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RESUMEN

En el presente trabajo se determiné el patrén de difraccién del grafito a través de la
utilizacién de la transformada de Fourier tridimensional. El método numérico usado para
encontrar el patréon de difraccién ha sido el de simulacién computacional y la técnica
utilizada fue la aplicacién del algoritmo més eficiente como es el de la transformada rapida
de Fourier en tres dimensiones. Los programas computacionales han sido disefiados en
Fortran y las gréficas de los resultados de este trabajo se obtuvieron usando MatLab. Este
trabajo se inicié construyendo computacionalmente la red del grafito utilizando una semilla
de cuatro puntos de red sobre un plano, los cuales dieron origen a todos los puntos de la
red tridimensional del grafito, a través de las aplicaciones sucesivas de transformacién en
las direcciones X, Y y Z. Luego, esta red fue muestreada dando el valor de densidad cero a
puntos que no coincidian con el punto de red y densidad igual uno a los puntos
muestreados que coincidian con los puntos de la red del grafito. Finalmente, se aplicé la
transformada de Fourier a esta funcién densidad dando como resultado el patrén de
difraccién del grafito. El patrén de difraccién obtenido fue contrastado con el resultado
experimental hallado por difracciéon electrones, concluyéndose que ambos patrones
presentan puntos brillantes 0 maximos de difraccién con simetria hexagonal, que
corresponden a la red del grafito en el espacio reciproco y visto desde el eje de simetria de
tercer orden. La intensidad de estos puntos brillantes disminuye radialmente desde el
centro geométrico del patrén hacia sus extremos. El presente trabajo tiene como propésito
brindar a los investigadores en el area de la Fisica del Estado Sélido, sobre la utilizacién
del algoritmo de la transformada rapida de Fourier para el andlisis de estructuras
cristalinas, y consideramos que los programas computacionales en Fortran del presente
trabajo serviran de ayuda para futuras investigaciones en esta area del conocimiento.

Palabras Clave: Simulacién computacional, grafito, estructura cristalina, funcién
densidad, difraccién, transformadas de Fourier, patrén de difraccién.

ABSTRACT

In this paper the diffraction pattern of graphite was determined through the use of three-
dimensional Fourier transform. The numerical method used to find the diffraction pattern
has been the computer simulation and the application technique used was as efficiently as
that of the fast Fourier transform algorithm in three dimensions. Computer programs have
been designed in Fortran and graphs of the results of this work were obtained using
MatLab. This work began building the network computationally graphite using a seed
network of four points on a plane, which gave rise to all points of the three-dimensional
network of graphite, through successive transformation applications in X, Y and Z. Then,
this network was sampled giving the zero density at points that differed from the network
point and just one to the sampled points that coincide with grid points density graphite.
Finally, the Fourier transform to this density function resulting diffraction pattern was
applied graphite. The diffraction pattern obtained was compared with the experimental
result obtained by electron diffraction, it was concluded that both patterns show shiny spots
or diffraction maxima with hexagonal symmetry, corresponding to the network of graphite
in reciprocal space and seen from the symmetry axis third order. The intensity of these
bright spots decreases radially from the geometric center toward the ends of the pattern.
This paper aims to provide researchers in the field of Solid State Physics, about using the
algorithm of fast Fourier transform for the analysis of crystal structures, and consider
Fortran computer programs in this work will help for future research in this area of
knowledge.

Keywords: Computer simulation, graphite, crystal structure, density function, Fourier
transforms, electron diffraction pattern.
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l. INTRODUCCION

El avance de la informatica, con la aparicién de ordenadores de elevada performance que usan
procesadores de alto rendimiento con nuevos programas y lenguajes computacionales, facilitan los
complejos célculos que se deben realizar, logrando la solucién de problemas fisicos que se presenten
y, de esta manera, alcanzar un adecuado desarrollo en esta area del conocimiento, teniendo asi
mejores posibilidades para su simulacién, anélisis e interpretacién de los mismos.

Una de las aplicaciones de la simulacién computacional es en el estudio de los patrones de difraccién
de los materiales, ya sean moléculas, compuestos o sustancias en general, obteniéndose resultados
tan semejantes a los obtenidos analitica y/o experimentalmente, y dada la generalizacién y profusién
de estos estudios, el presente trabajo es un caso particular que posibilita el estudio del patrén de
difraccién del grafito, sustancia estudiada y empleada en nanociencia y nanotecnologia.

Usando la simulacién computacional, se puede encontrar, por ejemplo, la imagen de difraccién de
Fresnel completa para una abertura rectangular de cualquier dimensién arbitraria utilizando el
método integral de Fresnel. Las simulaciones pueden complementar un experimento de difraccién
verdadero hecho en el laboratorio. Las imagenes simuladas son similares a los publicados en la
literatura y son realistas en el sentido de que son las imagenes que se observarian en cualquier
experimento de difraccion real. (Abedin et al, 2005:245).

Asimismo, se usa esta técnica de simulacién por ordenador para obtener imagenes de difraccién de
Fraunhofer de diversas formas basado en Matlab. Estos métodos de simulacién por ordenador no
sblo estan libres de instrumentos vy la limitacién de condiciones experimentales, sino también son
ilustrativos para explicar v mostrar las difracciones de Fraunhofer. La relacién de las diversas
cantidades fisicas en difraccién éptica se presenta y se obtiene mediante el anélisis de diferentes
patrones de difracciéon de elementos basados en la simulacién por ordenador. Los resultados de la
simulacién mejoran la ensefianza de la fisica experimental de la difraccién de Fraunhofer. Los
programas basados en Matlab se han utilizado como la plataforma de célculo en tiempo real vy la
simulacién para resolver el problema éptico (Zhang et al, 2013:4451).

En nuestro caso, el estudio del patrén de difraccién del grafito se realiza experimentalmente por
diversos métodos con requerimientos de equipos de laboratorio de alta tecnologia, cuya adquisicién
e implementacién requiere de elevados presupuestos. Este trabajo es un estudio alternativo a los
realizados experimentalmente en laboratorio, donde se han obtenido estos patrones de difraccion.

Debido a que nuestras universidades no cuentan con equipamiento de tecnologia punta, entonces se
pueden estudiar estas estructuras mediante la simulacién computacional y obtener en este caso, el
patrén de difraccién del grafito y de cualquier otro material.

El propésito es aportar en la comprensién sobre la utilidad del algoritmo de la transformada répida
de Fourier en el andlisis de estructuras cristalinas, v que los programas computacionales en Fortran
de la presente investigacién sea de utilidad para la investigacién de otros tipos de estructuras, tales
como cuasicristales y aleaciones.

Fundamentos Basicos de Fisica del Estado Sélido

Fisica de la Difraccién

Como consecuencia de la dualidad onda-corpusculo, la difraccién se produce tanto en ondas como
en particulas, asi tenemos la difraccién en rayos x, electrones y neutrones. En estos casos, la
difraccién producida por una estructura cristalina verifica la ley de Bragg, y se usan para estudiar la
naturaleza de la estructura cristalina de la materia.

La difraccién es una extensiéon tridimensional de la teoria de la difraccién de Fraunhofer simple
aplicado al caso de objetos peridédicos infinitos. La herramienta matemaética es la transformada de
Fourier y se utiliza para tratar con los casos de cristales finitos o imperfectos.

Si consideramos a los fotones de rayos X, los electrones y neutrones como particulas, tienen
propiedades muy diferentes, como muestran sus colisiones con otras particulas o, mas practicamente,
en su generacién y deteccién. Sin embargo, si consideramos sélo su propagacion a través del espacio
y su dispersién a través de la materia o campos, sin pérdida apreciable de energia, todas estas
radiaciones pueden ser consideradas como ondas, descrito por funciones de onda que son soluciones
del mismo tipo de ecuacién diferencial, la ecuacién de onda. Asi, podemos concordar con la
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mecéanica ondulatoria semi-clasica relativamente simple, en lugar de la mecéanica cuantica completa
necesaria para las interacciones de los cuantos que implica cambios de energia. Las diferencias
practicas en las técnicas experimentales y la interpretacién de intensidades medidas para las
diferentes radiaciones derivan de los diferentes valores de los pardmetros en la ecuacién de onda.
(Cowley, 1975:6).

Ley de Bragg

Consideremos una serie de planos paralelos de la red separados por distancias iguales a d (Fig. 1). La
diferencia de marcha entre los rayos reflejados por dos planos adyacentes es 2d sen6, donde 6 es
medido desde el plano, por lo que, para determinados angulos la interferencia es constructiva. (Kittel,
1996:29)

Este estudio corresponde a la Ley de Bragg, cuya ecuacién esta dada por:
2dsen® = nA (1)

Fig. 1. Familia de planos de red

donde: d =espaciamiento reticular; 6=angulo entre el vector de onda de la onda plana incidente k; y
los planos de la red; A=longitud de onda; n=entero el cual nos da el orden de la reflexién.

La formulacién de Bragg considera que los iones o &tomos estan estéticos, que la dispersién es
elastica (A=A") y los &ngulos de reflexién en el plano cristalino no varian (6=6’).

La Transformada de Fourier

La transformada de Fourier es una técnica de resolver problemas universales. Su importancia se basa
en la propiedad fundamental que uno puede examinar una relacién particular desde un punto de
vista completamente diferente. La visualizacién simultdnea de una funcién y su transformada de
Fourier es a menudo la clave para la resolucién de problemas con éxito.

Transformadas de Fourier Continuas

La ecuacién de la transformada de Fourier para una funcién dependiente del tiempo h(t) se define
por la expresiéon

H(f) = f mh(t) el2mtdt ()

Si existe la integral para cada valor del parametro f, la ecuacién (2) define H(f), la transformada de
Fourier de h(t). Si h(t) es medido en segundo, entonces f esta en ciclos por segundo (Hz). Si h es una
funcién de la posicién x (en metros), H serd una funcién inversa de la longitud de onda (ciclos por
metros).

La transformada de Fourier inversa esté definida como
h(t) = f H(f) e 12™ftdf 3)

La transformacién de inversién, ecuacién (3), nos permite la determinacién de una funcién del
tiempo (o de la posicién) de su transformada de Fourier. Si las funciones h(t), H(f) estan
relacionadas por las ecuaciones (2) y (3), las dos funciones se denominan transformacién de Fourier
Par, e indicamos que estan relacionadas por la notacién (Brigham, 1988:11).

H(t) <—> H()

Transformada de Fourier Discreta
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La Transformada de Fourier Discreta, o bien DFT (Discrete Fourier Transform), se emplea para
funciones que son discretas. Esto implica que en el dominio de la frecuencia estas funciones también
son periédicas y discretas (Pérez, 2011:14).

En la ecuacién (3) se aproxima la integral por una sumatoria, con el propésito de sumar valores
discretos para t y f, de la siguiente forma:

+o0 N-1
H(E,) = f h(e?minidt = )" hye?mintka 4)
—o0 k=0

. . . n . . . -
Aqui los valores discretos se definen como t, = kA y f, = o donde los subindices varfan segun:

k=0,1,2,...,(N-1)yn=—N/2, ..., N/2, respectivamente. Asimismo, los valores muestreados de la
sefial es hy, v ademas A representa el intervalo de tiempo o distancia entre dos muestras
consecutivas y N es el nimero de muestras. Reemplazando t y f, en la ecuacién (4), se tendra la
Transformada de Fourier Discreta (DFT):

N-1 N-1
izEnk k
H, = AZ hye N = Z hy WP (5)
k=0 k=0

L2TT
Aqui H, representa los valores de la transformada discreta, v la constante compleja W =e'N
depende solamente del nimero de muestras. Se debe precisar que el algoritmo de la DFT queda
como un producto de una matriz por un vector columna. Por tanto, el nimero de multiplicaciones
complejas requeridas para este algoritmo es N x N.
La generalizacién de la DFT para tres dimensiones, se representa como sigue:
N3—1Ny—1N;-1
H(ny,ny,n3) = Z Z z W3n3k3W2nZk2W1nlk1h(k1; k,, k3) (6)
k3=0 kz=0 k;=0
donde los indices variaran de acuerdo a: kq va desde 0 hasta N; — 1; k, vadesde O hasta N, — 1y
k3 va desde 0 hasta N3 - 1, Y n1 = —NI/Z, ...,N1/2, nz = —Nz/z, ,Nz/z ) n3 = —N3/2, ,N3/2
Las caracteristicas de este algoritmo son andlogas a las caracteristicas del caso unidimensional. La

multiplicacién de matrices produce un vector resultante cuyas componentes son las H(ny, n,,n3) en
tres dimensiones.

Transformada Rapida de Fourier

Una transformada rapida de Fourier (FFT) es un método rapido para organizar el producto de la
matriz y el vector expresados en la ecuacién (5). La configuracién mas simple es el caso cuando N =
2" y r es un entero. Esto permite la repeticién ordenada del proceso central “divide y venceras” que
subyace en todos los trabajos de la FFT (Van Loan, 1992:01).

La transformada répida de Fourier fue redescubierta por Cooley y Tukey logrando un algoritmo que
aprovecha las simetrias de la matriz W y mejora notablemente el tiempo de célculo (Zhao,

2008:108).

Dos procedimientos diferentes se introducen para calcular una FFT: el de decimacién en la frecuencia
y el de decimacién en el tiempo. Varias variantes de la FFT se han utilizado, como la transformada
de Winograd, la transformada discreta del coseno (DCT), y la transformada de discreta de Hartley
(Chassaing, 2002:182).

El procedimiento utilizado es el de decimacién del tiempo que se inicia representando la DFT como
la suma de dos DFT de longitud N/2, las cuales, una estd formada por las numeradas pares y la otra

por las que estan numeradas impares, tal como sigue:

N/2-1 N/2-1
H, = Z hsznZk + Z h2k+1Wn(2k+1) ™)
k=0 k=0
N/2-1 N/2-1
FEALINN 2Tk
Hy= ) hye W2 W ' by ,eV72 ®)
k=0 k=0
H, = H} + W"H} 9)
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Sin embargo, las transformadas HQ v Hl son periédicas en n con periodo N/2, por lo que esta
caracteristica hace que cada una se repita a través de dos ciclos para obtener:

Hpingz = H?1+N/2 + WHH}1+N/2 = Hy — W"Hy (10)

Anélogamente, en el segundo ciclo se descompone a H? y H! en dos transformaciones de longitud
N/4, para datos numeradas par y para datos numerados impares, tenemos:

HY = HY + W2"HY! (11)
H} = H1® + W2"H}! (12)
Las ecuaciones anteriores también cumplen con la periodicidad para n de tal forma que:
Hg+N/4 = Hp" — W2"Hp! (13)
I—Ir11+N/4 = Hp" — W*'Hg! (14)

Se sigue realizando las particiones hasta lograr transformadas de longitud uno. Evidentemente esto se
logra después de r ciclos. Cada transformada de Fourier de longitud uno viene a ser uno de los datos
muestreados h;, es decir:

H1100..10101 — h (15)

El valor del subindice j en binario es equivalente a la inversiéon de la combinacién de los 0 y 1 del
superindice de H1100- 10101 Este superindice invertido proveniente de la ecuacién (15), solo tendra r
términos, que se observa a continuacién:

j=10101...0011 (16)

Un esquema que demuestra como el vector con los datos muestreados son reordenados, a partir de
expresar el subindice j en r bits el mismo que posteriormente es invertido. Este valor de j, expresado
en r bit invertido, se puede observar en el siguiente gréfico:

hio)

*HID]

hi4) H[1]
hi2) Hi2]
hig) HIZ)
h1) HI)
hs) HIS)
h * W4 Wi »
] e \ HI&]
h{7) W4 W W . H[7]
Fig. 2.Diagrama de flujo de los puntos finales de la FFT usando decimacién del tiempo (Chassaing,

2002:193).

Por tanto, se deben ingresar los datos reordenados, tal como se aprecia en la columna de la izquierda
de la Fig. 2 para el caso N = 8. Combinamos pares adyacentes para obtener transformadas de dos
puntos. Cuanto combinamos estos pares adyacentes de dos puntos obtenemos transformadas de
cuatro puntos. Y se continlia asi sucesivamente hasta obtener una transformada de N puntos, la cual
es la deseada (Press, 1996: 500).

En general, el nimero de multiplicaciones complejas requeridas es: (N multiplicaciones complejas)x
(Numero de ciclos) = N x log,N. En este caso el nimero de operaciones se ha reducido, y por tanto
el tiempo de célculo en el computador. Utilizando las propiedades de la DFT para senales reales se
logra reducir ain la eficiencia en el célculo de la DFT.

Las funciones que tienen una transformada de Fourier son aquellas que describen con precisién una
magnitud fisica. La condicién suficiente de que exista la transformada de la funcién, es que esta
funcién le corresponda a un fenémeno fisico posible (Bracewell, 2000:08).
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Funcién Densidad

La densidad de masa se define como una funcién que, integrada sobre un volumen arbitrario, da la
medida de la masa total encerrada en el mismo.

M= [ pdv (17)

Una masa puntual m, cuya posicién ¥, puede ser descrita por medio de una funcién densidad
haciendo uso de la delta de Dirac.

P(¥) = m§(t — Fj) (18)
Efectivamente, esta densidad describe con propiedad el contenido de masa en el entorno de ¥:
. 0 T T 19
y cualquier volumen elemental que contenga al punto contiene una masa total.
Z r4
r-r,
] nm:
r J
7,
- Y
X X
a) (b)
Fig. 3. (a) Distribucion de densidad en la red cristalina (b) Capas de grafito

Si lo que queremos describir detalladamente es una colectividad de N masas puntuales m; situadas
cada una enftj,j=1,...,N, tal como se muestra en la Fig. 3 para la j~ésima masa. La densidad
correspondiente es la suma de las densidades de cada una de las particulas:

N N
p® = ) @) = ) md(F ~ ) (20)
J=1 J=1

y la masa contenida en un volumen V, de acuerdo con las propiedades de integracién de la delta de
Dirac, sera:

Ny
M(V) =fv odV = ij 1)
=1

Si consideramos masas puntuales unitarias nuestra funcién densidad toma la forma:
N

o(@) = Za(?— ) 22)
J=1
Donde los ¥; representan las posiciones de los puntos de la red del grafeno (Garcfa, 2005:11).

Difraccion de Fraunhofer y la Transformada de Fourier

Se analizaré la difraccién de Fraunhofer usando como obstaculo una rendija estrecha. Este, como
otros obstaculos, puede ser representado matemaéticamente por una funcién transmisién f(x). Esta
funcién nos dice como la radiacién incidente puede pasar por cada punto en el obstéculo.

Considerando a la funcién trasmisién simétrica al origen de coordenadas, v que coincide con el
centro de la rendija de ancho D, la funcién de transmision f(x) de la rendija sera:
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1, x| < D/Z} (23)

f(x) = {

) 0, |x|>D/2
A esta funcién se le conoce como funcién ventana. La representaciéon gréfica de la rendija y de la
funcién transmisién, se muestran en la Fig. 4.

X
A f(X)

v

P
T

D D X
I 2 2

Fig. 4. Una rendija de ancho D y su funcién de transmisién f(x). (Kauppinen y Partanen, 2002:129)

En la figura 5, una onda plana incidente E choca perpendicularmente sobre la rendija y se denotan
dos rayos dE1 v dE2 de ancho infinitesimal dx, los cuales salen de la rendija paralelos entre si,
formando un angulo 0 con los rayos de la onda plana incidente. En esta aproximacién, se considera
que el &ngulo 6 es muy pequerio, tal que dx ~ dxcosf. Ademas, se ha elegido que dE; sale del centro
de la rendija, v dE, sale paralelo a una distancia x del centro. Un rayo dE de ancho dx es
representado en la Fig. 5

Fig. 5. Esquema de difraccién de dos rayos a través de una rendija estrecha (Kauppinen y Partanen,
2002:129)

dE = E,eiKF-Wtdy = E el2m/Ae-iotdy (24)

Donde E, es la amplitud de la onda plana por unidad de longitud. Representando esta expresién en
términos de la funcién de transmisién f(x), podemos escribir:

dE; = f(0)E,e!?™o/Ae-iotqy (25)
i2m(rg+xsen®) X
dE, = f(x)Eqe ) e lotdx (26)

Estos y todos los rayos que se difracten a través de la rendija con el mismo angulo 6 interfieren, por
tanto la onda de salida en aquella direccion es:

Esatida = X1 dE; = e79F [ f(x)E,ei2mrotxsen)/A gy (27)
La intensidad de la onda de salida es:
Isatida = EsatidaEsalida

Desechando el término que depende del tiempo y el término E,ei?™0/ por ser constante, se tiene
entonces que la onda plana en la direccién 0 tiene la forma siguiente:

Esalida = [, f(x)el2m™xsen® dy (28)
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Si solo se consideran variables espaciales, se puede usar el cambio de variable:

s = vsenf (29)
Finalmente la onda puede quedar expresada como:

Esaiaa(s) = J,_ f()e”™* dx (30)

Aqui Egji44(s) representa a la transformada de Fourier f(x). De este andlisis concluimos que la
distribucién de amplitud espacial de la onda dispersada es la transformada de Fourier de la funcién
de transmisién que representa al obstaculo (Kauppinen y Partanen, 2002:128)

Estructura Atémica del Grafito

El grafito es un polimorfo del carbono; tiene estructura cristalina bien distinta a la del diamante y es
también maés estable que el diamante a temperatura y presién ambiente. La estructura del grafito estéa
compuesta por capas de dtomos de carbono dispuestos hexagonalmente, las cuales se conocen como
capas de grafeno, tal como se muestra en la Fig. 6 (Wang et. al, 2010:01), dentro de las capas, cada
atomo de estd unido a tres dtomos coplanares por enlaces covalente. El cuarto electrén de enlace
participa en enlaces de tipo de van der Waals entre las capas. Como consecuencia de estos enlaces
interplanares débiles, se origina las excelentes propiedades lubricantes del grafito. También la
conductividad eléctrica es relativamente alta en las direcciones cristalinas paralelas a las laminas
hexagonales.

S S
R e
! ! | | |335pm \
Lo o ''|a } .
ARy e

o :,0/ 142 pm
b LI
SEl I

Fig. 6. Estructura cristalina en Fig. 7.

> a) Estructura del diamante b) Estructura del grafito
capas del grafito.

Otras propiedades destacables del grafito son: alta resistencia y buena estabilidad quimica a
temperaturas elevadas y en atmosferas no oxidantes, bajo coeficiente de dilatacién térmica vy alta
resistencia al choque térmico, alta absorcién de gases y facil mecanizacién.

En un cristal de diamante, cada atomo de carbono estd unido a cuatro atomos vecinas por un
sistema de enlaces tridimensionales, tal como se observa en la Fig. 7-a. La estructura es muy fuerte,
formando un cristal de alta dureza; la disposicién interna completamente regular de los atomos,
proporciona al cristal sus magnificas propiedades reflectantes.

En los cristales de grafito, los d&tomos estan dispuestos en capas, tal como se muestra en la Fig. 7-b.
Los enlaces dentro de las capas son fuertes, pero son débiles entre las distintas capas. De aqui que las
capas se muevas con facilidad unas sobre otras, produciendo el tacto < <untuoso>> del grafito.

Otros estudios se han realizado pero de caracter experimental como la irradiacién de grafito para el
andlisis de defectos puntuales y clisteres defectuosos utilizando la herramienta de espectroscopia
Raman (Niwase, 2012:01).
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Fig. 8. a) Patr6n de difraccién de electrones en una muestra de grafito (Niwase, 2012:02).

IL MATERIALES Y METODOS

Para realizar el presente trabajo se emplearon los materiales de estudio y métodos siguientes:

2.1.

2.2.

2.3.

OBJETO DE ESTUDIO

En este trabajo se tuvo como objeto de estudio la estructura cristalina del grafito, para lo cual
se utiliz6 la base tedrica relacionada con la fisica del estado sdélido, asi como el conocimiento
de las transformadas de Fourier, a fin de determinar computacionalmente su patrén de
difraccién.

MEDIOS

Los datos de la red del grafito fueron elaborados computacionalmente, asimismo, se utilizé la
bibliografia respectiva y en un ordenador se trabajé con lenguaje de computacién Fortran 90
para la codificaciéon y compilacién de los programas, Matlab 2010 para las gréficas en 2D y
3D, asi como Corel Draw en la elaboracién de dibujos.

METODOS Y TECNICAS

La metodologia para obtener la simulacién computacional del patrén de difraccién del
grafito se desarroll6 en etapas que pasamos a detallar:

. Modelo de la red del grafeno

Se inici6 dibujando, en papel y a escala, la red del grafeno, la cual es una capa del grafito,
dada en la Fig. 9. En este dibujo guia se aprecia una red de celda unitaria hexagonal cuyo
lado mide 1 = 142 pm = 142x107?m. La estructura de esta red se muestra en la figura
siguiente:

Y (x1=213x10"12m) )
A

7.83 g Q
6.96 \

6.091.¢ >

\
5.22 \

%

\

4.35 4/
\

3.48

2,614 <

V3
174 e /171:0.871

0.871--4 ¢ ¢ ) ? °

EN

0.5 1.0 2.025 35 4.0 5.055 65 7.0 8.085
Fig. 9. Modelo de la estructura bidimensional del grafito.
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Se considerd en este modelo las coordenadas de posicidn (x,y) de los cuatro puntos de la red
que se pueden observar en la parte inferior izquierda de la Fig. 9 y cuyos valores de sus
coordenadas los observamos en la Tabla 1. Se ha agregado una tercera coordenada z=0.5
para cada punto de la red del grafeno, constituyéndose en los primeros puntos de la red
grafeno.

Tabla 1: Coordenadas de los puntos de red que servirdn como semilla para reproducir los demas
puntos de la red del grafito.

Punto de red x (213x1071%m) y (213x10712m) z (213x1071?m)
1 0.5 0.86603 0.5
2 1.0 1.73205 0.5
3 2.0 1.73205 0.5
4 2.5 0.86603 0.5

Las coordenadas de estos cuatro puntos de red de la Tabla 1 sirvieron de semilla para
determinar computacionalmente todas las coordenadas de la red del grafito, siguiendo
ciertas pautas que se detallardn. En adelante todos los valores indicados son multiplos del
lado de hexagono [ = 142 pm = 142x10™2m. Los cuatro puntos de red semilla se pueden
ver en la Fig. 10.

42 Capa
T impar
o 3
z 23591
A Y
Y,
ek __Capa Pl L
= impar Capa
./3 par
A -~ YN
0.51 051
W |- \V | -
» X | X
Fig. 10. Gréfica de los cuatro puntos de red Fig. 11. Cuatro puntos de red de la segunda
del grafito (semilla) que dan origen capa del grafito coloreados con verde
a los demas puntos de red del v simulados computacionalmente.
grafito.

. Construccién de dos capas de la red del grafito

Se elaboré un programa computacional en Fortran gendat.f90 (ver apéndice 1) el cual nos
permitié calcular numéricamente las coordenadas de todos los puntos de la red del grafito, a
partir de los valores de la tabla 1 y siguiendo una secuencia de pasos.

Se inici6 este proceso calculando los cuatro puntos de la siguiente capa, pero desplazados
una distancia 2.359 [ sobre el eje Z y un desplazamiento igual a [ en la direccién del eje X.
Estos puntos son de color verde y se presenta en la Fig. 11. Para ello se utilizé la siguiente
transformacion:

xX'=x+1l;y' =y, z2=2z+2.3591

Estos ocho puntos de red de la Tabla 11, los cuatro puntos semilla mas los cuatro obtenidos
con la transformacién anterior, los denominamos en adelante el primer grupo base de los
puntos de la red del grafito.

Las dos primeras capas completas del grafeno superpuestas, una desplazada respecto a la
otra, fueron construidas a través de transformaciones de desplazamiento en las direcciones X
e 'Y segun los siguientes pasos:
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e Las siguientes coordenadas de los puntos de red de izquierda a derecha se han obtenido
a partir de una de traslacién aplicada sobre los ocho puntos de la red (Fig. 12). La
transformacién puntual utilizada es la siguiente:

X' =x+sly =y, z' =z,
donde s =3,6,9,...,21.

La representacion de parte de este sequndo conjunto de puntos, se presentan en la Fig,
12, solo para los cuatro primeros grupos base, de los ocho grupos generados.

Desde otra perspectiva, el segundo grupo de puntos de red completo, correspondientes a
estas dos primeras capas de dos filas, se observa en la Fig. 13.

>

,——51'3
—90g0 -

. ) z -3 j——’.' i

Hasta siete traslaciones --§® ,,J H

N ) e _.,—’ i

— 7 P TS A 1

I A4 v v 1] i :

A o o o o e o - H

P o o o e o D '(I

Capapar  2.3591

AN
/ ®0.51 Capa impar

Fig. 12: Reproduccién de los puntos de red a Fig. 13: Segundo grupo de puntos de red
partir del primer grupo. correspondientes a dos capas con
dos filas cada una.

> X

e Las deméas coordenadas de los puntos de la red de estas dos capas de grafeno, se
construye a partir de este segundo conjunto de puntos, a través de operaciones de
traslacién de frente hacia el fondo (direccién positiva del eje Y). La transformacion
puntual aplicada a este conjunto fue la siguiente:

X' =x;y =y+ss;z' =z

donde ss = 1.73205, 3.4641, 5.19615, ...,22.51665. Aqui se ha repetido 13 veces las
dos primeras capas de dos hileras en la direccién positiva del eje Y. Aqui solo se
presentan 3 repeticiones segun se indica en la Fig. 14.

A través del proceso indicado se logré asi, dos capas de grafeno completas una desplazada
respecto a la otra, tanto en la direccién X, como en la direccién Y, segin las transformaciones
indicadas. Estos dos planos de red constituyen el tercer grupo de puntos de red.

Fig. 14: Reproduccién de las dos primeras capas Fig. 15. Red del grafito para algunas capas
del grafito a partir del segundo grupo de superpuestas.
puntos de red.
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c. Construccion de la red del grafito a partir del tercer grupo de puntos de red
compuestos por dos capas

Como se puede observar en la estructura real del grafito (Figs 3, 6 v 7), todas las capas
superpuestas del grafeno que conforman el grafito se encuentran separadas una distancia
sss=2.359 / Una representaciéon resumida de esta superposicién de capas que conforman el
grafito se presenta en la Fig. 15. Esta red del grafito albergdé a 8960 puntos de red.

El programa computacional disefiado en Fortran, fundamentado en el algoritmo explicado,
se presenta en el Apéndice 1.

d. Construccion de la funcién densidad y la simulacién computacional del patrén
de difraccién del grafito

Para la simulacién se utilizé un programa computacional en Fortran que consistié en un
programa principal presentado en el Apéndice 2 y dos subroutinas rlft3 (Press, 1996:522), v
fourn (Press, 1996:518), que tienen implementadas la transformada répida de Fourier, para
sefiales reales y sefales complejas, respectivamente.

En el diseno del programa principal se ha considerado la ejecucion de dos partes. La primera
parte corresponde a la construccién de la funcién densidad de la estructura cristalina del
grafito y la segqunda parte la simulacién del patrén de difracciéon basado en el algoritmo de la
transformada répida de Fourier en tres dimensiones.

> Construccion de la red de la funcién densidad:

En la primera parte del programa principal se construyé una red cubica (ver Figura 16) de
celda unitaria de lado /vy se le ha asignado a cada punto de la red una funcién discreta
llamada funcién densidad. Esta funcién densidad se ha construido utilizando una tabla de
rango tres de tamano 256x256x256=16’777,216 puntos representado por data(1:256,
1:256, 1:256). Para cada punto de la red ciibica con coordenadas x, v, y z, se le ha asignado
una cuarta variable data(x,y,z) que representa la funcién densidad discreta.

2561
B T
| \
2561 7
T )
Y
2561
Fig. 16: Red cuadrada donde se insertaron los puntos de la red del grafito.

Se ha inicializado la tabla dando el valor data(x,y,z)=0. Es decir para todos los puntos
de la red cibica, la funcién densidad toma el valor cero.

A las coordenadas de los puntos de red del grafito creado por gendat.f90 se le multiplicé
por 10 y se los redondeo al nimero entero inmediato, observandose que los valores
enteros méximos eran menores que 256. Estos valores de coordenadas de la red del
grafito se han representado por nl, n2 y n3 correspondiente a los 8960 puntos de red
del grafito.

Posteriormente, se actualizé los valores de la funcién discreta data solo para los puntos
del grafito para los siguientes valores data(nl,n2,n3)=1. En otras palabras se ha
insertado en la red cibica de 256x256x256 conteniendo 16’777,216 puntos, la funcién
densidad igual a 1 para los 8960 puntos de red del grafito conservando su forma de
red.

De esta manera se construyé la funcién densidad del cristal del grafito asignando a cada
punto de red cubica una densidad cero en los puntos donde no existe masa y el valor

152



SIMULACION COMPUTACIONAL DEL PATRON DE DIFRACCION DEL GRAFITO

igual a uno en los puntos de la red que tenian la presencia de una masa puntual
unitaria.

Se debe precisar que se consider6 una red cibica debido a que el algoritmo de la
transformada répida de Fourier solo acepta N = 2" muestras en la direccién de cada
eje. Por tal motivo se ha tenido una red ctbica de 28 = 256 por lado (r=8).

» Simulacién del patrén de difraccion.

En la segunda parte del programa principal, se utilizé la funcién densidad obtenido en
la primera, para lo cual se consideré la configuracién de entrada y salida de la sobroutia
rlft3, tal como sigue:

SUBROUTINE rlft3(data,speq,nnl,nn2,nn3,isign)

Los datos ingresaron en el arreglo real tridimensional data(nnl, nn2, nn3) cuyas
dimensiones son en 4D. Se utilizé6 nn1=nn2=nn3=256. Asimismo, se fij6 isign=1 que
corresponde a la FFT directa. La transformada rapida de Fourier compleja se obtuvo a
través de dos matrices complejas: La primera es data que contenia los valores para
frecuencia positiva y cero de la primera componente de la frecuencia, mientras que
speq contiene los valores para la frecuencia critica de Nyquist de la primera
componente de frecuencia. Para isign=-1 devuelve la transformada inversa. Las
dimensiones nnl, nn2, nn3 deben ser siempre potencias enteras de 2.

M. RESULTADOS

3.1 Determinacién de la posicion y patréon de difraccién del grafito.

a)

b)

c)

En la Fig. 17. Se presenta la gréafica de la posicién de los 4tomos del grafito obtenido con
el programa computacional genda.f90 del Anexo 1.

Fig. 17. Posicién de los 4tomos del grafito en tres dimensiones.

Vista de la red del grafito en la direccién perpendicular al plano XY, Fig. 18, también
obtenido con el programa computacional del Anexo 1.

El patrén de difracciéon del grafito se observa en la Fig. 19 simulado con el programa
computacional principal del Anexo 2.
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Fig. 18: Red del grafito simulado vista del eje Z. Fig. 19: Patrén de difraccién del grafito.

d) Perfil del patrén de difraccién del grafito, Fig. 20, también fue obtenido con el programa
computacional principal del Anexo 2

5
x 10
T U U U C

2r -

1.8 '

Intensidad de la FFT

1/x

Fig. 20: Corte transversal del Patrén de difraccién tridimensional.

V. DISCUSION

En la Fig.17 se muestra la nube de puntos de la red del grafito generados computacionalmente donde
se puede apreciar a los distintos planos, perpendiculares al eje Z, y que estan desplazados unos de
otros en la direccién del X v Y. Complementariamente a esto, en la Fig. 18 se presenta a la red del
grafito, vista a través del eje Z. Cada punto tiene seis vecinos mas cercanos, esto es debido a que en
la observaciéon se contempla la superposicion de capas de grafeno. Esta red presenta un eje de
simetria de tercer orden en concordancia con la Fig. 7-b.

La Fig. 19 muestra el patrén de difracciéon del grafito con puntos brillantes o de difraccién que
presentan una distribucién de simetria hexagonal. La distribucién de intensidad luminosa disminuye
en direccién radial con respecto al méximo central de difraccién que se encuentra en el centro
geométrico del patrén, confirméndose asi la caracteristica que todo patrén de difraccién es
centrosimétrico. El corte transversal de la distribucién de intensidades de dispersién para este patrén
de difraccién, respecto a la direcciéon del eje X, se puede apreciar en la Fig. 20. Aqui también se
puede apreciar la disminucién de la intensidad de la FFT desde el centro hacia los extremos.

El resultado obtenido concuerda con los esperados, por cuanto los patrones de difraccién del grafito,
nos genera el patrén de difraccién (Fig. 19) con las mismas simetrias que sus estructuras reales, pero
con parametros distintos, como consecuencia de que el patréon de difraccién estd en el espacio
reciproco.

El patrén de difraccién del grafito obtenido en este trabajo mediante la simulacién computacional,
Fig. 20, concuerda con la estructura obtenida experimentalmente que se encuentran en la literatura,
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como podemos observar por ejemplo en el mostrado en la Fig. 8, que corresponde a los patrones de
difraccién de electrones del grafito. Sin embargo, los puntos méximos de difraccién son de menor
didametro debido a que se usé masas puntuales y unitarias.

Este método también puede aplicarse a estructuras que han sido rotadas sucesivamente en cualquier
direccién, pudiéndose obtener el patrén de difraccién para esta nueva orientacién, lo cual es de gran
utilidad para investigar las simetrias que presenta el cristal en otras orientaciones.

V. CONCLUSIONES

De acuerdo con nuestros datos simulados computacionalmente, se determiné el patrén de difraccién
de la estructura cristalina del grafito con alta coincidencia con los resultados experimentales existentes
en la bibliografia correspondiente,

En concordancia con nuestros resultados se observa que el uso de la transformada rapida de Fourier,
es una técnica apropiada para determinar el patrén de difraccién de estructuras cristalinas, las cuales
se pueden aplicar desde las mas simples hasta las mas complejas.

Con este trabajo se pudo encontrar, a través de la simulacién computacional, el patrén de difraccién
del grafito, sin haber utilizado equipos de laboratorio de alta tecnologia de costos elevados, por lo
que este método es un estudio alternativo al realizado experimentalmente en laboratorios

Se pone al alcance de los investigadores en nuestro pais, el uso de programas computacionales en
Fortran probados para la aplicacién a otras estructuras cristalinas, los cuales se presentan en los
anexos.
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VIl. APENDICE
A) Programa computacional en Fortran que determina la red del cristal grafito.

program gendat ! Este programa genera la estructura del grafito en 3D.

real 0X(4),0Y(4),0Z(4),X(450),Y(450),2(400),xx(5000),yy(5000),2z(5000),5S
real xxx(4000),yyy(4000),2z2zz(4000),sss

integer J,LK,S,M,L,N;ii

OPEN(1,FILE="DATOSX.DAT')

OPEN(2,FILE="DATOSY.DAT)

OPEN(3,FILE="DATOSZ.DAT)

doii=1,5 !
ssss=(2%ii-2)*2.359
sss= 2.359

0x(1)=0.5; oy(1)=0.86603; 0z(1)=0.5; 0x(2)=1.0; oy(2)=1.73205; 0z(2)=0.5 ! semilla
0x(3)=2.0; oy(3)=1.73205; 0z(3)=0.5; ox(4)=2.5; oy(4)=0.86603; oz(4)=0.5! semilla

5=0.0
DO J=1,8 !--Calcula las coordenadas de las dos primeras hileras---------------
DOI=14
K=I+(J-1)*4
x(K)=0x(i)+S
v(K)=oy(i)
z(K)=oz(i)
END DO
5=5+3
END DO
ss=0.0
DOM=1,14 ! - Repite las dos hileras y guarda las coord del grafito en archivo
doL=1,32
N=L+(M-1)*32
xx(N)=x(L)
yy(N)=y(L)+SS
zz(N)=z(L) +ssss
write(1,*)xx(N)
write(2,*)yy(N)
write(3,%)zz(N)
xxxX(N)=xx(N)+1. l--——-Desplaza en X y Y las coordenadas del grafito y los
yyy(N)=yy(N) l-----escribe en archivo.
zzz(N)=zz(L)+sss
write(1,*)xxx(IN)
write(2,*)yyy(N)
erte(3’ )ZZZ( )|********************************************
end do
S5=55+1.73205
END DO
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END DO !
STOP
END.

B) Programa computacional en Fortran que recibe las coordenadas de la red
del grafito, luego a partir de estos determina la funcion densidad y por
ultimo la transformada rapida de Fourier del grafito.

PROGRAM GRAFITO
INTEGER,PARAMETER::P=256.i,j,k,l,pp,m,n,q, nx,ny,nz,nl1,n2,n3
REAL:: x(8960),y(8960), z(8960),zz(p/2,p,p),zzz(p,p),A,B, data(P,P,P)
COMPLEX speql(p,p),spec(p/2,p,p)
EQUIVALENCE (data,spec)
OPEN(5,FILE="DATOSX.DAT)
OPEN(6,FILE="DATOSY.DAT)
OPEN(7,FILE="DATOSZ.DAT)
OPEN(3,FILE="ARREGLO)
OPEN(20,FILE="FFTspecZ.dat')
OPEN(23,FILE="FFTspeq.dat')
OPEN(8,FILE="spx.dat')
OPEN(9,FILE="spy.dat')
OPEN(10,FILE="spz.dat')
nx=p
ny=p
nz=p
READ(5,*)(x(n),n=1,8960)
READ(6,*)(y(n),n=1,8960)
READ(7,*)(z(n),n=1,8960)
data=0.0 !Todo el arreglo de la funcién densidad de 512x512x512 toma el valor cero
do k=1,8960
nl=x(k)*10
n2=y(k)*10
n3=z(k)*10
data(n1,n2,n3)=1. !----Se reemplazé por 1 a los puntos del arreglo anterior donde
WRITE(S,*)nl 1----se ubican los puntos del cristal
write(9,*)n2
write(10,*)n3
END do
! Llama a la rutina que procesa la transformada de Fourier en 3D para valores reales
call rlft3(data,speql,nx,ny,nz,1)
' Se calcula el médulo de spec
dom=1NZ
don=1NY
do q=1,NX/2
A=REAL(spec(g,n,m))
b=AIMAG(spec(g,n,m))
ZZ(q,n,m)=a**2+b**2
' write(3,*)ZZ(q,n,m)
end do
end do
end do

| sfe sfe sfe sfe sfe sfe s st s e sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe e sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe s she e sfe sfe she she she she sfe sfe sfe sfe sfe sfesie sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfe e s sfe she sfe she sfe sfe sfe sfe sfe sfe sfestesiesfe s sk s sk

===

do j=NX/2,1,-1 !Escribe spec visto perpendicular al eje Z
WRITE(20,'(257F12.2)")(ZZ(j,pp,128),pp=NY/2+1,NY),(ZZ(j,pp,128),pp=1,NY/2+1)

end do

do j=2,NX/2 !Escribe spec
WRITE(20,'(257F12.2)")(ZZ(j,pp,128),pp=NY/2+1,NY),(ZZ(j,pp,128),pp=1,NY/2+1)
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end do
doi=1NZ !****Aqui escribe la distribucién de los méaximos centrales en la direccién Z
IF (i.LE.NZ/2)then
write(3,*)ZZ(1,1,i+NZ/2)

ELSE
write(3,%)ZZ(1,1,i-NZ/2)
ENDIF
end do
do q=1,NZ !calcula y escribe speql
do1=1,NY
A=REAL(speql(l,q))
B=AIMAG(speql(l,q))
zzz(q,l) =A**2+B**2
WRITE(23,'(256F12.2)")zzz(l,q)
end do
end do
END
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