 + 0,0015 5,46145 + 0,00034
7 1071,23 5,20 4,9955 + 0,0014 546192 + 0,00041
8 1289,08 4,24 4,9959 + 0,0015 546187 + 0,00033
9 1218,45 5,79 4.9956 +0,0014 5.46184 + 0,00035
10 1256,68 5,78 4,9957 +0,0014 5,46184 + 0,00035
11 1256,68 5,78 4,9957 +0,0014 5,46184 + 0,00035
12 1256.68 5,78 4,9957 +0,0014 546184 + 0,00035

As FIG. 21 e 22 mostram as convergéncias dos valores dos pardmetros a € ¢
obtidos para o caso de 5 ciclos, utilizando o I° modo. As FIG. 23 ¢ 24 mostram as
convergéncias dos mesmos pardmetros para o caso de 12 ciclos, utilizando o 2° modo. No
Apéndice C so apresentados os cdlculos dos pardmetros a e ¢ , efetuados com a planilha
PARQZB, para o 12° ciclo de calculo, com a incerteza associada ao valor médio,

determinada pelo 2°. modo.
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FIGURA 21 - Valores encontrados para o pardmetro a, nos 5 ciclos efetuados, utilizando o

método absoluto, para o I °modo.

5,470 -
5,468 -

5,466 -

-

5,464

¢ (A)

5,462

——
—_
-
-

5,460 -

5,458 4

5,456 T T T T

Ciclo

FIGURA 22 - Valores encontrados para o pardmetro ¢, nos 5 ciclos efetuados, utilizando o

método absoluto, para o I ®modo.
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FIGURA 23 - Valores encontrados para o pardmetro a, nos 12 ciclos efetuados, utilizando o

método absoluto, para o 2 °modo.
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FIGURA 24 - Valores encontrados para o pardmetro ¢, nos 12 ciclos efetuados, utilizando o

método absoluto, para o 2 °modo.
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IV.2 APLICACAO DO METODO RELATIVO

Neste método usamos as distincias angulares azimutais entre dois picos que
apresentam inclinagdes opostas, de acordo com o procedimento descrito no item 111.4.b. Para
a determinagdo do pardmetro «, a partir do comjunto de 29 picos bda, obtivemos 71 pares de
picos combinados, enquanto que para a determinagiio do pardmetro ¢, do conjunto de 12 picos
bdc, obtivemos 36 pares de picos combinados. Estes conjuntos de dados permitiram calcular
os valores médios dos pardmetros em cada ciclo no méfodo relativo. Os procedimentos
utilizados para as determinagdes dos valores médios com as suas incertezas associadas, em
cada ciclo, foram os mesmos empregados no método absoluto. O primeiro ciclo de calculo foi
também realizado primeiramente para o pardmetro g, tomando-se o valor arbitréario ¢ = 5,500
A como fixo, escolhido com os mesmos objetivos do método anterior. Com o valor de ¢
adotado obtivemos um diagrama de indexagdo para todos os pares de picos combinados do
conjunto dda, com o pardmetro a variando de 4,94 a 5,04 A. As distdncias angulares
azimutais entre 0s picos experimentais bda, Ad,; T 04, quando confrontadas com o diagrama
de indexagdo fornmecem o conjunto de valores a; # ;. Para este método, assim como no
método absoluto, ndo se tornou necessario a graficagdo dos diagramas de indexagdo. A
confrontagio foi feita somente entre as distdncias azimutais Ad,; e os dados do INDEXHEX.
A incerteza de cada valor calculado do parimetro o , relativa a um dado par de picos
combinados, foi calculada de acordo com o 1* modo. A média ponderada de todos os valores
a; forneceu o valor médio a; do pardmetro a, no primeiro ciclo. A incerteza associada ao valor
médio o foi calculada de acordo com a consisténcia do conjunto de dados utilizados no ciclo,
tal como no método absoluto. A classificagfo do tipo do conjunto de dados, segundo a TAB.
3, foi feita comparando o valor obtido de y,> com aquele obtido pela distribuigio y* a um
nivel de significincia 0,05 ¢ (n-1) graus de liberdade. Os 71 pares de picos combinados bda

constituem um conjunto de dados com 70 graus de liberdade. Nestas condigdes, temos:

7\0,05
(x ) =90,53
70

Usando a planilha PARQZB foi obtido para o primeiro ciclo de a o valor Aa® =
2629,69. Comparando-se este valor com a TAB. 3, pudemos classificar este comjunto de

dados como tipo 4 (discrepantes) e usar a incerteza recomendada por Chechev & LEgorov

JUMISSAD NEGIONEL Lt ENERGIA NUULEAR/ 3P i
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[28]. A FIG. 25 mostra a dispersio dos valores a;, obtidos no primeiro ciclo de a. O valor do
parimetro a correspondente ao par de picos de mimero 0, representa o valor médio obtido
para o pardmetro, no primeiro ciclo. Esta Figura mostra como se apresenta a distribuigdo de

um conjunto de dados discrepantes.

5012 -
5,008 - -
-
&
5,004 - FFT - T
L a 1 s
500071 I T TTIJIL T T T TTI
1L ~ T -
® 49601 Tl j il T Ifﬂ]ﬂ} Ji

— T T T Tt T T T f T T ™ T " T I 1
6 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 B0 65 70 75

Par de picos combinados

FIGURA 25 — Valores do pardmetro a e suas incertezas obtidos no primeiro ciclo de célculo

no método relativo, para os 71 pares de picos combinados bda utilizados.

O resultado final para o primeiro ciclo de a, é representado entdo por a; + o,

Em seguida, com o valor resultante do primeiro ciclo de a, g/, assumido como
fixo, foi construido um diagrama de indexagdo para todos os pares de picos combinados bdc,
com o parimetro ¢ variando de 5,41 a 5,51 A. As distancias angulares azimutais associadas
aos pares de picos combinados bdc, Ady + 04 , quando confrontadas com o diagrama de
indexagdo fornecem o conjunto de valores ¢; #+ . Neste caso, também, a confronta¢do foi
feita somente entre as distincias azimutais Ad,; e os dados do INDEXHEX. A incerteza de
cada valor calculado do pardmetro o, relativa a um dado par de picos combinados, foi
calculada de acordo com o I” modo. A média ponderada de todos os valores ¢; fornece o

valor médio ¢, do parametro ¢, no primeiro ciclo. A incerteza associada ao valor médio o; foi
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calculada de acordo com a consisténcia do conjunto de dados utilizados no ciclo. A
classificacdo do tipo do conjunto de dados foi feita pelo mesmo procedimento anterior, como
¢ mostrado a seguir. Os 36 pares de picos combinados bde constituem um conjunto de dados

com 35 graus de liberdade. Nestas condiges, temos:

210,05
[x ] — 49,80
35

Usando a planilha PARQZB foi obtido para o primeiro ciclo de ¢ o valor x> = 2.26.
Comparando-se este valor com a TAB. 3, pudemos classificar este conjunto de dados como

tipo 1 (consistentes) e usar a incerteza associada adequada.

A FIG. 26 mostra a dispersdo dos valores c¢; , obtidos no primeiro ciclo de ¢. O valor
do pardmetro ¢ correspondente ao par de picos de nimero 0, representa o valor médio obtido
para o parametro, no primeiro ciclo. Esta Figura mostra como se apresenta a distribuigdo de

um conjunto de dados consistentes.

Ryt
1T T |
=il Mﬂ i ! T

T T
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34 36
Par de picos combinados

FIGURA 26 - Valores do pardmetro ¢ ¢ suas incertezas obtidos no primeiro ciclo de célculo

no método relativo, para os 36 pares de picos combinados bdc utilizados.



53

Os ciclos seguintes, tanto de ¢ como de a, em forma alternada, foram obtidos da
mesma forma que no méfodo absoluto, até a obtengio da convergéncia dos valoresde a e c.

Na TAB. 6 estio listados os valores x," e y.° para os ciclos realizados, ¢ os
valores encontrados para os pardmetros a e ¢, com as respectivas incertezas associadas,

determinadas segundo o /° modo. Neste caso, a convergéncia dos valores ocorreu apés 6

ciclos de calculos.

TABELA 6. Valores dos pardmetros a e ¢ para 6 ciclos de cilculos, utilizando o método

relativo, para o 1 °modo .

CICLO xﬂz Ao at o, ¢ I o
1 2629,69 2,26 4,99858 £ 0,00028 3,46003 £ 0,00043
2 1113,14 2,74 4,99652 + 0,00059 5,46118 + 0,00044
3 1119.69 2,95 4,99641 £ 0,00058 5,46118 £ 0,00044
4 1098,06 2,99 4,99645 + 0,00058 5.46116 £ 0,00044
5 1110,43 3,00 4,99646 £ 0,00058 546116 £ 0,00044
6 1110,43 3,00 4,99646 + 0,00058 5,46116 £ 0,00044

Para o método relativo, repetimos também os cdlculos tomando agora, para o
primeiro ciclo de ¢, os valores a,;, a;+0; € a;-0;, assumidos como fixos, e construindo um
diagrama de indexaciio bhdc com 3 curvas para cada par de picos combinados,
correspondentes aos 3 valores fixados. O diagrama foi construido com o parimetro ¢ variando
de 5,41 a 5,51 A. As confrontagdes entre as distancias angulares azimutais Adyj . Ay + 0y €
Ay - oy , Tespectivamente, com as 3 curvas de cada diagrama fornecem os conjuntos de
valores do parametro a e de suas incertezas, para cada par de picos combinados. Neste caso, a
incerteza de cada valor calculado do parametro o , relativa a um dado par de picos
combinados, em cada ciclo de célculo, foi determinada pelo 2 °modo.

Na Tabela 7 estdo listados os valores xf e xcz, bem como os valores encontrados
para os parametros a € ¢, com as respectivas incertezas associadas, determinadas pelo 2°
modo. Neste caso, a convergéncia dos valores ocorreu apds 8 ciclos de calculos.

As FIG. 27 e 28 mostram as convergéncias dos valores dos pardmetros a ¢ c,
obtidos apds 6 ciclos, enquanto as FIG. 29 e 30 mostram as convergéncias dos valores dos

pardmetros apos 8 ciclos.
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TABELA 7. Valores dos pardmetros a e ¢ para 8 ciclos de calculos, utilizando o método

relative, para o 2 °modo.

p]

CICLO te Xe a

[+

Ca c -l_- Ge
1 912,64 7,95 4,99507 + 0,00035 5,46168 + 0,00041
2 1063,36 2,77 4,99673 + 0,00038 5,46103 + 0,00044
3 107761 3,16 499632 + 0,00058 5,46127 + 0,00044
4 1080,20 3,16 4,99633 + (,00057 5,46127 + 0,00044
5 1090,23 2,95 499635 + 0,00057 5,46124 + 0,00044
6 1090,41 2,95 4,99639 + (,00057 5,46119 + 0,00044
7 1088,13 2,93 4,99638 + 0,00057 546119 + (,00044
8 1088,13 2,93 4,99638 + 0,00057 5,46119 + 0,00044
5,002 -
5,000
4,998 - -
T T T T T
. 4,996 | 1 1 1 I 1
<
w
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4,990 |
4,988 — T T T T T T 1
0 1 2 3 4 5 6 7
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FIGURA 27 - Valores encontrados para o pardmetro a, nos 6 ciclos efetuados, utilizando o

método relativo, para o I °modo.
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FIGURA 28 - Valores encontrados para o pardmetro ¢, nos 6 ciclos efetuados, utilizando

método relativo, para o I °modo.
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FIGURA 29 - Valores encontrados para o pardmetro a, nos 8 ciclos efetuados, utilizando o

método relativo, para o 2 °modo.
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FIGURA 30 - Valores encontrados para o pardmetro ¢, nos 8 ciclos efetuados, utilizando o

método relativo, para o 2 °modo.

Os resultados das convergéncias dos valores obtidos nos métodos absoluto ¢

relativo para os parimetros a ¢ ¢ foram, evidentemente, adotados como os melhores valores

para esses pardmetros. Esses resultados sio apresentados na Tabela 8.

TABELA 8. Valores dos pardmetros a e c obtidos nos dois métodos, usando os dois modos.

Método/modo /n®,
2 2
de ciclos. Xa Xe Bt ¢t o
Abs/1°./5 1030,95 2,83 4.9953 + 00,0013 5,46197 = 0,00064
Abs/2°/12 1256,68 5,78 4,9957 +£ 0,0014 5,46184 + 0,00035
Rel/1°./6 111043 3,00 4,99646 + 0,00058 546116 + 0,00044
Rel/2°/8 1088,13 2,93 4,99638 + 0,00057 3,46119 + 0,00044
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CAPITULOV

DISCUSSAQ DOS RESULTADOS

A viabilidade da aplicagio de difragio maultipla para a determinagio de
pardmetros de rede, aventada por Kossel [17], Post [18] e Caticha-Ellis [19], referia-se ao
caso mais simples, de uma rede cibica. No presente trabalho a aplicagdo de DMN é feita na
determinagio dos pardmetros de rede de uma cela hexagonal, em particular do quartzo 8.

O desenvolvimento de uma nova metodologia ¢ sempre dificil. E necessério
demonstrar a sua validade, além das vantagens quando comparada com outras existentes. Ao
longo do trabalho uma séric de dificuldades aparecem, que devem ser enfrentadas, muitas
vezes a partir de tentativas e erros ou por alguns “insights” sem nenhuma explica¢do. No
nosso trabalho, a primeira dificuldade encontrada foi quanto a identificag¢do das reflexdes
secundarias, responsaveis pela formagdo de um pico de DMN. Essa dificuldade surgiu do fato
de que se tem uma alta densidade de reflexdes secunddrias, na indexaggo, e baixa densidade
de picos, no diagrama experimental. A primeira identificagdo das reflexGes secundirias,
responsaveis pela formagdo dos picos, foi realizada usando as matrizes de refletividades
dadas pelo programa MULTL A utilizagdo dos picos identificados para a determinacdo dos
pardmetros, levou-nos a obtengfio de resultados muito diferentes daqueles da literatura [24].
Nesta primeira tentativa de determinagfo, obtivemos os seguintes valores para os parimetros:
a = 4,9885 + 0,0050 A e ¢ = 5,45425 + 0,0062 A. Estes valores s3o menores do que os da
literatura a = 4,9977 A e ¢ = 54601 A. Deve-se destacar, ainda, que as incertezas
apresentadas na literatura estiio na quarta casa decimal ¢ no nosso caso na terceira casa.
Acreditamos que a aplicagiio do método desenvolvido deveria levar a resultados com uma
precisdo pelo menos na terceira casa decimal, tal como acontece na literatura. Posteriormente
verificamos que as dificuldades eram devidas mais & existéncia de picos que foram
erroneamente identificados do que uma deficiéncia do método empregado. Convém ressaltar
que, nesta primeira aplicagéio, o método que empregamos ¢ aquele que foi posteriormente
chamado de método absolute. Diante dos resultados obtidos, buscamos uma outra forma de
identificar corretamente as reflexdes secunddrias, responsaveis pela formagédo dos picos. Para

tanto utilizamos o programa MULTIQZB, uma versdo do programa MULTI com algumas
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modificagbes apropriadas ao presente estudo. A aplicagio dos resultados obtidos das
simulagOes efetuadas com o MULTIQZB, sobre os diagramas de indexagdio, permitin a
identificagdo das reflexdes, conforme ¢ mostrado no item I11.3.

Durante o desenvolvimento do trabalho chegamos 4 conclusio de que seria
necessdria também uma classificagdo dos picos, de acordo com as sensibilidades deles para
uma variag@o de um e outro pardmetro. Simulagdes efetuadas com o MULTIQZB, para um
dos valores varidvel e o outro fixo dos parametros, permitiram verificar o comportamento dos
picos ¢ das suas sensibilidades, em fun¢do de um acréscimo no valor dos parametros. A
utilizagio do INDEXHEX permitiu estabelecer uma maneira de classificar os picos, conforme
¢ mostrado no item 111.4.3. Esta classificacdo se mostrou essencial no desenvolvimento da
metodologia, particularmente na obtengao de valores mais precisos para os pardmetros.

Deve-se destacar que utilizamos apenas os picos existentes num intervalo de
aproximadamente 77° do diagrama experimental. A utilizagdo de um diagrama com giro
completo (360°), aumentaria o niimero de picos da ordem de 4 vezes, o que poderia methorar
a estatistica dos resultados.

Com relagfio aos valores obtidos para os pardmeiros a e ¢ da cela hexagonal do
quartzo B, algumas observagdes podem ser feitas. A primeira diz respeito aos tipos de
conjuntos de dados classificados, para os dois métodos utilizados no trabalho, para a
determinagfo das incertezas associadas aos valores médios obtidos nos ciclos de calculos.
Para todos os ciclos de célculos e os dois métodos empregados, os conjuntos de dados
utilizados na determinagio do pardmetro a foram classificados como tipo 4 (discrepantes).
Para a determinagio do parimetro ¢, os conjuntos de dados utilizados foram classificados
como tipo 1 (consistentes). E importante salientar que para o método relativo, as combinac¢des
dos pares a partir dos conjuntos de dados discrepantes e consistentes utilizados no método
absoluto, permaneceram discrepantes € consistentes, respectivamente. A segunda observagdo
a ser feita diz respeito 4 influéncia da determinagdo da incerteza associada 4 média ponderada
em cada ciclo. Para os calculos usando a incerteza obtida pelo / ° modo, a convergéncia dos
valores ocorreu para um numero menor de ciclos de calculos que utilizando o 2 ° modo. A
comparagdo entre as TAB. 4 e 6 com as TAB. 5 e 7 comprovam este fato.

Os resultados obtidos para o pardmetro ¢, em ambos os métodos, apresentaram
uma precisdo melhor que aqueles obtidos para o parimetro a. Notar que o vetor de

espathamento da reflexdo primdria utilizada, a 00.1, estd na diregdo do eixo ¢ (00.1) e que os



59

conjuntos de dados para a determinagfo de ¢ foram todos classificados como consistentes. Por
outro lado, os conjuntos de dados para a determinagio de a foram todos classificados como
discrepantes. Talvez seja esta a explicagdo para a melhor precisio dos resultados do
pardmetro c¢. Pesquisas posteriores poderdio mostrar se a escolha de uma outra reflexdo
primaria, por exemplo 10.0, acarretard alteragdes na classificagdo dos conjuntos de dados e na
precisdo dos valores obtidos para os parametros. A terceira observagio diz respeito 2
comparagdo entre os dois métodos aplicados. Comparando-se os resultados dos dois métodos,
constata-se que 0 método relativo fornece resultados mais precisos que o mérodo absoluto. A
comparagio dos resultados finais da TAB. 8 mostra que, somente no caso do método absoluto
€ para o parimetro a, as incertezas ficaram aquém do almejado, isto &, a partir da quarta casa
decimal. Para o pardmetro a, ndo houve grandes variagdes nas incertezas. Notar, mais uma
vez, que os conjuntos de dados bda sdo discrepantes e os dados bdc sdo consistentes. Deve-se
ainda notar que com outro cristal hexagonal que nio o quartzo [3, as coisas ndo se passem
necessariamente como se passaram, em particular a existéncia de picos bda e bdc.

Finalmente, a metodologia desenvolvida, por ser n#o-destrutiva, ¢ melhor
aplicada naqueles casos em que ndo se que remover uma parte do cristal, para preparagdo de
amostras para outras metodologias. Além disso, o método utiliza um procedimento
relativamente ficil, pois basta apenas uma rotagio do cristal, em torno do vetor de
espalhamento da reflexfio priméria, para a obtengdio dos dados. E importante que o cristal
esteja bem alinhado antes de iniciar as medigdes.

Todas as hipoteses ¢ observagdes ndo comprovadas, feitas acima poderdo vir a ser

objetos de futuras pesquisas.
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APENDICE A

SAIDA DO PROGRAMA MULTIQZB COM A MATRIZ DE REFLETIVIDADES

Neste Apéndice ¢ apresentado um dos arquivos de saida do programa MULTIQZB. O
arquivo lista todas as informagdes referentes ao intervalo angular considerado na simulagio.
Assim, sdo listados, de inicio, todos os parametros que foram dados como entrada para o
programa, para calcular a intensidade tedrica em todos os pontos do intervalo angular
azimutal solicitado, de acordo com o A¢ definido. Juntamente com essas informagdes, sdo
listadas algumas outras que servem para controlar o funcionamento do programa como, por
exemplo, o nimero de pontos da rede reciproca (vetores) que podem produzir reflexdes
secundarias, o 4ngulo de espalhamento da reflexfio primaria e o tipo de diagrama. Em
seguida, comegam a sair os resuitados dos célculos da intensidade. Em cada ponto ¢, sio
dadas todas as informagdes sobre os feixes secundarios ¢ a matriz de refletividades
(afetadas do fator geométrico) que serviu de base para a primeira determinagdo dos
parametros (vide item H1.3). Em cada posi¢do de maximo de uma reflexdo secundaria,
identificado com a indexagdio do FI EXATO, a matriz era estudada a fim de esclarecer quais
reflexdes secundérias poderiam estar produzindo um pico relevante, no diagrama

experimental. Notar que o nimero de feixes chega a 16, no segundo ponto de intensidade.

OMaSAC NACGIONLT DEF ENERGIA NUCLEAR/SP s



IND. E REFL. TEORICA DOS PICOS DE D.M. DO SIO2-BETA W&L (1981)

FROGRAMA MULTIQZB-CALCULA OS PARAMETROS TERMICOS ANISOTROPICOS

PARAMETRO DA REDE HEXAGONAL A

4.95770 ANGSTROMS

PARAMETRO DA REDE HEXAGONAL c

5.46010 ANGSTROMS

COMPRIMENTO DE ONDA WL = 1.1370 ANGSTROM
VALOR INICIAL DE FI FIO = 115.20 GRAUS
VALOR FINAL DE FI FI1 = 115.40 GRAUS
ACRESCIMO EM FI DFI = .20 GRAUS
‘DIMENSAO’ DO PONTO EPS = .020 ANGSTROM -1
REFL. PRIMARIA (IHO,IKO,ILO)} = 0 0 1

INDICE DE MILLER MAXIMO N = 12

"LARGURA’ DO MOSAICO ETA = .00160 RADIANO
FRACAO DE MACLA W = .00

RATO DA BASE DO CILINDRO Rl = 2.50 CM
ALTURA DO CILINDRO H = 5.00 CM
NUMERC DE CAMADAS NC = 200

COEF.LINEAR DE ABSORCAOQ CMU = .300 CM-1

ORDEM MAXTMA DA EXPANSAO NOMAX = 29

CASO NO LABORATORIOQ KASO = 0
TIPC DE ESPECTRO IW = 1
AMPL. DE ESPALHAMENTO (SI) BS = .42 10E-12 CM
AMPL. DE ESPALHAMENTO (O) BO = .58 10E~12 CM

COORDENADAS ATOMICAS DO SILICIO:

AT. NO. X Y Z
1 .500000 -.000000 . 000000
2 -500000 .500000 .333333
3 .000000 .500060 .666667

PARAMETROS TERMICOS DO SILICIO:

AT. NO. Cl1 c22 C33 ciz Cl13 Cc23

=



1.2

1 .02640 .02000 -01880 .01000 .00000 . 00000
2 .03640 .02640 .01880 .01320 .00000 .00000
3 . 04960 .03640 -01880 .01820 .00000 .00000

COORDENADAS ATOMICAS DO OXIGENIO:

AT. NO. b4 Y Z
1 .416840 .208010 .140810
2 -.208010 .208830 807477
3 -.208830 ~.416840 -474143
4 -.416840 -.208010 .140810
5 .208010 -.208830 -807477
6 .208830 .416840 «474143
7 .208010 .416840 .525857
8 ~-.416840 -.208830 .192523
9 .208830 -.208010 -.140810
10 -.208010 -.416840 .525857
11 .416840 .208830 .192523
12 -.208830 .208010 -.140810

PARAMETROS TERMICOS DO OXIGENIO:

AT. NO. B1l1l B22 B33 B12 B13 B23
1 .05660 .04280 .03970 .03260 ~.00620 -.01780
2 .04280 .06680 -03970 . 05300 .01780 .011i60
3 .06680 .05660 .03970 .08060 -.01160 .00620
4 .05660 .04280 .03970 .03260 .00620 .01780
5 .04280 .06680 .03970 .05300 -.01780 -.01160
6 .06680 .05660 .03970 .08060 .01160 -.00620
7 .04280 .05660 .033870 .03260 .01780 -00620
8 .05660 .06680 .03970 .08060 -.00620 .01160
9 .06680 .04280 -03970 .05300 -.01160 -.01780
10 -04280 .05660 .03970 .03260 -.01780 -.00620
11 .05660 .06680 .03970 -08060 .00620 -.01160
12 .06680 .04280 .03970 .05300 .01160 .01780

CONTROLE DE IMPRESSAC IMP

n

2 (REFL. SEC. + REFLETIVIDADES RR(K,J))
NO. DE VETORES-DVEC NTOT

1l

2675

NO. DE VETORES-TRANS NTOT 1904

ANGULO DE ESPALHAMENTO AE

11.953 GRAUS ( 11 G 57 M 10 S)
NO. DE VETORES-FISOLV NTOT

1620

- VERIFICACAQ DO INTERVALO DE FI =~
DFX = .20 GRAUS/ DFXACR = 1.28 GRAUS

FOXR= 1.9918 RD / F1XR= 2.0329 RD // FOXG= 114.12 GRAUS / FlXG= 116.48 GRAUS
ISIGFX= 0

NO. DE VETORES-FILOOP NTOT = 18



FORMA DO CRISTAL = CILINDRICA (RHR = 2.00 ISI = 1)

DIAGRAMA TIPO: PRIMARIO UMWEG

—— - T S " e T i —— -

*x%%x KJF = 0 CZR( 1) = .10412 CMF({ 1) = CMR( 1) = 3.65 CZR( 2) = 2.00
k%% KJF = 1 CZR( 2} = .52059 CMF( 3) = CMR( 2) = 3.11 CZR( 3) = 2.00
*kk*x KJF = 4 CZR( 3) = .72883 CMF( 7) = CMR( 3) = 3.12 CZR( 4) = 2.00
*kkx KIJF = 11 CZR{ 4) = .31236 CMF(11l) = CMR({ 4) = 3.29 CZR( 5) = 2.00
=== -—= ———————- +
I FI =115 12 ( 115.20) I
Form e +

FEIXE, REFLEXAO, COSSENOS DIRETORES, COMPRIMENTQ MEDIC (CM}, TIPO R/T, FI EXATO

NO. H X I L CX CY CZ CoX Coy CQz CMF R/T FI EX.
1 0 0 o 0 -.4235 ,.8999 .1041 -.9946 .0000 -.1041 3.65 T
2 0 0 0 1 -.4235 .8999 -.1041 ~-.9946 .0000 .,1041 3.65 R
3 =7 7 0 -2 .5119 -.6833 .5206 .8B362 .1722 -.5206 3.11 T

4 -7 7 0 3 .5119 ~.6833 -.5206 .B362 .1722 .5206 3.11 R

5 -6 2 4 0 .8898 .4443 .1041 ~.0231 .9943 -.1041 3.65 T 115.227
6 -6 2 4 1 .8898 .4443 -,1041 -.0231 .9943 .1041 3.65 R 115.227
7 -1 4 -3 -3 -.6846 -.0106 .72B8 -.2819 -.6239 ~-.7288 3.l12 T 115.102
g8 -1 4 =3 4 -.6846 ~.0106 ~.7288 -.2819 -.6239 .7288 3.12 R 115,102
9 -1 5 -4 ~2 -.8204 -.2366 .5206 -.1352 -.8430 -.5206 3.11 T

10 -1 5 -4 3 -.8204 -.2366 -.5206 ~.1352 -,8430 .5206 3.11 R

11 0 4 =4 -1 -.9499 -.0095 .3124 ~.3959 -,8636 -.3124 3.29 T 115.266
12 0 4 =4 2 ~.9499 -.0095 -.3124 -.3959 ~-,8636 .3124 3.29 R 115,266

REFLETIVIDADES (FATOR GEOMETRICO)

6- 5= ,0000E+00
6~ 9= ,3151E-04
7= 1= J.1572E-04
7- 5= ,6510E~03
7~ 9= ,1458E+00
8- 1= .3851E~02

6= 6= —=———mm———m
6-10= .3547E-03
7- 2= .5541E-02
7~ 6= .7202E-03
7-10= .1550E-02
8- 2= .2282E-03

6= 7= .4736E-03
6~11= .2875E-03
7= 3= .0000E+0C0

6= 8= .2622E-03
6-12= .8680E-04
7- 4= .3276E-08
7- 8= .0000E+00
7-12= .2277E-01
8- 4= .000QE+0QQ

7-11= .5745E-02
8- 3= .6481E-09

R 1= 1= =—=m——m—e—- R 1- 2= ,0000E+00 R 1- 3= .O000E+00 R 1- 4= .O0000E+00
R 1~ 5= .6282E~02 R 1- 6= .34%6E-02 R 1- 7= ,1058E-04 R 1- 8= ,2780E-02
R 1- 9= .(2420E~02 R 1-10= .2072E-03 R 1-11= ,5201E-02 R 1-12= ,2017E-02
R 2- 1= .Q000E+00 R 2- 2= ======—=-- R 2- 3= .0000E+00 R 2- 4= ,0000E+00
R 2- 5= .2712E-02 R 2- 6= .6282E-02 R 2- 7= .4094E-02 R 2- 8= ,1536E-03
R 2- 9= .6336E-03 R 2-10= .9968E-03 R 2-11= .4183E-02 R 2-12= ,7137E-02
R 3~ 1= .3814E-02 R 3- 2= ,1538E-03 R 3= 3= ~—m==————- R 3~ 4= ,0000E+00
R 3- 5= .689%E-02 R 3- 6= .1608E-02 R 3- 7= .1872E-02 R 3~ 8= .2096E-04
R 3- 9= .1916E-02 R 3-10= .3505E-03 R 3-11= .1470E-02 R 3~12= .1098E-02
R 4- 1= .B979E~04 R 4- 2= ,L3997E-02 R 4~ 3= L.0000E+00 R 4~ 4= —-—=v-——ce-
R 4~ 5= .52BBE-03 R 4- 6= .2842E~02 R 4- 7= ,1060E~03 R 4- B= .1804E-02
R 4=~ 9= _1215E-03 R 4-10= .1916E-02 R 4-11= .2676E-02 R 4-12= ,1115E-02
R 5- 1= .6581E-02 R 5- 2= .2776E~-02 R 5- 3= ,1677E-09 R b~ 4= ,[1039E-09
R 5= 5= —~=—-m=eme- R 5- 6= L.0000E+00 R 5- 7= ,4086E-03 R 5~ 8= .1457E-03
R 5= 9= ,4067E-03 R 5-10= .4264E-04 R 5-11= ,1228E-03 R 5~12= .2251E-03
R 6- 1= ,357BE-02 R 6~ 2= .6581E-02 R 6- 3= .3178BE-09 R 6- 4= .(0000E+00
R R R R

R R R R

R R R R

R R R R

R R R R

R R R R



R 8~ 5= .2215E-03 R 8- 6= .4178E-03 R 8- 7= ,0000E+00 R 8- 8= ——=—=o—-o--
R 8- 9= [1831E-02 R 8-10= .15Q01E+00 R 8-11= .1544E-01 R 8-12= .1270E-02
R 9- 1= ,6B99E-02 R 9- 2= .1685E-02 R 9- 3= .0Q00Q0E+00C R S9- 4= .9077E-09
R 9- 5= ,1243E-02 R 9%- 6= .89853E-04 R 9- 7= .2067E+00 R 9- 8= .1874E-02
R 9= 9= —=——wem——r R 9-10= .0000E+00 R 9-11= .2544E+00 R 9-12= .5115E-03
R10- 1= ,5509E-03 R10- 2= .2842E-02 R10- 3= .2618E-08 R10- 4= _,0000E+00
R10- 5= .1216E-03 R10- 6= .1110F-02 R10- 7= .1586E-02 R10- 8= .2178E+00
R10- 9= .0000E+00 R1l0-10= —=—=—w-—-- R10-11= .3182E-04 R1l0-12= .2681E+00
R11- 1= .6565E-02 R1ll- 2= ,5159E-02 Rl1ll- 3= ,0000E+00 R1li- 4= .6522E-09
R11- 5= .1550E-03 R1l- 6= .3545E-03 R1ll~ 7= .5234E-02 R1ll- 8= ,1509E-01
R11- 9= .1421E+00 R11-10= .2967E-04 Rll~1ll= ====—===-- R11-12= .5233E-01
R12- 1= .2487E-02 R12- 2= .9221E-02 Rl1l2- 3= .2675E-09 R12- 4= .0000E+00
R12- 5= ,277BE-03 R12- 6= .1096E-03 Rl1l2~ 7= ,2225E-01 R12- 8= .1184E-02
R12- 9= .4770E-03 R12~10= .1498E+00 R1l2-11= .5233E-(01 Rl2-12= =—w=—w—w——=-
PRIMEIRO FEIXE SECUNDARIO REFLETIDO JS = 4 - NO. DE REFLETIDOS IC = 5

*kxkkkkkkk FNTENSIDADE DA LINHA DE BASE *#%%X&kkk*

TBL = .00000 ~ FEIXE PRIMARIO REFLETIDO (P1SR)

POTENCIA( 9) = .00015 SOMA = .00015
ABS(GAMA( 9) ~ GAMA( 8)) = .3018E-07 < GAPROX = .7424E-07

*%x%% KJF = 4 CZR( 5) = .93707 CMF( 7) = CMR( 5) = 3.62 CZR( 6) = 2.00

ALTERACAQ NO CONJUNTO E NUMERO DE FEIXES - INDEX = 7 /NB = 16 /MB = 12

e et T LR +

I FI = 115 24 ( 115.40) I

Fmm e —————————————— + .

1 0 0 O 0 -.4266 .8984 .1041 ~.9946 .0000 -.1041 3.65 T

2 0 0 0 1 -.4266 .8984 -.1041 -.9946 .0000 .1041 3.65 R

3 -7 7 0 -2 .5143 -.6815 .5206 .8362 .1722 -.5206 3.11 T

4 -7 7 0 3 .5143 ~.6815 ~.5206 .8362 .1722 .5206 3.11 R

5 -6 2 4 0 .8883 .4474 .1041 -.0231 .9943 -.1041 3.65 T

6 ~6 2 4 1 .8883 .4474 -.1041 -.0231 .9943 .1041 3.65 R

7 -5 4 1 -4 .3484 -.0228 .9371 .1700 .3049 -.9371 3.62 T

8 -5 4 1 5 ,3484 -.0228 ~-.9371 .1700 .3049 .9371 3.62 R

9 -1 4 -3 =3 -.6846 -.0129 .7288 -.2819 -.6239 —.7288 3.12 T
10 -1 4 -3 4 -.6846 -.0129 -.7288 -.2819 -.6239 .7288 3.12 R
11 -1 5 =4 =2 -.8195 =,2395 .5206 -.1352 -.8430 -.5206 3.11 T 115.343
12 -1 5 -4 3 -.8195 -.2395 -.5206 -.1352 -.8430 .5206 3.11 R 115.343
13 0 3 -3 -2 -.8253 .2186 .5206 -.5515 -.6518 -.5206 3.11 T
14 0 3 -3 3 -.8253 .2186 -.5206 -.5515 -.6518 .5206 3.11 R

15 0 4 -4 -1 -.9499 -.0128 .3124 -.3959 -.8636 ~.3124 3.29 T
16 0 4 -4 2 -.9499 -,0128 ~-.3124 -.3959 -.8636 .3124 3.29 R

R 1= l= =————wme—- R 1- 2= .0000E+00 R 1- 3= .0000E+00 R 1- 4= .0000E+00
R 1- 5= .1122E-02 R 1- 6= .6388E-03 R 1- 7= .0000E+00 R 1- 8= .GOO0OE+00
R 1- 9= .3970E-06 R 1-10= .1956E-03 R 1-11= .5999E-02 R 1-12= .4791E-03
R 1~13= .2145E-04 R 1-14= .1779E-04 R 1-15= ,2357E-02 R 1-16= .1003E-02



R 2- 1=
R 2- B=
R 2- 9=
R 2-13=
R 3- 1=
R 3~ 5=
R 3- 6=
R 3-13=
R 4- 1=
R 4- b=
R 4- 9=
R 4-13=
R 5~ 1=
R 5- 5=
R 5- 8=
R 5~13=
R 6~ 1=
R 6= 5=
R 6~ 9=
R 6-13=
R 7= 1=
R 7- 5=
R 7—- 9=
R 7-13=
R 8- 1=
R 8- 5=
R 8- 9=
R 8-13=
R 9- 1=
R 9- 5=
R 9~ 8=
R 9-123=
R10- 1=
R10- 5=
R10- 9=
R10-13=
R1ll- 1=
Rl11- 5=
R11- 5=
R11-13=
Rlz2- 1=
R12- 5=
R12~- 9=
R12-13=
R13~ 1=
R13- 5=
R13- 9=
R13-13=
Rl14- 1=
Rl4- 5=
Rl4- 9=
R14-13=
R15- 1=
R15- 5=
R15- 9=
R15-13=
R16- 1=
R16~ 5=
Ri6- 9=
R16-13=

.0000E+00
.4957E-03
. 2B80E~03
.2112E-04
.3814E-02
.1416E-02
.1907E~04
.5927E-07
.8979E-04
-1363E-03
.8375E-05
.1656E-05
.6581E-02
.6631E-05
.9008E=-07
.3578E-02
-0000E+00
«1115E-04
.5684E-07
. 2692E-02
.4785E-02
.4272E-04
.1412E-05
.2389E-02
.2873E-02
. 2892E-04
»3883E-04
.1572E-04
.1400E-03
.1021E-02
.3851E-02
.5740E-04
.0000E+00
.1331E-02
.6899E-02
.2380E-03
.1207E-01
.368B9E-05
.5509E~-03
-2555E-04
.1286E-02
.5672E-04
.2857E-01
.1043E-03
-1177E~-01
.5096E-02
.9696E-06
.1329E-02
.0000E+00
.6565E~02
.2767E-04
.1356E~02
.1023E-02
.2487E-02
-5191E-04
.1682E-01
.2294E-03

2- 2=
2- 6=

2-14=
3- 2=
3- 6=
3-10=
3-14=
g~ 2=
4- =
4-10=
4=14=
5- 2=
5~ 6=
5~-10=
5-14=
66— ==
6— 6=
6-10=
6-14=
7~ 2=
7= 6=
7=10=
7-14=
8- 2=
8- 6=
8-10=
8-14=
9- 2=
9- 6=
9-10=
9-14=
R10- 2=
R10~- 6=
R10-10=
R10~-14=
R11- 2=
R11- 6=
R11-10=
R11-14=
R12- 2=
R12- 6=
R12-10=
R12-14=
R13- 2=
R13- 6=
R13-10=
R13-14=
R14- 2=
R14- 6=
R14-10=
R14-14=
R15- 2=
R15- 6=
R15~10=
R15~-14=
R16- 2=
R16- 6=
Ri6-10=
R16-14=

Ywosooudyounw ooy oo oo oD

2-10=-

«1122E-02
.5762E-05
«2840E-04
.1538E-03
.4167E-03
«1657E-05
.1071E-05
«3997E-02
.5972E-03
.1837E-04
.5927E-07
«2776E-02
.0000E+00
-3431E-05
«.1303E-08
.6581E-02
.42585E~05
.7877E-07
.2052E-02
.3500E-02
.2311E-05
.2867E-04
.4342E-02
«1765E~0D2
-1814E-04
.2891E-05
.5541E-02
.1866E-03
-.0000E+00
.1129E-02
.2282E-03
.8986E~04
.1076E-~02
.1685E-02
.1888E-04
.1520E-02
«2243E-04
.2842E-02
. 2125E-03
.1214E-01
»3689E-05
.6051E-Q2
.4230E~04
.1567E-02
.0000E+00
.3783E-01
«9339E-04
.1240E-01
«.5159E-02
.6631E-04
.1141E-01
+.1649E-04
.9221E-02
.1956E-04
.3141E-03
.1078E-02

2= 3=
2= 7=
2-11=
2=15=
3= 3=
3- 7=
3-11=
3~15=
4= 3=
4~ 7=
4-11=
4-15=
5~ 3=
5= 7=
5-11=
5=15=
6= 3=
6— 7=
6-11=
6~15=
7= 3=
7= 7=
7-11=
7=15=
8- 3=
8~ 7=
8-11=
8-15=
9- 3=
9~ 7=
9-~11=
? 9-15=
R10- 3=
R10- 7=
Rl10-11=
R10-15=
R11- 3=
R11- 7=
R11-11=
Ri11-15=
R12- 3=
R12- 7=
R12-11=
R12-15=
R13- 3=
R13- 7=
R13-11=
R13-15=
R14- 3=
Rl14- 7=
Rl14-11=
R14-15=
R15- 3=
R15- 7=
Ri5-11=
R15-16=
R16- 3=
R16- 7=
R16-11=
R16-15=

e R R B R B R R R R R i

Lol

.0000E+00
.0000E+00
.1465E-02
.2081E-02
.0000E+00
.5463E-02
.6818E-03
.0000E+0O0
-.1754E~05
.2387E-03
.1461E-02
.0000E+00
.7492E-09
.1081E-02
.5435E-04
.0000E+00
«2739E=-07
.7813E-04
.1333E-03
.0000E+00
.5872E-02
.7076E-02
.2836E-05
.2707E-02
.2235E-02
.9190E-06
.0000E+00
-.0000E+00
.2733E+00
.4447E-02
.0000E+00
.1165E-09
-1919E-02
.1474E-01
.0000E+00
.0000E+00
.1524E+00
.0000E+Q0
.0000E+00
.0000E+0C
«.2967E-04
.0000E+00
.0000E+00
.3092E-01
.1600E+00
.0000E+00
.1116E-09
.9956E-04
- 3475E-04
.0000E+00
.0000E+00
.2665E+00
.0000E+00
.0000E+0Q0
.5235E-03
.5233E-01

2- 4=
2- 8=
2-12=
2-16=
3- 4=
3- 8=
3-12=
3-16=
4~ 4=
4- 8=
4-12=
4-16=
5- 4=
5- 8=
5-12=
5=16=
6- 4=
6~ 8=
6-12=
6~16=
7- 4=
7- 8=
7-12=
7-16=
8- 4=
8- 8=
8~12=
8-16=
9- 4=
9- 8=
9-12=
9-16=
R10- 4=
R10- 8=
R10-12=
R10-16=
R11- 4=
R11- 8=
R11-12=
R11-16=
R12~ 4=
R12- 8=
R12-12=
R12-16=
R13~ 4=
R13~ 8=
R13-12=
R13-16=
R14- 4=
R14- 8=
R14-12=
R14-16=
R15- 4=
R15~ 8=
R15~12=
R15-16=
R16- 4=
R16- 8=
R16-12=
R16~16=

e I I B B B IV R R B B e e R B e R

i.5
-0000E+0t
« 0CDQE+0(
«2471E-0;
-3310E-0:
- 0000E+0(
.1285E-0¢
.6885E-0:
.5992E-0"
.0000E+0(

. «5463E-0:
.5172E-0:
.0000E+0(C
.2249E-0"
.1057E-0:
.1044E-0:
.0000E+0C
-2764E-0¢
.9430E-03
.3842E-04
.3872E-0E
. 2707E-02
.7484E-03
+4360E-04
.CO00E+00
.7660E-02
.6699E-02
.0000E+00C
.1458E~08
.1624E-02
+2174E-01
-.0000E+Q0C
.0000E+00
.2814E+00
.1030E-02
.0000E+00
.2197E-09
. 0000E+00
.4770E-03
-0000E+00
.0000E+0Q0

.1683E+00
.0000E+00
.1477E-09
.2517E-03
.4832E-03
.0000E+00
.0000E+00
.3092E-01
.1647E+00
.0000E+00O
.0000E+00
.3257E-04
.5233E-01
.0000E+00
.0000E+00
.2809E+00



i.6

PRIMEIRO FEIXE SECUNDARIO REFLETIDO JS = 4 - NO. DE REFLETIDOS IC = 7

POTENCIA(10)} = .00007 SOMA = .00022
ABS(GAMA(10) - GAMA( 9)) = .1147E-07 < GAPRCX = .3346E~07
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APENDICE B

FORMULAS DA PLANILHA PARQZB

Neste Apéndice sfo apresentadas as férmulas da planitha PARQZB. Esta planilha foi
desenvolvida por Eduardo Cicero Nogueira, do Laboratério de Fisica da Universidade de
Mogi das Cruzes. Ela foi utilizada para a determinagéio dos valores de %7, do valor médio do
pardmetro em cada ciclo de caleulo e da incerteza associada ao valor médio, em fungfio da
classificagiio do tipo de conjunto de dados utilizados, em cada ciclo. O valor da incerteza
associada ao valor médio do parimetro, em cada ciclo de célculo, foi determinado de acordo

com os critérios propostos por Chechev & Egorov, que foram apresentados na TAB. 4.

COMISSAD NAGIONLL LE ENERGIA NUCLEAR/SP  1PLs

ii



APENDICE C

12° CICLO DE CALCULOQ DOS PARAMETROS g e c PARA O METODO
ABSOLUTO, COM AS INCERTEZAS ASSOCIADAS AOS VALORES MEDIOS

CALCULADAS UTILIZANDO O 2°MODO

Neste Apéndice, sdo apresentados os cdlculos para os pardmetros a e ¢ do quarizo
B para o método absoluto, utilizando o 2°modo de determinagdo da incerteza associada ao
valor médio. Os cdlculos foram feitos para o 12° ciclo.

A primeira planilha mostra o célculo do pardmetro a. O valor médio do parfmetro
a, fo1 calculado pela média ponderada do conjunto de dados obtidos, a partir dos 29 picos
selecionados bda, e a incerteza associada a4 media ponderada foi calculada levando-se em
conta a consisténeia do conjunto de dados. A incerteza associada ao valor calculade do
parimetro g, para um dado pico selecionado do conjunto bda, foi determinada confrontando-
se as posighes angulares azimutais ¢g; , .(baj + Gy € ¢y - Gy com as curvas de indexac@io do
pardmetro a, para os trés valores fixos c = 546184 A, ¢+ o6, = 546219 A e ¢-o,= 546149
A, como definido no item I1.5.2. O valor obtido para o parAmetro a , neste caso, com o
arredondamento em termos da incerteza associada a ele foi: a #op =4,9957 + 0,0014 A,
como mostra a planilha.

A segunda planilha mostra o cdleulo do pardmetro ¢. Também neste caso, o valor
meédio do parmetro ¢ foi calculado pela média ponderada do conjunto de 12 picos bdc, € a
incerteza assoctada & média foi calculada pelos critérios propostos por Chechev & Egorov.
Os procedimentos utilizados para as determinagdes dos valores do parfmetro ¢, para cada
pico do conjunto bde, com as incertezas associadas a eles, foram os mesmos adotados no caso
anterior. Os valores a = 4,9957 A, a + 6. =4,9971 A e a - 0, = 4,9943 A foram assumidos
como fixos, para a obtengfio das curvas de indexagfio do pardmetro ¢. () valor obtido para o
pardmetro ¢, neste caso, com o arredondamento em termos da incerteza associada a ele for:

¢ +0,=546184 + 0,00035 A, como mostra a planilha.
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