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Resumen

Los materiales augéticos tienen la particularidad de que, al ser estirados en una
direccién, el material presentarda un alargamiento en una direccién transversal. Es esta
cualidad la que los hace ideales para una serie de aplicaciones como en la ingenieria de tejidos
o en el terreno de las telecomunicaciones. Es por este motivo que resulta de interés entender
el comportamiento augético a nivel microscépico y encontrar figuras de mérito que permitan
caracterizar esta propiedad. La funcién de distribucién radial (FDR) ha sido utilizada para
describir propiedades estructurales y caracterizar correlaciones de corto y largo alcance en
sélidos, por lo que se propone utilizarla para analizar la propiedad augética. Se desarrolld
un cédigo que permite obtener la FDR a partir de datos de posiciones atémicas que han
sido previamente calculadas en pruebas de tensiéon uniaxial usando dindmica molecular.
Los sistemas nanoscépicos estudiados son una capa de cobre puro, una cinta de grafeno, la
heteroestructura tipo “sandwich” con la cinta de grafeno intercalada simétricamente en la
capa de cobre y heteroestructuras en las que se introducen defectos en la capa de grafeno
(vacancias y Stone-Wales por separado) a una densidad uniforme dada. La tensién se
aplica a lo largo del borde de brazo de silla del grafeno. Primero, se realiza un analisis
de la FDR para cada sistema a diversas deformaciones, para luego comparar las funciones
entre los diferentes materiales. Los resultados muestran que huellas de cada uno de los
materiales individuales pueden ser observadas en la FDR del material heteroestructurado,
que la FDR permite obtener informacién sobre la zona de deformacién que se encuentra el
material, caracteristicas particulares de la heteroestructura como la ausencia de interfaces
cobre-grafeno perfectamente plano y una formacién de dominios estructurales que permite
recuperar un orden de corto alcance en el material a altas deformaciones. Sin embargo, no
se encontraron caracteristicas que permitieran relacionarse con el comportamiento augético.

Finalmente, se hacen una serie de sugerencias para extender y complementar este estudio.



Abstract

Auxetic materials have the peculiar behavior of expanding along a transversal
direction to the applied load. This property makes these material ideal for applications
such as tissue engineering and telecommunications. For this reason, it is important the
understanding of this behavior at microscopic level and to find figures of merit which allow
us to characterize it. The Radial Distribution Function (RDF) has been used to describe
structural properties and to characterize short- and long-range correlations in solids. Thus,
it is proposed to use it as a tool to analyze the augetic property. A code to calculate the
RDF was developed, given the atomic positions as generated from previous numerical cal-
culations of uniaxial tensile test using molecular dynamics. Nanoscopic systems such as a
pure copper film, a pristine graphene ribbon, sandwich-like heterostructure built up of the
graphene ribbon symmetrically intercalated in the copper film, and similar heterostructures
with defective graphene (vacancies or Stone-Wales) with a given uniform distribution. The
load is applied along the armchair edge of graphene. First, the RDFs are analyzed for a
set of deformations for each system. Then, the behavior of the functions for the different
material are compared. The results show signatures for each of the materials composing the
heterostructure, which can be observed in the RDF, and also distinctive information of the
stages of the material deformation was found. Specific features of the heterostructures are
observed such as the absence of perfectly flat copper-carbon interfaces and the formation
of structural domains which allows restoring short-range order at high deformation val-
ues. However, features to distinguish the auxetic property were not distinguished. Finally,

suggestions are formulated to extend and complement this work.
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Introducccion

Desde la antigiiedad, el rol que han jugado los materiales en el progreso de la
humanidad ha sido imprescindible. Su impacto ha sido tal que hemos nombrado periodos
de la historia humana con el nombre de un material que lo caracteriza. Por ejemplo:
Edad de Piedra, Edad del Bronce, Edad del Hierro. En la actualidad, el estudio de los
diversos tipos de materiales ha permitido agruparlos de acuerdo a sus caracteristicas. Entre
los cuales, hay un grupo de materiales que al ser estirados en una direccién sufren un
alargamiento en la direccidon perpendicular, estos son los materiales augéticos. Es esta
cualidad lo que les brinda propiedades como: resistencia a abolladuras, amortiguamiento a
la propagacion de una onda, etc. Por esto han sido ampliamente estudiados, desde diferentes
materiales en bulto hasta materiales bidimensionales. Es en este ultimo grupo donde se ha
encontrado que materiales como el grafeno al ser embebido en una matriz metélica, inducen
el comportamiento augético en direcciones del metal donde no se presentaba. Es de interés,
para un entendimiento microscopico de esta respuesta, encontrar cantidades que permitan
caracterizar los cambios estructurales que se presentan durante el proceso de deformacion

v que puedan relacionarse ademds con estudios experimentales.

La funcién de distribucién radial proporciona la probabilidad de encontrar un
atomo a una distancia de un atomo de referencia. Pareciera, que en primera instancia,
cumple con los requerimientos para encontrar dichas cantidades, ya que es una funcién que
describe la correlacion espacial entre las particulas. Como se mencioné antes, un material al
ser expuesto a cargas dara lugar a desplazamientos atomicos que seran caracteristicos de ese
sistema, en el caso del cobre, que tiene un comportamiento convencional, se esperaria ver
picos en la funcion que aparecieran a menores distancias que os materiales sin deformacion
debido a la contracciéon que sucede en el grosor por las cargas aplicadas. Por otro lado,

cuando se tiene el comportamiento augético, no se tiene una contraccién sino una expansiéon
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en el grosor. Por lo tanto, aquellos picos que aparecen a menores distancias en la FDR del
material convencional, ahora se esperaria que aparecieran a distancias mayores. Ademads,
esta funcién se relaciona con el factor de estructura estético (por medio de la transformada
de Fourier), el cual puede a su vez relacionarse con estudios experimentales de difraccién.
Aunque en la literatura existe una variedad de articulos que relacionan cambios estructurales
con la FDR, no es el caso con materiales compositos que presentan comportamiento augético.
Por lo que surge la hipdtesis de que la funciéon de distribucion radial permite caracterizar
el comportamiento augético de un material, en este caso, el objeto de estudio serd una
heteroestructura de Grafeno-Cobre. El objetivo de esta tesis es caracterizar los cambios
estructurales de heteroestructuras augéticas de cobre y grafeno bajo deformacién, mediante
funciones de distribucion radial y estudiar la posible correlacion con el comportamiento
augético. Como objetivo particular se tiene determinar cambios de la funcién de distribucién
radial debido a imperfecciones como vacancias y defectos Stone-Wales, cuando la carga se
aplica a lo largo del borde armchair (AC) y a una temperatura de 1 K.

Calculos numéricos de la FDR se hicieron a partir de las posiciones de las particulas
que componen el composito sometido a diversas deformaciones, obtenidas en un trabajo
previo y generadas mediante simulaciones de dindmica molecular. Cémo primer paso, se
evalué la FDR para la cinta de grafeno validando los resultados con resultados previos
y con otros generados mediante un cdédigo de acceso libre. Posteriormente, la FDR se
calculo para: una placa de cobre aislado, una heteroestructura tipo sandwich formada
por la placa de cobre con la cinta de grafeno intercalada y heteroestructuras con defectos
puntuales en el grafeno como son las vacancias y tipo Stone-Wales. Por iltimo, se realiza
un analisis exhaustivo de cardcter cualitativo de la FDR. En primer lugar, analizando los
cambios de la FDR para diversos valores de la deformacion, ayudados de las curvas de
esfuerzo-deformacién. Posteriormente, contrastando las distintas funciones de los distintos
materiales.

En el primer capitulo se abordara el tema de los materiales augéticos, con una ex-
plicacién sobre las propiedades que los caracterizan. Se mencionaran algunas aplicaciones
potenciales que muestran la versatilidad de estos materiales y porqué son importantes.
Ademsds, se incluye la relacién que existe entre los materiales augéticos y los materiales
bidimensionales, y una breve explicacién sobre los defectos vacancias y Stone-Wales. Por
dltimo, se presentan también los antecedentes del comportamiento augético en las het-

eroestructuras de cobre-grafeno.
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El segundo capitulo comprende la funcién de distribucién radial incluyendo una
breve introduccién sobre su definicién y cémo se relaciona con el factor de estructura. Se
hace mencién de algunas aplicaciones de la FDR en diferentes materiales y como se realizé
el calculo numérico de la FDR para esta tesis. El tercer capitulo muestra los resultados
encontrados. Se hacen observaciones individuales a las FDR de los materiales de cobre y
grafeno separados, la heteroestructura y la heteroestructura con defectos, para finalizar con
un andlisis exhaustivo que contrasta las diferentes funciones y brinda posibles explicaciones
de los cambios detectados.

En el capitulo de Conclusiones se resumen los principales resultados obtenidos.
Encontramos que es posible seguir algunas generalidades de la evolucién de la FDR a largo
de la prueba de tension. Sin embargo, huellas distintivas del comportamiento augético
no fueron detectadas en este andlisis cualitativo, por lo que se proponen otras posibles
aproximaciones al problema. Finalmente, se brinda la bibliografia consultada y en un

apéndice se proporciona el cédigo generado para los calculos de la FDR.



Capitulo 1

Materiales augéticos

En los tltimos anos, los materiales augéticos han adquirido gran relevancia por las
potenciales aplicaciones que pueden tener en diferentes dreas como la aeroespacial, biome-

dicina, telecomunicaciones, etc. ;Qué hace a los materiales augéticos tan fascinantes?

1.1 Caracteristicas

La mayoria de los materiales, cuando son sometidos a fuerzas de tension, presentan
un comportamiento convencional: tienden a aumentar su longitud en la direccién en que
la fuerza es aplicada y a contraerse en la normal a esta. Para describir este fenémeno de
una manera matemaética, utilizamos un parametro que recibe el nombre de Coeficiente
de Poisson y se denota usualmente por la letra griega v. En el caso de un material de
dos dimensiones, si este es elongado en la direccién Y, tendriamos una contraccion en la

direccién X, ver Figura El coeficiente se puede definir con la férmula
€
Vpy = ——2 (1.1)

donde ¢; indica la deformacién (una deformacién es el cambio de longitud, normalizado a la
longitud original, que sufre un objeto debido a fuerzas aplicadas) a lo largo de la direccién i.
Usualmente, el valor del coeficiente es positivo, para un comportamiento convencional, esto
implica que se tenga una €, positiva y una €, negativa. Sin embargo, se pueden tener valores
negativos para el coeficiente de Poisson, lo que implicaria que ambos valores fueran positivos
o negativos dando un coeficiente negativo. Esto podria suceder cuando a un material se le

aplicara una fuerza de tensién en una direccién y se expandiera transversalmente, en lugar
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Figura 1.1: Representaciones graficas del comportamiento convencional y augético. a)
El objeto sometido uniaxialmente a tensién tiene como respuesta una compresién en la
direccion transversal (comportamiento convencional). b) El objeto sometido uniaxialmente
a tensién tiene como respuesta una expansién en la direccién transversal (comportamiento

augético). |\

de contraerse, ver Figura m Esta es la caracteristica de los materiales augéticos.
Entre las principales propiedades que caracterizan a los materiales augéticos se

encuentran: un incremento en las resistencias al corte, a la abolladura y a la fractura;

absorcion acustica, comportamiento sinclastico (capacidad de un cuerpo para deformarse

en forma de cipula), permeabilidad variable y memoria de forma augética, entre otros.

1.2 Aplicaciones potenciales de los materiales augéticos

Una de las potenciales aplicaciones que tienen estos materiales estd en la ingenieria
de tejidos, ya que se ha encontrado que varios tejidos bioldgicos son de naturaleza augética
como vasos sanguineos, tendones, hueso esponjoso, etc. En el caso de los vasos sanguineos,
un material augético ayudaria a que las paredes de estas se expandan cuando la sangre pase
por ellas, mejorando la circulacién y evitando una posible ruptura de las paredes.

En el terreno de las telecomunicaciones, los cables en el fondo de los océanos se
encuentran sometidos a una gran presion hidrostatica provocando que con el paso del tiempo

lleguen a sufrir a danos. Para un material con coeficiente de Poisson casi cero la deformacién
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Varilla de ceramica
piezoeléctrica

Matriz polimérica
augética

Figura 1.2: Sensor piezoelectrico augético. Izquierda: rodillos de ceramica piezoeléctrica

embebidos en un polimero augético. Derecha: Bosquejo del funcionamiento.

que sufrirfa serfa casi nula y, por lo tanto, esto ayudaria a reducir en gran parte el dano

recibido por las altas presiones en el océano profundo.

Por dltimo, un campo de aplicacion para los materiales augéticos se encuentra
en los sensores piezoeléctricos. Encontrar un material augético con bajo médulo de com-
presibilidad que se ajuste a la deformacién del piezoeléctrico ayudaria a que el dispositivo
fuera méds sensible a cambios de presion. El funcionamiento de tal sensor se puede ver en
la Figura donde el sensor se encuentra en una matriz polimérica que bajo compresion
tiende a contraerse en la direccién transversal. Este polimero augético, al contraerse con-
trariamente a un material convencional, permite entonces que haya un mayor volumen
para que el piezoeléctrico lo ocupe al deformarse (un piezoeléctrico, grosso modo, es un
material que genera un voltaje al deformarse). Este tipo de sensores podria ser aplicado
por ejemplo, en optimizar el sensor desarrollado por el equipo de Lee y Ko, que inspirado
en el funcionamiento de las yemas de los dedos, toma como base un ferroeléctrico flexible,
compuesto por laminas de 6xido de grafeno en una matriz de fluoruro de polivinilideno. @]

En materiales en bulto, uno de los primeros mecanismos para promover el com-
portamiento augético fue propuesto por R. S. Lakes, quien desarrollé una estructura en la
que, por medio de microestructuras embebidas en otro material, adquiria esta propiedad.
En la Figura [I.3a] se observa la espuma polimérica de celda abierta que utilizé Lakes, la
cual presentaba un comportamiento convencional. No obstante, para hacerla augética se
modificé cada una de las costillas de cada celda para que sobresaliera permanentemente
y, como resultado, obtuvo una estructura reentrante que se puede ver en la Figura [1.3b
Es importante senalar que el comportamiento augético también se manifiesta en ciertos

cristales en algunas direcciones particulares.
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Figura 1.3: Imagen de la estructura tipo espuma desarrollada por Lakes. a) Espuma
polimérica de celda abierta sin alterar. b) Misma espuma pero modificada con celdas reen-

trantes. |\

1.3 Materiales bidimensionales

Los materiales bidimensionales son materiales cristalinos que consisten de una sola
capa, cuyos atomos se mantienen unidos por enlaces covalentes (enlace fuerte) y forman uno
o pocos planos atémicos. Por otra parte, esta capa puede interactuar con otros materiales
por medio de interacciones Van der Waals (interacciones débiles). Algunos ejemplos de este
tipo de materiales son: el grafeno, el fésforo negro, los dicalcogenuros de metales de tran-
sicién (MoSs, SnSy, TiSe, RbSes), entre otros. Estos materiales han adquirido relevancia
en las tultimas décadas por su grosor atémico, presentan caracteristicas extraordinarias y
porque al introducirse en un material pueden modificar las propiedades como: flexibilidad,
transparencia o en dispositivos eléctricos para un mejor desemperio a menor consumo de
energia. Esto da pie a potenciales aplicaciones en dispositivos como son sensores, almace-
namiento de memoria, fototransistores, LEDs, etc. También, existen materiales en 2D que
son capaces de imitar el mecanismo augético desarrollado por Lakes, por ejemplo: fésforo
negro, borofeno y algunos monocalcogenuros, como GeSe y SnS. Adema4s, ciertos patrones
pueden ser introducidos en estructuras en el bulto o en 2D para obtener ese comportamiento
augético. La Figura muestra un esquema de una hoja de grafeno con cierto patron,
que al momento de aplicarse una carga en la direccién zig-zag (horizontal, en este caso),
la estructura presenta un aumento de longitud en la direccién perpendicular (vertical), ver

Figura

Una caracteristica importante de los materiales 2D es la tensién de borde (o tensién
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w Armchair (direccién eny)

a
== Zigzag (direccidn en x)

(a) (b)

Figura 1.4: Grafeno poroso con patrones. a) Sin carga aplicada. b) Con una deformacién
igual a 0.1 bajo una carga uniaxial en la direccién zig-zag (horizontal). Se observa un

ensanchamiento en la direccién transversal (vertical). @

de superficie en 3D), que tiene un impacto importante en las propiedades mecanicas del
material y se debe a que los dtomos de los bordes tienen menos enlaces que los que se
encuentran en el interior. Se ha encontrado que este fenémeno induce transformaciones
de fase en nanoestructuras de metal. Por ejemplo, en el caso de nanoalambres de oro con
una seccion transversal cuadrada, mediante simulaciones numéricas, se ha mostrado que al
aplicar una carga en la direccién (100), el esfuerzo superficial del material provoca esfuerzo
de compresién en el nicleo del alambre. Esto provoca un cambio de fase en el ntcleo
del alambre, pasando de una estructura FCC (face centered cubic, que en espanol significa
cubica centrada en las caras) hacia una estructura BCT (body centered tetragonal, que en
espaniol significa tetragonal centrada en el cuerpo). Ademas, en el caso de nanoplacas, se ha
que encontrado este mismo fenémeno provoca el comportamiento augético en los mismos, ya
que la tensiéon compresiva podria inducir un coeficiente de Poisson negativo en la direccion
del espesor, porque da como resultado ramificaciones suaves de los pardmetros de red, tal es
el caso de nanoplacas de cobre y niquel de un espesor de 2 pardmetros de red (a,).

La llegada del grafeno abrié un nuevo campo, ya que es un material que presenta
unas propiedades extraordinarias como son: puede soportar densidades de corriente de hasta
seis 6rdenes de magnitud mas altas que las del cobre, una gran conductividad térmica y
rigidez, etc. Esto permite la formacién de una extensa gama de materiales que mediante su
combinacién con otros materiales, dan lugar a la creacién de dispositivos como son sensores,

pantallas tactiles, tinta conductora, etc. Para el objetivo de esta tesis, se describirdn algunos
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defectos que aparecen en este material, se explicard su rol en la heteroestructura de cobre-

grafeno y el efecto que tienen en el comportamiento augético. [12]

1.3.1 Defectos en grafeno

Para analizar el impacto de los defectos en el comportamiento de la heteroestruc-
tura, se usaron dos tipos de defectos en el grafeno. En la Figura se ve la estructura
del grafeno sin defectos. Las vacancias, que son defectos de tipo puntual, corresponden a
la falta de un atomo, en la Figura[1.5c| puede observarse la reconstruccién de la estructura
debida a una vacancia. Por otra parte, los defectos de Stone-Wales (SW) implican un cam-
bio en la conectividad de los enlaces 7 del carbono, resultando en una rotaciéon de 90° con

respecto al punto medio de su enlace, Figura[1.5b

(a) (b) (c)

Figura 1.5: Estructura cristalina de grafeno. a) sin defectos, b) con un defecto SW (som-

breado en azul), ¢) con una vacancia (sombreado azul). ||

1.4 Heteroestructura de cobre-grafeno

Como se ha mencionado, los materiales augéticos pueden mejorar las caracteristicas
mecanicas de un material, incluso de un metal como es el cobre (Cu). Estudios tedricos
han mostrado que el grafeno, al ser intercalado en una matriz de una nanocapa de cobre,
puede inducir comportamiento augético en direcciones en la que el metal no lo presenta.
En la Figura a la izquierda en la grafica superior se observa el coeficiente de Poisson
en funcién de la deformacién, para diferentes grosores de la nanocapa de Cu indicados en
términos del pardmetro de red (a,), mientras que en la parte inferior se tiene el esquema
de una placa de cobre de 20a, con comportamiento convencional. Claramente, el compor-

tamiento augético en Cu solo aparece en las nanocapas més delgadas y a deformaciones
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Figura 1.6: Izquierda: Coeficiente de Poisson (arriba) de nanobloques de cobre de diferentes
espesores, comportamiento convencional (abajo). Derecha: Coeficiente de Poisson (arriba)

de una heteroestructura de grafeno y cobre, comportamiento augético (abajo). |\

mayores. Sin embargo, a la derecha se observa que al introducir una capa de grafeno, el
material es capaz de tener un coeficiente negativo con las mismas cargas en la que antes no
aparecia. Este comportamiento se debe al efecto de superficie, que anteriormente se habia
comentado, donde los dtomos de la superficie del cobre van a estar expuestos a un mayor
esfuerzo que los atomos al interior del bloque de Cu. Estudios sobre la distribucién del
esfuerzo, han revelado que la superficie del cobre que esta interactuando con las hojas de
grafeno también actia como si fuera un borde. Esto implica que los esfuerzos de tensién
pasen a ser esfuerzos de compresién en el eje normal a la fuerza aplicada, dando lugar al
comportamiento augético. [1]

Para la construccién de una heteroestructura Cobre-Grafeno (CuG), la adhesién
entre el grafeno y la matriz de metal es de vital importancia. El grafeno pasa por procesos
de reduccién y oxidacién conocido como éxido de grafeno reducido (en inglés RGO), ya
que se ha reportado que mejora la adhesién entre el grafeno con la matriz. El método de
deposito quimico de vapor o CVD por sus siglas en inglés, es un método bastante estudiado
para la construccién de tales compositos. Esta interaccién entre grafeno y cobre se
modela con interacciones tipo Van der Waals. [1]

Por medio de simulaciones de dindmica molecular de ensayos de tensién, Felix y
colaboradores hicieron un estudio comprensivo sobre el rol de los defectos citados, vacancias

y defectos Stone-Wales (SW), en el comportamiento augético de la CuG con nanocapa
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Figura 1.7: Curvas esfuerzo-deformacion para la heteroestructura CuG AC correspondientes

a diferentes densidades de defectos. a) Vacancias. b) Defectos SW. [14]

de Cu de grosor 8a,. En la Figura se observan las curvas de esfuerzo-deformacion
para diferentes densidades de defectos p al aplicarse la carga en la direccién paralela al
borde armchair (AC), que en este caso coincide con el eje X. La Figura muestra el
caso para las vacancias, es notorio que a mayor cantidad de vacancias el esfuerzo maximo
disminuye. Sin embargo, para la deformacién de fractura se observa que a cero y densidades
0.01 y 0.02, el comportamiento es similar no asi para la densidad de vacancias pyg.=
0.03, siendo esta ultima la que presenta un mayor valor. Por otro lado, las curvas de

los defectos SW tanto en la zona eldstica como plédstica, presentan un comportamiento
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bastante homogéneo hasta llegar a la zona de fractura donde se observa un limite de fluencia
diferente en la densidad py4.=0.02. [14] Ademds, Felix encontré que, independientemente
de la quiralidad del grafeno, tipo y densidad de defectos, el comportamiento de las curvas
del coeficiente de Poisson fue similar. El coeficiente presenta valores negativos a partir de
aproximadamente € = 0.09, ver Figura[I.§] En las curvas esfuerzo-deformacién, esta zona
se ubica después del limite de proporcionalidad (en vacancias aproximadamente en € = 0.04
y en SW aproximadamente en ¢ = 0.06), pero antes del punto de fluencia, ver Figuras
Con base a esta informacién, para el andlisis de la funcién de distribucion radial esta

se evaluard a distintos valores de la deformacion en las diferentes zonas (eldstica, plastica

05 ——— —— — . T —
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Figura 1.8: Graéfica del coeficiente de Poisson para el grafeno AC correspondientes a dife-

rentes densidades de defectos. a) Vacancias. b) Defectos tipo SW. [14]
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y fractura) buscando algin patrén que nos permita relacionarla con el comportamiento

augético dado que las distancias interatémicas difieren del caso convencional. [14]



Capitulo 2

Funcion de distribucion radial

2.1 Introduccion

La funcién de distribucion radial es conocida también como la funcién de
correlaciéon de pares y comtinmente se le denota por g(r). La funcién describe la corre-
lacién espacial entre las particulas y permite caracterizar la fase en la que se encuentra la
materia. Por ejemplo, para los sélidos existe una correlacién de largo alcance mientras que
los liquidos tienen una de corto alcance y en el caso del gas, es inexistente. Esto se refleja
en forma de la FDR como veremos a continuacién.

Para los sdlidos, al ser estructuras con una correlacién de largo alcance, es posible
realizar experimentos que den informacion sobre la organizacién molecular promedio. Si los
estados de un sistema macroscépico son descritos por un ntimero de particulas, temperatura
y volumen constante, la correlacion espacial se puede describir a través de un ensamble

canodnico de modo que la expresién general para la distribucién por pares se define como:

Ny (Nyp, — 1) f6_U(r1"“er)/Tdrg...er
p2fe_U(I‘1,.--I‘Nm)/TdI'l...er

g(ry,rp) = (2.1)

r, y ry son vectores de posicion de dos particulas, IV, es el nimero de estas y en el denomi-
nador se encuentra la funcién de particién (con la constante de Boltzman kp = 1), siendo
p la densidad y U como la energia potencial. La integral es sobre el volumen V del sistema
que se encuentra a temperatura T'. Al ser un caso general, se toman dos atémos para hacer
los célculos en la funcién. Sin embargo, como se vera en més adelante, uno puede tomar un

atomo de refencia y la funcién solo dependera de la posicién del segundo atomo. En el caso

14
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Figura 2.1: Bosquejo caracteristico de la funcién de distribucién radial. a) La particula
de color negro es la particula de referencia y las particulas que se toman en cuenta para el

conteo son aquellas entre 7y r+dr. b) Grafica caracteristica de la FDR de un liquido. [15,18]

de sélidos homogéneos, los espacios que existen entre los d&tomos pueden tener solo ciertos

valores por lo que la funcién se puede expresar como:

g(r) = ]2\;7;< > o — i), (2.2)

1<j
donde los paréntesis angulares se refieren a un promedio de ensamble, esto quiere decir, las
posiciones sobre las cuales es mas probable encontrar el &tomo, y r;; como la posicién vector
de un dtomo (j) con respecto a un adtomo de referencia (7). Ademads, se puede hacer un
promedio sobre los diferentes dngulos, sin pérdida de informacion, en el caso que el material
sea isotropico, i.e., en el cual sus propiedades son iguales en cualquier direcciéon. De este
modo, la expresién anterior puede simplificarse. [15,/16]

Conceptualmente la FDR, ver Figura se entiende como la probabilidad de
encontrar un atomo en el elemento de volumen dV a una distancia r del &tomo de referencia
(color negro). En el caso de tres dimensiones, si la densidad p del sistema es homogénea, la
contribucién de la regién encerrada en un cascarén de radio r y de un grosor dr alrededor
del atomo de referencia, indicada esquematicamente entre las lineas punteadas de la figura

citada, es 4mpg(r)r?dr, de modo que brinda informacién sobre el niimero promedio de
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atomos en dicha regién.

La Figura[2.1D] representa de manera esquemética la funcién de distribucién radial.
En primera instancia, debido a la fuerte repulsion que existe entre los atomos habra una
regién vacia alrededor del origen en la que g(r) se anula. Luego se tiene el primer pico
que indica la distancia a la que se encuentran los primeros vecinos. Después, se tiene
una sucesiéon de valles y maximos locales que indican cémo se distribuyen las particulas
radialmente alrededor del 4tomo. La combinacion entre las fuerzas atractivas y repulsivas
define los valles y picos que aparecen. A largas distancias, para la Figura en particular,
se muestra el comportamiento tipico para un liquido en el que no hay correlaciéon de largo
alcance por lo que, en promedio, se tiene una densidad homogénea y, por lo tanto, la FDR

tiende a una constante. [1§]
giry Vecinos mas cercanos,
primera esfera de
coordinacion

Segundos vecinos mas
cercanos.

W)

|
e Ve V3o

Figura 2.2: Funcién de distribucién radial caracteristica de un sélido de alta cristalinidad.

[17]

En el caso de un sistema sélido, la FDR presenta un cambio dréstico de la forma
que tiene para un liquido o un gas. Los picos son mas estrechos y agudos y su posicién
corresponde a las distancias a los vecinos cercanos. Ademads, para solidos de alta cristali-
nidad, entre cada esfera de coordinacién (distancia a la cual es mas probable de encontrar
un atomo a partir de un atomo de referencia) no se encuentra atomo alguno por lo que la
FDR llega a anularse, ver Figura Mientras que para sélidos amorfos, puede utilizarse
para analizar el orden de corto alcance [26].

De este modo, la FDR proporciona informacién sobre el orden estructural del
sistema en observacién. Sin embargo, no es posible medirla experimental directamente.

En su lugar, puede obtenerse a través de técnicas experimentales como a continuacién se
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ejemplifica.

2.2 Factor de estructura

La FDR se relaciona con el factor de estructura S(k) -funcién que proporciona
informacién acerca de cémo el material dispersa la luz incidente- por medio de la transfor-
mada de Fourier. Este factor puede obtenerse experimentalmente por medio de la difraccién
de rayos X, ver Figura|2.3] En este experimento, un haz incide sobre la muestra, interactia
con la nube de electrones de los dtomos y se dispersa en una direccién dada por el angulo
6. La longitud de onda debe ser de alrededor de 1 A o menor para que pueda interactuar
con el dtomo. [16,|17]

Teniendo en cuenta que, al ser detectada la luz dispersada, la intensidad (I) de
un haz es proporcional al cuadrado de la magnitud de la amplitud total f(k) de la onda
(esférica), y que la intensidad observada es el promedio sobre el ensamble de ese cuadrado,

se introduce el factor de estructura de modo que: [17]
1(0) = [[f(k)I*/|Rc — Rp|*|NS(k). (2.3)

En esta ecuacion, f(k) es el factor atémico de dispersién (el cual nos indica el poder de
dispersién que ejerce cada atomo sobre los rayos X), R, es la posicién del centro de la celda
de dispersién, Rp es la posicién del detector, N es el nimero total de particulas y S(k) es

el factor de estructura.
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La funcién S(k) tiene entonces la forma:
N
S(k) = N*1< 3 explik - (r; - rj]>, (2.4)
ij=1
donde k es un vector en el espacio reciproco, r; es la posisicén del i-ésimo dtomo, r; es la

posicién del j-ésimo atomo y los paréntesis angulares en la sumatoria indican un promedio

sobre el ensamble. Resolviendo la sumatoria se llega a:
S(k) =1+ NIN(N —1)(e™T). (2.5)

De manera general, para fluidos no isotrépicos, el factor de estructura toma la forma de:

Sk)=1+ p/g(r)e_ik'rdr, (2.6)

donde p es la densidad del sistema. En el caso de un material isotrépico, la ecuacién se

simplifica a la siguiente expresion:

sin kr

g(r)rdr. (2.7)

S(k) =1 +47Tp/

Damos ahora algunos ejemplos del uso de la funcién de distribucién radial en el

andlisis de estructuras de sélidos.

2.3 Aplicaciones de la FDR

Una vez obtenida la FDR, la posicion de los picos puede utilizarse para estimar la
longitud de los enlaces. La integral del area bajo los picos de la curva esta relacionada con el
numero de vecinos a una distancia igual al radio de la esfera de coordinacién correspondiente
(primeros vecinos, segundos vecinos y asi sucesivamente). Ademads, se puede usar la anchura
a media altura (o Full Width at Half Maximum, FWHM, por sus siglas en inglés) para
obtener informacion acerca de la distribucion de las longitudes de enlace pues un pico con
un pequeno valor de esta medida corresponderia a una distribucién estrecha de posiciones y,
por lo tanto, a una muestra con alta cristalinidad. De forma contraria, un valor grande indica
una mayor distribucién relacionada con una muestra més desordenada. El ensanchamiento
de los picos puede deberse a la agitacién térmica de los dtomos, por ejemplo, y puede ser

una huella de inestabilidad del sistema. [19]
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Figura 2.4: FDRs de Cu bajo presion, para diferentes velocidades de piston en la direccién
< 100 >, obtenidas mediante simulaciones numéricas. Se utilizaron atomos hasta una
distancia del pistén de 8 A y se promediaron posiciones durante 5 ps. Las flechas verdes
muestran la formacién del “hombro” y las rojas el comportamiento “ondulatorio”, los cuales

son evidencia de una fase centrada en el cuerpo. Adaptada de [20]

Las graficas FDR han sido utilizadas también como material de apoyo para de-
mostrar cambios de fase en los materiales. En el caso de sdlidos cristalinos, tipicamente,
cada sistema cristalino va a tener una FDR caracteristica. En el trabajo de Neogi y Mitra
se estudian las transformaciones de fase estructural (FCC a centrada en el cuerpo) en un
monocristal de Cu en diferentes direcciones cristalograficas (< 100 >, < 110 >, < 111 >)
bajo carga de choque a diferentes intensidades. Para tal estudio se utilizaron simulaciones
atomisticas de dindmica molecular cldsica y basadas en métodos ab initio, en las que un
piston incide sobre la muestra a diferentes velocidades. Notaron dos patrones para la di-
reccion < 100 > que indican la presencia de la fase centrada en el cuerpo. El primero es la

formacién de una zona que llamaron “de pliegues” y que consiste en el desplazamiento de
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la primera esfera de coordinacion a la izquierda y la formacién de un “hombro” en la parte
descendente de los primeros vecinos. Tal formacién de “hombro” se indica con las flechas
verdes en la Figura para las velocidades de 1.8 Km/s y 2.0 Km/s. El segundo patrén
consiste en una “ondulacién” en los picos para la segunda y tercera esfera de coordinacion.
En la Figura se ve un pico formado por dos sobrepuestos y senalado por una flecha
roja para 1.5 Km/s y 2.5 km/s, mientras que los picos aparecen separados a las velocidades
de 1.8 y 2.0 km/s. En la direccién < 110 > observaron un comportamiento similar, pero
no fue asi para la direccion < 111 > por lo que la probabilidad de que haya ocurrido una
transformacion de fase en esta tltima direccién es poca. Sin embargo, ellos notaron que
incluso con los perfiles obtenidos para las direcciones < 100 > y < 110 >, no era posible
determinar la naturaleza del sistema cristalino (ctibico, ortorrémbico, tetragonal, etc.). Es
posible también que las fracciones volumétricas de la fase centrada en el cuerpo eran muy

bajas que no se mostraban en la FDR. [20]

Por otra parte, el equipo de Zhang realizé simulaciones de dindmica molecular de
nucleacién y crecimiento de HCP / FCC en hierro (Fe) BCC bajo compresién uniaxial.
Para analizar los deslizamientos de los atomos se apoyaron de las funciones de distribucién
radial y el andlisis de fases fraccién/masa. En la Figura se muestran las funciones para
las direcciones en las que el sistema BCC fue sometido a la compresion, a varios valores
de deformacién. En la imagen (a) se indican las distancias en las que se esperarian picos
para una FCC y una HCP ideal. En general, se pueden observar los desplazamientos y
desapariciones de ciertos picos, lo cual implica cambios atémicos de las fases compactas.
Por otra parte, los cambios de temperatura del sistema dan lugar a los ensanchamientos de
los picos. El andlisis muestra que la presencia de transformaciones depende de la orientacion

del cristal. [21]

La FDR también ha sido utilizada para observar cambios en la densidad de defectos
de una estructura amorfa. Srolovitz y colaboradores desarrollaron un método basado en
la FDR, haciendo hincapié en la estructura atémica local. Ellos pudieron determinar, por
primera vez, el nimero de defectos en un sélido amorfo cuando el sistema se encuentra
relajado. En este caso, para el sélido FeqgNi40P14Bg que al ser recalentado mostré una

recombinacién de los defectos de hasta el 10%. [22]

Los materiales bidimensionales también han sido estudiados a través de la FDR.

En particular, por ser de interés para este trabajo, ejemplificamos su aplicaciéon en grafeno.
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Figura 2.5: Funciones de distribucion radial para el sistema BCC de Fe bajo diferentes
deformaciones y direcciones cristalograficas. En cada direccién las graficas se han recorrido

hacia arriba para comparacién. |21]

2.3.1 Aplicaciones de la FDR en grafeno

El teorema de Mermin-Wagner nos dice es imposible que exista un orden de largo
alcance en materiales de dos dimensiones, es decir, que un sistema sea completamente plano
por lo que los sistemas bidimensionales se ven afectados por ondulaciones de onda larga
(esto tomando como modelo potenciales de Lennard-Jonnes, no siendo conclusivo para un
modelo de esferas duras). Incluso, si se tiene un material 2D embebido en uno 3D, de igual
manera, no podria mantener su estructura por lo que tenderia a corrugarse. La existencia
del grafeno entonces desperté gran interés y se han realizado distintos estudios sobre la
estabilidad, cristalinidad y orden de largo alcance. [23}24]

En su trabajo sobre las ondulaciones intrinsecas en grafeno, Fasolino y colabo-

radores, ver Ref. [23], utilizaron la funcién de distribucién radial para observar los cam-



22 Capitulo 2: Funcion de distribucion radial

300K
|— — — - 3500K

Funcién de distribucién radial

L i

Figura 2.6: Funcién de distribucién radial para grafeno a diferentes temperaturas. [23]

bios que sufren los enlaces de carbono a diferentes temperaturas, mediante simulaciones
numéricas. En la Figura[2.6] se observa un ensanchamiento de los picos indicando un cam-
bio en la naturaleza de algunos enlaces de carbono. Tomando en cuenta solo el primer
circulo de coordinacién, debajo de la curva se encuentran tres flechas que indican la natu-
raleza del enlace. De izquierda a derecha, la longitud del enlace para uno doble (r:1.31A),
conjugado (r=1.42A) y simple (1.54A). Para la temperatura 7= 300K hay una mayor can-
tidad de enlaces conjugados y muy poco de los otros dos. Sin embargo, para T= 3500K
la cantidad de enlaces simples y dobles aumenta significativamente. Esta multiplicidad de
enlaces del carbono hace que sea un material bidimensional tinico.

Para analizar la cristalinidad de grafeno, el equipo de Feng Wang realizé simu-
laciones de dindmica molecular en un rango de temperaturas que empieza en 50K y llega
hasta 4000K, considerando alrededor de 600,000 atomos de carbono. Entre otros resulta-
dos, encontré que las alturas de los picos de la FDR muestran un decaimiento de ley de
potencias inversa - con exponente dependiente de la temperatura- de la distancia radial, por
lo que el grafeno no va a presentar un orden de largo alcance traslacional, tal como predice
el teorema de Mermin-Wagner. Pero si retiene cierto orden de largo alcance orientacional
segiin muestra la funcién de correlacién orientacional, el cual determina la probabilidad de
encontrar un dtomo con el mismo vector normal al &tomo de referencia. Esto se traduce en
que el grafeno ya no tendra una estructura periddica bidimensional, por lo que debiera ser

considerado més bien como un sélido no periédico parcialmente ordenado. |25]
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Pagnola y colaboradores, ver Ref. [26], estudiaron la FDR para el grafeno amorfo,
enfocandose en analizar el orden de corto alcance. Para ello, sintetizaron nanoplaquetas de
grafeno por el método de molienda con bolas a partir de grafito sintético y para caracteri-
zar el material emplearon el analisis de rayos X, SEM y espectroscopias Raman, IFTR y
XPS. A partir de la transformada de Fourier del factor de estructura obtenido del patrén
de difraccion experimental, obtuvieron la FDR y mediante técnicas desarrolladas para el
estudio de orden de corto alcance, que implican la obtencién de la funcién de distribucién
total a partir de la FDR, encontraron que hay esferas de coordinacién que se encuentran
superpuestas y que ello implicaria la localizacion de un defecto. Utilizando un modelo para
defectos estructurales proponen un arreglo laminar de 5 o 6 capas que, para esa muestra,
los defectos concordaban con atomos de oxigeno.

Puede notarse que la funcién de distribucion radial tiene aplicaciones diversas, por
lo que su utilizacién en heteroestructuras CuG bajo deformacion uniaxial podria brindar
informacién sobre el estado augético. A continuacion se describe la metodologia utilizada

para la determinacién de la FDR en este caso.

2.4 Calculo de la FDR

Se calculé la FDR para diversos sistemas bajo tensién uniaxial a lo largo del borde
AC, a partir de datos para la capa de grafeno sola, la pelicula de Cu sola y las heteroestruc-
turas en el caso pristino y con densidad uniforme de defectos distribuidos aleatoriamente.

La metodologia es la misma para todos los sistemas y se describe a continuacién.

2.4.1 Lectura de posiciones atomicas

Para la determinacién de la FDR se requiere conocer la posicién de los atomos
que forman al sistema, a una deformacion dada. Se utilizaron datos generados en un tra-
bajo previo, mediante simulaciones de dindmica molecular cldsica con el cédigo LAMMPS
(“Large-scale Atomic/Molecular Massively Parallel Simmulator”). En ese calculo se usé el
potencial de Lennard-Jones para describir las interacciones de los 4tomos del carbono con
los del cobre, en el caso de las interacciones Cu-Cu se usé el modelo de dtomo embebido
(EAM por sus siglas en inglés Embedded Atom Model) y para las interacciones entre car-
bonos (C-C) se empleé el potencial AIREBO (las siglas de Adaptive Intermolecular Reactive

Empirical Bond Order Potential). Aunque la carga uniaxial se aplicé en ambos casos de
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quiralidad, es decir, a lo largo del borde AC o zigzag del borde del grafeno, en este trabajo
nos restringimos al caso AC. Més detalles de las simulaciones de dindmica molecular se
encuentran en la Ref. [14]. Para leer los archivos de las simulaciones, se procedié a crear
un programa en pyhon que realizara la lectura de los archivos generados en LAMMPS y el

calculo de la FDR, el cual se incluye en el Apéndice A.

2.4.2 Determinacién de la funcién de distribucién radial

Tomando en cuenta la ec. , la FDR puede ser calculada utilizando un his-
tograma de separacién de pares discretos. Eligiendo un dtomo dado como el de referen-
cia, se determina la distancia r a cada uno de los atomos restantes. En el eje de la distancia
r se tomaran una cantidad de intervalos (etiquetados por el indice n) hasta una distancia de
corte. Se encontrard un cierto nimero de dtomos a la distancia r,, y el nimero de ellos serd
el valor del histograma en el eje vertical. De tal forma que la férmula que se implementé
en el cédigo de Python es la siguiente:

Vhy,

_ 2.8
2T N2 r2 Ar’ (2:8)

g(rn) =

donde V' es el volumen de la caja de simulacién (como estimacién del volumen que ocupa
el sistema), h,, es el nimero promedio de vecinos que es encuentran en el intervalo, N, es
el nimero total de particulas en la caja de simulacion, Ar es el tamano del intervalo y 7,

la posicién del intervalo, que en este caso se definird como: [16]

o = (n— %)Ar. (2.9)
De acuerdo con la ec. (2.8), debe realizarse un promedio sobre el ensamble. Cabe hacer
notar que la temperatura usada en los cédlculos de deformacién fue T= 1 K, por lo que el
factor de Boltzmann es casi uno y no se considera en el calculo. Por otra parte, se ejecuta
un promedio sobre particulas, recorriendo cada una de las que componen al sistema como
atomo de referencia. Es importante mencionar que, entre los valores que aparecen en la
férmula, el tamano del intervalo Ar el que puede modificarse para optimizar la visualizacion
de la FDR. Por lo tanto, se probaron una serie de tamafnos de intervalos, el que se escogio
fue Ar = 0.03 A, ya que es un valor que permite observar unos picos claros con un tiempo
de ejecucién del programa no tan extenso. La visualizacién de las funciones resulté ser

mejor en el programa ORIGIN. En la Figura que muestra la FDR de la capa de
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Figura 2.7: Gréaficas obtenidas en Python para la FDR de grafeno ideal. a) Histograma. b)

Gréfica de linea continua.

grafeno ideal a deformacién nula, se puede notar cémo las barras son bastante estrechas
debido al tamano escogido para la Ar, por lo que es posible cambiar el tipo de grafica de
histograma a puntos unidos por una linea continua, con la intencién de observar con méis
detalle la informacién que aparece en la grafica. La baja temperatura permite obtener una

estructura de alta cristalinidad que da como resultado picos muy estrechos.

2.4.3 Validacion de Resultados

Para validar los resultados obtenidos, se usé un programa de visualizaciéon de
acceso abierto (OVITO, por las siglas en inglés de Open Visualization Tool) que calcula
la FDR de una distribucién de dtomos, de tal manera, que los picos y las alturas relativas
de las funciones generadas con Python coincidieran con las de OVITO. Una vez que las
funciones coincidieran, se procedié a realizar el andlisis de los resultados para los distintos
sistemas. Entonces, se calculé la FDR para el grafeno pristino, ver Figura [2.8|en la que se
compara con el resultado de OVITO para la misma distribucién de atomos.

En ambas figuras las posiciones de los picos coinciden. Por otra parte, hay
pequenas diferencias en cuanto a alturas relativas, como es el caso del séptimo pico, con-
tando de izquierda a derecha, que es un poco méas chico en comparacion a lo que muestra la
grafica FDR de OVITO. Sin embargo, los demds picos son bastantes consistentes. Ademas,

la posicién de los picos se corroboré con otras FDR obtenidas en la literatura como es el

caso del trabajo de Fasolino, ver Figura 2.4.
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Figura 2.8: Las dos gréficas fueron calculadas para grafeno AC. La grafica superior fue

obtenida con los datos introducidos en Pyhon, mientras que la de abajo se obtuvo con

OVITO.

Para determinar si se es capaz de observar algiin cambio que se pueda relacionar
con el cambio de no augético a augético, se procedié a tomar 6 valores de la deformacién (¢)
que son: 0, 0.4, 0.8, 0.12, 0.16 y 0.36, ver Figura La razén por la que se tomaron estos
puntos fue para cubrir, en un amplio espectro, deformaciones en las que la heteroestructura
de grafeno y cobre presentara un coeficiente de Poisson positivo y otras con el coeficiente
negativo. Como se mencioné anteriormente, la deformacién en la que aparece el cambio de

signo es alrededor de 0.09.



Capitulo 3

Resultados

En el caso de la capa de grafeno aislada y de las heteroestructuras, todos los
resultados que se analizan corresponden a la carga aplicada a lo largo del borde AC del
grafeno. El cobre tiene una esperor de 8a, y la carga aplicada se realiza en la direccién
< 100 >. Se presenta una descripciéon de las funciones obtenidas para cada material por
separado y para las heteroestructuras, posteriormente se hace una andlisis cualitativo y

correlacién con las curvas esfuerzo-deformacion.

3.1 FDR de cobre y grafeno

Como referencia y para fines de comparacion, se analizé la evoluciéon de la FDR
de la pelicula de cobre y de la cinta de grafeno pristino por separado. Esto nos permite
identificar el origen de cada pico en la FDR de la heteroestructura y correlacionar los cambios
observados en los distintos materiales. A grandes rasgos, se observa que los cambios en las
FDR de ambos materiales bajo deformacién uniaxial a lo largo del borde AC presentan
algunas caracteristicas semejantes a las descritas anteriormente. En el caso del Cu, Figura
se puede observar como a partir de la deformacién € = 0 y hasta ¢ = 0.12, la FDR
del material, a medida que aumenta la carga (mayor deformacién), los picos disminuyen
en intensidad y se forman algunos nuevos en sus alrededores. Esto indica que algunos
atomos son desplazados hacia nuevas posiciones por alargamiento de los enlaces, indicando
una distribucién de posiciones, es decir, mayor desorden en la estructura. Cabe recordar
que Cu es un metal de alta ductilidad y que su limite de fluencia se alcanza en € ~ 0.12,

ver Por otro lado, para el grafeno, en la Figura [3.2] se observa el mismo patrén de

27
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Figura 3.1: Funciones de distribucién radial de la pelicula de Cu pristino. a) Para valores
de la deformacién e = 0.0,0.04, 0.08. b) Para e = 0.12, 0.16, 0.36. La flecha negra indica el

pico para primeros vecinos.

comportamiento que en la primera etapa del Cu pero este comportamiento se extiende
por todos los valores de deformacién considerados. Esto es consecuencia de que, como
se mencioné anteriormente, los enlaces covalentes son “fuertes” y en este caso el limite de
fluencia -donde puede considerarse se inicia la zona pléstica- estd alrededor de € = 0.05. |14].
Los picos para distancias més alld de 6 A son casi imperceptibles para e = 0.36. Sin embargo,
es notorio un cambio en la huella de la FDR para esta deformacién en comparacién con el
material sin deformacién. Los dos picos ubicados en 1.5 A y el pico en 1.7 A se deben a la
contribucién de los primeros vecinos de las dos fases existentes en el grafeno, hexagonal y
ortorrémbica. Mientras que el pico en 2 A es un pico caracteristico de la fase ortorrémbica.
La correlacion con la estructura de los materiales se verd mas adelante, en la seccién de

analisis de resultados.
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Figura 3.2: Funciones de distribucion radial de grafeno pristino. La carga uniaxial se aplica
a lo largo del borde AC. a) Para valores de la deformacién e = 0.0, 0.04, 0.08. b) Para ¢ =
0.12, 0.16, 0.36. La flecha negra indica el pico para primeros vecinos. Notar la diferencia

de escala en el eje vertical.

3.2 Heteroestructura pristina bajo deformacion

Los resultados para la heteroestructura pristina se pueden ver en la Figura[3.3] Al
observar el cambio que sufre la FDR de la heteroestructura CuG pristina, se advierte un
comportamiento similar al de los materiales por separado, desde ¢ = 0.0 hasta la ¢ =0.08
que se caracteriza por picos que disminuyen en intensidad, a la vez que aparecen nuevos
picos y desaparecen segun el valor de la deformacién, ver Figura Esta dindmica puede
ejemplificarse alrededor de 2.5 A, en la que a deformacién nula aparecen tres picos que
pueden identificarse al compararse con las Figuras y Pero, para ¢ = 0.12 se
observan cambios en las posiciones de los tres picos que llevan a la formacién de un tnico
pico con un “hombro” en ¢ = 0.16, debido a desplazamientos atémicos causadas por las

cargas aplicadas y el reacomodo de los atomos a través de dislocaciones que ayudan a
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Figura 3.3: Funcion de distribucién radial de la heteroestructura CuG pristina para diferen-
tes deformaciones a lo largo del borde AC. Las flechas de color negro senalan la formacién
de tres picos en 2.5 A para luego colapsar en un pico en € = 0.16. La flecha de color rojo
indica la formacién del hombro en € = 0.16. La flecha color verde senala la formacién de

un segundo pico en 1.4 A para la deformacién e = 0.08.

liberar tensién en el material y permiten una recuperacién de la estructura local del cobre.
Ademds, los picos cercanos al radio de corte (alrededor de 10 A) han perdido casi la totalidad
de su forma. A la deformacion e = 0.36 se aprecia cémo la FDR pareciera retomar su huella
(patrén de picos) original, pero con picos méas anchos, ver Figura m En las siguientes
secciones se abordaran los resultados para los dos tipos de defectos que se introdujeron en

el grafeno, que son vacancias y defectos Stone-Wales.

3.2.1 Heteroestructura cobre-grafeno con vacancias

En el caso de la heteroestructura CuG con una densidad uniforme de vacancias

pvac= 0.03 (CuGvac), la evolucién de los picos es muy similar al caso pristino. Pero hay
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Figura 3.4: a) Funcién de distribucién radial de la heteroestructura CuGVac para las de-
formaciones € = 0.0, 0.04, 0.08. b) Para e = 0.12, 0.16 y 0.36. Las flechas negras senalan la

formacién de un “hombro” para el pico en 1.4 A.

dos observaciones que vale la pena mencionar. La primera es que no existe la formacion de
un nuevo pico en la zona de 1.4 A, que corresponde a los primeros vecinos del grafeno y
s{ se observa en el caso de la heteroestructura pristina. Concretamente, en el caso pristino
Figura para ¢ = 0.08 puede verse la formacién del pico y que se desplaza hacia la
derecha hasta la deformacién € = 0.16. Por otro lado, en la Figura esto no se observa,
en su lugar aparece un pequeno “hombro”, que indicaria que la presencia del Cu disminuye
los desplazamientos de los dtomos de C en el grafeno. La segunda observacién es que, para

e = 0.36, los picos se ven con mayor definiciéon en la heteroestructura CuGvac que en la
CuG.
3.2.2 Heteroestructura cobre-grafeno con defectos Stone-Wales

En la Figura se encuentran graficas con las FDR de la heteroestructura con

defectos SW a una densidad uniforme pgyw= 0.03 (CuGSW), a diferentes deformaciones.
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Figura 3.5: Las FDR de la heteroestructura CuGSW. a) Para las deformaciones e = 0.0,0.04
y 0.08. b) Para e =0.12, 0.16 y 0.36. Las flechas negras indican la formacién de un “hombro”

en € = 0.08 para dar lugar a una protuberancia en ¢ = 0.16.

Se observa que siguen el mismo comportamiento que las heteroestructuras CuG y CuGvac,
solo con ligeros cambios como es el caso del “hombro” observado para el pico en 1.4 A, que
se ve mas acentuado, incluso aparece una ligera protuberancia para ¢ = 0.16. En la Figura
m para € = 0.36, el pico en 2.5 A se ve con un “hombro” comportamiento que no aparece
para CuGvac y apenas es notorio en CuG. También para esta deformacién, en general la

definicién de los picos es muy inferior a la heteroestructura CuGvac y similar a la de CuG.

3.2.3 Comparacién de las FDR

En la Figura se presentan las graficas de las FDR para los materiales por
separado y de la heteroestructura, a deformacién nula. Se observa que los picos, tanto del
grafeno como del cobre, se pueden identificar en la heteroestructura. También se puede
ver c¢cémo los picos relacionados con el grafeno tienen una disminuciéon pronunciada en in-

tensidad con respecto a las del cobre, esto sucede porque la cantidad de atomos de la
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Figura 3.6: a) Funciones de distribucién radial para grafeno (morado), cobre (rojo) y la CuG
(azul). Todas las estructuras son pristinas y sin deformacién (¢ = 0). b) Un acercamiento
a la zona comprendida entre los 3.15 A y 3.25 A para apreciar la formacién de una meseta
en la heteroestructura. Las flechas en la FDR de la heteroestructura, senalan los picos
asociados a los elementos individuales, de color verde son los picos asociados a primeros
vecinos del grafeno, de color rojo picos asociados a primeros vecinos del cobre. La flecha de
color negro no se encuentra asociada al grafeno ni al Cu, es resultado de la interaccién de

la ldmina de grafeno entre las dos placas de cobre.

heteroestructura es més grande que la cantidad de atomos de C del grafeno. Ademas,
aparecen desdoblamientos de ciertos picos como el que se localiza aproximadamente en 4.5
A donde aparecen dos picos, uno que pertenece al Cu, pero la procedencia del pico a su
derecha no es clara y tal vez pueda asociarse a desplazamientos atéomicos inducidos por la
presencia del grafeno. Otra observaciéon importante es la formacién de una meseta a partir
de los 3.16 A aproximadamente, ver Figura donde también se grafica la zona para el

grafeno y el cobre aislados, para corroborar que solamente aparece en la heteroestructura
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Figura 3.7: a) Comparacién de la FDR de la heteroestructura CuG pristina (arriba) con la
del grafeno AC pristino (abajo), para una deformacién ¢ = 0.36. b) Vista lateral, obtenida
por OVITO, del grafeno AC para la misma deformacién. La zona encerrada por las lineas

azules representan al grafeno en su fase hexagonal, y a su alrededor se encuentra el grafeno

en fase ortorrombica.

CuG. Es evidente que esto indica que las interfaces no son completamente planas, es decir,
que el grafeno presenta ondulaciones -lo cual se corroboré con visualizaciones en OVITO y

que las distancias Cu-C presentan una distribuciéon de valores.

Por otro lado, comparando los resultados obtenidos de la heteroestructura CuG
con las FDR de los materiales individuales se puede observar que la FDR sigue un patrén
similar al del Cu puro, con ciertas diferencias que permiten relacionarse con la presencia del
grafeno. Si uno observa en la Figura[3.1b| en la grafica que corresponde a la deformacién e
= 0.12, para la zona que corresponderia a primeros vecinos todavia hay una serie de picos
adicionales mientras que, en el caso de la heteroestructura, ver Figura [3.3D] se percibe una
reduccion de los picos adicionales. Otra observacion importante al llegar a la deformacién

e = 0.36, la FDR del grafeno muestra una serie de picos que ya no aparecen en la de CuG,
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Figura [3.7a]

Para el caso de defectos, primero se compararon las FDR de la heteroestructura
CuG pristina con las de las heteroestructuras con densidades de defectos del pyq.c = psw
= 0.03, sin estar expuestas a alguna deformacién, de tal manera que se pudiera observar
algin cambio proveniente de los defectos. En la Figura se presentan las tres FDR y
se observa que no hay modificaciones en la posicién de los picos. Sin embargo, si existe
una disminucién en la intensidad de los picos relacionados con el grafeno. Si uno observa la
primera, segunda y tercera esfera de coordinacion de los picos relacionados con el grafeno,
su altura disminuye siendo méas pronunciada para los defectos SW que las vacancias. Por
otra parte, en la Figura se observa que el inicio de la meseta se ve desplazada hacia

distancias mas cortas.

Hasta ahora se ha hecho una descripciéon de los cambios observados senalando
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Figura 3.8: a) FDR de la heteroestructura CuG sin defectos (azul), con una densidad de
defectos por vacancias pyq. = 0.03 (verde) y con una densidad de defectos SW pgsy = 0.03
(dorado). b) Acercamiento a la zona comprendida entre 3.10 A y 3.20 A .
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algunas interpretaciones, en la siguiente seccién se ahondara correlacionando con otros re-

sultados como la estructura y las curvas de esfuerzo-deformacién.

3.3 Analisis de resultados

Para analizar los cambios que sufre la funciéon de distribucion en los distintos
materiales se utilizaron las curvas esfuerzo-deformacién de los materiales, ademas de hacer
alguna comparaciones con ayuda de OVITO.

En el caso del Cu lo que sucede es que, a medida que aumenta la carga en el
material, las distancias interatémicas aumentan en una direcciéon y disminuyen otras; esto
provoca que los picos se desdoblen o aumenten su FHWM. En € = 0.12 se encuentra el
punto de méaximo esfuerzo. A partir de ese punto el material esta en la region elastoplastica
y aparecen dislocaciones en la estructura atémica que ayudan a relajar el material de la
tension de carga. En la Figura se puede ver claramente el aumento del esfuerzo con
respecto a la deformacion hasta € = 0.12, después se observa una caida abrupta del esfuerzo
en el material. Al ocurrir la caida en el esfuerzo, junto a la formacién de dominios (regiones
que se caracterizan en la que los 4tomos conservan su cristalinidad localmente) se recupera

la forma de la FDR en el material, pero como ya no es un material globalmente cristalino,
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Figura 3.9: Curvas esfuerzo-deformacién (CED) de los materiales aislados. Se muestra la
regién utilizada para la determinacién del médulo de Young (curva roja). a) Nanoldmina

de Cu puro, b) Grafeno pristino AC. Adaptada de [14]
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Figura 3.10: Vista lateral, obtenida en OVITO, del nanocomposito CuG, el color rojo

representa los atomos de carbono y el azul los 4&tomos de cobre.

los picos son mucho mas anchos. Kl comportamiento del grafeno puede explicarse por
las caracteristicas peculiares que presenta su curva esfuerzo-deformacién, ver Figura [3.9b
Como no ocurre un descenso en el esfuerzo del material debido a un mayor limite de fluencia,
como se mencioné anteriormente, las distancias entre atomos contintian incrementando lo
que se traduce en nuevos picos y una disminucién de la intensidad de los mismos. El cambio
que se observa para € = 0.36 sucede porque ha ocurrido un cambio de fase en una parte
del material, de un sistema hexagonal pasa a uno ortorrémbico pero la identificaciéon de

las fases no es evidente en la FDR debido a la baja proporcién de dtomos que cambian de
fase. ,

El caso de la heteroestructura Cu@G, se puede explicar de manera similar al anterior
con ayuda de su curva esfuerzo-deformacién. En la Figura [I.8a] la linea negra representa
la heteroestructura CuG y se observa que el limite de fluencia se localiza alrededor de € =
0.08. Por lo que se esperaria en la FDR, a partir de ¢ = 0.0 y hasta el punto de maximo de
esfuerzo, un aumento en la cantidad de picos y disminucién de las intensidades. Después de
este punto, hay una disminucion considerable en el esfuerzo y esto se ve reflejado en la FDR
para € = 0.12 en 2.5 A pues los tres picos pasan a ser solo dos y los deméds picos muestran
una falta de definicién. Otro cambio estructural importante se esperaria en € = 0.29, donde
sucede una disminucién brusca en el esfuerzo del material, a partir de aqui entramos en la

zona de fractura (més adelante se profundizara sobre como surge esta zona de fractura) y
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Figura 3.11: Vista frontal, obtenida de OVITO, de una seccién de la lamina del grafeno en

la heteroestructura CuG.

esto tiene como consecuencia que los atomos tanto del cobre como del grafeno se encuentren
relajados, por eso pareciera una recuperacion de los picos, pero como ya se explicé para
Cu lo que sucede es una formacién de dominios y veremos posteriormente qué pasa en el

grafeno.

En la Figura se hizo la observacién sobre el desdoblamiento de picos que no
correspondian a pares de atomos provenientes del cobre o grafeno. Debido a que la red del
grafeno es hexagonal y la del cobre es ctibica no hay un anclaje fuerte entre los dos sistemas.
Esto provoca ciertas distorsiones tanto en el grafeno como en las caras de Cu donde hace
contacto con la monocapa, de tal forma que al llegar el sistema a un estado de relajacién, las
distancias en la heteroestructura CuG no son las mismas que en los materiales por separado,
particularmente en las zonas de contacto. Un ejemplo de este desdoblamiento es el pico que
se encuentra aproximadamente en 4.5 A. La formacién de la meseta que se puede ver en la
Figura [3.6b] se debe a la distancia que hay entre los dtomos de carbono y los atomos de
cobre en las interfaces. En la Figura [3.10] se puede observar la separacion que existe entre
la lamina de grafeno y los dos bloques de cobre. A diferencia de la interaccién que hay entre
atomos Cu-Cu y C-C, la naturaleza de la interaccién de C-Cu es de tipo Van der Waals ,
que es una interaccién débil y, por lo tanto, la distancia Cu-C en esa zona va a ser mayor

que para los primeros vecinos C-C y Cu-Cu.

A continuacién, ejemplificamos cémo ocurre el desdoblamiento de picos para el
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(a) (b)

Figura 3.12: Vista, obtenida de OVITO, de la superficie superior de la heteroestructura
CuG, formada por dtomos de Cu. a) Para e = 0.08. b) Para e = 0.12.

caso de los primeros vecinos del grafeno. En la Figura tomamos como referencia el
atomo (dtomo 0) donde se encuentra la cruz y la linea roja como el eje “x” y el azul como la
“z”. Para considerar primeros vecinos, se observa que existen tres dtomos para los cuales,
uno se encuentra en el eje de las “x” (dtomo 1) y los otros dos tienen diferentes componentes

[} (1)) (1%}

en “x” y “z” (dtomos 2 y 3). Como la tensién que se aplica es en direccién de “x” y existe

una compresion en el eje “z”, el dtomo 1 se vera mas afectado por la tension que por la

compresion y se alargaran, principalmente, los enlaces a lo largo de “x” y se desplaza a
una mayor distancia con respecto al dtomo 0, en comparacién de los otros 2 atomos que
experimentan desplazamientos a lo largo de “z”, por lo que es evidente que los dtomos se
desplazan de manera diferenciada. En la FDR de la heteroestructura CuG, Figura [3.3a] los
primeros vecinos del grafeno se localizan alrededor de 1.4 A, y es por esto que se puede ver
a medida que aumenta la carga, hay un pico que se desplaza més a la derecha que el otro.
Caso similar sucede en segundos vecinos, pues se tienen dos d&tomos sobre el eje “z” y cuatro
con componentes “x” y “z”. En este caso, al contrarse la dimensién de la heteroestructura
a lo largo de “z”, los &tomos con coordenada nula en el eje “z” disminuyen su distancia con
respecto al atomo 0 mientras que los otros cuatro, al tener componente en “x” se alejan
un poco del atomo 0. En la FDR de la heteroestructura, no se podra ver el pico que se

desplaza a la derecha debido a que lo solapa el pico de los primeros vecinos del cobre.

En el caso del cobre, se puede hacer un anélisis similar al del carbono. Aunque
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Figura 3.13: Vista frontal, obtenida de OVITO, de la lamina de grafeno del nanocomposito

CuG en la deformacion 0.36.

la dificultad aumenta, ya que el nimero de primeros vecinos son 12 lo que hace un poco
engorroso el calculo de distancias. Por lo tanto, durante el proceso de aumento de carga,
uno podria esperar una mayor cantidad de picos. Esto se cumple hasta la deformacion 0.08
donde para primeros vecinos se ven hasta tres picos, al igual que para segundos vecinos. Sin
embargo, como se habfa mencionado, pasando de € = 0.11, varios picos vuelven a colapsar
en uno solo y esto se debe a dislocaciones que van apareciendo en el material (zona eldstico-
plastica), relajando el material y recuperdandose cierto orden de corto alcance (recuperacién

de los picos para vecinos mas cercanos).

En la Figura se presenta una cara de la nanopelicula de Cu vista desde
arriba, el material se encuentra a una deformacién antes del limite de fluencia y aunque
existen ciertas modificaciones en la estructura, los atomos mantienen el orden ciibico. En
la Figura el material se encuentra a una deformacién mayor al limite de fluencia y

pueden observarse las dislocaciones, que separan dominios con orden local.

En el caso del grafeno, hacer un seguimiento en la FDR no es facil ya que los picos
del grafeno se ven solapados, en su mayoria, por los del Cu, también porque la proporcién de
atomos del grafeno es menor a la de Cu, siendo una excepcion el caso para primeros vecinos
con un pico que se localiza en 1.4 A. Este pico es importante porque devela un importante
comportamiento del grafeno en la heteroestructura. Si uno observa en la Figura hay

un pico que se forma en esa zona en € = 0.08 que se mueve a la derecha hasta ¢ = 0.16,
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Figura 3.14: Las FDR de la heteroestructura CuG. En la parte superior FDR para ¢ = 0.0,
en la parte inferior FDR para ¢ = 0.36.

pero ya no aparece en € = 0.36 pues al haber una fractura en el grafeno, ver Figura [3.13] los
atomos ya no se encuentran bajo tensién, volviendo a sus distancias interatomicas basales,
por lo que en la FDR se ve la recuperacién del pico en 1.4 A pero méas angosto. Esto no
sucede para el grafeno solo, para la misma deformaciéon. En la Figura se observa una
cantidad de picos que no aparecen en la heteroestructura CuG y que tienen que ver con
un cambio de fase que sucede en el grafeno pristino, de una fase hexagonal (encerrada en
la linea azul) a una ortorrémbica predominante, ver Figura m Esto se explica debido a
que en la heteroestructura CuG, el grafeno interactia con las capas del cobre tanto inferior
como superior, lo que da lugar a la formacion de grandes regiones de cizallamiento y esto

evita la formacién de la fase ortorrémbica en la heteroestructura. [14]

En general, la fractura del grafeno y la formacién de dominios en el cobre de la

heteroestructura son los responsables que el material tenga una huella en la deformacién
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final similar con la huella inicial, ver Figura[3.14] con picos en posiciones definidas pero con

un fondo més o menos uniforme indicando desorden y poca estabilidad.

En los nanocompositos de CuG con defectos, como se observé anteriormente, el
comportamiento es bastante parecido. Las principales diferencias son la formacién del pico
en 1.4 A, que se encuentra relacionado con los primeros vecinos del grafeno y con cambios
en la meseta. Esto probablemente tiene explicaciéon notando que los defectos impactan
en la forma en que el esfuerzo es distribuido dependiendo del tipo de defecto. En la Figura

se observa que la distribucién no es homogénea en los mapas de las heteroestructuras

8GPa

-8 GPa

8GPa

-8 GPa

8GPa

-8 GPa

(e) (f)

Figura 3.15: Distribucién del esfuerzo en la heteroestructura CuG AC. a) y b) son los
mapas de distribucién en un corte en el plano YZ , de los dtomos de Cu. ¢) y d) Idem de
los dtomos de Cu para la heteroestructura CuGvac. e) y f) Idem, de los 4tomos de Cu para

la heteroestructura CuGSW. Las distribuciones se toman en el limite de fluencia.
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con defectos y bajo tensién, en comparacién con el pristino y esto tiene impacto en los
desplazamientos de los a&tomos y, por lo tanto, con los cambios en los picos de la FDR. En el
caso del desplazamiento de la meseta, esta se debe a la naturaleza del defecto. Esto quiere
decir que el defecto SW implica la rotacién del enlace, y en consecuencia, los dtomos del
grafeno, para este defecto, quedardn maés cerca de las paredes del Cu.

Es muy importante senalar que, referente al objetivo de esta tesis, sobre encontrar
huellas del comportamiento augético, pues debido a que los atomos se desplazarian en
direccién opuesta a lo que ocurriria en el comportamiento convencional se esperaba que
esto pudiera reflejarse en la evolucion de los picos de la FDR de las heteroestructuras, el
cual puede seguirse para los primeros vecinos, pero la movilidad compleja de los atomos
impide asignar los cambios especificamente al comportamiento augético. Como se ha podido
observar, un anélisis cualitativo como el realizado aqui no es suficiente, por lo que otro tipo

de andlisis es necesario.



Conclusiones

Estudiamos cualitativamente la evolucién de la funcién de distribucion radial de
la heteroestructura cobre-grafeno bajo tensiéon uniaxial, para determinar si se refleja en
ella el comportamiento augético. A continuacién se resumen las principales caracteristicas

encontradas:

e Bajo tensién, aparece una dinamica de los picos de la FDR de modo que se desdoblan,

su altura disminuye y puede solaparse entre si.

e La forma de la FDR permite establecer la zona en que se encuentra el material durante
la prueba de tensién mecanica con ayuda de las curvas de esfuerzo-deformacién, ya

que mostrd patrones que son sensibles a los cambios de carga en el material.

e Cada material tiene una huella y en el material composito se pueden ver los picos
relacionados a los elementos que lo componen, siempre que la altura de los picos
caracteristicos asociados a la estructura cristalina de ese material sean distinguibles

en comparacién con los picos asociados a las otras estructuras.

e La presencia de una meseta en la FDR de las heteroestructuras CuG, CuGvac y
CuGSW alrededor de la distancia Cu-C indica la presencia de la lamina del grafeno

entre las paredes de cobre.

e K] grafeno adquiere fragilidad en presencia del Cu pues se fractura a una deformacién
menor que en su estado aislado, lo que se observa al recuperarse los primeros picos de

la monocapa sin deformacion.

e La formacién de dominios cerca y después de la zona de fractura del grafeno se refleja

en que exista un orden de corto alcance de modo que los picos en la FDR recuperan

44
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en general su posicién sin deformacién, pero son mas anchos y los valores entre ellos

no se anulan, lo que indica baja cristalinidad e inestabilidad de la estructura.

e Si bien se encontré informacién de los cambios estructurales del material, la forma de
la FDR no se puede asociar directamente al comportamiento augético debido a que no
se distinguen los picos asociados con los desplazamientos atémicos que dan lugar a la
expansion que da origen al comportamiento augético en el material, ya que aparecen
otros desplazamientos debido a dislocaciones o cambios de fase. Tampoco es claro
establecer cémo los defectos inciden en la FDR durante tal comportamiento, ya que
las formas de dicha funciones de las heteroestructuras con defectos y la pristina son

bastantes similares.

A continuacién se hacen algunas reflexiones y recomendaciones que se podrian seguir para
explorar otras posibilidades que permitan alcanzar el objetivo planteado en esta tesis.

La FDR es una funcién que solo depende de la distancia, por lo que la informacién
orientacional no es considerada y detalles de la anisotropia podrian ser relevantes, pues el
comportamiento augético en el material ocurre a lo largo de una direccion transversal a
la traccién. En la otra direccion transversal, el material tiene un comportamiento conven-
cional. Una solucién para este problema seria calcular la funcién de distribucién total que
depende del vector que une al par de atomos que se consideran por lo que toma en cuenta
la orientacion y otro tipo de funciones de correlacién que brinden mayor informacién sobre
el comportamiento de las heteroestructuras.

Se ha reportado que aparecen transformaciones de fase en las peliculas de Cu de
la heteroestructura. Sin embargo, estos cambios no se observaron. Probablemente debido a
que estos cambios se producen en una cantidad pequena por lo que no se ven reflejados en
la FDR. Por lo tanto, el cdlculo del factor de estructura y de simulaciones de difraccion de
rayos-X permitiria visualizar cambios de fases, como complemento del anélisis en esta tesis.

Por dltimo, convendria tomar en cuenta que los andlisis realizados en esta tesis son
cualitativos. Otras aproximaciones cuantitativas podrian ser de utilidad, como por ejemplo,
un andlisis de diferencias numéricas de la FDR en distintas etapas de la prueba de tensién.
Cabe resaltar que la cantidad de informacion generada puede requerir de técnicas como la

mineria de datos.
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Cdédigo Utilizado

El siguiente codigo fue el que se utiliz para el calculo de las FDR, especialmente
creado para leer los archivos ”.dump” obtenidos por LAMMPS. Particularmente para el
grafeno, debido que los archivos dump constan en total de 7 columnas de datos. En caso de
calcular para otro material, verificar el nimero total de columnas y cambiar en las posiciones

que aparecen marcadas en el codigo.

import os

import matplotlib.pyplot as plt
import math

import re

import numpy as np

lista_acotada=[]
lista_acotada=["tt.160000.dump"]
for texto in lista_acotada:

with open(r"C:\Users\cesar\AC\Grafero_pristino\Datos" + ’/’ + texto, ’r’) as f:
t = f.read() .strip()

lists = []

m = re.findall(r""[\d.E\s-]+$", t, re.MULTILINE) # 45 steps

for x in m:
a = [float(x) for x in " ".join(x.strip() .split("\n")).split()]
lists.append(a)

print(len(lists[2]))

46
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info=[]
info_f = lists[2]
0=3
while o <=len(lists)-1:
for x in lists[o]:
info_f.append(x)
o=o+1

leng= int(len(info_£f)/7)
info_f = np.array(info_f)
info_f = info_f.reshape(leng,7)
# Para el caso de la heteroestructura cambiar los niumeros 7 de los 2

#renglones anteriores por 8.

# Obtener los valores de la caja
f = open(r"C:\Users\cesar\AC\Grafero_pristino\Datos" + ’/’ + texto, ’r’)
Lis2=[]

for x in f.readlines():

Lis2.append(x)

f.close()
box = Lis2[5:8]

Lis3=[]
count=0
pos_count=[]
for x in box:
for y in x:
Lis3.append(y)
#conteo de todos los caracteres
Total = 0
for x in Lis3:
Total = Total + 1

#posicion de los espacios en blanco
count=0
for x in Lis3:
if " " in x:



48 Apéndice A: Céodigo Utilizado

pos_count .append (count)
elif "\n" in x:

pos_count . append (count)
count = count + 1

#eliminar espacios en blaco y \n
count = 0
count2=0
Lis4=[]

while count <= (Total -1):
if count in pos_count:
count= count +1
count2= count?2 +1
else:
count3 = count - 1
if count3 in pos_count:
A= Lis3[count]
Lis4.append(A)
count= count +1
elif count3 == -1:
A= Lis3[count]
Lis4.append(A)
count = count +1
else:
Lis4[count2] = Lis4[count2] + Lis3[count]
count = count +1

#Tomar medidas de la caja
size_box = []
size_box = Lis4
size_box = np.array(size_box)
size_box = size_box.astype(float)
size_box = size_box.reshape(3,2)

# Tomar los valores de las posiciones relativas
Pos_rel = np.zeros((leng,3), dtype = np.float64)
Pos_rel[:,0] = info_f[:,2]

Pos_rell:,1] info_£f[:,3]
Pos_rell:,2] info_f[:,4]

#Posiciones reales
Pos_real = np.zeros((leng,3), dtype = np.float64)
a=0
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while a < leng:

b=0
while b <= 2:
if b == 0:
Pos_real[a,b]
b = b+l
elif b ==
Pos_real[a,b]
b = b+l
else:
Pos_real[a,b]
b = b+l
a=a+1

= (Pos_rella,bl*size_box[0,1]) - (Pos_rella,bl*size_box[O0,

= (Pos_rella,bl*size_box[1,1]) - (Pos_rella,bl*size_box[1,

= (Pos_rella,bl*size_box[2,1]) - (Pos_rella,bl*size_box[2,

K=open("grafica de posiciones" + str(texto) + ".txt","w")

K.write("%d\n" %leng)

K.write("Prueba\n")

for x in Pos_real:
K.write("1 ")
K.write("%f " %x[0])
K.write("%f " %x[11)
K.write("%f\n" %x[2])

K.close()
#Calculo de las distancias

abs(Pos_real[i,0]-Pos_reall[j,0])
abs(Pos_real[i,1]-Pos_real[j,1])
abs(Pos_real[i,2]-Pos_reallj,2])

d = math.sqrt(Dxx*2 + Dy**2 + Dz**2)

Dis=[]
cont=0
i=0
while i <= leng-1:
j= 1+ 1
while j <= leng-1:
Dx =
Dy =
Dz =
if d <= 10:
Dis.append(d)
cont = cont + 1
J=i+
i=i+l

#Creacidén del histograma
J =0.03
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dr=np.arange(0,10,J)

h:

Hn
Rn

np.histogram(Dis, bins =dr)
h[0]
h[1] + J/2

Rn2 = Rn[0:1len(Hn)]
Gn= Hn / (Rn2x*x*2)

Gn = Gn/J

Gn = Gn/(2*(math.pi))

Gn = Gn/ (leng**2)

Vx = (size_box[0,1]-size_box[0,0])
Vy = (size_box[1,1]-size_box[1,0])
Vz = (size_box[2,1]-size_box[2,0])
V=V x Vy x Vz

Gn = VxGn

ticks = np.arange(0,10)
plt.plot(Rn2,Gn)

plt.xticks(ticks)
plt.xlabel(’r(4)’)
plt.ylabel(’G(r)’)

plt.show()

#creacién del archivo donde se guardan los datos del histograma.
characters = "t.dump"
texto2= texto

texto2 = ’’.join( x for x in texto2 if x not in characters)

K=open("grafica" + str(texto2) +".txt","w")

v=0

while v < len(Hn):

K.write("%f " %Rn2[v])
K.write("%f\n" %Gn[v])
v=v+1

K.close()
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