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Abstrakt

Tato prace se zabyva zpracovanim dat ziskanych pomoci metody praskové
difrakce. Konkrétné se zabyva jednou z metod indexace téchto dat, ITO.
Prace obsahuje zakladni pojmy z oblasti krystalografie a s ni spjatou metodou
praskové difrakce. Déle obsahuje popis metody ITO a také jeji implementace
do programu ParaCell a vysledky jejiho testovani.

Klicéova slova Krystalografie, Praskova difrakce, OpenMP

Abstract

The main topic of this thesis is the processing of data obtained through powder
diffraction. In particular, this thesis focuses on the I'TO method. This the-
sis contains basic crystallographic terminology and that of a related method
called powder diffraction. Furthermore, it contains a description of the ITO
method, its implementation in the ParaCell program and test results of said
implementation.

Keywords Crystallography, Powder diffraction, OpenMP
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Uvod

Lidé se odjakziva snazi porozumét svétu, ve kterém ziji. Mezi to patii i napf.
urcovani vlastnosti latek a mezi ty patii i jejich struktura. Tato prace se
zabyva strukturou krystalickych latek, konkrétné parametry jejich krysta-
lovych mrizek.

K urcovani téchto parametria vyuziva dat ziskanych pomoci metody zvané
praskova difrakce. Ty obsahuji zdznamy o tthlech, pod kterymi se od néjakého
prasku krystalické latky odrazily nejintenzivnéjsi paprsky rentgenového zareni.
7 téchto thla jsou pak pomoci riznych metod vypocitany parametry krysta-
lické latky, jejiz vzorek byl podroben praveé praskové difrakci.

Tato prace se zaméfuje na jednu z téchto metod, konkrétné metodu ITO.
Metoda ITO byla navrzena J. W. Visserem v roce 1969 v jeho ¢lanku. Cilem
je integrace této metody do programu ParaCell. Tento program slouzi pravé
k indexaci dat z praskové difrakce a tedy k uré¢ovani parametri krystalovych
mrizek danych latek.






KAPITOLA 1

Cile prace a Zakladni pojmy

Tato kapitola obsahuje zakladni pojmy z krystalografie a dalsi pojmy uzivané
v této praci.
1.1 Cile prace

Cilem této prace je implementace metody ITO do programu ParaCell pro
indexaci krystalickych latek z dat ziskanych pomoci praskové difrakce.

1.2 Skupenstvi latek

Obvykle rozlisujeme 3 zakladni latkova skupenstvi:
e pevné
e kapalné
e plynné

Nékdy se jako 4. druh skupenstvi uvadi plazma.

1.2.1 Pevné latky

Informace o pevnych latkach jsou cerpany z [I]. Pevné latky rozdélujeme
na amorfni a krystalické. Rozdilem mezi témito dvéma typy je pravidelnost
usporadani castic latky.
U amorfnich latek lze pozorovat pravidelnost ptiblizne do 10 nm.
Krystalické latky dale délime na monokrystaly a polykrystaly. V mo-
nokrystalu se usporadani ¢astic periodicky opakuje. Polykrystal se sklada
z mnoha krystall s rozméry od 10 pm do nékolika mm.
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1. CiLE PRACE A ZAKLADNI POJMY

1.3 Krystalografie

Krystalografie je véda, ktera se zabyva krystalickymi pevnymi latkami a jejich
strukturou. Informace v této a nésledujici sekei jsou ¢erpany z [2].

1.3.1 Krystal

Krystal je peridociky se opakujici struktura ¢astic. Pri abstrakci se pouziva
tzv. idedlni krystal, ktery je nekonec¢ny a jeho struktura se tedy periodicky
opakuje do nekonec¢na. Realné krystaly vSak nejsou nekonecné a jejich perio-
dicita je tedy narusSena prinejmensim na jejich okrajich.

1.3.2 Krystalova mrizka

Krystalova miizka je zpusob abstrakce periodicity ¢astic v ramci idedlniho
krystalu. Je charakterizovana 6 parametry a, b, c, a, 3,7, kde a, b, ¢ jsou delky
vektora da, b ¢ a a, 3,7 uhly svirané mezi nimy (a oznacuje uhel mezi bad
atd.). Periodicita je tak vyjadrena jako pri¢itani celo¢iselnych nasobkt vektort
a@,b, ¢ k potatku.

Y ov

1.3.2.1 Bravaisovy typy mrizek

Typicky délime miizky na nékolik typt, oznacované Bravaisovy typy. Rozlisuji
se na téchto 7 zakladnich typl:

e triklinicka: a # b # ¢

e monoklinickd: a #b # c,a =, > 90°

e ortorombickd: a #b# c,a=0=~v=90°

e tetragondlni: a = b # c,a = =~ = 90°

e trigondlni: a = b # ¢,a = 5 =90°,v = 120°

e hexagonalni: a =b # c,a = = 90°, v = 120°

e kubickd: a=b=c,a=p=~=090°

1.3.3 Mrizova rovina

Miizova rovina je rovina, kteréd je jednoznac¢né dana 3 rtiznymi body z krys-
talové miizky a reprezentuje tak fez napii¢ krystalem. Mnoziny miizkovych
rovin, které jsou navzajem rovnobézné a pro kazdé 2 sousedni roviny v nich
plati, Ze maji mezi sebou stejnou vzdalenost d, oznacujeme jako osnovu rovin.

K oznaceni osnov rovin se pouzivaji Millerovy indexy, tj. 3 cela cisla
oznacovand jako h,k a [. Osnova rovin hkl obsahuje mrtizkové roviny, které

jsou rovnobézné s rovinou, kterd protind 3 body urcené vektory 7, % ag.
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1.4. Préaskovéa difrakce

1.3.4 Reciproka mrizka

Reciprokd mrizka se zavadi kvuli zjednoduseni nékterych vypoctu. Recipro-
kou mrizku tvori body lezici na normélovych vektorech osnov rovin hkl v od-
povidajici vzdalenosti dpy; (vzdalenost d mezi sousednimi rovinami v osnové
hkl).

Reciprokd mriizka je charakterizovdna obdobné jako krystalovd miizka 6
parametry oznacovanymi a*, b*, c*, o*, f*,v*, kde a*, b*, ¢* jsou délky vektortu
a*,b* c* a o, ", " ahly svirané mezi nimy. Plati nasledujici vztahy:

e of = 1 b* = 1 o=

dioo’ © ~ doio’ doo1
cos f$ cosy—cos « COS (/. COS Y—COS €os a.cos S—cos
o cosat = CBBLOSTCOSa g gr . COSOCOST—COs ’8,0057*:—. B—cosy
sin 3 sin ~y sin asin y sin asin 3

1.4 Praskova difrakce

Préaskova difrakce je metoda pouzivana pro uréeni parametrt krystalové miizky
néjakého redlného krystalu. Pri této metodé je pouzivana krystalickd latka
v praskové formé, efektivné tedy ve formé mnoha velmi malych krystali (po-
lykrystal). Na tento prasek je vysildno napf. rentgenové zareni a je sledovano
a zaznamenano pod jakymi dhly dopada nejintenzivnéjsi zareni. V takovém
pripadé totiz dochézi ke konstruktivni interferenci (tj. po¢atky vin odrazenych
paprsku jsou od sebe vzdaleny néjaky nasobek jejich periody a maji stejny
smér, coz vede ke zvySeni amplitudy téchto vin) 2 nebo vice odrézenych
paprska. Pri pouziti krystalické latky ve formé prasku je pak tedy velmi
pravdépodobné, ze bude obsahovat krystaly spravné orientované pro pozo-
rovani tohoto jevu.

1.4.1 Braggova rovnice

Braggova rovnice popisuje podminky, kdy dochazi ke konstruktivni interfe-
renci pti odrazech rentgenového zareni v krystalu.

nA = 2dsin 6 (1.1)

V rovnici nA oznacCuje néjaky cely nasobek vlnové délky pouzitého rent-
genového paprsku, d oznacuje vzdalenost mezi rovinami odrazu hkl a 6 je
tthel odrazu. Difrakéni zaznam pak obsahuje tyto thly 6, pro které byla inten-
zita dopadlého rentgenového zatreni nejvyssi. Z této rovnice se dale odvozuje
a oznacuje hodnota Q:

Q=5 =00 (1.2




1. CiLE PRACE A ZAKLADNI POJMY

1.4.2 Metody pro nalezeni krystalové struktury z difrakéniho
zaznamu

Mezi tyto metody patii napt. Treor, Dicvol, McMaille a také metoda I'TO, na
kterou se zaméruje tato prace.

Dale je také mozné problém fesit také napr. pomoci systematického pro-
hleddvéni parametra mfizky (pfimych nebo i reciprokych parametri), tzv.
Grid search. To se realizuje tak, ze pro kazdy z parametrt se urci néjaky in-
terval a krok mezi hodnotami v tomto intervalu. ReSeni se pak hleda mezi
vSemi kombinacemi moznych hodnot parametri, které jsou voleny z danych
intervalti.



KAPITOLA 2

Metoda ITO

Tato préace vychézi z metody ITO popsané v [3]. Nésledujici kapitola obsahuje
volny preklad z tohoto ¢lanku.
Metoda vychazi z rovnice:

Qi = W?A+ kB + *C + klD + hlE + hkF (2.1)
kde:
A=a"B=b"?0C=c?D=>b"c¢cosa*, E =a*c*cos f*, F = a*b* cos*

Zakladem metody je uvazovani rovin kde jedno z h, k, nebo [ je rovné 0.
Rovnice [2.1] se pak redukuje na:

Qmn = m2Q" +n?Q" + mnR (2.2)

kde m a n muZe odpovidat libovolné dvojici z h,k,l a Q',Q", R pak od-
povidajicim proménnym A...F.
Upravou rovnice ziskdme rovnost pro R:

R=(Qmn — m*Q' — n2Q”)/mn (2.3)

2.1 Hledani zé6n

Za @' a Q" postupné dosazujeme do rovnice vSechny mozné naméiené
Q hodnoty. Pro kazdou z téchto dvojic nalezneme potencidlni hodnoty R
nasledujicim zptsobem. Pro nékolik kladnych celych hodnot m a n dosadime
do rovnice za @, namérené Q hodnoty a ulozime si absolutni hodnotu
|R| (sta¢i uvazovat pouze absolutni hodnotu, jelikoz m nebo n muze byt
i zéporné). Hodnoty |R|, které se pro danou dvojici vyskytuji opakované,
ulozime spoleéné s danou dvojici Q' a Q" jako jednu z moznych zén. Uvazujeme
pouze hodnoty, které se opakuji alespon r-krat, kde r je néjaka konstanta.
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2. METobpA ITO

Vzhledem k nepfesnostem pii méfeni Q hodnot nelze predpokladat, ze
spoc¢itané | R| hodnoty si budou pfesné rovny, proto je potieba pridat néjakou
toleranci. Puvodni ¢lanek navrhuje napt. vynasobit |R| néjakou kladnou kon-
stantou, zaokrouhlit na nejblizsi celé ¢islo a poté uvazovat hodnoty za rovné,
pokud rozdil téchto hodnot je mensi nez néjaka dalsi konstanta.

2.2 U‘prava nalezenych zén

Takto nalezené zény, tedy trojice Q’, Q" a R, jsou nasledné upraveny podle
nésledujicich pravidel:

e Pokud Q' = Q"
e Pokud R = Q"
@=Y gL R
e Pokud R=Q":
e Pokud R > Q'

Q=Q.Q=Q+Q -RR=2Q -R

Parametry upravenych zén jsou nadéle vylepseny pomoci metody nejmensich
¢tvercl. Tedy pro hodnoty m a n, pro které je vypoctena hodnota @, v
toleranci n&jaké naméfené hodnoty @, minimalizujeme chybu (Qm.n — Q).

Dale je pro vsechny zény vypoctena pravdépodobnost, ze byly nalezeny
nahodou, kterd je pouzita pro kvalitativni ohodnoceni dané zény. Oznacime
tuto pravdépodobnost C' a poc¢itame nasledujicim zptisobem:

N!

¢= N,/(N,— N,)!

pMo(1 — p)Ne— o (2.4)

2 AQ

kde p = o N, je pocet dvojic m a n, pro které vypoctena hodnota Q. n
je v toleranci néjaké namérené hodnoty @, a N, je celkovy pocet testovanych
dvojic m a n. Inverzni hodnotu této pravdépodovnosti % oznacime jako kvalitu
dané zony.
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2.3. Kombinace z6n

2.3 Kombinace z6n

Pro vSechny dvojice zén, které dosahuji néjaké pozadované podminky na jejich
kvalitu %, se pokusime najit jejich prunik a tedy parametry A...F. To je
provedeno tak, ze pro kazdou zénu jsou spocitany 4 nejmensi Q hodnoty,
konkrétné Q',Q", Q" + Q" — R,Q" + Q" + R. Tyto hodnoty jsou porovnény.
Pokud je nalezena spolecna Q hodnota, lze definovat prunik téchto zén jako:

A=Qc,B=Q11,C=Q21, E=Qc+Q21 —Q22, F =Qc+ Q11— Q1,2

kde Q. je nalezena spolecnd hodnota, Q1.1, Q2,1 jsou nejmensi Q hodnoty 1. a
2. zény riuzné od Q., obdobné Q12,22 jsou 2. nejmensi hodnoty.

Dale je nutné dopocitat parametr D. Ten je spocitan podobnym zptisobem
jako R, ale z upravené rovnice [2.1

D =(Q —h*A—k?B —1?°C — hlE — hkF)/(kl) (2.5)
Za hodnoty h, k,l dosazujeme:
he(-2,2),ke{-2-1,1,2},l€{1,2}
Na zavér jsou provedeny tyto Upravy:

e Pokud A=BaF=0:

A+B—-F A+B+F
A= P T g AEPEE oo
4 4
D—-F D+ FE
D/: 7_E‘/: + ,FIZO
2 2
e Pokud F = A nebo F = B:
A A FE FE
A== B =B--_0=0,D=D-=F ==_F =
47 4’0 07 27 27 O

Obdobné pak pro kombinace A,C, E a B,C, D.

2.4 Alternativni kombinace z6n

Hledat prinik zén je také mozné prevedenim reciprokych parametri ', Q”, R
na primé mrizkové parametry. Tim ziskdme parametry x, y,w. V tomto pripadé
uvazujeme trojice skupin téchto parametru, které interpretujeme jako a, b, ,
a,c,B a b,c,a resp. Pokud nastava priblizna rovnost mezi parametry a,b,c
napfi¢ vSemi témito trojicemi, nalezli jsme potencidlni parametry miizky.






KAPITOLA 3

Implementace

Implementace byla provedena v jazyce C++, ve kterém je implementovan
nastroj ParaCell.

3.1 ParaCell

ParaCell je nastroj pro indexaci dat praskové difrakce, dostupny z [4]. Hlavnim
autorem je doc. Ing. Ivan Simeéek, Ph.D., vedouci této prace. Aktudlni verze
ParaCellu obsahuje algoritmy MGLS, DICVOL, TREOR a Grid search. Cilem
této prace je rozsitit ParaCell o metodu ITO.

Implementaci ParaCellu lze rozdélit do 3 hlavnich moduli. Prvni modul
se stard o ¢teni vstupnich dat a konfiguracniho souboru. Druhym jsou pak
implementace ruznych metod, které ze vstupnich dat vypocitaji kandidaty
krystalové mrizky odpovidajici vstupnim datiam. Tteti modul pak tyto kan-
didaty vyhodnoti.

3.2 Metoda ITO

V ramci této prace byla pro program ParaCell implementovana metoda I'TO
popsané v kapitole

Hledéni potencialnich R hodnot bylo implementovano timto zptsobem.
Pole s potencidlnimi R hodnotami je sefazeno. Poté se hledaji skupiny sou-
sednich prvki, které obsauji néjaky zvoleny miniméalni pocet prvki a pro prvky
této skupiny plati, Ze jejich rozdil od primeéru skupiny je mensi nez néjaka
zvolena konstanta. Stejnym zptlisobem jsou hledany i hodnoty parametru D.

VylepSenim oproti origindlnimu algoritmu je, Ze za Q" a Q" se pii hledani
parametri @', Q" a R dosazuji kromé naméienych @ hodnot také hodnoty
=, % a 1%. To protoze nékteré difkrakéni zdznamy neobsahuji reflexe rovin
hkl typu 001 atp. Mohou ale obsahovat napt. reflexe 002, z tohoto divodu méa
smysl uvazovat hodnoty % atd.
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3. IMPLEMENTACE

3.3 Paralelizace

K paralelizaci byla vyuzita technologie OpenMP, ktera je pouzita i v ostatnich
¢astech ParaCellu. OpenMP umoznuje paralelizaci C++ kédu pomoci direktiv
prekladace.

K paralelizaci byla vyuzita direktiva #pragma omp parallel for, kterd
umoznuje paralelizaci for cykli. Pomoci této direktivy byly paralelizovany
vnéjsi cykly 2 hlavnich ¢ésti implementovaného algoritmu, tj. hledani trojic
Q',Q", R a nésledné sestavovani miizkovych parametri z téchto trojic.
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KAPITOLA 4

Testovani

4.1 Testovaci platforma

Program byl testovan na skolnim clusteru star.fit.cout.cz. Jeho specifikace
jsou:

e CPU: 2x Intel Xeon 2620 v2
e 32 GB RAM

e GPU: Tesla P100, GeForce RTX 2080 Ti, Tesla K40c, GeForce GTX 780
Ti a GeForce GTX 750

4.2 Testovaci data

Program byl testovdn na datech ziskanych z [5]. Konkrétné se jednalo o 6
zaznamu s kubickou, 9 s hexagonalni, 25 s monoklinickou, 18 s ortorombickou,
7 s tetragonalni a 35 s triklinickou mfizkou.

4.3 Meéreni kvality vysledka

K méfeni kvality vysledku se pouzivd Fy index popsany v [6]. Pocitad se

nésledujicim zptsobem:
N

~ |A20|N,
kde N je pocCet namérenych reflexi, N. je pocet moznych vypocitanych re-
flexi az do hodnoty reflexe s indexem N a |A26| je prumérny rozdil mezi

Fy (4.1)

naméfenymi a vypocitanymi reflexemi.

K méteni kvality vysledku je pouzit pomér hodnot Fby dosazené metodou
ITO ku Fyg pro parametry miizek uvedené v zdznamech z [5]. Tyto zdznamy
neuvadi konkrétni hodnotu Fyg, ale pouze parametry krystalovych mfizek.

13



4. TESTOVANI

Hodnoty Fyg tedy byly vypocéitany pomoci programu ParaCell pii pouziti
téchto miizkovych parametri.

Nameétrené hodnoty pro jednotlivé typy krystalovych miizek lze vidét na
obrazku[£.1] Reprezentuji primérny pomér popsany v predchozim odstavci na
testovacich datech. Pro triklinické typy mrizek byl naméfen primérny pomeér
86,6. Divodem je, ze u triklinickych mrtizek se nejvice projevi i ty nejmensi
zmény parametri miizky, protoze jich maji nejvice nezndmych. Napr. z tes-
tovaci sady u zaznamu mineralu vauxit se spocitané primé parametry lisily
od téch uvedenych v zdznamu o jednotky tisicin a jen ve 4 ze 6 parametru.
I presto byl podil hodnot Fby rovny % ~ 14,64. Z podobnych duvodu lze
pak pozorovat pomér vétsi nez 1 i u ostatnich typa miizek.

1.2
L1} I8 Kubické ||
Oé i (0 Hexagonalni | |
K 08| B8 Monoklinické | |
L: 0.7} 08 Ortorombické | |
= gg i 00 Tetragonalni | |
£ 04f 08 Triklinické | |
0.3 i
0.2 i
0.1} -

0

Obrazek 4.1: Kvalita vysledki

7Z vysledki Ize tvrdit, Ze tato implementace metody ITO je vhodna hlavné
pro kubické, tetragonalni a triklinické typy miizek. Pro ostatni je metoda také
pouzitelnd, ale nemusi nalézt spravné reseni.

4.4 Skalovatelnost implementace

Na obréazku [£.2] je vyobrazen pomér ¢asu béhu implementace pii daném poctu
vlaken ku dobé trvani béhu s 1 vldknem. Skélovatelnost neni ani priblizné
linearni. Zaroven si lze vS§imnout, ze pti pouziti technologie Hyper-Threading
(technologie pro béh 2 vldken na jednom fyzickém jadre) dochézi dokonce ke
zpomaleni vypoctu.
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4.4. Skéalovatelnost implementace

Pomeér k ¢asu 1 vldkna

Obrazek 4.2:

10 15 20 25
Pocet vldken

Skalovatelnost implementace
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Zaver

Cilem této prace byla implementace metody ITO do programu ParaCell. Tato
metoda byla implementovana a kvalitativné vykazovala uspokojivé vysledky.
Skalovatelnost této implementace na vice jader procesoru viak byla méné
uspésnd, dosahovala méné nez 4x rychlejsich ¢astu pri pouziti 12 jader.
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PRILOHA A

Seznam pouzitych zkratek

CPU Central processing unit

RAM Random access memory
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PRILOHA B

Obsah prilozeného CD

SIrcC

timpl ................................... zdrojové kody implementace
theSiS cvviiiinnnnn . zdrojova forma prace ve formatu ITEX
L= v A PP text prace
LDP,Cermak,MichaLQOQO.pdf ............. text prace ve formatu PDF
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