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RESUMO 

 

O conhecimento das propriedades cristalinas de semicondutores é de grande 

importância para o uso e a aplicação nos recentes avanços tecnológicos, bem como para 

aprimorar o processo de obtenção e crescimento. Para a caracterização de defeitos em 

cristais são empregadas duas técnicas principais baseadas em difração de raios X: a 

análise do perfil de difração e a topografia, as quais permitem obter informações 

complementares sobre defeitos presentes em monocristais. A análise do perfil de 

difração investiga quantitativamente uma pequena área, enquanto a topografia fornece 

uma imagem da distribuição de imperfeições em uma grande área, sendo que ambas são 

sensíveis a variações do parâmetro de rede (Δd/d) e a orientação da rede. O que se 

propõe neste trabalho é combinar simultaneamente as técnicas de topografia e de 

difratometria de raios X utilizando-se de um detector de área CCD para fazer a medida 

do perfil de difração tanto com fontes de radiação convencional quanto com luz 

síncrotron. Dessa forma é possível detectar e quantificar imperfeições com resolução 

espacial da ordem de micrometros de toda a amostra com grande intensidade em menor 

tempo de exposição e, ao mesmo tempo estabelecer uma correlação entre os defeitos 

microscópicos e os efeitos macroscópicos. Com o método proposto é possível 

determinar as intensidades máxima e integrada, a posição dos picos e a largura a meia 

altura da curva do perfil de difração e com isto quantificar as variações do parâmetro de 

rede e rotações da rede cristalina. Inicialmente o método foi aplicado usando um 

monocromador quatro cristais com radiação convencional. Como aprimoramento foi 

usado um monocromador assimétrico para expandir o feixe de radiação convencional e 

luz síncrotron. O método foi aplicado a duas amostras com o objetivo de demonstrar a 

sua aplicabilidade: um wafer de Si (400) com um filme de óxido de silício e uma 

amostra de Si (400) com nanoindentações. A primeira amostra serviu para o e 

desenvolvimento da técnica. A segunda é um exemplo de deformação plástica onde foi 

possível identificar Δd/d da ordem de 10-5. Os resultados demonstraram que a técnica de 

imagem funcionou bem em todas as situações propostas. Ainda mais, foi demonstrado 

que essa técnica pode ser usada não somente com radiação síncrotron mas também com 

fontes convencionais de raios X.  

   



ABSTRACT 

The study of crystalline quality of single crystals is of great importance for the direct 

application in recent technological advances the semiconductor industry, as well as to 

help in improving the crystal growing process. X-ray diffraction is the proper method to 

be used in these studies. Two imaging techniques can be employed: rocking curve 

analysis and X-ray topography. With them it is possible to obtain information about any 

type of extended defects present in the sample. Rocking curve analysis investigates a 

small area of the sample with high angular resolution, while topography brings 

information on the imperfection distribution of a large area. Both are sensitive to lattice 

parameter variations (d/d) and lattice mis-orientation. In this work, it is proposed a 

combination of topography and single crystal X-ray diffraction using an area detector 

(charge coupled device – CCD) for rocking curve imaging. Conventional X-ray source 

and synchrotron source were exploited. In this way it is possible to detect and to 

quantify crystal imperfections with spatial resolution of the order of micrometers. A 

direct correlation between the sub-microscopic defects and the resulting macroscopic 

effects in the image can be established. Also, through this combined technique, it is 

possible to extract the maximum and integral peak intensities, the peak position and the 

full width at half maximum (FWHM) of the rocking curves of the whole sample. With 

this information it is possible to quantify lattice parameter variations and lattice mis-

orientation of crystal lattice. 

The technique was first performed with a four crystal monochromator and conventional 

X-ray source. To improve the method, an asymmetrically-cut monochromator was 

employed for imaging samples with large area. Two samples were analyzed in order to 

show the applicability of this imaging technique: SiO2 film growth on a Si bulk and a 

nano-indent on a Si wafer.. 

The first sample was suitable to develop the technique, while the second was an 

example of plastic deformation. In these samples, d/d ~ 10-5 was detected. The results 

showed that this combined imaging technique worked successfully in all the proposed 

situations. Also, we demonstrated that this technique can be used not only with 

synchrotron sources but also with conventional x-ray sources. 

  



SUMÁRIO 
 

1. INTRODUÇÃO ........................................................................................................ 10 

2. FUNDAMENTAÇÃO TEÓRICA ........................................................................... 14 

2.1 Difração de raios X ............................................................................................... 14 

2.1.1 Difração assimétrica ...................................................................................... 16 

2.2 Topografia de raios-X ........................................................................................... 17 

3. PERFIL DE DIFRAÇÃO E TOPOGRAFIA DE RAIOS X SIMULTÂNEOS .. 20 

3.1 Arranjo experimental ............................................................................................ 21 

3.2 Metodologia da análise dos dados ........................................................................ 23 

3.3  Monocromador Quatro Cristais ........................................................................... 27 

3.4  Monocromador Assimétrico V Si (400) (MAV) ................................................. 29 

4. EXEMPLOS DE APLICAÇÃO .............................................................................. 32 

4.1 Cristal de Silício (400) com camada de SiO2 ....................................................... 32 

4.1.1 Medidas realizadas no LORXI ...................................................................... 33 

4.1.2 Medidas realizadas no LNLS ........................................................................ 37 

4.2 Silício perfeito (400) com nanoindentação ........................................................... 40 

4.2.1 Medidas realizadas no LORXI ...................................................................... 41 

4.2.2 Medidas realizadas no LNLS ........................................................................ 44 

5.CONCLUSÃO ............................................................................................................ 49 

APÊNDICE A ............................................................................................................... 52 

A. 1 Susceptibilidade elétrica ..................................................................................... 52 

A.2 Parâmetros 0 e h ................................................................................................. 53 



A. 3 Relação entre y e a variável angular  ................................................................ 53 

A.4 Refletividade em Caso Bragg para cristal Semi-infinito ..................................... 54 

APÊNDICE B ................................................................................................................ 55 

APÊNDICE C ............................................................................................................... 59 

APÊNDICE D ............................................................................................................... 60 

APÊNDICE E ................................................................................................................ 63 

Participação em Eventos ............................................................................................. 63 

Trabalhos apresentados em conferências ................................................................... 63 

REFERÊNCIAS BIBLIOGRÁFICAS ....................................................................... 64 

 

  



10 
 

1. INTRODUÇÃO  

 

O desempenho de dispositivos semicondutores é influenciado fortemente pelas 

propriedades cristalinas do material. Assim o estudo dessas propriedades é uma 

importante área em desenvolvimento. Os parâmetros de interesse são a geometria da 

amostra e as propriedades de superfície, de interface e cristalinas (perfeição cristalina, 

presença de defeitos, parâmetro de rede, distribuição de tensões).  

Existem diversos métodos e técnicas para a caracterização de materiais 

cristalinos.  No estudo de propriedades de materiais cristalinos os métodos que 

empregam raios X se tornam interessantes e fundamentais uma vez que podem penetrar 

no material além de serem altamente sensíveis a distribuição da densidade eletrônica.  

As principais vantagens do uso da difração de raios X são: alto poder de penetração na 

matéria, caráter não destrutivo e sensibilidade a periodicidade da densidade eletrônica, 

propriedades estas que permitem determinar com precisão o parâmetro de rede e obter 

outras informações estruturais da amostra analisada.  

Os métodos que empregam difração de raios X para caracterizar estruturalmente 

materiais monocristalinos podem ser classificados em dois grandes grupos: 

difratometria (Pinsker, 1978; Authier, 2001) e topografia de raios X (Tanner, 1976). 

Ambos exigem arranjos experimentais específicos de alta resolução angular e 

estabilidade conforme melhora a qualidade cristalina da amostra.  

A difratometria pode ser realizada em diversos arranjos que possibilitam obter 

alta resolução angular e alta sensibilidade a distorções da rede (Authier, 2001). Na 

difração de monocristal em geral mede-se o perfil de difração (intensidade difratada 

versus ângulo) e da sua análise obtém-se a posição angular, o formato da curva e a 

medida da largura a meia altura.  A largura a meia altura do perfil de difração é 
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influenciada pela presença de discordâncias, mosaicidade, estrutura de grãos, textura, 

variação de parâmetro de rede e rotação, entre outros defeitos, os quais contribuem para 

o aumento da largura do perfil de difração. Como a informação obtida com a análise do 

perfil de difração convencional é uma média proveniente de toda a área iluminada da 

amostra pelo feixe incidente, não é possível relacionar o sinal medido às regiões que 

produziram o sinal difratado e às causas microscópicas.  

Por outro lado, a topografia de raios X é um método de imagem que permite 

investigar a distribuição espacial de defeitos com resolução micrométrica e alta 

sensibilidade à variações no parâmetro de rede (Δd/d) e à rotações da rede. No entanto a 

avaliação quantitativa dessas quantidades não é obtida diretamente, dependendo de uma 

análise da variação da intensidade (contraste) registrada no filme. 

Com as novas tecnologias de detectores de imagem disponíveis (tipo CCD) 

tornou-se possível a combinação dos métodos de topografia e difratometria em medidas 

simultâneas. Assim foi possível obter informações com resolução espacial micrométrica 

de toda a amostra com grande intensidade e em menor tempo de exposição (Lübbert et 

al., 2000; Lübbert et al., 2005). No entanto o trabalho de Lübbert et al (Lübbert et al., 

2000) foi realizado apenas com radiação síncrotron e com um sistema de translação da 

amostra.  

O que se propõe neste trabalho é utilizar a combinação simultânea das técnicas 

de topografia e difratometria de raios X usando um detector de área CCD (charged 

couple device) para fazer a medida do perfil de difração com fontes de radiação 

convencional e luz síncrotron sem transladar a amostra.  

Em apenas uma exposição/medida obtém-se o perfil de difração de toda a área 

iluminada com resolução micrométrica sem a necessidade de transladar a amostra. A 

intensidade é medida em função das coordenadas (x,y) da amostra, sendo assim possível 
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obter o perfil de difração de todas as posições (x,y) em apenas uma medida. Com o 

método é possível determinar as intensidades máxima e integrada, a posição dos picos e 

a largura a meia altura da curva do perfil de difração local de toda amostra. Em um 

trabalho semelhante de Kikuta & Kohra (Kikuta & Kohra, 1966) foi possível determinar 

variações do parâmetro de rede da ordem de 10-6 e a curvatura de amostras de silício 

usando fontes convencionais e filme fotográfico.  

Para as medidas realizadas com luz síncrotron, monocromatizada previamente, 

foi utilizado um monocromador de silício (400) com duas reflexões assimétricas para 

expandir espacialmente o feixe. Este mesmo monocromador foi utilizado também nas 

medidas realizadas com fonte convencional. Dessa forma, com radiação síncrotron ou 

convencional, uma maior área da amostra é iluminada e a divergência angular do feixe é 

diminuída. Com um feixe espacialmente largo o uso de sistemas de translação é evitado. 

O método foi empregado a duas amostras cristalinas. Um cristal de silício de 

orientação (400) com deposição de uma camada de óxido de silício e um cristal de 

silício (400) com nanoindentações.  

A amostra de Si (400) com nanoindentações é um exemplo de processo de 

deformação plástica cujo objetivo é avaliar a deformação da rede na vizinhança de uma 

nanoindentação. Diversos trabalhos sobre o estudo de tensões provocadas por 

nanoindentações foram realizados com diferentes técnicas, como microscopia de raios 

X (Larson, et al., 2002; Yang, et al., 2004) e microdifração de feixe branco (Feng, et al., 

2008) em cristais de cobre e topografia de feixe branco em cristais de silício (Allen, et 

al., 2010), no entanto nesses trabalhos apenas rotações dos planos cristalinos foram 

observados, pois os métodos não permitem determinar diretamente a variação local do 

parâmetro de rede. 



13 
 

A seqüência do trabalho apresenta um resumo da fundamentação teórica 

necessária ao desenvolvimento do método onde são apresentadas as expressões da teoria 

dinâmica de difração de raios X necessárias para os cálculos teóricos e um resumo sobre 

topografia baseadas nos trabalhos de Pinsker (Pinsker, 1978), Authier (Authier, 2001) e 

Tanner (Tanner, 1976). No terceiro capítulo é apresentado o método proposto, o arranjo 

experimental e as possibilidades da sua utilização. No quarto capítulo a técnica é 

empregada a duas amostras e são apresentados os resultados obtidos e as discussões. 

Finalizando o trabalho são apresentadas as conclusões e sugestões de trabalhos futuros.  

  



14 
 

2. FUNDAMENTAÇÃO TEÓRICA 

Neste trabalho são usadas amostras monocristalinas, que embora não sejam 

cristais totalmente perfeitos pois apresentam defeitos como tensões e discordâncias, seu 

comportamento é mais próximo ao de um cristal perfeito do que de um cristal mosaico. 

No estudo de cristais perfeitos uma das teorias que descreve a interação das ondas com 

a matéria é a teoria dinâmica (TD) que leva em consideração as interações entre as 

ondas dentro do meio cristalino. O campo de onda total no meio cristalino consiste no 

acoplamento coerente das ondas incidente e difratada.   A preparação do feixe, com o 

uso de monocromadores, exige uma compreensão dos aspectos da teoria dinâmica. Por 

estas razões é apresentado a seguir um resumo dos conceitos básicos que permitem 

compreender a simulação dos perfis de difração e os cálculos necessários para a 

determinação das características dos monocromadores. Além de um breve relato sobre 

os princípios básicos e aplicações da topografia de raios X.  

2.1 Difração de raios X  

Na TD o problema fundamental é resolver as equações de Maxwell no cristal 

considerando o meio com a constante dielétrica periódica complexa, com a condição de 

que as soluções das equações de onda sejam consistentes com a Lei de Bragg: 

                                                             2dsen                                                        (1) 

Na teoria dinâmica é frequente o uso de uma escala auxiliar, a escala y (Pinsker, 

1978), para facilitar os cálculos de refletividade que podem ficar em função de y ou de 

uma variável angular ߟ ൌ ଴ߠ െ  .onde θ0 é o ângulo de difração e θ o ângulo de Bragg ,ߠ

O ângulo de difração é em geral um pouco maior que o ângulo de Bragg devido a 

diferença do índice de refração do ar e do meio cristalino. Um exemplo de uma curva de 

refletividade obtido com esta teoria é mostrada no gráfico da figura 1. 



 

Figu
abso

e a p

(LMA

conh

        

 

imag

parâm

(cons

e con

centr

aprox

ura 1: Per
orção. Os cá

Resolven

partir destas

A), as quais

hecida como

                  

L é uma

ginária do í

metros usad

No dese

siderado ac

nsiderando 

ro-simétrico

ximações a 

                

rfil de difr
álculos fora

ndo as equa

s as express

s são os par

o curva de D

                  

a variável qu

índice de re

dos nestas ex

envolviment

oplamento 

a onda inc

o (silício 

largura a m

                  

ração teór
am feitos p

ações de Ma

sões da curv

râmetros de 

Darwin-Prin

             R

ue envolve 

efração (Pin

xpressões p

to das equ

entre o feix

cidente com

e germâni

meia altura e

              


rico para u
para um Si(

axwell obté

va de reflet

 interesse n

ns,  é dada p

2  LL

a escala au

nsker, 1978

pode ser enc

uações foi 

xe incidente

mo plana e 

io) e sem

em função d


2

2
hC

sen







um cristal
(400), energ

ém-se as equ

tividade (R)

neste trabalh

pela seguinte

1              

uxiliar y, a 

8). Uma de

contrada no 

usada a ap

e (o) e some

monocrom

mi-infinito 

do ângulo de


              

l espesso c
gia CuKα e

uações fund

) e da largu

ho. A curva 

e expressão

                  

polarização

scrição mai

apêndice A

proximação

ente um feix

ática incidi

(espesso). 

e Bragg é da

                  

 

consideran
e polarizaçã

damentais d

ura a meia a

de refletivi

o: 

                  

o e a parte r

ais detalhad

A.  

o de dois f

ixe difratado

indo num c

Dentro d

dada por: 

                  

15 

ndo a 
ão σ. 

da TD 

altura 

idade, 

   (2) 

real e 

a dos 

feixes 

o (h)) 

cristal 

dessas 

    (3) 



 

2.1.1

 

super

muda

da la

Figu

 

onde

altura

  

onde

Onde C é

1 Difração a

No regim

rfície do cr

ança na dis

argura espac

ura 2: Repr

O parâm

               

e φ é o ângu

a nesse caso

                  

A relaçã

           

e He é a larg

é o fator de 

assimétrica

me de difr

ristal, como 

tribuição an

cial.  

resentação e

metro de assi

                  

ulo entre os

o é dada pel

                 

o do tamanh

                  

gura espacia

polarização

a 

ação assim

pode ser v

ngular do fe

esquemátic

imetria é de

              
b

s planos cris

la expressão

           


ho espacial 

                  

al do feixe re

o e χh é a su

métrica os p

visto na figu

feixe refletid

ca da difraç

efinido como




sen

sen

 
 





stalinos e a 

o: 

 
2

2
hC

sen






do feixe (H

  
e iH H b

efletido e H

usceptibilida

planos crist

ura 2. Devid

do e como 

ção assimét

o:  







             

superfície 

b            

H) é dada po

                

Hi do feixe in

ade elétrica 

alinos não 

do a essa ge

consequênc

trica. 

                 

do cristal. A

                 

or:  

                 

ncidente. 

do meio. 

são parale

eometria há

cia uma var

 

                  

A largura a 

                  

                  

16 

elos a 

á uma 

riação 

    (4) 

meia 

    (5) 

    (6) 



 

2.2 T

aplic

para 

exem

do pa

estud

ferro

topog

Figu

contr

obser

plano

meno

não 

rotac

polic

difer

Topograf

A topog

cada a diver

visualizar 

mplo de apli

arâmetro de

do da supe

oelétricos e f

Na figu

grafia de ra

ura 3: Princ

O contr

raste de or

rvado quan

os é diferen

or que a de

haverá ima

cionado de 

cromático a

rentes ângul

fia de raio

grafia de rai

rsos tipos d

defeitos da

icação pode

e rede, deso

erfície de s

ferromagné

ura 3 é mo

ios X. 

cípio da top

raste nas i

rientação e

do em um c

nte da vizin

esorientação

agem desta

forma que

as áreas to

los. Como 

os X 

ios-X é um

de materiais

a rede e in

e-se citar a v

orientação d

semicondut

éticos (Tann

ostrado o a

pografia de

imagens ob

e de extinç

cristal há um

nhança. Se 

o dos plano

 região. Se

esta região

orcidas dif

resultado, a

ma técnica v

s e problem

nomogeneid

visualização

da rede, car

tores, defor

ner, 1976). 

arranjo exp

e raios X. 

btidas é d

ção (ou dif

ma região on

a largura e

s, esta área

e o feixe f

o entre na 

fratarão dif

a imagem p

versátil e n

mas. Os mét

dades em m

o de discord

racterização

rmação plá

perimental 

devido prin

fração). O 

nde a orient

espectral e 

a estará fora

for monocro

condição d

ferentes co

pode ser um

não destrutiv

odos topog

materiais cr

dâncias, me

o de materia

ástica, estud

para a aqu

ncipalmente 

contraste d

tação ou o e

a divergên

a da condiç

omático o 

de difração

omprimento

ma superpo

va que pod

gráficos são

ristalinos. C

edida da var

ais absorved

do de dom

quisição de 

 

e aos cham

de orientaç

espaçament

ncia do feix

ção de difra

cristal pod

. Se o feix

os de onda

osição dos f

17 

de ser 

úteis 

Como 

riação 

dores, 

mínios 

uma 

mados 

ção é 

to dos 

xe for 

ação e 

de ser 

xe for 

a em 

feixes 



18 
 

difratados ou estes podem estar separados, dependendo dos ângulos. O contraste de 

difração é observado em cristais perfeitos, ou aproximadamente perfeitos, onde a 

refletividade varia de ponto a ponto. Havendo uma região imperfeita a imagem desta 

região será mais intensa que no restante do cristal.  

A profundidade penetrada pelo feixe depende da perfeição do cristal. Se o cristal 

for perfeito a profundidade de penetração na condição de difração é determinada pelo 

fator de extinção (σe) que depende do comprimento de onda e da reflexão. A distância 

de extinção para um cristal de silício na condição de máximo de difração e reflexão 

simétrica é da ordem de 20 µm para as reflexões usuais (Pinsker, 1978). 

O contraste também pode ser devido a outros fatores: se a superfície for rugosa 

as irregularidades podem fazer sombra dando origem a um contraste preto e branco. 

Este efeito é bastante evidente quando o feixe incide muito rasante à superfície do 

cristal.  

Os métodos topográficos geralmente empregados podem ser agrupados em três: 

os métodos de Berg-Barret, de Lang e de duplo-cristal. 

O método de Berg-Barret é o mais simples e pode ser usado tanto na geometria 

de reflexão quanto de transmissão, sendo mais frequente o seu uso na primeira forma. O 

feixe de raios X incide na amostra que é posicionada para se obter a difração de um 

determinado plano da rede para uma linha característica da fonte. Um filme é colocado 

perpendicular à direção do feixe difratado e a imagem topográfica é obtida. Neste 

método a imagem resulta de variações locais da intensidade do feixe difratado devido a 

variações na estrutura do cristal ou da superfície. O método é sensível a cristais com 

densidade de discordâncias da ordem de 106/cm2. Porém, devido à grande divergência 

do feixe, não é muito sensível ao contraste de orientação e de Δd/d.  
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A técnica de Lang é largamente utilizada na geometria de transmissão e é 

sensível tanto aos contrastes de orientação quanto de extinção. O feixe é colimado e 

então atinge a amostra sendo difratado. Nesta técnica são utilizadas fendas para 

diminuir a divergência e o espalhamento.  

Apesar dos métodos de Berg-Barret e de Lang serem úteis na determinação de 

desorientação da rede são menos sensíveis a pequenas variações do parâmetro de rede 

que podem ser observados na topografia de duplo-cristal não dispersivo. 

A técnica de topografia de duplo-cristal é bastante sensível a distorções da rede 

e, o perfil de difração obtido é estreito. A imagem resulta dos defeitos de ambos os 

cristais, por esta razão a escolha do cristal monocromador deve ser cuidadosa. 

O arranjo não dispersivo é altamente sensível a variações do parâmetro de rede 

e, variações da ordem de uma parte em 105 podem ser observadas. Devido à grande 

sensibilidade esta técnica com arranjo dispersivo não é adequada a amostras com alta 

densidade de discordâncias. 

Outro uso da topografia de duplo cristal, com maior consequência prática, é a 

utilização de difrações assimétricas. Emprega-se o primeiro cristal (monocromador) de 

forma a aumentar a seção transversal do feixe e iluminar toda a amostra. Essas 

características são previstas com as equações (4) e (6). 

As simulações necessárias neste trabalho são calculadas pelo programa XOP 2.3 

(Sanchez del Rio & Dejus, 2004) considerando os fundamentos descritos acima. 
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3. PERFIL DE DIFRAÇÃO E TOPOGRAFIA DE RAIOS X 

SIMULTÂNEOS 

 Há na literatura diversos trabalhos que unem as técnicas de análise do perfil de 

difração e topografia de raios X. Kikuta & Kohra (Kikuta & Kohra, 1966) mediram a 

variação do parâmetro de rede e a rotação dos planos de cristais de silício medindo a 

posição do pico do perfil de difração em cada ponto da amostra usando topografia de 

duplo-cristal com fontes convencionais. Já Lübbert et al (Lübbert et al., 2000) mediram 

os perfis de difração a partir de topografias digitais de wafers semicondutores com 

radiação síncrotron. Neste último trabalho a principal informação obtida foi o desvio na 

orientação dos planos da rede cristalina, mas não foi observada a variação do parâmetro 

de rede.  

O presente trabalho combina as vantagens da topografia e da análise do perfil de 

difração simultaneamente. Será desenvolvido de uma forma alternativa ao trabalho de 

Lübbert et al. (Lübbert et al., 2000), sem transladar as amostras usando um 

monocromador com duas reflexões assimétricas. Dessa forma elimina-se a necessidade 

do uso de um sistema de translação de alta qualidade uma vez que para arranjos com 

alta sensibilidade o desvio do ângulo de difração deve ser menor que 1 segundo de arco 

ao transladar a amostra. Outra vantagem do método a ser apresentado é a possibilidade 

de aplicá-lo com fontes convencionais.  

O objetivo com esta técnica é determinar quais são as contribuições da variação 

angular devidas à variação do parâmetro de rede e à rotação dos planos, uma vez que 

ambos causam variação da posição angular do feixe difratado.  

 O feixe de raios X provindo de uma fonte convencional (gerador de raios X) 

possui um amplo espectro de comprimentos de onda sendo necessária uma preparação 

prévia do feixe antes de atingir a amostra. Tanto para a técnica de análise do perfil de 
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O arranjo utilizado nas duas situações, LORXI e LNLS, foi o arranjo não 

dispersivo no qual os planos da amostra são posicionados paralelos aos planos do 

monocromador.  

3.2 Metodologia da análise dos dados  

Para cada posição da imagem (pixel) as intensidades são extraídas, com o auxílio 

do programa Visrock (Lübbert, 2007). Para cada pixel é obtido um conjunto de dados, 

da intensidade para cada posição angular (I(ω)) da amostra. Com esses dados são feitas 

as curvas do perfil de difração da intensidade em função da posição angular I(ω) para 

cada pixel a partir da série de topografias digitais (um esquema pode ser visto na figura 

6). Estas curvas são chamadas de perfil reconstruído. A partir dos perfis obtém-se a 

largura a meia altura e a posição angular do pico da curva do perfil de difração de cada 

pixel. Como é possível esse procedimento para todos os pixels da imagem, outra 

maneira de mostrar os valores da largura a meia altura e posição dos picos é através de 

mapas, que dão uma visão mais ampla da presença de defeitos da amostra (Lübbert et 

al., 2000; Lübbert, 2007).  
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Grandes variações no parâmetro de rede poderiam causar a perda da correlação 

entre a imagem e a amostra, uma vez que o feixe difratado poderia transladar no 

detector. A translação do feixe no detector (Δx) depende da distância D da amostra ao 

CCD e da variação da posição angular (Δθ) em consequência de (Δd/d):   

 2 2 ( ) dx D Dtan d                                              (8) 

No entanto nas condições experimentais o deslocamento lateral percorrido pelo 

feixe difratado é menor que o pixel do detector (25 µm), uma vez que os resultados 

mostraram Δd/d < 1,8 x10-4. Essas condições garantem a correlação entre a posição na 

amostra e o pixel no detector.   

3.3  Monocromador Quatro Cristais   

Uma maneira de se obter um feixe aproximadamente monocromático é a 

utilização do monocromador quatro cristais (4C) de Ge (220) fixo a torre de raios X 

Este monocromador é utilizado de modo a se obter radiação quase paralela e 

monocromática, CuKα (8,047 keV). A divergência angular e a cromaticidade do 

conjunto 4C para a energia de interesse é de 16,1 segundos de arco e 2,9 x10-4 Å, 

respectivamente (Hönnicke, 2002). A seção do feixe incidente na amostra é determinada 

pelo tamanho da fenda utilizada antes do 4C, uma fenda circular de 1,5 mm de 

diâmetro. Nesta situação a seção espacial da imagem difratada 1,3 x 8,9 mm2. O 

formato é elíptico devido às diferenças existentes entre as divergências horizontal e 

vertical. A divergência vertical é limitada pela fenda de entrada enquanto que a 

horizontal é devida ao fator instrumental do monocromador 4C. Uma descrição mais 

detalhada deste monocromador pode ser encontrada no apêndice B. 

Com esse monocromador foram obtidos os perfis de difração reconstruídos para 

uma amostra de referência, um cristal de silício perfeito e espesso difratando os planos 
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 A divergência do feixe de saída depende da divergência do feixe de entrada e da 

largura do perfil intrínseco do cristal. O uso de difrações assimétricas reduz a largura da 

distribuição angular do feixe refletido pelo monocromador. 

No LORXI a fenda utilizada foi de 0,2 x 9 mm2 e colimador com comprimento 

de 600 mm, enquanto que no LNLS o tamanho da fenda era de 0,9 x 9 mm2 a uma 

distância de 9 m do monocromador de Si (111) da linha XRD2 (Giles et al., 2003). Para 

as condições experimentais no LORXI a divergência angular é 108 segundos de arco.  

Para verificar se o monocromador não apresentava defeitos que poderiam alterar 

as imagens e aplicar a técnica proposta foi medido no LORXI o perfil de difração de um 

silício perfeito (400). Fez-se a curva com o detector cintilador e com o método proposto 

e os resultados são apresentados na tabela 1. As curvas e uma topografia são mostradas 

na figura 11. 

A topografia da figura 11 mostra a homogeneidade do feixe que sai do 

monocromador e, os valores das medidas da LMA mostraram que não há influência do 

monocromador nos resultados e que estes se devem apenas à amostra.  
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será determinada a curvatura da rede devida a deposição da camada de SiO2 entre os 

pontos 3 e 4 e 9 e 10 indicados na figura 15. Para os outros pontos não foi possível fazer 

a análise porque o feixe não atingiu toda a amostra. O tamanho da fenda, 0,2 mm, foi 

escolhido de maneira a separar as raias Kα1 e Kα2 do tubo de Cu e limitar a divergência 

angular a largura da raia Kα1. 

A figura 15 foi considerada como referência para a posição inicial (φ = 0º). Para 

cada pixel indicado na figura 15 foram extraídos os dados da intensidade em função do 

ângulo de rotação I(ω) das duas séries de topografias para fazer a reconstrução das 

curvas do perfil de difração. Após extrair os dados de cada pixel as curvas I(ω) são 

ajustadas com o programa Origin e, a partir do ajuste das curvas determina-se o valor da 

posição angular do pico da curva do perfil de difração para cada ponto. Com esses 

valores é possível determinar o raio de curvatura entre os pontos selecionados usando as 

expressões (9), (10) e (12). Os parâmetros do deslocamento relativo da posição angular 

entre dois pixels i e k (∆ω௜௞ሻ	e o raio de curvatura, bem como a distância entre os pixels 

ሺ∆x௜௞ሻ	são listados na tabela 2. 

 Os resultados para os pontos selecionados são apresentados na tabela 2.  

i-k 
࢑࢏࣓∆

૙   

(Seg. de arco) 

࢑࢏࣓∆
૚ૡ૙ 

(Seg. de arco) 

Δαik 

(Seg. de arco) 

Δxik 

(mm) 

R  

(m) 

3-4 18,2 -20,1 19,2 1,9 36,1 ± 0,5 

9-10 5,1 -5,3 5,2 1,9 129,2 ± 2,6 

Tabela 2: Determinação do raio de curvatura da lâmina de Si (400) xadrez usando 
topografia e análise do perfil de difração simultâneos com radiação CuKα. 

Os valores do raio de curvatura mostram que a deposição de óxido causa a 

curvatura da amostra nessa região enquanto que onde não há deposição o raio de 

curvatura é maior e a curvatura é consequência da influência da tensão de outras 

regiões.   
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A fim de investigar melhor a amostra foram ajustadas as curvas para pontos 

localizados próximo à interface, entre as posições 8 e 9 e 10 e 11. Os  resultados da 

variação relativa da posição angular entre os pixels estão listados na tabela 3. O que se 

observa é que próximo a interface o deslocamento relativo entre a posição angular dos 

picos das curvas de dois pixels indica uma variação do parâmetro de rede relativa entre 

os dois pixels.  O valor de Δd/d entre os pixels foi determinado por meio da expressão 

(11) e os valores também estão listados na tabela 3.    

i-k 
࢑࢏࣓∆

૙   

(Seg. de arco) 

࢑࢏࣓∆
૚ૡ૙ 

(Seg. de arco) 

Δθik 

(Seg. de arco) 

Δd/d 

10-5 

8-9 1,59 1,72 1,66 1,17 ± 0,03 

10-11 -0,12 -2,48 -1,30 -0,92 ± 0,04 

Tabela 4: Valores da variação da posição angular para pontos localizados próximo 
a interface Si-SiO2 e valor da variação do parâmetro de rede entre os pontos.  

Foi determinada uma variação no parâmetro de rede da ordem de 10-5. Sendo 

que na transição da região com óxido para a região sem a camada há um aumento no 

parâmetro de rede enquanto que há uma diminuição do parâmetro de rede na transição 

inversa.  

4.1.2 Medidas realizadas no LNLS  

 Nas medidas realizadas no LNLS foram obtidos dois conjuntos de dados da 

mesma forma que no LORXI. Para obter o segundo conjunto a amostra foi girada de 

180º em relação ao primeiro conjunto em torno do eixo φ. Cada série de topografias 

possui 50 imagens cada uma em intervalos de 2,7 segundos de arco e 5 minutos de 

exposição com o CCD a uma distância de 4,0 cm. As topografias foram obtidas com 

energia de 8 keV.  

Para cada pixel indicado na figura 15 foram extraídos os dados da intensidade 

em função do ângulo de rotação I(ω) das duas séries de topografias para fazer a 
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reconstrução das curvas do perfil de difração. Após o ajuste das curvas com os valores 

da variação relativa entre a posição angular dos picos entre dois pixels o raio de 

curvatura foi determinado. Os parâmetros do deslocamento relativo da posição angular 

entre dois pixels i e k (∆ω௜௞ሻ	e o raio de curvatura, bem como a distância entre os pixels 

ሺ∆y௜௞ሻ	são listados na tabela 4.  

 

i-k 

࢑࢏࣓∆
૙   

(Seg. de arco) 

࢑࢏࣓∆
૚ૡ૙ 

(Seg. de arco) 

Δαik 

(Seg. de arco) 

Δyik 

(mm) 

R  

(m) 

1-2 -5,38 3,50 -4,44 1,93 157,8 ± 4,6 

3-4 -18,1 22,2 -20,1 1,95 36,5 ± 0,6 

5-6 -10,3 11,3 -10,8 1,95 73,5 ± 1,3 

7-8 -15,2 16,3 -15,8 1,97 50,3 ± 0,8 

9-10 -5,7 7,2 -6,45 1,97 134,8 ± 3,6  

11-12 -18,8 21,7 -20,3 1,99 35,2 ± 0,6 

Tabela 4: Valores da variação da posição angular entre os pontos indicados na 
figura 14 e valor do raio de curvatura obtido entre esses pontos para uma lâmina 
de Si (400). Radiação síncrotron 8 keV e monocromador V Si (400). 

 Como a área iluminada é maior foi possível fazer a análise para outras regiões da 

amostra. Para as regiões 3-4 e 9-10 a variação, entre os valores do raio obtidos no 

LORXI e no LNLS, foi de 1% e 5%.  

Os parâmetros relevantes da região localizada na interface estão listados na 

tabela 5. O que se observa na interface é que houve variação do parâmetro de rede, que 

pode ser determinado por meio da expressão (11). Os valores de Δd/d também estão 

listados na tabela 5.  

i-k 
࢑࢏࣓∆

૙   

(Seg. de arco) 

࢑࢏࣓∆
૚ૡ૙ 

(Seg. de arco) 

Δθik 

(Seg. de arco) 

Δd/d 

10-5 

8-9 1,34 2,70 2,02 1,42 ± 0,03 

10-11 -1,18 -2,40 -1,79 -1,26 ± 0,04 

Tabela 5: Valores da variação da posição angular para pontos localizados próximo 
a interface Si-SiO2 e valor da variação do parâmetro de rede entre os pontos.  
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Assim como no LORXI, no LNLS também foi determinado a variação no 

parâmetro de rede da ordem de 10-5.  

As diferenças entre os valores determinados no LORXI e no LNLS podem ser 

explicadas porque podem ser  pixels diferentes em cada situação. 

Os resultados obtidos com fonte convencional e radiação síncrotron se 

mostraram compatíveis, o que mostra que a técnica pode ser aplicada com ambas as 

fontes.    
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4.2.1 Medidas realizadas no LORXI  

A amostra de silício (400) com nanoindentações foi analisada com o MAV e 

fonte convencional de raios x CuKα no LORXI. Foram feitos dois conjuntos de 

topografias, para  φ = 0º e φ = 180º. Cada conjunto possui 80 imagens em intervalo de 

0,5 segundos de arco e 10 minutos de exposição com o CCD distante 7,0 cm da 

amostra.  

 As topografias mostradas na figura 18 correspondem uma seleção da região em 

torno da série de indentações. As imagens a), b), c), d), e) e f) correspondem as posições 

angulares indicadas na curva do perfil de difração da intensidade integrada ao lado das 

topografias. As topografias desta amostra (figura 18) apresentaram uma iluminação não 

homogênea, o que indica a presença de tensões.  

Utilizando o método proposto foi possível obter curvas do perfil de difração 

local com largura de 3,6 segundos de arco, para pixels localizados na região não 

tensionada, até 8,5 segundos de arco para pixels da região da indentação. 

 Para fazer a análise da região da indentação foi escolhida uma das indentações. 

A indentação escolhida é indicada pela flecha na figura 18. Da indentação selecionada 

foi obtida uma imagem com MEV mostrada na figura 19. Na imagem com MEV a 

superfície danificada mostra uma região aproximadamente circular com raio de 20 µm, 

enquanto que na topografia de raios x o campo de tensões observado é de 200 x 200 

µm2. 
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5.CONCLUSÃO 

Neste trabalho foi apresentado um novo método para análise estrutural de 

monocristais que une as vantagens das técnicas de topografia e difratometria de raios X. 

A técnica foi aplicada com fontes convencionais de raios X e com radiação síncrotron 

apresentando resultados compatíveis com ambas as fontes.  

O método proposto por Lübbert et al. (Lübbert et al., 2000)foi aprimorado com 

o uso de um monocromador assimétrico para expandir espacialmente o feixe e aumentar 

a área iluminada das amostras. A área iluminada das amostra pode ser em torno de 2 

cm2. Dessa forma é possível analisar toda a amostra sem a necessidade do uso de 

sistemas de translação que tem consequências negativas. 

Com fontes convencionais, a utilização do monocromador 4C na preparação do 

feixe limita a análise de áreas maiores que 10 mm2. Por isto  MAV foi desenvolvido e 

aplicado tanto com luz síncrotron quanto com fonte convencional, demonstrou ser de 

grande utilidade e os resultados obtidos com as duas fontes foram semelhantes 

mostrando que a técnica pode ser utilizada tanto com luz síncrotron como com fonte 

convencional. A princípio as medidas com luz síncrotron poderiam ser mais rápidas 

devido ao fluxo disponível, no entanto há a limitação do detector que atinge a saturação 

em 65.000 contagens levando à utilização de atenuadores de feixe na linha. Assim, para 

arranjo experimental utilizado, não há diferença entre os tempos de exposição no LNLS 

e em laboratório. 

Embora o CCD apresente uma saturação em torno de 60.000 contagens, 

implicando na necessidade de realizar várias exposições para uma mesma posição 

angular, a utilização do CCD diminui o tempo médio de exposição comparado a filmes 

convencionais (um comparativo é apresentado no Apêndice E). Além disso, a imagem 
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digital registrada pelo CCD é fundamental para o processamento dos dados utilizado 

neste trabalho. 

Foi comprovado que o método pode ser aplicado a vários tipos de amostras com 

deposição de filmes e com deformações plásticas, além de medir o raio de curvatura de 

amostras de cristais “perfeitos”. 

Os resultados obtidos da amostra de silício com deposição de SiO2 mostraram a 

tensão devida a camada de óxido, o que fica evidente nas medidas do raio de curvatura. 

As regiões sem a deposição da camada apresentaram um raio de curvatura maior, 119 m 

que naquelas onde havia óxido, cujo valor foi 35 m. Além da curvatura foi possível 

observar, no arranjo não dispersivo de alta sensibilidade, variações no parâmetro de rede 

da ordem de 10-5 na interface entre as regiões com e sem camada de SiO2  enquanto que 

a sensibilidade do método é da ordem de 10-6.  

No cristal de silício com nanoindentações foi possível visualizar que a dimensão 

do campo de tensões é da ordem de 200 x 200 µm2, enquanto que a imagem 

microscopia eletrônica da superfície mostra uma área danificada de 20 x 20 µm2. 

Também foi observado que na região da indentação a largura a meia altura das curvas 

aumenta e que a posição dos picos se desloca para ângulos menores com relação a área 

não danificada.  Esse deslocamento, em torno de 1 a 2 segundos de arco, indica um 

aumento do parâmetro de rede médio cujo valor de Δd/d é 10-5 nessa região.   

 Baseado nesses resultados podemos fazer as seguintes sugestões para trabalhos 

futuros: 

 

a) Desenvolver um programa para o cálculo da variação do parâmetro de rede que 

permita a sua visualização em forma mapa. 

b) Explorar o uso de reflexões de altas ordens.  
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c) Analisar as vantagens do uso de reflexões assimétricas nas amostras de modo a 

investigar uma menor profundidade de amostras com nanoindentações. 

d) Fazer uma análise mais aprofundada dos efeitos provocados na rede cristalina 

pela indentação em amostras de silício.  

e) Usar detector de imagem com menor pixel.  
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APÊNDICE A 

PARÂMETROS DA TEORIA DINÂMICA DE 

DIFRAÇÃO DE RAIOS X 

Para a faixa dos raios x, o índice de refração de um meio qualquer difere muito 

pouco da unidade e é nessa diferença que se encontra a física do processo de 

espalhamento dos raios x pela matéria. Freqüentemente, expressa-se o índice de 

refração por uma quantidade complexa, onde a parte real está associada ao desvio da 

trajetória do feixe de raios x, e a parte imaginária está associada ao coeficiente de 

atenuação linear. 

As primeiras teorias da interação entre as ondas transmitidas e refletidas por 

materiais cristalinos foram propostas por Darwin (1914), Ewald (1916) e Laue (1931). 

Laue assumiu que a susceptibilidade elétrica () é uma constante complexa e 

proporcional a densidade eletrônica. E desde então há diversos trabalhos sobre a teoria 

dinâmica de difração de raios X (Zachariasen, Pinsker, Authier). No desenvolvimento 

das expressões foi seguida a notação de Pinsker.  

Neste apêndice será desenvolvido os parâmetros utilizados nas expressões das 

curvas de refletividade e da largura a meia altura. 

A. 1 Susceptibilidade elétrica 

A susceptibilidade elétrica () é uma constante complexa definida como uma 

função periódica tridimensional com o mesmo período da rede cristalina. Esta é, então, 

dada por: 
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Onde  é o ângulo de Bragg. Dessa forma tem-se para a variável y: 
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Onde b=0/h = 1/m, m é a constante de magnificação e C é a constante de 

polarização: C = 1 para polarização σ e C = cos(2) para polarização . 

A.4 Refletividade em Caso Bragg para cristal Semi-infinito 

A refletividade, para um monocristal perfeito, é dada, de acordo com a TD, pela 

razão das amplitudes das ondas difratadas e incidente no meio. A curva de refletividade 

(R) é conhecida como curva de Darwin-Prince. Esta é dada pela seguinte expressão: 

                                                         12  LLR                                                   (A6) 

Separando a parte real e a parte imaginária de y (com yr = - yz), tem-se: 
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onde i e r são as partes reais e imaginárias do parâmetro , dado por (A4). Com essas 

duas variáveis, a expressão para L é dada por: 
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Onde a constante hi é a parte imaginária de h. 
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de intensidade por um fator aproximado de n-2. É importante salientar que o método de 

DuMond ignora o efeito da divergência vertical do feixe.  

Dois modelos podem ser usados para determinar o perfil instrumental de um 

monocromador 4C e a sua influência no perfil de difração de um quinto cristal: o 

modelo geométrico, que segue o diagrama de DuMond e o analítico. No trabalho de 

Slusky e Macrander foi demonstrado que as expressões para intensidade final difratada 

pelo quinto cristal são as mesmas para o método geométrico e analítico. Möller (Möller, 

1994) faz um tratamento analítico mais rigoroso e chega a bons resultados quando 

comparados aos perfis obtidos experimentalmente. Tendo em vista que o método 

geométrico fornece resultados aproximados ao método analítico será usado aqui o 

método geométrico para determinar a largura dos perfis de difração do quinto cristal 

(amostra). 

O diagrama da figura B2 é o resultado para o dispositivo usado no 

desenvolvimento do trabalho, um 4C de Ge 220 e radiação CuKα. O quadrilátero na 

figura 2 representa o feixe resultante das quatro reflexões.  As curvas O1, O2, O3 e O4 

representam as regiões de difração dos cristais 1, 2, 3 e 4 respectivamente. As curvas O1 

e O2 se sobrepõe, uma vez que os cristais 1 e 2 são paralelos assim como O3 e O4. As 

curvas O1 e O2 seguem a equação λ=2dsen(θ). As curvas O3 e O4 são refletidas no eixo 

λ e deslocadas por duas vezes o ângulo de Bragg, seguindo a equação  

λ=-2dsen(θ-2θB).  
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