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Abstrakt

Tato práce se zabývá zpracováńım dat źıskaných pomoćı metody práškové
difrakce. Konkrétně se zabývá jednou z metod indexace těchto dat, ITO.
Práce obsahuje základńı pojmy z oblasti krystalografie a s ńı spjatou metodou
práškové difrakce. Dále obsahuje popis metody ITO a také jej́ı implementace
do programu ParaCell a výsledky jej́ıho testováńı.

Kĺıčová slova Krystalografie, Prášková 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 ITO 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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Úvod

Lidé se odjakživa snaž́ı porozumět světu, ve kterém žij́ı. Mezi to patř́ı i např.
určováńı vlastnost́ı látek a mezi ty patř́ı i jejich struktura. Tato práce se
zabývá strukturou krystalických látek, konkrétně parametry jejich krysta-
lových mř́ıžek.

K určováńı těchto parametr̊u využ́ıvá dat źıskaných pomoćı metody zvané
prášková difrakce. Ty obsahuj́ı záznamy o úhlech, pod kterými se od nějakého
prášku krystalické látky odrazily nejintenzivněǰśı paprsky rentgenového zářeńı.
Z těchto úhl̊u jsou pak pomoćı r̊uzných metod vypoč́ıtány parametry krysta-
lické látky, jej́ıž vzorek byl podroben právě práškové difrakci.

Tato práce se zaměřuje na jednu z těchto metod, konkrétně metodu ITO.
Metoda ITO byla navržena J. W. Visserem v roce 1969 v jeho článku. Ćılem
je integrace této metody do programu ParaCell. Tento program slouž́ı právě
k indexaci dat z práškové difrakce a tedy k určováńı parametr̊u krystalových
mř́ıžek daných látek.
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Kapitola 1
Ćıle práce a Základńı pojmy

Tato kapitola obsahuje základńı pojmy z krystalografie a daľśı pojmy už́ıvané
v této práci.

1.1 Ćıle práce

Ćılem této práce je implementace metody ITO do programu ParaCell pro
indexaci krystalických látek z dat źıskaných pomoćı práškové difrakce.

1.2 Skupenstv́ı látek

Obvykle rozlǐsujeme 3 základńı látková skupenstv́ı:

• pevné

• kapalné

• plynné

Někdy se jako 4. druh skupenstv́ı uvád́ı plazma.

1.2.1 Pevné látky

Informace o pevných látkách jsou čerpány z [1]. Pevné látky rozdělujeme
na amorfńı a krystalické. Rozd́ılem mezi těmito dvěma typy je pravidelnost
uspořádáńı částic látky.

U amorfńıch látek lze pozorovat pravidelnost přibližne do 10 nm.
Krystalické látky dále děĺıme na monokrystaly a polykrystaly. V mo-

nokrystalu se uspořádáńı částic periodicky opakuje. Polykrystal se skládá
z mnoha krystal̊u s rozměry od 10 µm do několika mm.
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1. Ćıle práce a Základńı pojmy

1.3 Krystalografie

Krystalografie je věda, která se zabývá krystalickými pevnými látkami a jejich
strukturou. Informace v této a následuj́ıćı sekci jsou čerpány z [2].

1.3.1 Krystal

Krystal je peridociky se opakuj́ıćı struktura částic. Při abstrakci se použ́ıvá
tzv. ideálńı krystal, který je nekonečný a jeho struktura se tedy periodicky
opakuje do nekonečna. Reálné krystaly však nejsou nekonečné a jejich perio-
dicita je tedy narušena přinejmenš́ım na jejich okraj́ıch.

1.3.2 Krystalová mř́ıžka

Krystalová mř́ıžka je zp̊usob abstrakce periodicity částic v rámci ideálńıho
krystalu. Je charakterizována 6 parametry a, b, c, α, β, γ, kde a, b, c jsou délky
vektor̊u ~a,~b,~c a α, β, γ úhly sv́ırané mezi nimy (α označuje úhel mezi ~b a ~c
atd.). Periodicita je tak vyjádřena jako přič́ıtáńı celoč́ıselných násobk̊u vektor̊u
~a,~b,~c k počátku.

1.3.2.1 Bravaisovy typy mř́ıžek

Typicky děĺıme mř́ıžky na několik typ̊u, označované Bravaisovy typy. Rozlǐsuj́ı
se na těchto 7 základńıch typ̊u:

• triklinická: a 6= b 6= c

• monoklinická: a 6= b 6= c, α = γ, β > 90◦

• ortorombická: a 6= b 6= c, α = β = γ = 90◦

• tetragonálńı: a = b 6= c, α = β = γ = 90◦

• trigonálńı: a = b 6= c, α = β = 90◦, γ = 120◦

• hexagonálńı: a = b 6= c, α = β = 90◦, γ = 120◦

• kubická: a = b = c, α = β = γ = 90◦

1.3.3 Mř́ıžová rovina

Mř́ıžová rovina je rovina, která je jednoznačně dána 3 r̊uznými body z krys-
talové mř́ıžky a reprezentuje tak řez např́ıč krystalem. Množiny mř́ıžkových
rovin, které jsou navzájem rovnoběžné a pro každé 2 sousedńı roviny v nich
plat́ı, že maj́ı mezi sebou stejnou vzdálenost d, označujeme jako osnovu rovin.

K označeńı osnov rovin se použ́ıvaj́ı Millerovy indexy, tj. 3 celá č́ısla
označovaná jako h, k a l. Osnova rovin hkl obsahuje mř́ıžkové roviny, které
jsou rovnoběžné s rovinou, která prot́ıná 3 body určené vektory ~a

h ,
~b
k a ~c

l .
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1.4. Prášková difrakce

1.3.4 Reciproká mř́ıžka

Reciproká mř́ıžka se zavád́ı kv̊uli zjednodušeńı některých výpočt̊u. Recipro-
kou mř́ıžku tvoř́ı body lež́ıćı na normálových vektorech osnov rovin hkl v od-
pov́ıdaj́ıćı vzdálenosti dhkl (vzdálenost d mezi sousedńımi rovinami v osnově
hkl).

Reciproká mř́ıžka je charakterizována obdobně jako krystalová mř́ıžka 6
parametry označovanými a∗, b∗, c∗, α∗, β∗, γ∗, kde a∗, b∗, c∗ jsou délky vektor̊u
~a∗, ~b∗, ~c∗ a α∗, β∗, γ∗ úhly sv́ırané mezi nimy. Plat́ı následuj́ıćı vztahy:

• a∗ = 1
d100

, b∗ = 1
d010

, c∗ = 1
d001

• cosα∗ = cosβ cos γ−cosα
sinβ sin γ , cosβ∗ = cosα cos γ−cosβ

sinα sin γ , cos γ∗ = cosα cosβ−cos γ
sinα sinβ

1.4 Prášková difrakce

Prášková difrakce je metoda použ́ıvána pro určeńı parametr̊u krystalové mř́ıžky
nějakého reálného krystalu. Při této metodě je použ́ıvána krystalická látka
v práškové formě, efektivně tedy ve formě mnoha velmi malých krystal̊u (po-
lykrystal). Na tento prášek je vyśıláno např. rentgenové zářeńı a je sledováno
a zaznamenáno pod jakými úhly dopadá nejintenzivněǰśı zářeńı. V takovém
př́ıpadě totiž docháźı ke konstruktivńı interferenci (tj. počátky vln odražených
paprsk̊u jsou od sebe vzdáleny nějaký násobek jejich periody a maj́ı stejný
směr, což vede ke zvýšeńı amplitudy těchto vln) 2 nebo v́ıce odrážených
paprsk̊u. Při použit́ı krystalické látky ve formě prášku je pak tedy velmi
pravděpodobné, že bude obsahovat krystaly správně orientované pro pozo-
rováńı tohoto jevu.

1.4.1 Braggova rovnice

Braggova rovnice popisuje podmı́nky, kdy docháźı ke konstruktivńı interfe-
renci při odrazech rentgenového zářeńı v krystalu.

nλ = 2d sin θ (1.1)

V rovnici 1.1 nλ označuje nějaký celý násobek vlnové délky použitého rent-
genového paprsku, d označuje vzdálenost mezi rovinami odrazu hkl a θ je
úhel odrazu. Difrakčńı záznam pak obsahuje tyto úhly θ, pro které byla inten-
zita dopadlého rentgenového zářeńı nejvyšš́ı. Z této rovnice se dále odvozuje
a označuje hodnota Q:

Q = 1
d2 = (2 sin θ

λ
)2 (1.2)
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1. Ćıle práce a Základńı pojmy

1.4.2 Metody pro nalezeńı krystalové struktury z difrakčńıho
záznamu

Mezi tyto metody patř́ı např. Treor, Dicvol, McMaille a také metoda ITO, na
kterou se zaměřuje tato práce.

Dále je také možné problém řešit také např. pomoćı systematického pro-
hledáváńı parametr̊u mř́ıžky (př́ımých nebo i reciprokých parametr̊u), tzv.
Grid search. To se realizuje tak, že pro každý z parametr̊u se urč́ı nějaký in-
terval a krok mezi hodnotami v tomto intervalu. Řešeńı se pak hledá mezi
všemi kombinacemi možných hodnot parametr̊u, které jsou voleny z daných
interval̊u.
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Kapitola 2
Metoda ITO

Tato práce vycháźı z metody ITO popsané v [3]. Následuj́ıćı kapitola obsahuje
volný překlad z tohoto článku.

Metoda vycháźı z rovnice:

Qhkl = h2A+ k2B + l2C + klD + hlE + hkF (2.1)

kde:

A = a∗2, B = b∗2, C = c∗2, D = b∗c∗ cosα∗, E = a∗c∗ cosβ∗, F = a∗b∗ cos γ∗

Základem metody je uvažováńı rovin kde jedno z h, k, nebo l je rovné 0.
Rovnice 2.1 se pak redukuje na:

Qm,n = m2Q′ + n2Q′′ +mnR (2.2)

kde m a n může odpov́ıdat libovolné dvojici z h, k, l a Q′, Q′′, R pak od-
pov́ıdaj́ıćım proměnným A . . . F .

Úpravou rovnice 2.2 źıskáme rovnost pro R:

R = (Qm,n −m2Q′ − n2Q′′)/mn (2.3)

2.1 Hledáńı zón

Za Q′ a Q′′ postupně dosazujeme do rovnice 2.3 všechny možné naměřené
Q hodnoty. Pro každou z těchto dvojic nalezneme potenciálńı hodnoty R
následuj́ıćım zp̊usobem. Pro několik kladných celých hodnot m a n dosad́ıme
do rovnice za Qm,n naměřené Q hodnoty a ulož́ıme si absolutńı hodnotu
|R| (stač́ı uvažovat pouze absolutńı hodnotu, jelikož m nebo n může být
i záporné). Hodnoty |R|, které se pro danou dvojici vyskytuj́ı opakovaně,
ulož́ıme společně s danou dvojićıQ′ aQ′′ jako jednu z možných zón. Uvažujeme
pouze hodnoty, které se opakuj́ı alespoň r-krát, kde r je nějaká konstanta.
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2. Metoda ITO

Vzhledem k nepřesnostem při měřeńı Q hodnot nelze předpokládat, že
spoč́ıtané |R| hodnoty si budou přesně rovny, proto je potřeba přidat nějakou
toleranci. Původńı článek navrhuje např. vynásobit |R| nějakou kladnou kon-
stantou, zaokrouhlit na nejbližš́ı celé č́ıslo a poté uvažovat hodnoty za rovné,
pokud rozd́ıl těchto hodnot je menš́ı než nějaká daľśı konstanta.

2.2 Úprava nalezených zón

Takto nalezené zóny, tedy trojice Q′, Q′′ a R, jsou následně upraveny podle
následuj́ıćıch pravidel:

• Pokud Q′ = Q′′:

Q′ = 2Q′ −R
4 , Q′′ = 2Q′′ +R

4 , R = 0

• Pokud R = Q′:

Q′ = Q′ +R

8 , Q′′ = Q′′ − Q′ +R

8 , R = 0

• Pokud R = Q′′:

Q′ = Q′ − Q′′ +R

8 , Q′′ = Q′′ +R

8 , R = 0

• Pokud R > Q′:

Q′ = Q′, Q′′ = Q′ +Q′′ −R,R = 2Q′ −R

Parametry upravených zón jsou nadále vylepšeny pomoćı metody nejmenš́ıch
čtverc̊u. Tedy pro hodnoty m a n, pro které je vypočtená hodnota Qm,n v
toleranci nějaké naměřené hodnoty Q, minimalizujeme chybu (Qm,n −Q)2.

Dále je pro všechny zóny vypočtena pravděpodobnost, že byly nalezeny
náhodou, která je použita pro kvalitativńı ohodnoceńı dané zóny. Označ́ıme
tuto pravděpodobnost C a poč́ıtáme následuj́ıćım zp̊usobem:

C = Nc!
No!(Nc −No)!

pNo(1− p)Nc−No (2.4)

kde p =
∑

∆Q
Qmax

, Nc je počet dvojic m a n, pro které vypočtená hodnota Qm,n
je v toleranci nějaké naměřené hodnoty Q, a No je celkový počet testovaných
dvojic m a n. Inverzńı hodnotu této pravděpodovnosti 1

C označ́ıme jako kvalitu
dané zóny.
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2.3. Kombinace zón

2.3 Kombinace zón

Pro všechny dvojice zón, které dosahuj́ı nějaké požadované podmı́nky na jejich
kvalitu 1

C , se pokuśıme naj́ıt jejich pr̊unik a tedy parametry A . . . F . To je
provedeno tak, že pro každou zónu jsou spoč́ıtány 4 nejmenš́ı Q hodnoty,
konkrétně Q′, Q′′, Q′ + Q′′ − R,Q′ + Q′′ + R. Tyto hodnoty jsou porovnány.
Pokud je nalezena společná Q hodnota, lze definovat pr̊unik těchto zón jako:

A = Qc, B = Q1,1, C = Q2,1, E = Qc +Q2,1 −Q2,2, F = Qc +Q1,1 −Q1,2

kde Qc je nalezená společná hodnota, Q1,1, Q2,1 jsou nejmenš́ı Q hodnoty 1. a
2. zóny r̊uzné od Qc, obdobně Q1,2, Q2,2 jsou 2. nejmenš́ı hodnoty.

Dále je nutné dopoč́ıtat parametr D. Ten je spoč́ıtán podobným zp̊usobem
jako R, ale z upravené rovnice 2.1:

D = (Q− h2A− k2B − l2C − hlE − hkF )/(kl) (2.5)

Za hodnoty h, k, l dosazujeme:

h ∈ 〈−2, 2〉, k ∈ {−2,−1, 1, 2}, l ∈ {1, 2}

Na závěr jsou provedeny tyto úpravy:

• Pokud A = B a F = 0:

A′ = A+B − F
4 , B′ = A+B + F

4 , C ′ = C,

D′ = D − E
2 , E′ = D + E

2 , F ′ = 0

• Pokud F = A nebo F = B:

A′ = A

4 , B
′ = B − A

4 , C
′ = C,D′ = D − E

2 , E
′ = E

2 , F
′ = 0

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

2.4 Alternativńı kombinace zón

Hledat pr̊unik zón je také možné převedeńım reciprokých parametr̊u Q′, Q′′, R
na př́ımé mř́ıžkové parametry. T́ım źıskáme parametry x, y, ω. V tomto př́ıpadě
uvažujeme trojice skupin těchto parametr̊u, které interpretujeme jako a, b, γ,
a, c, β a b, c, α resp. Pokud nastává přibližná rovnost mezi parametry a, b, c
např́ıč všemi těmito trojicemi, nalezli jsme potenciálńı parametry mř́ıžky.
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Kapitola 3
Implementace

Implementace byla provedena v jazyce C++, ve kterém je implementován
nástroj ParaCell.

3.1 ParaCell

ParaCell je nástroj pro indexaci dat práškové difrakce, dostupný z [4]. Hlavńım
autorem je doc. Ing. Ivan Šimeček, Ph.D., vedoućı této práce. Aktuálńı verze
ParaCellu obsahuje algoritmy MGLS, DICVOL, TREOR a Grid search. Ćılem
této práce je rozš́ı̌rit ParaCell o metodu ITO.

Implementaci ParaCellu lze rozdělit do 3 hlavńıch modul̊u. Prvńı modul
se stará o čteńı vstupńıch dat a konfiguračńıho souboru. Druhým jsou pak
implementace r̊uzných metod, které ze vstupńıch dat vypoč́ıtaj́ı kandidáty
krystalové mř́ıžky odpov́ıdaj́ıćı vstupńım dat̊um. Třet́ı modul pak tyto kan-
didáty vyhodnot́ı.

3.2 Metoda ITO

V rámci této práce byla pro program ParaCell implementována metoda ITO
popsaná v kapitole 2.

Hledáńı potenciálńıch R hodnot bylo implementováno t́ımto zp̊usobem.
Pole s potenciálńımi R hodnotami je seřazeno. Poté se hledaj́ı skupiny sou-
sedńıch prvk̊u, které obsauj́ı nějaký zvolený minimálńı počet prvk̊u a pro prvky
této skupiny plat́ı, že jejich rozd́ıl od pr̊uměru skupiny je menš́ı než nějaká
zvolená konstanta. Stejným zp̊usobem jsou hledány i hodnoty parametru D.

Vylepšeńım oproti originálńımu algoritmu je, že za Q′ a Q′′ se při hledáńı
parametr̊u Q′, Q′′ a R dosazuj́ı kromě naměřených Q hodnot také hodnoty
Q
4 , Q

9 a Q
16 . To protože některé difkrakčńı záznamy neobsahuj́ı reflexe rovin

hkl typu 001 atp. Mohou ale obsahovat např. reflexe 002, z tohoto d̊uvodu má
smysl uvažovat hodnoty Q

4 atd.
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3. Implementace

3.3 Paralelizace

K paralelizaci byla využita technologie OpenMP, která je použita i v ostatńıch
částech ParaCellu. OpenMP umožňuje paralelizaci C++ kódu pomoćı direktiv
překladače.

K paralelizaci byla využita direktiva #pragma omp parallel for, která
umožňuje paralelizaci for cykl̊u. Pomoćı této direktivy byly paralelizovány
vněǰśı cykly 2 hlavńıch část́ı implementovaného algoritmu, tj. hledáńı trojic
Q′, Q′′, R a následné sestavováńı mř́ıžkových parametr̊u z těchto trojic.
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Kapitola 4
Testováńı

4.1 Testovaćı platforma

Program byl testován na školńım clusteru star.fit.cvut.cz. Jeho specifikace
jsou:

• CPU: 2× Intel Xeon 2620 v2

• 32 GB RAM

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

4.2 Testovaćı data

Program byl testován na datech źıskaných z [5]. Konkrétně se jednalo o 6
záznamů s kubickou, 9 s hexagonálńı, 25 s monoklinickou, 18 s ortorombickou,
7 s tetragonálńı a 35 s triklinickou mř́ıžkou.

4.3 Měřeńı kvality výsledk̊u

K měřeńı kvality výsledk̊u se použ́ıvá FN index popsaný v [6]. Poč́ıtá se
následuj́ıćım zp̊usobem:

FN = N

|∆2θ|Nc
(4.1)

kde N je počet naměřených reflex́ı, Nc je počet možných vypoč́ıtaných re-
flex́ı až do hodnoty reflexe s indexem N a |∆2θ| je pr̊uměrný rozd́ıl mezi
naměřenými a vypoč́ıtanými reflexemi.

K měřeńı kvality výsledk̊u je použit poměr hodnot F20 dosažené metodou
ITO ku F20 pro parametry mř́ıžek uvedené v záznamech z [5]. Tyto záznamy
neuvád́ı konkrétńı hodnotu F20, ale pouze parametry krystalových mř́ıžek.
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4. Testováńı

Hodnoty F20 tedy byly vypoč́ıtány pomoćı programu ParaCell při použit́ı
těchto mř́ıžkových parametr̊u.

Naměřené hodnoty pro jednotlivé typy krystalových mř́ıžek lze vidět na
obrázku 4.1. Reprezentuj́ı pr̊uměrný poměr popsaný v předchoźım odstavci na
testovaćıch datech. Pro triklinické typy mř́ıžek byl naměřen pr̊uměrný poměr
86,6. Důvodem je, že u triklinických mř́ıžek se nejv́ıce projev́ı i ty nejmenš́ı
změny parametr̊u mř́ıžky, protože jich maj́ı nejv́ıce neznámých. Např. z tes-
tovaćı sady u záznamu minerálu vauxit se spoč́ıtané př́ımé parametry lǐsily
od těch uvedených v záznamu o jednotky tiśıcin a jen ve 4 ze 6 parametr̊u.
I přesto byl pod́ıl hodnot F20 rovný 407,1

27,8 ≈ 14,64. Z podobných d̊uvod̊u lze
pak pozorovat poměr větš́ı než 1 i u ostatńıch typ̊u mř́ıžek.
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Obrázek 4.1: Kvalita výsledk̊u

Z výsledk̊u lze tvrdit, že tato implementace metody ITO je vhodná hlavně
pro kubické, tetragonálńı a triklinické typy mř́ıžek. Pro ostatńı je metoda také
použitelná, ale nemuśı nalézt správné řešeńı.

4.4 Škálovatelnost implementace

Na obrázku 4.2 je vyobrazen poměr času běhu implementace při daném počtu
vláken ku době trváńı běhu s 1 vláknem. Škálovatelnost neńı ani přibližně
lineárńı. Zároveň si lze všimnout, že při použit́ı technologie Hyper-Threading
(technologie pro běh 2 vláken na jednom fyzickém jádře) docháźı dokonce ke
zpomaleńı výpočtu.
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4.4. Škálovatelnost implementace
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Po
m

ěr
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Obrázek 4.2: Škálovatelnost implementace
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Závěr

Ćılem této práce byla implementace metody ITO do programu ParaCell. Tato
metoda byla implementována a kvalitativně vykazovala uspokojivé výsledky.
Škálovatelnost této implementace na v́ıce jader procesoru však byla méně
úspěšná, dosahovala méně než 4× rychleǰśıch čas̊u při použit́ı 12 jader.
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Př́ıloha A
Seznam použitých zkratek

CPU Central processing unit

RAM Random access memory
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Př́ıloha B
Obsah p̌riloženého CD

src
impl...................................zdrojové kódy implementace
thesis ...................... zdrojová forma práce ve formátu LATEX

text ....................................................... text práce
DP Cermak Michal 2020.pdf.............text práce ve formátu PDF
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