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2007, August 30.
Oak Ridge National Laboratory,

The Spallation Neutron Source has established a new
record as the world's most powerful accelerator
based source of neutrons for scientific research.
The SNS surpassed the previous record of 160 kilo-
waltts for beam power, held by the United Kingdom's

ISIS facility, while operating at 183 kilowatts .

The SNS's re-establishment of the United States'
leadership in neutron scattering means that now
many of the world's top researchers will be
coming to Tennessee to conduct ground-
breaking research.




Director Mason said ORNL's world record "will provide
scientists with an unprecedented abillity to analyze
and understand the molecular structures and be-
haviors responsible for the properties of advanced
materials. As we learn how to make materials stron-
ger, lighter, or cheaper, we can help American
iIndustry develop an unlimited variety of new
products."

Senator Alexander hailed the SNS's new record as an
example of the opportunities that may come from
the America COMPETES (Creating Opportunities to
Meaningfully Promote Excellence in Technology,
Education and Science) Act, a bipartisan measure
recently signed into law by President Bush.




1932 — 1935

Presentation Speech by Professor H. Pleijel, Chairman
of the Nobel Committee for Physics

,... the neutron discovered by Chadwick has here
given a powerful instrument for future researches on
the structure of atoms and molecules. If the qualities

of the neutron are made use of, this will certainly In
the immediate future give us a new and deeper
knowledge of matter and its transformations




1936

Neutron activation analysis was discovered in 1936
by Hevesy and Levi. They found that samples
containing rare earth elements became radioactive
after exposure to a neutron source. They quickly
recognized the potential of employing nuclear
reactions for the determination of elements present

In different samples. Neutron activation was soon
established as a method of qualitative and
guantitative element analysis

[Kbzismert, hogy Hevesy a radioaktiv nyomjelzéses eljarasért kapott
kémiai Nobel-dijat 1943-ban.]




1994

Presentation Speech by Professor Carl Nordling of the
Royal Swedish Academy of Sciences

This year's Nobel Prize in Physics has been awarded

to Bertram Brockhouse

76] and Clifford Shull [79]

for their pioneering contributions to the development
of neutron scattering techniques for the study of

liquid and solid matter.
say that Shull answerec
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[Megjegyzes: a Nobel-dij ezt a felfedezest ritka nagy késéssel, teljes
fel évszazaddal (!) kovette. Chadwick egykoron a neutron kimu-

tatasa utan 3 evvel megkapta

a Nobel-dijat.]




,2over the years since Brockhouse and Shull made
the contributions for which they are now being
awarded the Nobel Prize, their methods have found
wide-spread applications. Thousands of researchers
are using neutron scattering to study
the structure and dynamics of the new ceramic
superconductors,
molecule movements on surfaces for catalytic
exhaust emission control,
the interaction between proteins and the genetic
material of viruses,
the connection between the structure and elastic
properties of polymers,
the rapidly fading memory of the atomic structure of
a metallic melt and much more.”




Pal Lénard: Fizikai Szemle 1994/12. 481.0.

Shull neutrondiffrakcids  meéresei fékent azoknak az
anyagoknak az atomi szerkezetérdl adnak tobb
Informaciot, amelyekben az atomok rontgenszorasi
amplitadai kicsik, illetve alig kilénb6znek egymastal,
ugyanakkor neutronszorasi amplitidoi szamottevoek,

lletve jelentésen kuldnbdznek egymastol. Mivel a

neutrono

diffrakciojuk segitségével egyedulallo, mas mod-

szerekke

K magneses momentummal rendelkeznek,

aligha megszerezheté informaciokat lehet

kapni az anyagok atomi magneses szerkezetéral.




,Brockhouse kiemelkedd6 erdeme, hogy a kondenzalt
rendszerekben szorddast szenvedett termikus
neutronok energia- és impulzus-megvaltozasanak a
merésere kitiiné modszert és eszkdzt (haromtengelyd
neutron-spektrométert) fejlesztett ki, és elsének merte

meg kristalyos anyagokban (példaul 6lomban) az
atomok rezgeseire jellemzé kollektiv gerjesztések, a
fononok spektrumat.




A NAU, felismerve a rugalmatlan neutronszorasi
vizsgalatok jelentéségét, 1960-tol kezdve rendszeresen
megszervezte az ,Inelastic Scattering of Neutrons In
Solids and Liquids" szimpdziumait. Brockhouse
,Methods for Neutron Spectrometry" nagysikeri
el6adasaban sokoldalian elemezte a ket legfontosabb
neutronspektroszkopiai berendezés: a haromtengelydi

és a repulési idé spektrometer elényeit és hatranyait a
kondenzalt rendszerek ktlénféle kollektiv gerjesztesei-
nek (fononok, magnonok) vizsgalataban.

Erdemes megjegyezni, hogy a neutronspektrometriaban ezen két
modszerhez viszonyitva, valoban Uj, s egyben kilonleges lehetd-
ségeket felkinalo modszer csaknem ket evtizeddel késébb szlile-
tett, és ez Mezei Ferenc neutron-spinecho-spektrométerének a
megjelenese volt.”




A kémikus kérdése : minta 6sszetétel? + szerkezet?

» atomi/molekularis dimenzidban:
e milyen atomok? és mennyien vannak?

* milyen molekulak? milyen szerkezetben? hol?
és mennyien vannak?

» makroszkopikus dimenzidéban — ezek és még:

e az egyseges minta/fazis szerkezete (atomok,
molekulak kapcsolat rendszere)?

anyageloszlas a mintan beltl (matrix,
szennyez6dések, eloszlasuk stb.)?

> a (szilard) feltlet 6sszetétele, szerkezete sth.?

Mindezek ,nyugalmi” és ,gerjesztett” allapotban?
“* Mennyire ,passzivak” és mennyire ,reaktivak’?




A kémikus valasza : kvalitativ és kvantitativ analitika és
szerkezet-meghatarozasok.

> klasszikus roncsolasos elemanalitika:
« feltaras, nedves analizis (szinreakciok — AA)
o ggetés: szerves elemanalizis - DTGA

> korszerl muszeres (roncsolas-mentes) modszerek:
o spektroszkopiak (IR, UV-VIS, NMR, ESR, MS, GC-
MS, ESCA, XRF, NAA
o diffrakcios eljarasok: e, X, n- diffrakcio

> fellUletvizsgaldo moddszerek — atomi dimenzidig:
o e spektroszkopiak (AES, XPS, IR, Raman
 diffrakcios eljarasok: e, X, n- diffrakcio
o kepalkoto mikroszkopiak (AMF, LEED, SEM ...)

Verseny van — modszerek és cégek kozott!




A valaszadas néhany szempontja:
mennyire érzekeny? (kimutatasi hatar)
mennyire pontos? (reprodukalhatosag)
mennyire matrixfiggo? (nyomelemeknél)
mennyire szelektiv? (hasonlok zavarnak?)
anyagigénye (mintameéret, mennyiség)?
koltségigenye? (beruhazas és miukodés)

iId6igenye? (minta elOkészités, merés, értékeles)
hozzaférhet6sege?

szakemberigénye?

terepi vagy laboros? (gyorsitos? reaktoros?)
veszélyessege?

kornyezetbaratsaga?




Mit nydjthatnak a neutronok a kémikusnak?

Neutron: van is, meg nincs is ,altalaban” (akarcsak hv).
A kovetkezb paraméterek fontosak:
toltés nelklli reszecske — nagy athatold kepesség
(melységben, egész testben is ,lat”);
ez detektalasi gondot okoz — de megoldott;

energiaja (hullamhossza): szabalyozhatdé (mono-
kromatikussaga elég jo lehet);

Intenzitasa (forrastol fligg) — szabalyozhato;
spinje van (magneses tulajdonsagokhoz);
iranyithato, fokuszalhato;

iId6ben szabalyozhato (folytonos es impulzus
Uzemmad is lehetséges).




A neutron kolcsonhatasa az anyaggal
(tankobnyvi ismeretek): az atommagokkal Iép
kblcsOnhatasba, az elektronokkal nem.

A kolcsbnhatas tipusai:
a) rugalmas szoras (n-diffrakcio)
b) rugalmatlan széras — az atommag gerjesztése

— v emisszido (NAA)

c) az atommag hasitasa (fission) — Uj atommagok
(elemek) + a, B, y, N sugarzas —
lancreakcio (reaktor, bomba)




a) Rugalmas szoras (elastic scattering)

Neutron diffrakcié : a termikus neutronok hullam-
hossza a kondenzalt anyagok atomtavolsaganak
felel meg, ezért molekula és kristalyszerkezet
meghatarozasra alkalmas.

A (Rontgen) foton az elektron(héj)on szorddik, a
neutron az atommagon.

A Rontgen-diffrakcioval a nehéz magok helyzetét, a
neutron-diffrakcioval a kdnnyl (féleg H) atomok
helyzetet lehet meghatarozni. Az utobbit igen
pontosan. Igen jol kiegeszitik egymast.

A nagy neutron fluxus az ESS-nél gyors és pontos
szerkezet meghatarozast tesz lehetdvé.




Amit a neutronok s amit a Rontgen fotonok
latnak makroszkopikus dimenzioban

konnyld magokat nehéz magokat




Amit a Rontgen fotonok S amit a neutronok
latnak molekularis dimenzidban

H-atomokat Is




A neutron-diffrakci6

(és az aktivacios analizis)

bevalt, forras-feltételektél, feladattol, céltol

flggoen elterjedt

modszerek.

A nagy teljesitmenyu, elsésorban spallacios
neutronforrasok adta lehetéségek nagyok.

Mar sok szep és

Ezzel egyutt Ugy ve
fejezetté Osszeérett, szintetizalt ismeret-
anyag e teren.

nasznos eredmény van.

em meg nincs tankonyvi

Ezért most néhany konkrét példa kovetkezik —
Onkényes valogatasban, illusztraciokent.




Az alkalmazasi spektrum példal

Teljes diffrakcios szerkezetet kapunk percek alatt —
s6t masodpercek alatt — folyamat vizsgalat;

Intenziv neutron impulzusok és nagyszamu detektor
kombinacidja szerkezetvizsgalatokra — elsésorban H
és D atomok helyzetéenek meghatarozasaval,

tzemanyag cellakban a katalizatorok feltletén

lejatszo folyamatok (hidrogén-abszorpcio) kdvetese,
a reakcio és a homeérséeklet hatasa zeolit-kataliza-
torok szerkezetére;

szénhidrogen molekulak kotdédese katalizatorokon;
gepkocsi kipufogo-katalizatorok vizsgalata;




erds mechanikal hatasnak, nyomasnak kitett
szerkezeti anyagok vizsgalata (turbinak, Grhajok);

1-100 nm-es inhomogenitasok tanulmanyozasa,
szegregaciok,diszlokacidok fémotvozetekben,;

a cement kotésenek folyamata, szemcsézettség es
id6tallésag vizsgalata;

hidrogen-tarolasra alkalmas komplexek szerkezete;
Uvegszerkezetek tanulmanyozasa;

melysegi kdzetek szerkezeti sajatsagai.




mikroemulziok, emulgeatorok ,szerkezete”
(élelmiszerekben, kozmetikumokban [samponok,
tusfirdadk, ] stb.);

tobb-fazisu diszperzidk reologiai tulajdonsagainak
megertése és szabalyozasa

Ipari kenbéanyagokban (hasznalat eldtt és utan);

keveredest el6seqitd vagy éppen gatld
adalekanyagok szerkezete;

elasztikus anyagok (pl. gumi, tomitések, ragasztok)
tulajdonsagainak értelmezeése ;

polimer 6rlemények keverése és rogzitése Uj
tulajdonsagok elerésere, a folyamat kovetése




Onszervezddd molekula-aggregatumok dsszetetele
és szerkezete;

proteinek, enzimek, biologiai membranok, virusok
tanulmanyozasa;




More new phases of ice

In the twelve known crystalline phases of ice, individual
water molecules are tetrahedrally bonded to their
neighbours via hydrogen bonding. The connectivity
of the lattice reduces but not altogether suppresses
these degrees of freedom, resulting in residual dis-
order and hence non-zero entropy at 0 K.

We have discovered a new method to induce hydrogen
ordering through doping, resulting in the formation of
two novel ice phases, provisionally named ice XII|
and XIV, which are ordered variants of ice V and XIlI,
respectively. Proton (and deuteron) ordering has
been directly confirmed by neutron powder
diffraction.




Hydrogen bonding in nitroanilines

Much effort has been devoted in the last decade to the
understanding of the aggregation of organic
molecules. Intermolecular hydrogen bonds (HB)
have been proven to be an effective tool for
organising organic molecules.

Nitroanaline molecules were found to associate via
Intermolecular HB between the amino and nitro
groups.

Single crystal neutron diffraction experiments on 2-
methyl-5-nitroaniline and m-nitroaniline were carried
out on SXD. The degree of planarity of the amino
group was measured in order to understan the role
of the hydrogen bonds in the molecular organization
of nitroanilines.




Location of hydrogen in ternary transition
metal hydrides

X-ray investigations of the colourless hydrides Rb,PtD,
and Cs,PtD, showed the atomic arrangement of the
metal atoms, which was confirmed by subsequent
neutron diffraction studies on the deuterated
compounds. The latter also identified the deuterium

atom positions, resulting in a full structure determi-

nation.

The analysis of the neutron diffraction data revealed

clearly the stoichiometric composition of the
deuterium rich compounds, showing that, unc
synthesis reaction conditions, an elemental p

er the
atinum

oxidation state of up to +4 is possible in a hydrogen

atmosphere!




Structure & vibration of hydrogen atoms
bound In Li,SI,H.
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Determination of the detailed location and rotatio-
nal behaviour of hydrogen and methane In new
metal organic framework materials (MOFS).

The arrangement of hydrogen molecules absorbed Iin
one of these MOFs is shown in figure. The range of
H, bonding sites and strengths along with rotational
potentials are a key to H,, storage capacity and

release In these materials.
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Gilant solvation shells around Fullerenes

Fullerene C60 (‘Buckyballs’) are football shaped
molecules.

One of the greatest challenges of fullerene science is
the low solubility of C60 in most common solvents.

An important alternative route to fullerene dissolution

Involves metal-ammonia solutions. These liquids
contain solvated electrons, which can charge up the
fullerenes [C60°] so that they become soluble.

Isotopic labelling at neutron diffraction showed that the
charged fullerenes are separated from each other
by giant shells of solvent (ammonia) molecules. The
formation of these shells doubles the effective
radius of the fulleride




The mobility of molecules in clay minerals

Glycol and water absorbed in the pore of a clay mineral
at 325K. Isotopic labelling at neutron diffraction was
used to follow the motion of the green-coloured

hydrogen atoms on glycol. (Aim of study: gas and oill
storage in minerals.)
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Study of cement formation and structure

Schematic drawing of nanoscale calcium silicate
hydrate (C-S-H) particles in cement showing the
multiple roles played by water

Solid red areas are calcium silicate,

pebbled areas in between show the
water physically bound between
the layers to form solid C-S-H.

Dark blue halos around the C-S-H
particles are water adsorbed
on the surface;

Pale blue areas represent liquid
water caught in nanopores.




Bioactive glasses for promoting bone growth

Why replace, when you can regenerate?! With the
Increase In life expectancy, the need for new
materials to replace and repair worn out and
damaged tissues becomes ever more important.

Recent work has focused on the use of the relatively

ow temperature sol-gel route for generating

pioactive glasses, which fuse to living bone and
oromote bone regeneration.

Using neutron diffraction with isotopic substitution, we
have directly observed three Ca-O distances in a
bioactive (Ca0),(S102), . sol-gel glass and
guantified their respective contributions to the
bonding of Ca within the silica network.




Archaeology: prehistoric copper-forging

Neutrons are also precious tool for archaelogists, who
use them to extract the inner secrets of rare and
fragile objects.

This is how It was discovered that the copper axe used
by Otzi, the famous mummified iceman found in
1991 in the Tyrolean Alps, had been manufactured
In alternate stages of hot and cold forging. This was
a major step forward in our understanding of the
metallurgical techniques in use thousands of years
ago.




b) Rugalmatlan széras (inelastic scattering):

Az Utk6z6 neutronok kinetikus energiaja részben az
atomok és molekulak mozgasat gerjeszti, koztuk
Kristalytér és magneses gerjeszteseket.
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c) Neutron aktivacios analizis

1. prompt gamma aktivacios analizis (PGAA): az
elemzeés a besugarzassal egyidoben torténik

2. késleltetett gamma aktivacios analizis: a keletkezett
radioaktiv izotop késdbbi bomlasat detektaljuk

Prompt ¢ Beta

Gamma ray Particle
Target
Mucleus

Incident % —-\
NeutV
\ Radioactive *
io

Nucleus

-i}:-. % Product

.”-.I Nucleus

Compound Delayed
Mucleus Gamma ray




A prompt-gamma sugarzas kibocsatasanak
karakterisztikus ideje - compoundmag-reakcio eseten —
10-16—- 1014 s.

A reakcid a He kivételevel valamennyi atommagnal fel-
ép. lgy a prompt-gamma maodszer elvben valamennyi
Kkemiai elem kimutatasara, ill. a legtdbb atommag bom-
asl sémajanak vizsgalatara alkalmazhato a hidrogéntdl
a transzuranokig.

A legegyszerlibb merési elrendezest, egyetlen gamma-
detektort alkalmazva a gamma-atmenetek soran
keletkezd fotonok energiajat detektaljak.

Bonyolultabb, két detektoros elrendezessel lehet6seg
van g-g koincidencia ill. szogkorrelacido meérésere is.




NAA

v Az emittalt gamma-sugarzas spektruma azonositja az
atommag fajtajat: ez a kvalitativ analizis

v Az idéegysegenkeént kisugarzott gamma-fotonok
Szama aranyos a mintaban levé atommagok szamaval,
igy azok mennyisége és koncentracidoja meghataroz-
hatd: ez a kvantitativ analizis.




A modszer eldnyel

Sok-elemes eljaras, tobb elem egyidejl
meghatarozasa lehetséges;

minimalis matrixhatas;
egyszerld minta el6készites;
roncsolas-mentes eljaras;

egyszerl, pontos standardizalas;

kis mintaigeny: < 100 mg;

az izotopokat felaktivalo neutronok athatolnak szinte
minden anyagon,;

a felaktivalodott izotopok gamma sugarzasa is
athatol a mintan, nem gyengdil.




NAA az archeologiaban

Archeologial mintak (obszidian, tGzk6, kéeszkdzo6k)
vizsgalata, potencialis szarmazasi hely, eredet
nyomozasa.

“Fingerprints”; ujjlenyomat-adatbazisok jottek letre az
utobbi évtizedekben, kb. 45000 minta elemzeéseével.

Ezek statisztikal vizsgalataval (fkomponens ana-

lizis, faktoranalizis, stb.) nagy biztonsaggal meg-
hatarozhato a forrasrégio.




Szubjektiv kémikus kovetkeztetesek.

A neutron a kémikus szamara tovabbra Is sok
hasznos (békeés) lehetdséget biztosit.

Egyre inkabb az 6sszetett, kllonleges (nem
,Szabvany”) rendszerek vizsgalata kerul
el6térbe.

Ebben a fazisban az ujszert alkalmazott
kutatasi témak gyakoribbak.

Az ESS nagy teljesitoképességét csak nagy
szellemi teljesitokepesseggel, eredeti,
Otletgazdag kutatassal lehet kihasznalni.




Reméljuk, erre itt Debrecenben
lehet 6ségunk lesz.

KOszonOm a figyelmet!







Neutronsugar (nyalab):
> energiaja (spektrum)
> Intenzitasa
» Iranya (fokuszalas)
> ld6belisége: impulzus vagy folytonos lizem

‘ Energia ‘

Gyors (forro): E > nehany 100 keV
Epitermikus: 0,5 eV < E < nehany 100 keV
Termikus (hideg): E<0,5eV

A keletkez6 forré neutronokat ,hitik” (moderaljak),
monokromatizaljak, fokuszaljak, nyalabokra osztjak




Energia— hullamhossz — sebesség — homérseklet




Intenzitas

e neutronforras magreakcioval:  103-10° n/s
°‘Be (a,n)°C —
neutrongenerator : 10%—10°n/s

He + n
| + n

Ktor: 2H+vy — p*+n

lacios forras: 10 — 10 ncm? st
p* + Hg (W, Pb) —» M, , +n
1 GeV proton — 21 n/Pb atom




