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undersggelse af bade fundamentale egenskaber
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med neutronspredning - se artiklen af Asger B.
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Neutroner - Hvad kan de bruges til?

A fNiels Hessel Andersen, Afdelingenfor Materialeforskning, Forskningscenter Risg, Danmarks Tekniske Universitet,

Bente Lebech, Afdelingen for Materialeforskning, Forskningscenter Risg og Niels Boltr Institutet, Kgbenhavns Uni-

versitet, Kim Lefmann, Afdelingen for Materialeforskning, Forskningscenter Risg, Danmarks Tekniske Universitet, og
Kell Mortensen, Afdelingen for Polymerforskning, Forskningscenter Risg, Danmarks Tekniske Universitet

Neutroner er neutrale partikler, som sammen med protoner og elektroner udger atomernes grundleeggende bygge-
stene. Deres egenskaber ggr dem velegnede til undersggelser af faste stoffers strukturelle og fysiske egenskaber. |
denne artikel redeggres for neutroners egenskaber til spredningsforsgg, herunder deres fordele og ulemper i forhold
til rentgenspredning. Vi giver en historisk gennemgang af den danske og internationale udvikling som opleeg til de

efterfglgende artikler i dette nummer af KVANT.

Grundlaeggende egenskaber og principper

Opdagelsen af neutronen dateres tilbage til begyn-
delsen af 1930’'erne. Her observerede den tyske fysi-
ker Walther Bothe, at der udsendtes en gennemtraen-
gende straling, nar energirige alfa-partikler fra poloni-
um ramte beryllium. Bothe mente, at der kunne veere
tale om gammastraling. Kort tid efter viste segteparret
Irene og Frederic Joliot-Curie i Paris, at den udsendte
straling frembragte en meget intens protonstraling, nar
den ramte materialer med et stort brintindhold. En
detaljeret analyse af deres data viste, at der naeppe
var tale om gammstraling, og i 1932 gennemfgrte den
engelske fysiker James Chadwick en rekke forsgg, der
klart modbeviste hypotesen om gammastraling. Han
foreslog, at den ukendte straling bestod af neutrale
partikler med omtrent samme masse som protonen og
gav dem derfor navnet neutroner. Neutroner er ikke
elementarpartikler. | fri form henfalder neutronen til

en proton under udsendelse af en elektron og en anti-
neutrino med en halveringstid pa ca. 15 minutter. Den
har spin lig med en halv (5 = og er derfor en
Fermion partikel med et magnetisk moment.

Sammen med protoner og elektroner udger
neutroner de grundleeggende byggestene i atomer.
Opdagelsen af neutronen var derfor en afggrende
brik i arbejdet med at forstd atomkernernes op-
bygning, systematikken i det periodiske system, og
den inspirerede til identifikation af yderligere sub-
atomare partikler. Den forstaelse, som herefter blev
opbygget, har veeret helt afggrende for udviklingen af
fissionsbaserede kernekraftveerker og for fremtidens
forventede fusionsreaktorer. Mindre flatterende er
selvfglgelig muligheden for fremstilling af kernevaben.
Som vi skal se i dette nummer af KVANT, bidrager
neutroner ogsa afgerende til forstaelsen af faste og
veeskeformige stoffers grundleeggende egenskaber.

Boks 1: Illustration af krystalstruktur og reciprokt gitter

Direkte rum:

Periodisk arrangement af enhedsceller beskrevet med

gittervektorer:

R = til\a+ n2b + «sc, n\,n2,n?,eN

Enhedscellerne indeholder flere atomer «
Nogle af dem kan have et magnetisk moment > .

Krystalstruktur:

Krystalstrukturen er en tre dimensional gentagelse
af mange enhedsceller.
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Reciprokt rum:

Reciprokke gittervektorer defineret ved:
a* = 2;r(b X c)/VO, b*=2i(cxa)lfo
c* = 27r(a x b)/Vo> Vo= a < X c)

Det reciprokke gitter defineres ved:
t—ha* + kb* + le*;, h, k,leN.

Reciprokt gitter:

De gra og sorte gitterpunkter repraesenterer normaler
til krystalplaner (jeevnfar Boks 2), og deres stgrrelse
er et mal for intensiteten af spredningen.



Boks 2: Grundlaeggende principper for neutronspredning

Illustrationerne er for et to dimensionalt gitter.

Neutronen har bglgekarakter:

Bglgetalsvektor: k, impuls: p = hk, bglgeleengde: X — In/kog energi: £(k) = h2k2/(IM).

Elastisk neutronspredning (Diffraktion):
Bragg's lov: nx — 2d =sin(d).

Bragg’s lov i reciprokt rum: r= gq = k, - k,, r= reciprok gittervektor, k, = ku, z— 2n/d.

Direkte rum:

Uelastisk neutronspredning:
Energioverfarsel, /i(Q), til ekscitationen:
E(Q) = hca= h2(k2- k2)/(2M).

M er neutronmassen og co er frekvensen af ekscitationen.

Impulsbevarelse: g =r+Q = k, —k,,.

Reciprokt rum:

I krystallinske materialer males ekscitations bglgetalsvektoren Q altid relativt til reciprokke gittervektorer z .

Diffraktion

Neutroner kan optreede som bade partikler og bglger
og kan derfor i lighed med regntgenstraler anven-
des til diffraktionseksperimenter. Grundlaeggende giv-
er sadanne eksperimenter oplysninger om atomare af-
stande i materialer, fordi de spredte bglger fra et atom i
materialet interfererer med bglgerne fra alle de andre
atomer. For krystallinske materialer sidder atomerne
i et periodisk gitter (se Boks 1). Den straling, der
spredes, nar et parallelt stralebundt rammer et sadant
periodisk atom-gitter, kommer ud i veldefinerede ret-
ninger og med intensiteter, som samlet giver infor-
mation om atomernes placering. De mulige retninger
for den spredte straling er godt beskrevet ved Bragg's
lov, som er illustreret gverst til venstre i Boks 2, hvor
de indkommende og spredte neutronbglger enten er
defineret ved deres bglgeleengde og retning, eller -
&kvivalent - ved deres bglgetalsvektorer, der er vek-
torer i det reciprokke rum (jeevnfgr Boks 2 gverst til
hgjre). Strukturelle studier er dog ikke begrzaenset til
velordnede krystallinske materialer. Interferens mellem
bglger spredt fra for eksempel amorfe faste materialer
eller proteiner i vandig oplgsning giver ligeledes struk-
turel indsigt.

Hvorfor neutroner?

Sammenlignet med regntgenstralingen fra konven-
tionelle rgntgengeneratorer og ikke mindst fra moderne

synkrotronbaserede Kilder, er intensiteten fra alle neu-
tronkilder imidlertid umadelig lille. Dette skyldes dels
kravet om en kontrolleret fissions- eller spallationspro-
ces (se Boks 3), dels at neutronerne er neutrale og derfor
er vanskelige at styre i bestemte retninger. Neutroner
produceret fra radioaktive kilder ved naturlig fission
er derfor slet ikke tilstreekkeligt intense til moderne
neutronspredning. Kun forskningsreaktorer, som den
nu lukkede DR3 reaktor pd Forskningscenter Risg,
eller accellerator baserede spallationsanlaeg er brugbare
kilder. Sadanne store anleg er meget dyre bade at
etablere og drive.

P& denne baggrund er det dbenlyst at sparge: Hvor-
for anvender man sd neutroner til diffraktionsforsegg?
Hertil er der selvfglgelig mange og vigtige arsager. Fol-
det forste: Neutroner er ladningsneutrale og har der-
for stor gennemtraengningsevne i de fleste materialer,
bortset fra dem som indeholder neutronabsorberende
isotoper. Gennemtraengningsevnen kan vere flere cen-
timeter, og derfor kan man studere massive emners
egenskaber endog under varierende ydre betingelser
f.eks. i kryostater med magnetfelter, ovne, trykceller
og rheometre. En anden vigtig egenskab ved neutron-
straling skyldes, at neutronerne vekselvirker med atom-
kernerne, og spredningstvaersnittet varierer pa en usys-
tematisk made gennem det periodiske system, i mod-
seetning til rgntgenstraling, hvor spredningstversnittet
afheenger systematisk af atomernes elektronladning.

Neutroner - Hvad kan de bruges til?



Derfor kan neutroner se positioner af lette atomer, som
f.eks. brint, pd baggrund af tunge atomer, noget der
er nasten umuligt med rgntgenstraling. Da neutron
tvaersnittet samtidig er afhaengig af den valgte isotop,
kan kontrastforholdene &ndres pa en systematisk made.
Dette forhold belyses i flere af artiklerne i dette nummer
af KVANT. En tredje betydningsfuld egenskab er knyt-
tet til neutroners spin og dermed til deres magnetiske
moment, som via dipolvekselvirkning med elektroners
magnetiske moment i atomernes ufyldte skaller giver
oplysning om magnetiske strukturer og egenskaber.

Uelastisk neutronspredning

En fjerde og meget afggrende egenskab ved neu-
troner sammenlignet med rgntgenstrale fotoner er re-
lationen mellem bglgeleengde og energi. De elemen-
teere ekscitationer i faste stoffer er termiske og har
derfor energier i det samme omrade som neutroner
med bglgeleengder i Angstrem omradet. Nar neutro-
nen vekselvirker med disse ekscitationer i materialet,
kan den miste eller vinde energi, der er sammen-
lignelig med dens egen energi, som ligger i meV
omradet (jeevnfer Boks 2 nederst). Derved er det muligt
at bestemme relationen mellem energi og impuls af
gittersvingninger, sdkaldte fononer, og af spinbglger,
ogsa kaldet magnoner, som udbreder sig i forskellige
retninger i materialet. P& samme made som fono-
ner forteller om atomernes korrelerede afvigelse fra
deres ligeveegtsposition, beskriver magnoner, hvorledes
den korrelerede afvigelse fra perfekt magnetisk orden
udbreder sig gennem materialet. Fra disse malinger

Boks 3: Neutronkilder

Forskningsreaktor: Fissions proces

mgu ¢ Jn o » £EKr . 'SBa 3jn ¢ 210 MeV

ILL i Grenoble: Verdens mest intense
reaktorbaserede neutronkilde

Ringen i baggrunden er ESRF synkrotronen
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kan man bestemme de mikroskopiske elastiske og
magnetiske vekselvirkninger mellem ioner og deres
eventuelle magnetiske momenter. At rgntgenstraling er
sveer at bruge til dette formal skyldes, at rentgenfotoner
har energier i keV omradet. Energioverfarsler i meV
omradet kan derfor vanskeligt oplgses i praksis.

Neutronkilder, spektrometre og detektorer

Som omtalt ovenfor foretages neutronspredning kun
ved store anlaeg, hvoraf der findes to typer (se Boks 3):

1. Forskningsreaktorer: neutronerne produceres ved
en kontrolleret fissionsproces baseret pa 235U

2. Sakaldte spallationsanleg: tunge grundstoffer,
f.eks. bly eller kviksglv, bombarderes med pulser
af protoner i MeV omradet, som sgnderdeler
atomkernen under udsendelse af neutroner.

For at veere praktisk anvendelige til spredningsforsgg
skal neutronerne have energier i meV omradet. Da neu-
tronerne udelukkende produceres via kernereaktioner
og derfor bliver udsendt med energier i MeV omradet,
skal de nedbremses (modereres). Nu til dags anvendes
primeert vand eller kold brintgas under tryk (ca. 15
bar og 40 K) til at producere henholdsvis termiske og
kolde neutroner (jeevnfgr breddeopgave 27, side 34).
Modereres neutronerne fuldstendigt vil de blive ud-
sendt med energier beskrevet ved en Maxwell fordeling
svarende til moderatorens temperatur. Det vil sige med
maksimum intensitet for bglgeleengder omkring 1 A og
2,5 A for henholdsvis termiske og kolde neutroner.

Accelerator baseret kilde: Spallations proces

SNS under opbygning ved Oak Ridge National
Laboratory i USA

SNS bliver verdens mest intense spallations
neutronkilde



Boks 4: Fortid

En-akse spektrometer ved DR2 anno 1959

Skematisk opbygning af et tre-akse
neutron spektrometer og stralergr i DR3

NEUTRONSTRALE

Reaktor- og spallationsbaserede anlaeg har hver
deres fordele. Forskningsreaktorer udsender en
konstant strem af neutroner, hvorfra en bestemt
bglgeleengde sedvanligvis udveelges ved Bragg diffrak-
tion i en monokromator krystal. | Boks 4 nederst er vist
en principskitse og et gammelt foto af et sdkaldt tre-
akse spektrometer. Analysator krystallen kan anvendes
til at udveelge neutroner med samme energi som
valgt af monokromatoren, dvs. til elastisk spredning
(diffraktion) eller med en anden energi til uelastisk
spredning. Fotoet til venstre i Boks 5 viser et moderne
tre-akse spektrometer, RITA-2, som er udviklet pa
Risg, men overfgrt til neutronkilden SINQ ved Paul
Scherrer Instituttet (PSI) i Svejts. Risg har ogsa
overfgrt sma-vinkel neutronsprednings instrumentet,
SANS-2 (Boks 5 til hgjre). Da spallationkilderne er
pulsede, kan man ved hjeelp af komplicerede chopper-
og detektor-systemer anvende tidsstrukturen til at
bestemme hastighederne af de udsendte og spredte
neutroner. P4 denne made kan man udnytte mange af
spallationskildernes neutroner og saledes opna en hgj
intensitet og informationsmeangde. Forskningsreaktorer
har dog ogsa fordele, specielt til forsgg der benytter
lavenergetiske neutroner, som f.eks. SANS.

Nogle tidlige resultater fra DR3

Den fgrste magnon i et
sjeeldent jordartsmetal
blev malt pa Risg [2].

Grnul Njat'irj amm T lrac criw

Skaleringslove og
kritisk spredning
i beta messing [3].

Tre-akse spektrometer ved DR3 anno 1969

Da neutroner er neutrale kan de ikke detekteres
direkte med elektronik. Sesedvanligvis anvendes derfor
detektorer, der er baseret pa indfangning af neutroner
i atomkerner, f.eks. 3Fle, der efterfglgende udsender
ladninger, som kan detekteres pa normal vis (Geiger
Muller detektor).

Danmarks internationale placering

Danmark har veret centralt placeret i udvikling og
anvendelse af neutronspredning indenfor fysik, kemi og
materialeforskning gennem aktiviteter omkring Risg’s
forskningsreaktor DR3. Reaktoren blev oprindeligt ind-
kebt til studier af reaktorteknologi med henblik pa ud-
vikling af kernekraft. Selv om DR3 var en middelfluks
reaktor med en termisk effekt pa 10 MW (ILL reaktoren
i Grenoble er pd 58 MW) viste den sig hurtigt at veere
yderst konkurrencedygtig til neutronspredningsforsgg.
Aktiviteterne startede kort tid efter Risg’'s oprettelse
i slutningen af 1950’erne, da forskere pa Risg under
ledelse af den fremsynede kerneforsker Otto Kofoed-
Hansen erkendte, at et guldable, DR3 reaktoren, var
landet i deres haender. P4 det tidspunkt var dansk
faststoffysik endnu i sin vorden, mens kernefysik var en
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veletableret og livskraftig naturvidenskabelig aktivitet.
Derfor blev et af de farste eksperimenter, der udnyttede
neutronstralerne fra DR3 reaktoren, da ogsa “Neutron-
levetidsforsgget” . Denne dristige satsning for at male en
fundamental fysisk konstant blev udfert i samarbejde
med amerikanske forskere. Eksperimentet strakte sig
over mere end ti ar og fastslog en neutron halveringstid
pa ca. 11 minutter [1, side 197],

Omtrent samtidigt begyndte en lille gruppe forskere
og teknikere at bygge et én-akse instrument kaldet
“krystalspektrometer” (se Boks 4). der skulle bruges
til at male materialers evne til at indfange neutroner.
Ferste mal var at bestemme neutrontveersnittet for
isotopen 3He, der skulle bruges som tellegas i de-
tektoren til “Neutronlevetidsforsgget”. Konstruktionen
startede helt fra bunden, og alle komponenter var
hjemmelavede. De fgrste kvartalsrapporter forteeller,
hvordan man omhyggeligt checkede preecision og re-
producerbarhed af aksebevagelse og andet. Dette var
begyndelsen til det, der senere blev et af kendetegnene
for Risg's neutronspredningsforskning: konstruktion,
videreudvikling og fornyelse af avanceret malrettet in-
strumentering.

1960'erne og 1970’erne varen blomstringstid for de
faststoffysiske aktiviteter omkring DR3. Nye idéer til
eksperimenter og instrumenter blev fostret og modnet
i et livligt samspil mellem danske og udenlandske
forskere. Et stort netveerk af verdenskendte forskere
kom ofte og gentagne gange til Risg og var gennem
undervisning og inspiration med til at ssette dansk
faststoffysik pa verdenskortet. Den fgrste “bibel” om
teoretisk neutronspredning [4] blev sdledes feerdiggjort
under et tre maneders gaesteophold pa Risg. Blandt de
vaesentligste forskningsresultater, der kan knyttes til pi-
oneraktiviteterne ved DR3, skal her navnes to (se [1, p.
470] og Boks 4). Det ene var detaljerede undersggelser
af spinbglger og magnetisk orden i sjeldne jordarts-
metaller. Disse har givet betydningsfuld viden om,
hvorfor metaller og legeringer i magnetisk henseende
opferer sig pa s& mange forskellige mader. Denne
viden har dannet grundlaget for udviklingen af de
steerkeste kendte permanente magneter, som indeholder
den sjaldne jordart neodynium i en legering med jern
og bor. Det andet var banebrydende og meget pracise
eksperimentelle studier af faseovergange og Kkritiske
feenomener i faste stoffer. De udger en vasentlig del
af fundamentet for udviklingen af renormalisations
gruppeteori og var med til at berede vejen for K.
Wilsons Nobelpris i 1982. Disse to forskningsfelter blev
nermest synonyme med Risg’s neutronspredningsak-
tiviteter langt op i 1980’erne.

En veesentlig arsag til den positive udvikling af de
faststoffysiske aktiviteter omkring DR3 i de farste ar
var naturligvis gode forskningsbudgetter, men succesen
var ogsa betinget af et malrettet samarbejde mellem
eksperimental fysikere, teoretikere og instrumentbyg-
gere, som udnyttede Risg’s velfungerende infrastruk-
tur til at opnd de bedst tenkelige resultater. Risg's
pionerindsats markeredes f.eks. ved, at man som de
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fgrste forsynede neutronspredningsinstrumenter med
individuelle computere (PDP-8, en 8 kbyte maskine) pa
et tidspunkt, hvor andre valgte centrale computere med
de ulemper, som datidens hyppige computernedbrud
medferte. Risg var ogsd blandt de fgrste, der opti-
merede neutronfluksen pd maleemnet ved at installere
fokuserende grafit monokromatorer pa alle relevante
instrumenter. Et ar brugte man naesten hele budgettet
til at gennemfgre dette. Den kolde neutronkilde, der
kom i drift i 1975 og blev fornyet i 1995, spillede ogsa
en vigtig rolle i arbejdet med at ggre DR3 konkur-
rencedygtig med hgjfluks reaktorerne pa Brookhaven,
Oak Ridge og Grenoble.

I slutningen af 1970’erne kom der fokus pa brugen
af synkrotronstraling til rgntgenspredning. Disse nye
kraftige regntgenkilder gav muligheder for at udforske
ny fysik og bidrog til at udvikle en ny generation
af instrumenter til bade rgntgen- og neutronspredning.
Udviklingen af avanceret neutron instrumentering blev
baseret dels pd Risg's tekniske ekspertise, dels pa
metoder til at simulere hvorledes neutroner opfgrer
sig i et spektrometer fra kilde til detektor. Simule-
ringsmetoden, som er udviklet pd Risg i 1997, kaldes
McStas og anvendes saledes til at gennemfgre virtuelle
eksperimenter. McStas er fortsat verdens fgrende pa
omradet og anvendes i stadig stigende grad til design
af ny instrumentering og fortolkning af malte data.

I lgbet af 1980’ erne udviklede neutronspredningsak-
tiviterne ved DR3 sig hovedsagelig som samarbejdspro-
jekter indenfor basal faststoffysik, men ogsd omrader
inden for materialeforskning, sdsom undersggelser af
tekstur i metaller og in-situ studier af indre spandinger,
blev perfektioneret. Aktiviteterne indenfor basal fast-
stoffysik var centreret i Neutronhuset, som er place-
ret uden for reaktorhallen og blev forsynet med neu-
troner fra Risg’s kolde neutronkilde gennem en neu-
tronkanal med avanceret neutronoptik. Herved sikrede
man en lav baggrund for spredningsforsggene og ggede
dermed mulighederne for at observere svage signaler.
I reaktorhallen og Neutronhuset var installeret tre tre-
aksespektrometre, tre to-aksespektrometre og SANS,
som var aktive indtil den endelige nedlukning af DR3
den 28. september 2000. En af aktiviteterne i Neu-
tronshuset var det finsk-tysk-danske samarbejdsprojekt
om at bestemme den kernemagnetiske orden i kob-
ber under 50 nano Kelvin. Det var et ambitigst pro-
jekt, der involverede eksperter i at frembringe ultra-
lave temperaturer samt dygtige neutronspredere og
teoretiske fysikere. Det var samtidigt hardt arbejde
med mange timers forberedelse og korte perioder til
dataindsamling, men eksperimentet blev en succes,
og resultaterne er internationalt anerkendte. En anden
aktivitet i Neutronhuset var et svensk-dansk samar-
bejdsprojekt, der resulterede i opbygningen af Risg’s
smavinkelsprednings instrument (SANS-2 i Boks 5),
der i tidens lgb har veeret brugt effektivt og innovativt
med banebrydende resultater indenfor savel neutron
optik som forskningsfelter rekkende fra magnetisme og
superledning til polymerer og biologi.



Boks 5: Nutid

RITA-2 spektrometret med 15 tesia magnet

SANS-2 instrumentet

De dansk byggede spektrometre ved SINQ neutronspallationskilden pa PSI i Svejts. Nogle nye resultater fra

disse spektrometre er beskrevet i de efterfalgende artikler

Nutid

Danmark har fastholdt kompetencen inden for neutron-
spredning, og aktiviteterne er udbredte bade geografisk
og emnemaessigt, som det fremgar af de efterfglgende
specialartikler. | foreningen af danske neutronspredere,
DANSSK, er der nu 145 registrerede medlemmer, hvor-
af ca. 70 deltager i neutronspredningsforsgg ved en
reekke udenlandske faciliteter. Som omtalt har Risg
overfgrt de to avancerede spektrometre, RITA-2 og
SANS-2, til PSI og har pa dette grundlag opnaet en
kontrakt om prioriteret adgang i op til 20 uger om
aret pa hvert af disse instrumenter. Denne enestaende
mulighed er dben for alle danske neutronspredere. Da
Forskningsradet for Natur og Univers deakker rejse
og opholdsudgifter gennem instrumentcentret DAN-
SCATT har danske neutronspredere fortsat gode mu-
ligheder for at anvende denne betydningsfulde teknik
til deres forskning.

I de seneste artier er en reekke &ldre neutronbaserede
anleg blevet nedlagt, men nye er ogsa undervejs eller
sat i funktion. Som omtalt i Boks 3 er ILL i Grenoble
den mest intense reaktorbaserede neutronkilde. En ny
hgjfluks forskningsreaktor, FRM-I1, er for nylig op-
startet pa Miinchens Tekniske Universitet i Tyskland.
Den termiske fluks af neutroner fra FRM-I11 er omkring
halvdelen af ILL’s, den kolde fluks lidt bedre, men da
mange instrumenter og neutronoptikken er nyere, er der
adskillige steder mere fluks for brugerne. Australien
(ANSTO) og Kina (CARR) bidrager ogsd med nye
reaktor baserede neutronkilder. Verdens kraftigste spal-
lationskilde er indtil videre ISIS i England, men naeste
generation spallationskilder: Spallation Neutron Source
(SNS) ved Oak Ridge i USA og JPARC ner Tokyo
i Japan er under indkgring og vil give en afggrende
forggelse af fluksen ved en faktor 5-10 i forhold til ISIS.
SNS laver allerede nu eksperimenter med reduceret
effekt og lav frekvens og ventes at modtage brugere i
lgbet af efteraret 2008. Her deltager Kemisk Institut ved
Aarhus Universitet i opbygningen af et diffraktometer.
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JPARC planlaegger at starte eksperimenter i 2009-2010.

| Europa er der gennemfgrt et omfattende udred-
ningsarbejde med henblik pa at etablere verdens mest
intense spallationskilde, European Spallation Source
(ESS), som er baseret pa lange pulser og effektivt vil
veare en stgrrelsesorden bedre end SNS. Det tekniske
udredningsarbejde, som blev afsluttet i 2003, har veeret
ledet af Kurt Clausen fra Danmark. Beslutningen om
at bygge ESS er endnu ikke taget, men der er en
hastig udvikling. ESS er prioriteret af EU’s forum
for forskningsinfrastruktur, ESFRI, og der er sterke
initiativer i Spanien, Ungarn og Sverige, som sigter mod
at opfere ESS. | Sverige arbejdes mod en placering
i Lund. Den svenske regering har netop bevilget 3,4
milliarder svenske kroner til projektet, som forventes at
koste ca. det tredobbelte. Opfgrelsen af ESS vil skabe
helt nye muligheder for neutronspredning til materiale-
forskning. Fra en dansk synsvinkel vil en placering i
Lund selvfglgelig veere mest attraktiv, men det vigtigste
er, at ESS bliver bygget.
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Forfatterne til denne indledningsartikel er praesenteret
under specialartiklerne.

Neutroner - Hvad kan de bruges til?



Neutroner udfritter nanopartikler

A fKim Lefinann, A fcl.for Materialeforskning, Risg, DTU, Luise Theil Kuhn, Afd.for Brandselsceller og Faststofkemi,
Risg, DTU, Cathrine Frandsen, Institutfor Fysik, DTU og Christian R.H. Bahl, Afd. for Brandselsceller og Fast-

stofkemi, Risg, DTU

Mange forskere har i de seneste ar undersggt egenskaber af materialer pa nanometer-skala med forskelllige ekspe-
rimentelle teknikker. | denne artikel vil vi praesentere nogle af de svar vi har faet ved at “spgrge” magnetiske

nanopartikler om deres egenskaber med neutronspredning.

Hvor smé& er 1?

Som beskrevet i indledningsartiklen, vil spredning af
neutroner med en given bglgelengde fra et ideelt kry-
stalgitter forega i veldefinerede vinkler. | en nanopar-
tikel er gitteret ikke uendeligt stort, og derfor vil man
observere en udbredelse i spredningsvinkel. Denne
forbredning er omvendt proportional med partiklernes
stgrrelse. Figur 1 viser data optaget med neutrondiffrak-
tion pa nanopartikler af jernoxiden hematit (a-Fe2C=3).
I forhold til data fra mikrometer-store hematitpartikler
kan man tydeligt se forbredningen, der svarer til en
gennemsnitlig partikelstgrrelse pa ca. 7 nm. Denne
veerdi bekreeftes af transmissions elektronmikroskopi
(TEM) billeder.

20000
18000
16000

14000

& 12000

= 10000
®
§ 8000
© 6000
z
4000
2000
0

40 50 60 70 80 90 100 110
Spredningsvinkel (grader)

Figur 1 Neutrondiffraktionsdata (ved —253 °C) for mikro-
og nanometer stgrrelse hematit partikler. TEM billedet
gverst t.h. viser en perfekt krystallinsk hematit-nanopartikel
pa en kulstoffilm. | modellen gverst vises, hvordan ilt-
(red) og jernionerne (grgn) er arrangeret i krystallen. Pilene
symboliserer de magnetiske momenter.

Hvordan ser | ud indeni?

Positionen og intensiteten (hgjden) af toppene i figur
1 er bestemt af krystallens periodiske struktur; dvs.
placeringen af de enkelte atomer og afstanden imellem
dem.

De diffraktionstoppe, der er markeret med grgnne
stjerner (*), stammer fra magnetismen af Fe3+ ioner-
ne i hematit. Da disse toppe har en anden position
end de sorte (*), er den magnetiske struktur forskellig
fra krystallens. Halvdelen af de magnetiske momenter
peger i én retning, halvdelen i den modsatte retning.
Dette kaldes antiferromagnetisme, 0g neutronspredning
er den vigtigste teknik til studiet af dette. PA modellen er

KVANT, maj 2007

med pile vist, hvordan ionernes magnetiske momenter
er orienteret.

Intensiteten af de magnetiske toppe er bl.a. bestemt
af de magnetiske momenters retning. | store (f.eks.
mikrometer) partikler af hematit sker et kraftigt skift i
intensiteterne af de med grgnne stjerner (*) markerede
toppe ved —10 C, den sdkaldte Morin overgangstem-
peratur, fordi de magnetiske momenter drejer sig 90°. |
nanopartikler af hematit observerer man typisk ingen
Morin overgang. Dette kan ses i figur 1, hvor inten-
sitetsforholdet mellem de to magnetiske toppe er helt
forskellig for de to typer partikler.

Hvad sker der, ndr | er sammen?

Nanopartikler har relativt set en meget stor overflade.
F.eks. har 1 cm3 prgve af runde partikler med diame-
teren 10 nm en overflade pa 400 m2 - eller en halv
handboldbane. De magnetiske egenskaber kan gendres
via overfladen, f.eks. ved at nabopartikler vekselvirker
via overfladeatomerne.

Figur 2. Nano-NiO forarsager magnetisk (Morin) overgang
i nano-hematit.

Figur 2 viser lav-temperatur diffraktionsdata fra en
preve af ren nano-hematit, og fra nano-hematit blandet
med antiferromagnetisk nano-NiO. | modsatning til
den rene prgve kan man ud fra sendringen i linieinten-
siteten se Morin overgang i den blandede prgve [1]. Vi
ved ikke precist, hvordan NiO partiklerne forarsager
denne overgang i hematitpartiklerne, men vi formoder,
at det har at ggre med magnetisk vekselvirkning i
overfladelaget mellem hematit og NiO partiklerne.

En anden effekt af vekselvirkning mellem partikler
ses i rene prgver af hematit nanopartikler. Figur 3



viser, at den ene magnetiske Bragg top (ved laveste
vinkel) er markant smallere end de andre. Dette vi-
ser, at partiklernes “magnetiske stgrrelse” i en bestemt
krystalretning er op til 3 gange starre end partiklernes
egen starrelse. Elektronmikroskopi-billeder viser netop
sammensatte partikler. Dette tolker vi som, at den mag-
netiske kobling mellem partiklerne sgrger for at ensrette
den magnetiske struktur langs kaeden af partikler [1],

Figur 3. Magnetisk korrelation ml. hematit nanopartikler:
a) neutrondata med smal Bragg top for magnetisk orden
langs kaden, b) TEM billede og model af magnetisk ordnet
kaede.

Hvad laver I, ndr det bliver varmt?

I hematit er de magnetiske krafter mellem ionerne
meget kraftige. Derfor er strukturen antiferromagnetisk
indtil meget hgje temperaturer (680 °C). Men for
nanopartikler, selv ved temperaturer fa grader over det
absolutte nulpunkt (—273, 15 °C), vil den termiske
energi veere nok til at fa sat hele den antiferromag-
netiske struktur i bevaegelse. De magnetiske momenter
vil preaecessere omkring deres foretrukne retning, som
illustreret nederst pa figur 4.

Figur 4. Uelastisk neutronspredning ved —83 °C, pink
haender markerer signalet fra de kollektive magnetiske exci-
tationer, gren hand markerer den superparamagnetiske for-
bredning af en elastisk diffraktionstop (vinkel=54°, se figur
1). Indsatsen viser den superparamagnetiske forbredning
ved forskellige temperaturer.

I nanopartikler kaldes denne effekt kollektive mag-
netiske excitationer. Dette blev bade opdaget og direkte
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eftervist med neutronspredning i Danmark [2]. Typiske
neutrondata er vist pa figur 4; preecessionerne kan ses
som de to skuldre pa siden af den kraftige centrale top.
Herfra kan man bestemme bade amplitude og frekvens
af praecessionerne.

Den termiske energi kan ogsa forarsage, at de mag-
netiske momenter spontant skifter mellem de foretrukne
retninger, som illustreret gverst pa figur 4. Disse mo-
mentvendinger vil ske helt tilfeldigt. Effekten kaldes
superparamagnetisk relaksation 0g kan ses med neu-
troner som en forbredning af den centrale diffraktions-
top. Temperaturvariationen af forbredningen er vist i
figur 4. Den stemmer fint overens med Arrhenius-loven
for termisk aktivering.

Hvorfor studere magnetiske nanopartikler?

Nanoverdenen er interessant, fordi man her kan ud-
forske overgangen fra den atomare verden, hvor kvan-
temekanikken rader, til “makroverdenen”, hvor den
klassiske fysik oftest er tilstreekkelig. I nanoverdenen
kan man ogsd opleve helt nye feenomener, som her
hvor termiske fluktuationer spiller en kraftig rolle langt
under den magnetiske ordningstemperatur.

Magnetiske nanopartikler har en raekke anvendelser,
f.eks. magnetisk datalagring pa harddiske, hvor mo-
menternes to foretrukne retninger repraesenterer binzer
information (“0” og “ 1”). Her ma superparamagnetisme
undgas, for den kan fa partiklerne til at “glemme” den
lagrede information. Magnetiske nanopartikler har ogsa
forskellige mulige anvendelser som katalyse, nye mag-
netiske kompositmaterialer, spinpolariseret elektronik
og styring af medicinsk dosering og kreeftbehandling.
Magnetiske nanopartikler findes naturligt i jord, anven-
des som kompasorgan i visse dyr og bakterier, og er
muligvis af betydning for forekomsten af magnetiske
omrader pa overfladen af planeten Mars.

Der er derfor mange grunde til at stille spgrgsmal
om de basale egenskaber af magnetiske nanopartikler,
0g neutronspredning er blandt de relevante teknikker til
at opnd svarene.
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Hvad sker der nar Portland cement blandes med vand?

AfAxel Ngrlund Christensen, Crystal Chemistry, Hgjkolvej 7, Arhus V og Bente Lebech, Niels Bohr Institutet, Kgben-

havns Universitet

Portland cement bruges i vid udstraekning i bygningsindustrien. Cementers egenskaber er steerkt afhaengige af
detaljer i deres sammensatning og reaktion med vand. | denne artikel beskrives, hvordan neutronspredning er blevet
brugt til at belyse nogle problemer af stor teknisk relevans for et produkt, der produceres og benyttes i praksis.
Undersggelserne viser, hvorledes man, ved at kombinere neutron- og rgntgen diffraktion og anvende substitution af
brint med deuterium, kan bestemme atomernes positioner i dette komplicerede materiale.

Hvad er Portland cement?

Portland cement blev fremstillet industrielt farste gang
i 1824 og er opkaldt efter den engelske Portland-
sten. Det fremstilles af rAmaterialer som limsten, kridt,
strandskaller, sand, skifer og forskellige lermineraler.
Ramaterialerne pulveriseres og opvarmes til 1500 C,
hvorved der dannes cement klinker, der formales sam-
men med gips til et finkornet pulver - Portland cement.
Portland cement indeholder grundstofferne Ca, Al, Si
og Fe, der optraeder i flere krystallinske faser hvoraf
de vigtigste er di- og tri-calcium silikat (Ca2Si04,
CaiSiOs), tri-calcium aluminat (CasAFCV,) og en tetra-
calcium forbindelse (Ca4Al2Fe20i0). Der findes andre
typer cement, som anvendes til specialopgaver, eksem-
pelvis til sikring af rgr i olieindvindingen, men Portland
cement er det produkt, der anvendes i bygningsindustri-
en.

Portland cement reagerer kemisk med vand

Nar Portland cement blandes med vand reagerer de
krystallinske faser med vandet og danner nye krystal-
linske og amorfe faser. Ved disse processer andres ce-
mentmgrtelens eller betonblandingens sammensaetning,
indtil den til sidst sterkner. De forskellige komponenter
i Portiand cement reagerer forskelligt med vand. Derfor
er det vigtigt at kende den ngjagtige sammensatning
af den aktuelle Portland cement. Oprindeligt blev sam-
mensatningen af Portland cement bestemt ved kvan-
titativ vad-kemisk analyse pa grundstofferne calcium,
aluminium, silicium, jern og svovl. Iser analysen af
svovl i form af sulfatanalyse var vigtig, da mangden af
gips bestemmer hvor hurtigt betonblandingen starkner.
For nogle tiar siden begyndte man at skifte teknik og
benytter nu optisk mikroskopi og rgntgendiffraktion til
identifikation af faser. Rgntgendiffraktionsteknikken er
nu sa veludviklet, at man laver kvantitativ analyse med
in situ rgntgendiffraktion af cement klinker direkte un-
der fabrikationen, nar klinkerne forlader cementovnen.

Et pionerarbejde pa Portland cement

Interessen for at studere Portland cement startede i
1982 med gnsket om at studere en kemisk proces
ved hjelp af in situ pulverdiffraktion. Dengang var
de eksperimentelle muligheder ikke s& veludviklede
som nu. Intensitet og instrumentel oplgsning satte visse
grenser for valg af proces. Malet blev at observere
kemiske processer og omdannelse af de krystallinske
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faser i blandinger af cement og vand. For at opna
dette matte man vealge et pulverdiffraktometer med
stor fglsomhed og en cement, hvori processen forlgb
tilstreekkeligt langsomt til at man kunne male 10-50
diffraktions-mgnstre (“snapshots”) indenfor fa timer.
Man kunne herved fa en film af de kemiske processer.
Det viste sig, at Portland cementkomponenter var et
godt materialevalg, og at de to mest velegnede dif-
fraktometre var det dansk byggede energi-dispersive
rontgendiffraktrometer ved synkrotronen ved HASY-
LAB i Hamburg og neutrondiffraktometeret DIB ved
Laue-Lansjevin Instituttet i Grenoble.

Figur 1 Nar Portland cement komponenten Ca2Al205
reagerer med vand sker det nzesten gjeblikkeligt selv ved 25
°C. Processen gar endnu hurtigere ved hgjere temperaturer.
Figuren summerer resultatet af in situ neutrondiffraktions
undersggelse og viser hvordan mangden af Ca3Al20g
straks forsvinder, mens meangden af Ca3Al2(0OD)g gges.

Figur 2. Nar Portland cement komponenten Ca3SiC>5 rea-
gerer med vand sker det langsomt. Figuren summerer re-
sultatet af in situ neutrondiffraktions malinger. Efter cirka
syv timer aftager mangden af Ca3SiC>5 lineart samtidig
med at meengden af Ca(OD)2 gges. Omdannelsen er naesten
uafhzngig af temperaturen, og der er en induktionstid pa ca.
5 timer, for reaktionen med vand begynder.

Valget faldt pa D 1B fordi de problemer, der er med
at handtere prgveemner, der skal kgles eller varmes
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under malingen, allerede var lgst. Da den instrumentelle
oplgsning af DIB var begrenset, var det imidlertid for
vanskeligt at lave en multi-komponent faseanalyse fra
en naturlig blanding af Portland cement og vand. 1
stedet blev analysen lavet pa basis af diffraktionsdata
fra rene krystallinske faser af de kendte komponenter
1 Portland cement. Resultaterne, som blev udledt fra
de malte diffraktionsdata pa DIB, er vist pa figur 1
og 2. Diffraktionsmgnstrene var darligt oplgst, men det
er de allerforste publicerede resultater af in situ un-
dersggelser af de kemiske processer i Portland cement
faser [1],

En hurtigt og en langsomt reagerende fase

Reaktionen af Ca.gABOfi med vand er meget hurtigere
end reaktionen af CagSiCB med vand. Under reaktionen
af CanSiCB dannes der en calcium silikat gel sam-
tidigt med krystallinsk Ca(OD)2. Processen kan derfor
felges ved at monitere, hvordan mengden af Ca(OD)2
gges. Resultatet er vist pa figur 2. Hvis figur 1 og
2 sammenlignes, er det abenbart, at CagSiOs reager
meget langsommere med vand end CagAFCF [1] samt
at reaktionen ikke er nzer sa temperaturfglsom.

Spredningsvinkel (grader)

Figur 3. Diffraktionsdata [2] for Portland cement med
den kemiske sammensatning CADg 42 malt med neutron-
straling (¢) og rentgenstraling (¢). De fuldt optrukne sorte
kurver viser resultaterne af modelberegninger hvor atomer-
ne er placeret som vist pa figur 4.

Krystalstrukturen af CaAFCE iblandet vand

Forbindelsen CAH|() er en komponent i beton lavet af
Portland cement til byggeri i vinterhalvaret (tempera-
turer op til 10 °C). Forbindelsen er siden 1933 blevet an-
givet med sammensatningen CaAl204-10H20. Denne
fase er metastabil og omdannes under opvarmning til
Ca3Al2(OH)]2 og gibbsit. Da omdannelsen er koblet til
store volumenandringer, kan der ske fatale eendringer i
styrken af beton der indeholder denne fase, andringer
der kan fare til sammenstyrtning af bygninger. Derfor
er det vigtigt at kende denne fases krystalstruktur.

Den eneste model af krystalstrukturen for
CAH10 har hidtil veeret baseret pa ukomplette
rgntgendiffraktionsdata, hvor man ikke tog hensyn til
den information, der ligger i den fgrste og mest intense
top i diffraktionsdataene (se figur 3 nederst (=)). | Igbet
af de sidste par ar har vi arbejdet pa en ny detaljeret
strukturanalyse af CAH,0 baseret pd neutrondiffrak-
tionsdata [2] 0g ab initio strukturmodellering.

Til det formal har vi anvendt isotopsubstitution af de
to brint isotoper, hydrogen (H) og deuterium (D), som
bidrager forskelligt til et neutrondiffraktionsmegnster.
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Den koheaerente spredning, som giver diffraktions-
toppene, er kraftigere fra deuterium end fra hydrogen,
og de er 180 grader ude af fase. Til gengeeld er den
inkohaerente spredning, der giver baggrund, sterkere fra
hydrogen. Derfor vil prgveemner med deuterium give
neutrondiffraktionsmgnstre med meget bedre signal-
stgj forhold end tilsvarende prgveemner med hydrogen.
Ydermere betyder faseforskellen, at man kan skrue op
og ned for bidraget fra brint i et diffraktionsmgnster
ved at blande de to brint isotoper passende og stadig
beholde informationen om de andre atomer i materialet.

Figur 4. Krystalstrukturen af Portland cement med den
kemiske sammensatning CADg42. Det er en projektion
hvor man kigger ned langs den heksagonale akse der er
vinkelret pd papiret. Der er vist flere enhedsceller (genta-
gelser af indholdet i romben pé figuren).

Analysen er baseret pd neutrondiffraktionsdata fra
tre pulverprgver med nominel sammensatning CAXio
(X = D, H og Ho0.64D0.36). Det sidste pulver (sdkaldt
nulmatrix) har et forhold mellem hydrogen og deuteri-
um, der fuldstendigt eliminerer spredningen fra brin-
tatomer i diffraktionsmenstret. Det giver altsa informa-
tion om positionerne af preecis de samme atomer som
rgntgendata, i modsaetning til f.eks. det fuldt deuterere-
de pulver (se figur 1 gverst (=)) der giver information
om positionerne af alle atomer i pulveret. Den reelle
sammensatning blev CADg.42. Figur 4 viser hvordan
atomerne sidder i krystallen. Strukturen har et beerende
gitter dannet af calcium, aluminium og ilt atomer i
overensstemmelse med rgntgendata. Neutrondata har
givet ny vigtig information om brintatomer bundet til
gitterstrukturen samt de ilt og brint atomer der sidder
som ubundet vand i lange kanaler af nano-starrelse.
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Gaesteatomer forbedrer termoelektriske materialer

AfMogens Christensen og Bo B. lversen, Kemisk Institut og iNANO, Arhus Universitet

Termoelektriske materialer kan konvertere varme til elektrisk strgm uden at forurene. Modsat bevirker en stram
gennem et termoelektrisk modul en nedkgling af modulets ene ende. Modulerne har ingen beveegelige dele, er
miniaturiserbare og ekstremt palidelige i drift. Et kernepunkt i forbedringen af termoelektriske materialer er at
minimere varmestremmen - her kan gaesteatomer i en aben veertstruktur ggre en keempe forskel.

Termoelektriske moduler

Et termoelektrisk modul bestar af to ben, hvor lad-
ningsbarerne typisk er henholdsvis positive (huller) og
negative (elektroner). Nar en strgm driver gennem mo-
dulet medbringer ladningsbeererne en mangde varme
fra omgivelserne saledes, at varme pumpes fra modulets
ene ende til den anden. Dette er princippet i en Pelticr
keler, til venstre i figur 1. Hvis modulet placeres i en
temperaturgradient vil ladningsbaererne fra den varme
ende have storst termisk drift og det vil give anledning
til et spandingsfald. Princippet i en termoelektrisk
stremgenerator vises til hgjre pa figur 1.

Aktiv kgling Varmekilde

ft ft'l ft

Spild varme Kulde reservoir -1
-1Ad

Figur 1 Termoelektrisk modul bestdende af n- og p-type
halvledere. Peltier kaler (venstre), Stramgenerator (hgjre).

Indtil nu har termoelektriske materialer fundet be-
greenset anvendelse pga. lav effektivitet. Materialerne
bruges primeert til stremkilder i rumsonder og til kgling
af CPU enheder, hvor palidelighed, holdbarhed og
stgrrelse har stor betydning. Forbedrede termoelek-
triske materialer vil betyde, at traditionel kgling med
komprimeret gas kan erstattes af Peltierkgling, og ef-
fektive stremgeneratorer vil kunne bruges til at udnytte
spildvarme f.eks. fra bilmotorer og industrien.

Termoelektriske materialer

I termoelektriske materialer er det vigtigt at styre
varmestrgmmen. Varmestrgmmen har to bidrag: et
som skyldes elektronerne og et hidrgrende fra atomer-
nes svingninger. Elektronerne lader sig styre gennem
elektriske felter og udnyttes specifikt i Peltier ele-
menter. De atomare svingninger kan ikke kontrolleres
og enskes derfor minimeret. Dette kan opnas ved at
introducere geesteatomer i specielle halvledende ma-
terialer med meget aben struktur. Geesteatomerne ind-
bygges i nanohulrum, hvor de i nogen grad beveeger
sig uafheengigt af verts-strukturen (rasler som erter
i en dase). De raslende atomer kan optage vibra-
tionel energi fra verts-strukturen og dermed nedseette
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varmestrgmmen i materialet. Uorganiske klatrasiler er
et godt eksempel pa vert-gest forbindelser med ex-
ceptionelt lave varmestrgmme. Varmeledningsevnen i
BagGaieGe3so er saledes omkring 1 mW/K-m, hvilket
er sammenligneligt med amorft glas eller ca. 400 gange
lavere end i kobber.

Krystalstruktur

Krystalstrukturen for uorganiske klatrasiler er vist pa
figur 2. De bla atomer udger vertsstrukturen (Ga/Ge
for Ba”GaiftGe™o). Bariumatomerne er vist som gule
atomer inde i hulrummene. Det bl& hulrum er sig-
nifikant stgrre end det rgde hulrum og det er specielt
gesteatomet i dette hulrum, der er i stand til at rasle.
Ved at styre forholdet mellem Ga og Ge er det muligt at
producere henholdsvis n- og jo-type elektrisk ledning.

Figur 2 Klatrasil type | strukturen. De bld atomer
udggr vertsstrukturen, som har to typer hulrum, hvori
gaesteatomerne sidder (gule kugler).

100
Temperature (K)

Figur 3. Den termiske ledningsevne af n- og p-type
Ba8Ga!6Ge30-



Varmeledningsevnerne er signifikant forskellige
ved lav temperatur for henholdsvis n- og p-type
BasGa|f,Ge3o, mens de ved hgjere temperatur er
sammenlignelige (figur 3). Forbindelsen med n-type
ledningsevne har en temperaturprofil svarende til
en normal krystallinsk forbindelse, hvorimod p-type
forbindelsen har en opfgrsel, der er karakteristisk for
glasser. En hypotese kunne veere at geesteatomerne i de
to forbindelser opfgrer sig forskelligt.

Med neutrondiffraktion kan man undersgge, hvor
gaesteatomerne befinder sig, samt hvordan de beveaeger
sig. En-krystal neutrondiffraktionsdata er blevet malt
som funktion af temperatur for n- o0g p-type
BagGai6eGe3o, og de deraf udregnede fordelinger af
barium geesteatomernes positioner er vist i figur 4.
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Figur 4. Fordelinger af barium gasteatomernes posi-
tioner i det store hulrum for henholdsvis n- og p-type
Ba8Gai6Ge3o.

Det ses, at fordelingerne af bariumatomerne er
forholdsvis ens ved de laveste temperaturer, og specielt
at maxima findes i samme position. Figuren viser
direkte, at bariumatomet ikke befinder sig i centrum
af hulrummet, men er uordnet over mindst fire posi-
tioner. For n-type Ba8GaieGe3o ses en andring ved
100 K, hvor de fire maksima for fordelingsteetheden
er drejet 45°. Samtidig er der nu en signifikant tethed
for barium atomet i centrum af hulrummet. For p-
type Ba8GaK,Ge3o &ndres fordelingen fagrst fra 200
til 300 K. Med andre ord afslgrer en-krystal neutron
diffraktionseksperimentet tydelige forskelle mellem n-
0g p -type BasGaifiGe”™o over 100 K, hvorimod der kun
er sma forskelle ved lav temperatur. De fundamentale
forskelle i den termiske ledningsevne mellem n- og
p-type BagGaigGcio blev netop observeret ved lav
temperatur, og data viser altsad at denne forskel naeppe
kan henfgres til forskellig uorden for bariumatomerne.

Dynamiske egenskaber

Diffraktionsmalinger midler over tid og sted i kry-
stallen. Ved hjeelp af uelastisk neutron spredning kan
man f& direkte indblik i de dynamiske forhold i kry-
stallen. Figur 5 viser teetheden af vibrationstilstande for
n- og p-type Ba8Gaif,Ge3o malt med uelastisk neutron-
spredning. Det er specielt de to fgrste toppe, der er
interessante. Toppene stammer fra gaesteatomerne i de
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store hulrum. Den fgrste top er beveegelsen i et plan
parallelt med de hexagonale ringe i veertsstrukturen,
mens den anden top svarer til bevegelsen vinkelret
herpa.

Figur 5. Vibrationstethedstilstande for n- og p-type
Ba8GaigGe3o malt med uelastisk neutronspredning.

Energien for den farste top er henholdsvis 4,32(1)
og 4,47(1) meV for p- og p-type BasGa”Geso. Det vil
sige, at der er en lille forskel i de dynamiske forhold
for p- og n-type Ba8Gal6Ge30, men denne forskel
kan neeppe alene forklare forskellen i varmeledning-
sevnen. Overordnet set kan den store teethed af vibra-
tionstilstande ved lav energi forklare den lave varmeled-
ningsevne. Den ggede teethed skyldes vekselvirkning
mellem gaesteatomet og veerts-strukturen. Gaesteatomet
spreder vibrationsbglger i vertsstrukturen og derved
nedseettes varmestrgmmen. Saledes er gesteatomerne
medvirkende til at forbedre de termoelektriske egenska-
ber.
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Hvorfor findes der hgj-temperatur superledning?

A fKim Lefmann og Niels Hessel Andersen, Afdelingfor Materialeforskning, Forskningscenter Risg, Danmarks Tekniske

Universitet, og Per Hedegard, Niels Bohr Institutet, Kgbenhavns Universitet

Superledning er et fascinerende feenomen, hvor et materiale pludseligt mister al elektrisk modstand. De mest spek-
takuleere materialer er hgj-temperatur superlederne, som egentlig burde veere magnetiske isolatorer. Tusindvis af
forskere har i de seneste to artier forsggt at aflure disse stoffer deres hemmelighed, men problemet er stadig langt fra
lgst. Vi vil her fortzelle lidt om, hvad man ved og ikke ved om disse gadefulde materialer; isser hvad eksperimenter
med neutronspredning kan forteelle om sammenhaengen mellem magnetisme og superledning.

Superledning er super!

Mange almindelige metaller, som Aluminium og
Bly, mister fuldstaendig deres elektriske modstand ved
meget lave temperaturer; typisk under 10 K (10 gra-
der over det absolutte nulpunkt, som ligger ved -273,15

C). Dette fanomen kaldes superledning. Strgm i en su-
perledende ring kan lgbe i arevis uden endring, hvis
temperaturen holdes lav. Superledere frastgder mag-
netiske felter, sd en steerk permanent magnet kan sveave
over en superleder s leenge den er superledende. Su-
perledere kan derfor have mange spandende anven-
delser i dagligdagen som: tabsfri strgmkabler, kraftige
permanente elektromagneter, keempespoler til energi-
lagring, sveevende tog, og elektronik til ultrahurtige
computere. Det er bare ergerligt, at temperaturen er
ngdt til at veere sa lav.

Hgj-temperatur superledere skal vare kolde

Opdagelsen af de sakaldte hgj-temperatur superledere
i 1986 indledte en revolution i materialefysik, og in-
den et ar var der fundet adskillige af disse Cu-holdige
keramiske materialer. De to opdagere, G. Bednorz og
K. A. Muller, blev da ogsa fortjent belgnnet med No-
belprisen i 1987, og kort tid efter havde tusindvis af
forskere kastet sig over emnet. Hurtigt fandt man ma-
terialer, der var superledende ved kvelstofs kogepunkt
(77 K), og den hgjeste superledende overgangstempe-
ratur kom op pa 133 K (165 K under hgjt tryk). Men
man har endnu ikke n&et det ultimative mal: Materi-
alet, der er superledende ved stuetemperatur (20 °C =
293 K). Faktisk har man slet ikke forstaet, hvordan hgj-
temperatur superledere egentlig virker. Problemet er of-
te naevnt blandt de vigtigste uopklarede spgrgsmal i
fysikken. Maske er man ngdt til at lgse det for at kunne
lave en stuetemperatur superleder - hvis en saddan over-
hovedet findes.

Fermioner og Bosoner: Enspandere og festaber

Men lad os ferst se pa de almindelige metaller. Den
elektriske stram bares af elektroner. Grunden til, at der
er elektrisk modstand, er, at elektronerne stegder ind i
urenheder og vibrerende ioner i atomgitteret. Herved
overfgres der energi til ionerne, som derved bliver
varmere, og den tabte energi ma tilferes ledningen,
hvilket fx sker i kredslgbets batteri, der opretholder en
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spaendingsforskel mellem ledningens ender. Forholdet
mellem spandingen u og den strem 1 der lgber er som
bekendt givet ved Ohms lov: us1 = R, hvor R er
modstanden. Hvis der ikke er nogen modstand, er der
derfor ikke brug for noget batteri for at f& en strem
til at lgbe. Elektronerne er desuden Fermioner. Det er
et kvantefysisk begreb, og Fermioner er karakteriseret
ved, at der kun ma veaere én Fermion i hver kvante-
mekanisk tilstand — Fermioner er altsa de ultimative
enspaendere; de opfarer sig alle forskelligt.

I metalliske superledere er elektronerne bundet sam-
men i sakaldte Cooper-par. Disse par bliver dannet
ved hjeelp af de elastiske svingninger i krystalgitteret
(fononer), som vist i figur 1 [1].

Figur 1. Cooper-par i et superledende metal. En elektron
tiltreekker positivt ladede ioner, som sa tiltreekker en anden
elektron. De to elektroner deles nu om det séledes dannede
“elektriske hul”.

Selvom Cooper-par bestar af to elektroner, opferer
de sig som Bosoner. Bosoner har det lige modsat Fermi-
oner. De har den egenskab, at der godt kan vere flere i
samme tilstand. Ja faktisk har de en ubsendig trang til
at ggre det samme, og jo mere des flere Bosoner der
allerede ggr det samme — de er ultimative “festaber”.
De kan derfor kondensere i en feelles kvantetilstand, et
sdkaldt Bosekondensat, men kun hvis temperaturen er
tilstreekkelig lav til ikke at bryde parrene. Elektronerne
i en superleder stagder stadig ind i urenheder og vibre-
rende ioner, men trangen til at komme “tilbage i geled” i
Bosekondensatet er sa stor og sker s hurtigt, at de ikke
nar at aflevere energi og varme ionerne op. Modstanden
er forsvundet.

I hgj-temperatur superlederne kan man male, at
elektronerne danner Cooper-par som i metallerne. Men
hvad der holder de enkelte Cooper-par sammen, er ver-
dens forskere meget uenige om. Nogle helder til en
forklaring i stil med gittersvingninger, selvom “den
kritiske temperatur”, Tc ser ud til at veere alt for hgj
til at kunne forklares pd denne made. Andre mener,
at magnetismen i materialet ma spille en rolle. Dette
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kan synes at veere kontroversielt, fordi superledning og
magnetisme normalt ikke “holder af” hinanden. Udover
at beere ladning er en elektron ogsa en lille stangmagnet,
fordi den spinner omkring sin egen akse. Feenomenet
kaldes elektronens “spin”. Cooper-par indeholder nem-
lig par af elektroner med modsat rettet spin og dermed
ogsd modsat rettede magnetiske momenter. Et lokalt
magnetisk felt vil derfor sgge at bryde parrene.

Doping er ngdvendig

ffgj-temperatur superledere (HTS) er karakteriseret ved
lagdelte strukturer af CuCF lag, som danner grundlaget
for superledningen. Imellem disse lag findes forskellige
typer bindingslag, som holder og stabiliserer strukturen.
Et eksempel er La2_ASrACuo0 4 (LSCO), som er vist i
figur 2.

Figur 2. Til venstre: Krystalstrukturen af La2_ASrACu04.
Kobberatomerne (bld) sidder i CuC>2 lag sammen med
iltatomer (rede). La/Sr (grenne) befinder sig mellem
QuC>2 lagene. Til hgjre: Et typisk fasediagram for en
hgj-temperatur superleder. Ved ingen (eller lav) dotering
er materialet en antiferromagnetisk isolator (hvid), mens
doteringer mellem ca. 0,05 og 0,25 giver anledning til su-
perledning (red). Den kritiske temperatur for superledning
er langt lavere end den kritiske temperatur for antiferromag-
netisme. Imellem de to faser findes en fase, hvis natur stadig
ikke er fuldt forstaet (lysebld).

Bindingslagene bidrager ogsa med den ngdvendige
dotering (“doping” pa engelsk) af Cuo2 elektronstruk-
turen. Hgj-temperatur superledning ses nemlig kun i
doterede materialer. | udoteret form er HTS magnetiske
isolatorer. De danner en antiferromagnetisk fase, hvor
spinnene pa nabokobberionerne er modsat rettet (jvf.
spin-strukturen pa de bla Cu-ioner i figur 3). Doterin-
gen foretages oftest ved at fjerne elektroner fra Cu02
lagene. Dette gor i forste omgang magnetismen usta-
bil, og ved dotering pad x > 0,05 pr. Cu-atom kommer
superledningen. Den optimale dotering (hgjeste Tc) fas
forx =0,16.

Magnetisme og superledning hgrer sammen

Man anvender mange forskellige teknikker til at stu-
dere superledere. Her skal vi koncentrere os om den
vigtige information, som neutronspredning har givet til
forstaelsen af HTS, og vi skal give eksempler pa resul-
tater fra LSCO, som er blevet studeret intensivt pa Risg
[2].

Neutrondiffraktion er specielt velegnet til at
bestemme HTS materialers krystalstruktur, fordi ilt-
ionernes ngjagtige positioner spiller en rolle for su-
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perledningen, og disse kan vanskeligt bestemmes med
rentgendiffraktion, som omtalt i den indledende artikel.

De vigtigste bidrag fra neutronspredning til
forstdelsen af HTS materialernes egenskaber kommer
imidlertid fra studiet af deres magnetiske egenskaber.
Tidligt blev det bestemt, hvordan elektronernes spin
er organiseret (antiferromagnetisme — T-iTiTi) °g
hvordan de eksiteres og danner sdkaldte spin-bglger i
de udoterede materialer. Med fremkomsten af starre
og bedre énkrystaller og nye avancerede neutronspek-
trometre, som RITA-2, blev det muligt at studere de
magnetiske egenskaber af doterede materialer. Her vi-
ser eksperimenter med elastisk og lav-energi uelastisk
neutronspredning, at der er antiferromagnetisme i CuOi
planerne, ogsa i den superledende fase for x > 0,05,
men den har ikke en simpel “op-ned-op-ned” struk-
tur. For ner-optimal dotering, x > 0,13, viser eksperi-
menterne en antiferromagnetisk struktur, som kun gen-
tager sig nar man rykker 8 pladser frem i iongitteret — i
modseatning til 2 pladser i den simple antiferromagnet.
Dette kan forklares med den sékaldte “stribe-model”,
som er illustreret pa figur 3. Eksistensen af statiske
ladningsstriber i superledende HTS er eftervist direkte
med synkrotron rgntgendiffraktion [6].

Figur 3. Stribemodel af et enkelt C1102 lag. Kun kob-
berionerne er vist med deres spin som sm& magneter.
“Hullerne”, som fjerner spin fra kobberatomerne og intro-
ducerer ekstra ladning er organiseret i striber (grenne) ind
imellem velordnede omrader med spin. Bemaerk at spinnene
gentager sig efter 8 pladser i gitteret. Se mere i [5]

I 1990 blev det opdaget pa Risg, at LSCO bar mag-
netiske fluktuationer, som ogsa har en periode pa 8 git-
terpladser [2]. | 1999 opdagede vi endvidere, at der
opstar et energi-gab i spin-lluktuationerne (et spin-gab
= den mindste energi der er pakraevet for at eksitere
spinnene), nar materialet bliver superledende [3], Dette
feenomen er stadig uafklaret.

Konkurrerer superledning og magnetisme?

Senere eksperimenter pd Risg og i Berlin viste helt
overraskende, at periode-8 magnetisme bliver fremkaldt
af et ydre magnetisk felt. Man ville ellers forestille
sig, at et magnetfelt forst og fremmest vil prgve at fa
alle elektronernes spin til at pege samme vej, men her
er der andre krefter pa spil. Det magnetiske felt vil
svaekke superledningen i bestemte omrader, hvor det
danner magnetiske hvirvelkerner (se artiklen af Asger
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B. Abrahamsen i dette nummer af KVANT). Der, hvor
superledningen er svaekket, kan de magnetiske krafter
udfolde sig frit. Dette antyder, at superledning og mag-
netisme, som forventet er konkurrenter, og det under-
stattes af en udregning, der forudsagde den magnetiske
ordens afhangighed af magnetfeltets styrke med meget
fin overensstemmelse; se figur 4.

Figur 4. Intensiteten af den magnetiske diffraktionstop i
underdopet LSCO, x = 0,10. (a) Intensitet som funktion
af temperatur i forskellige megnetfelter, H. ForH > Oer
H = 0 signalet trukket fra. Bemeerk, at H > O signalet
forsvinder ved Tc .. (b) Lav-termperatur signalet somfunktion
af H . Den overlejrede kunve er en teoretisk forudsigelse. Fra

[l

Det eksperimentelle neutronspredningsarbejde pa
LSCO er foregdet i naert samarbejde med teoretikere.
P& Niels Bohr Instituttet arbejdes der med en stripe
model, hvor Cooper-parrene dannes og bevager sig i et
dynamisk “flodsystem” af striber. Hullerne i striberne
(de grgnne i figur 3) er i virkeligheden opblandet med
og koblet til elektron-spin pa ikke dopede Cu-ioner i
striberne. Modellen bygger pd, at spinnene i “flodsyste-
met” vekselvirker med spinnene pa "flodbredderne” (de
bla spin i figur 3) og dermed opnar en effektiv kobling,
som overfgres til de naerliggende huller. Herved dannes
Cooper-par, dvs. Bosoner, som kan kondensere under
en vis temperatur. | modsetning til traditionelle metal-
liske superledere er der imidlertid klare signaler om, at
Cooper-parrene i HTS dannes allerede i “pseudo-gap
tilstanden” (se figur 4) inden superledningen indtreeffer.

Fremtiden

Som det fremgar venter der fortsat en del arbejde,
for HTS er tilfredsstillende forstaet. Fremskridtene er
steerkt afhangige ikke blot af teoretisk intuition og
modelarbejde, men ogsa af nye forbedrede materialer
og maleteknikker, som leverer entydige hgjkvalitets da-
ta. Da intensiteten fra de magnetiske signaler i su-
perledende HTS er meget svag er gnsket om stadig
forbedret instrumentering bydende ngdvendig. Maske
vil de kommende hgj-intensitets neutronkilder (se den
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indledende artikel) bane vejen for et gennembrud, som
giver den endelige forklaring af HTS.

Litteratur

[1] P. Hedegard, Forenede Elektroner A/S, Nysyn (1990)
[2) K. Lefmann etal. J. Low. Temp. Phys. 135, 621 (2004)
[3] B. Lake etal, Nature 400. 43 (1999)

[4] B. Lake etal., Science 291, 1759 (2001) og Nature 415,
299 (2002)

[5] Brian Mgller Andersen, Ph.D.-afhandling. Kan findes
pé http://www.nbi.ku.dk/side25882.htm

[6] M. v. Zimmermann et al., Europhysics Letters 41, 629
(1998)

Kim Lefmann (th) og Niels Hessel Andersen (midt) er henholdsvis se-
niorforsker og forskningsspecialist ved Afdelingen for Materialeforskning,
Risg, DTU . Begge er desuden adjungeret professor ved Niels Bohr In-
stitutet, KU. De foretager eksperimentelle studier af HTS, specielt med
rgntgen- og neutronspredning. Per Hedegard (tv) er professor ved Niels
Bohr Institutet, KU, og beskaftiger sig med teoretisk analyse og modelar-
bejde af HTS.

PFEIFFER VACUUM

Mgd Totalleverandgren
pa DFS arsmgade

Forskeres
'One-Stop-Shop”

Massespectrometre:
massrange op til 2048 amu

Alt ngdvendigt tilbehgar:
Pumpesystem, In-let system,
kammer, ventiler, skueglas,
gennemfgringer, fittings og

tryksensorer

Helium leeksgger SmartTest™

TIf. 4352 3800 Fax 4352 3850
efa@pfeiffer-vacuum.dk

17


http://www.nbi.ku.dk/side25882.htm
mailto:efa@pfeiffer-vacuum.dk

KV ANT-nyheder

AfJohn Rosendal Nielsen og Sven Munk, KVANT

Rumsonden “Gravity Probe B ”’i bane om Jorden, der krummer og treekker rummet med rundt. Billede: http://einstein.stanford.edu

De farste resultater fra Gravity Probe B

RELATIVITETSTEORI. De forelgbige resultater fra tyngde-
sonden, Gravity Probe B, er blevet offentliggjort, og de
stgtter Einsteins generelle relativitetsteori. Sonden blev
opsendt i april 2004 og har siden august 2005 og et &r frem
malt Jordens krumning af rumtiden.

Ifalge Einsteins generelle relativitetsteori vil alt stof
med masse krumme rum og tid. Det kraever dog et tungt
legeme som f.eks. Solen at krumme rumtiden bare lidt.
Dette blev allerede bekraftet af astronomen Eddington under
en solformarkelse i 1919. Det er derfor ikke en revolu-
tion, at Gravity Probe B ifglge de forelgbige analyser af
malingerne har bekraftet relativitetsteoriens beskrivelse af
Jordens krumning med en ngjagtighed bedre end 1 %. Det
er dog ogsd hensigten, at sonden - der har vaeret 40 ar
undervejs og kostet mere end 5 milliarder dollars - skal méle
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en anden relativistisk effekt: Et legeme i rotation vil vride
rumtiden en anelse. Denne effekt er 170 gange mindre end
selve krumningen, og det vil kreeve yderligere 8 maneders
databehandling fer vi kan fa svar pa dette spargsmal.

Kilde: Tycho Brahe Planetariet, www.tycho.dk/article/articleview/4316/2/32;
Stanford University, news-service.stanford.edu/pr/2007/pr-aps-041807.html

Casimir-effekten under lup

HBJENERGIFYSIK. Kvantefluktuationer er den egentlige
forklaring pa Casimir-effekten, som manifesterer sig ved,
at der udeves et treek pd genstande tet pa en overflade.
Kraftpavirkningen er meget svag, sd det var i mange &r
et diskussionsemne, om denne effekt overhovedet er en
realitet. Den debat er afsluttet med eksperimentel pavisning
af effekten.

| et nyt eksperimentelt arbejde udfert af Eric Cornell
og kolleger pa JILA laboratoriet (Boulder, Colorado) er det
eftervist, at styrken af tiltreekning vokser med temperaturen.
At det skulle forholde sig sadan, blev forudsagt af den
russiske fysiker Lifschitz i 1955.

Eksperimentet var baseret pa brugen af et Bose-Einstein
kondensat (250.000 Rubidium-atomer fastholdt i en mag-
netisk feelde nogle mikrometer fra en glasplade). Nar glas-
pladen opvarmes fra 300 K til 605 K kan man male, hvor
meget mere der treekkes i BE-kondensatet. Tallene der kom
ud fra forsgget angav, at kraften var forgget 3 gange ved en
fordobling af glaspladens temperatur.

Kilde: Phys. Rev. Leti.
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Sort hul skaber spggelsesspiralarme

ASTRONOMI. Galaksen Messier 106 har siden star-
ten af 1960’erne veret en gade, da man observerede
rentgenstraling og radiostraling fra to yderligere spiralarme.
Messier 106 (0gsa kendt som NGC 4258) er en spiralgalakse
beliggende i retning mod stjernebilledet Canes Venatici
(Jagthundene) og i en afstand pa 23,5 millioner lysar fra
Jorden.

Billedet ovenfor er en kombination af optagelser af
forskellige typer elektromagnetisk strdling. De grenne far-
ver kommer fra infrargdt lys, de bla farver er strdling i
radioomradet, mens de rgde farver er rgntgenstraling. De
almindelige spiralarme ses med infrargdt lys, men de to
'usynlige’ spiralarme er bla (straling i radioomradet).

Forskere fra University of Maryland har nu fundet en
mulig forklaring pa gaden om de mystiske gas-spiralarme.
Ved hjelp af, NASA’s Chandra rgntgenobservatorium,
NASA’s Spitzer rumteleskop, ESA’s XMM-Newton
rantgenobservatorium og Hubble rumteleskopet har man
opdaget et supertungt sort hul i centrum af Messier 106
(den lille pil pa billedet), der skaber spiralarmene. Det sorte
hul udsender to intense straler af energirige partikler, der
opvarmer den omkringliggende gas. Den opvarmede gas
bliver presset veek og danner derved de to spggelsesagtige
spiralarme af gas. Observationerne af Messier 106 gav
desuden forskerne mulighed for at bestemme jet-stralernes
energi og vurdere stralerne i forhold til det supertunge sorte
hul.

Kilde: Tycho Brahe Planetariet, www.tycho.dk/article/view/4313/; NASA,
www.nasa.gov/centers/goddard/news/topstory/2007/mystery_spiralarms.html

Astronomi-programmer

ASTRONOMI. Med det rigtige programmel kan man lege
astronom, selv om det er overskyet eller Solen skinner.

Her falger en liste over nogle af de tilgengelige stjerne-
programmer. Nogle er gratis og andre koster penge. Der er
forskellige operativsystemer i spil: Linux, Mac, Win og BSD.
Pladsen her tillader ikke en detaljeret beskrivelse, men trods
deres forskelle (bl.a. tysk og engelsk) er de alle interesante.

Kstars 1.2.5, Redshift 6, SkyCharts 2.76, Starry Nights
Pro Plus 5, StarCalc 5.73, Stellarium 0.8.2, Xphem 3.7.2

Elektronaccelerator med efterbraender

PARTIKELFYSIK. Med et 85 cm langt plasmakammer er det
lykkedes at fordoble elektronenergien fra 42 GeV til 85 GeV.
Forsgget er udfert pA SLAC (Stanford Linear Accelerator),
som er en elektronaccelerator.

Kammeret, hvor elektronstralen skydes ind, er fyldt med
Li-gas. Elektronstrélen frembringer et sterkt elektrisk felt,
som ioniserer Li-atomerne. Elektronerne herfra bliver skub-
bet ud, hvorved de positive ioner bliver tiloage. Nar elektron-
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stralen fra acceleratoren sa har passeret vil det kraftige elek-
triske felt omkring Li-ionerne treekke de frastgdte elektroner
tilbage, og nogle af disse vil f& den meget store energi tilfart.

Selv om det beskrevne princip har veret kendt i mange
ar, er det farst med dette forsgg, at man har opnaet en sa stor
energitilveekst. Derfor skal man betragte dette forsgg som et
“proof-of-concept”. Far det bliver et veerktgj til rutinemaessig
brug af fysikere, er der dog en del praktiske problemer, som
skal lgses.

Kilde: Nature 445, 741-744 (2007); og 721/722.

Fejl resulterer i eksplosion pa CERN

PARTIKELFYSIK. En simpel fejl i ligevaegtsberegningerne
for de beerende konstruktioner har forarsaget en eksplosion
i partikelacceleratoren Large Hadron Collider (LHC). Eks-
plosionen skete under en rutinemaessig test den 27. marts,
da ophanget til en af de tre indre hovedmagneter med en
lengde pd 13 meter breekkede af. Magneten var kelet ned
med helium, der fyldte den 27 kilometer lange tunnel efter
eksplosionen, hvorved man matte evakuere tunnelen.
Hovedmagneterne og ophanget er designet af det
amerikanske laboratorium for fysik, FermiLab (et konkur-
rerende hgjenergilaboratorium til CERN), hvis direkter fin-
der uheldet yderst pinligt. LHC har veeret 15 &r undervejs
og skulle veere klar til november, men uheldet vil betyde, at
LHC farst er feerdig til maj 2008.
Kilde: Ingenigren, ing.dk/artide/20070412/NATUR/70411016; Fermi Lab
Today, www.fnal.gov/pub/today/20070403_page01 .html

Spintronik lidt neermere

KVANTEFYSIK. Computere, hvor de binere data fastholdes
ved hjelp af elektronspin, er indtil videre en vision. lkke
desto mindre forskes der mange steder pa at gere dette til
virkelighed. Et gennemgaende problem er, at elektronspin
har en udpraeget tendens til at miste orienteringen pé& grund
af vekselvirkning med omgivelserne. Derfor er mange forsgg
udfert ved ekstremt lave temperaturer, hvor de termiske
beveegelser - og dermed vekselvirkningerne - naesten er gaet
i Sta.

Med en teknisk term er den vigtige parameter for et
spintronisk system (spin)-relaxationstiden. Typisk males den
i nano- eller mikrosekunder. | et forsgg med et organisk
materiale tris (8-hydroxyquinline) anbragt mellem to ferro-
magnetiske elektroder (der betingede malemetoden) kunne
der males spinrelaxationstider pa op til 1 sekund. Lange
relaxationstider kunne iagttages op til 100 K, s& det synes
at veere et markant skridt i den rigtige retning.

Kilde: Nature Nanotechnology - Marc Cahay (University of Cincinnati)

Brune dverge udsender radiobglger

ASTRONOMI. Med et radiointerferometer (Very Large Ar-
ray) i New Mexico har forskningsgruppen omkring Gregg
Hallinan pavist, at der kan komme kraftig, pulserende ra-
diostraling fra en brun dveerg. Brune dvaerge er objekter med
masser, der er 15-80 gange Jupiters.

Objektet TVLM 513 har vearet genstand for en ngje
observation, hvor det viste sig, at radiostralingen er meget
kraftig. Man forestiller sig, at elektroner beveger sig gennem
et kraftigt magnetfeltfelt, hvorved der opstar radiosignaler,
som yderligere forsterkes af det, der betegnes som en
“naturlig MASER”.

Som ved pulsarer bliver radiosignalerne opfanget her pa
jorden som periodiske blink. For TVLM 513 (med en relativ
lav rotationshastighed) er den tidsmassige afstand mellem
blinkene 2 timer. Resultaterne blev for nylig praesenteret ved
et made for britiske astronomer.
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Kvantem agnetisme - en underlig fisk

AfNiels Bech Christensen, Afdelingenfor Materialeforskning, Forskningscenter Risg, Danmarks Tekniske Universitet
og Paul Sclierrer Instituttet, Villigen, Schweiz og Henrik M. Regnnow, Laboratory for Quantum Magnetism, Ecole

Polytechnique Fédérale de Lausanne (EPFL), Schweiz.

De skabninger, der bebor de dybe verdenshave, er vaesensforskellige fra dem fiskehandleren seelger. De ekstreme
betingelser, der hersker i 10 kilometers dybde kraever andre overlevelsesstrategier, end dem de lettere tilgengelige
overfladefisk anvender. Inden for magnetisme kan ekstreme betingelser - narmere beskrevet nedenfor - tilsvarende
give anledning til feenomener, der adskiller sig kraftigt fra den klassiske ferromagnetisme, der blandt andet tillader
os at sette huskesedlen fast pa keleskabsdaren. Man taler lgst om kvantemagnetisme. | denne artikel vil vi kort
introducere nogle af de fisk, man kan fange, hvis man smider fiskesngren i det kvantemagnetiske hav.

Atomar magnetisme

Atomar magnetisme skyldes elektroner, der kredser
om atomkerner, mens de samtidigt roterer om sig selv,
pd samme made som jorden roterer om solen savel
som om sin egen akse,. De magnetiske momenter, der
herved opstar, er s& sma, at vi ma beskrive dem med
kvantefysikkens love. Vi kalder dem spin og betegner
dem med symbolet S. Det viser sig, at spin-fysik
(magnetisme) udger en fremragende arena for beskri-
velse og udforskning af nogle af de vigtigste kontra-
intuitive konsekvenser af kvantefysiken, nemlig kvan-
tisering, superposition af tilstande, kvante-fluktuationer
imellem tilstande samt entanglement. Det er i hgj grad
realisationen af fenomer som disse i makroskopiske
krystaller, der ggr kvantemagnetisme til et spendende
forskningsfelt, badde med henblik pd undersggelse af
grundliggende fysiske problemstilliger og med henblik
pa fremtidige teknologiske anvendelser.

Kvantefenomener

Kvantisering indebarer at spins kun kan antage verdier,
der er halv- eller heltallige (S = 0, 1/2, 1,3/2, 2,
osv.) multipla af Planck’s konstant h. Bortset fra det
umagnetiske tilfelde S = 0, er den mindst mulige
veerdi altsd S = 1/2.1 denne graense udtrykker kvante-
effekter sig mest dramatisk. | den modsatte graense,
S 1, kan spinnene beskrives som klassiske vektorer,
der peger i en veldefineret retning. Superposition er det
fenomen, at et system samtidigt kan befinde sig i to
forskellige tilstande. Eksempelvis kan et spin samtidigt
pege op og ned (langs en vilkarlig z-akse). Man skal
forestille sig, at spinnet oscillerer mellem de to tilstande
i en slags imaginar tid. Sadanne kvantefluktuationer
deempes, hvis spin-spin vekselvirkninger gar det fordel-
agtigt for alle spin at pege i en bestemt retning (ferro-
magneter). Har hvert spin imidlertid for fa eller mod-
satrettede (antiferromagnetiske) nabo-spins, vil kvante-
fluktuationerne modvirke magnetisk ordnede tilstande,
og i ekstreme tilfeelde resultere i nye ikke-klassiske til-
stande. Disse kan indeholde eksotiske typer af ’kvante-
orden’, hvor f.eks. to spin er ssmmenkoblet pa en sddan
made, at hvis det ene spin peger op, peger det andet
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spin altid ned, selvom de hver is&r er i en uordnet
superposition af op- og ned-tilstande. P4 mirakulgs vis
kan denne “kvante-information”, ogsa kaldet entangle-
ment, eksistere over store afstande. Entanglement er
grundlaget for ambitigse forslag til kvantecomputere.

Udover lavt spin S, lav dimensionalitet og antiferro-
magnetisme, der altsd udger et godt indre udgangspunkt
for kvantemagnetiske effekter, vil et typisk eksperiment
indebare patrykkeisen af ekstreme ydre betingelser i
form af lave temperaturer og hgje magnetfelter. Endelig
har man brug for en teknik, der tillader observation
af kvanteeffekter og test af teoretiske forudsigelser. P&
dette punkt har neutronspredning historisk spillet en
afgarende rolle. Det skyldes, at neutronen selv berer
et magnetisk moment, S — 1/2, som vekselvirker med
og afslgrer rum- og tidslige variationer af et materiales
spin-struktur.

Kollektive svingninger

Materialers magnetiske egenskaber er i hgj grad bestemt
af deres statiske grund-tilstand, samt hvilke dynamiske
eksitationer (kollektive svingninger) disse kan fostre.
Eksitationerne i en ferromagnet er f.eks. bglger i et hav
af ensrettede spins, som kornet der vejer i brisen. Disse
klassiske spin-bglger har en ganske bestemt sammen-
heng mellem deres impuls (dvs. invers bglgeleengde)
og hastighed (energi), kaldet en dispersions-relation. En
spin-bglge har en amplitude, der svarer til at pracis
ét spin er blevet flippet, AS — 1, i det samlede
spin-system, og kan sattes i gang af en neutron, der
sd samtidig ma flippe sit spin. Neutronspredning kan
derfor direkte identificere magnetiske eksitationer ved
at afbilde disses impuls og energi. | det fglgende il-
lustrerer vi manifestationer af kvantefysikkens funda-
mentale grundelementer med to eksempler pa kvante-
eksitationer taget fra vore egne neutroneksperimenter.

De “bla” krystaller

Vort forste eksempel er CuS04-5D20, et materiale
mange kender som de bla krystaller, de groede i kemi-
eksperimenter i folkeskolen, og som magnetisk bestér
af antiferromagnetiske én-dimensionelle kader af S =
1/2 Cu2+-ioner. Pa trods af veerdien af S og den lave
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dimensionalitet kan et sterkt magnetfelt H ; Hc= 3,6
Tesia (ca. 100 gange sterkere end en kgkkenmagnet)
ensrette alle spins til en ferromagnetisk grundtilstand,
hvor kvanteeffekter er fuldkommen undertrykt. Man
kan altsa slukke for kvantemekanikken i CuS0/p5D20,
og dermed opna spin-bglger med en skarp dispersions-
relation (figur la). | den antiferromagnetiske nul-felts
grundtilstand, derimod, gdeleegger kvantefluktuationer
den langt-rekkende orden ved at indsatte mange lokale
5=1/2 forstyrrelser (spinoner), der bryder keeden op
i mindre segmenter. | en sddan uordnet suppe kan spin-
balger ikke overleve, og de fundamentale eksitationer
er i stedet ekstra 5 = 1/2 kadebrud. Da en neutron kun
kan overfgre A5 = 1til systemet, ma den skabe et par
af spinoner, hver med deres dispersions-relation. De
to spinoners energier kan kombineres til samme totale
energi E for forskellige totale impulser, Q, hvorved
man far et kontinuum af spredning i stedet for en velde-
fineret eksitation (figur Ib). Dette kontinuum var set far,
men vores malinger er de farste af tilstrekkelig kvalitet
til at teste teoretiske forudsigelser, som illustreret i figur
Ic,d.
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Figur 1. Neutronsprednings-intensitet fra CUSO4 5 D20
ved T = 100 mK (M. Enderle, H M. Rannow et al., ikke
publiceret) a) Skarp ferromagnetisk dispersions-relation,
E(Q), i den ferromagnetiske fase ved et magnetisk felt
pa 5 tesia. b) Kontinuums spektrum af spinon-par i den
kvante-uordnede nul-felt fase. c)-d) Linieform som funktion
af energi for to @ i nul-felt fasen. Vores data modsiger
tidligere teorier (Muller), og bekraefter en ny beregning
(Caux).

Resonerende valensband?

Vort andet eksempel er CulDCOOLADO, der bestér
af svagt koblede, antiferromagnetiske kvadratiske gitre
af 5 = 1/2 Cu2+-ioner (se figur 2, til hgjre). Sadanne
to-dimensionelle (2D) antiferromagneter er serligt in-
teressante, fordi kemisk doping med mobile ladninger
kan lede til hgj-temperatur superledning (se andetsteds
i dette blad). Teoretisk kan 2D, 5 =1/ 2 antiferro-
magneter kun udvikle magnetisk orden ved T = 0 K|
men i praksis forskubber smd, men trods alt endelige,
koblinger imellem Cu-ioner i nabo-lag, faseovergangen
til Tn = 16,5 K. | den ordnede tilstand for T <
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Tn forbyder kvantefluktuationer den klassiske Néel
grundtilstands-konfiguration hvor hvert spin 5=1/2
er antiparallelt med sine fire n@ermeste naboer. | stedet
eksisterer den klassiske orden i en superposition med
andre konfigurationer, hvoraf nogle svarer til velde-
finerede 5 = 1 spinbglger (a la dem vi s i den
ferromagnetiske fase af CuS04-5D20, figur la) i et
nu antiferromagnetisk hav. Nar en neutron spreder fra
den Kklassiske del af grundtilstanden, kan den eksitere
sddanne antiferromagnetiske spin-bglger (figur 3a,b),
men nar den spreder fra de kvantefluktuerende spin-
bglger, der allerede er indeholdt i grundtilstanden, kan
der derudover skabes en to-spinbglge tilstand. Analogt
med situationen for spinon-par i CuS04-5D20 har
spinbglge-par i Cu(DCO00 )24D20 en ekstra energi-
impuls kombinationsfrihed, hvorved man far et konti-
nuum aftilstande. Med polariserede neutroner lykkedes
det os for forste gang at skelne dette svage kvante-
kontinuum (figur 3e) fra de klassiske spin-bglger (figur
3d), og dermed direkte at pavise kvantefluktuerende
spin-bglger i grundtilstanden.

Figur 2. Til venstre: 1 den monokline krystalstruktur af
CuDCOQ)2'4Dz0o er Cu2+-ioner adskilt langs a- og b-
akserne af formatmolekyler, og langs c-aksen af molekyler
af tungt vand. Til hgjre: 5=1 /2-ioneme danner da antiferro-
magnetiske kvadratiske gitre, hvor den magnetiske kabling
J mellem spini samme lag er meget starre end koblingen Jc
mellem spin i forskellige lag. Cu(DCOQO)2-4D20 er derfor
magnetisk to-dimensionel. Den viste spinstruktur svarer til
den klassiske Néel tilstand, der som beskrevet i teksten ikke
er hele sandheden om grundtilstanden.

Vore madlinger pd Cu(DC00)24D20 ledte ogsd
til en uventet opdagelse: Langs zone-gransen, dvs.
de Q-vektorer (rgde stiplede linjer i figur 3a) hvor
spinbglge dispersionen skulle have maksimal energi
ifalge klassiske teorier, forsvinder neutronsprednings-
intensiteten i de specielle punkter Q = (n, 0) og
(0, n) (indikeret med bla stiplede linier i figur 3c).
I vores fortolkning afslgrer dette, at grundtilstands-
superpositionen, udover Néel og spinbglge bidragene,
ogsa indeholder led, hvori hvert spin er parret med én
af sine fire naboer i en sékaldt singlet tilstand (dvs. en
kvantemekanisk superposition af de to 2-spin tilstande,
hvor spin A og spin B er henholdsvis op-ned og ned-
op), men hvor hver fordeling af disse singletter pa det
kvadratiske gitter er lige sandsynlig. 1 s fald har vi
snuset til den fagrste eksperimentielle observation af de
sdkaldte resonerende-valensband tilstande, som en af
verdens fgrende teoretikere for 20 ar siden foreslog som
mekanismen bag hgj-temperatur superledning.
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Figur 3. Neutron-data fra CulDCOQJt-JDtOfor T 7}y
(N B. Christensen, H M. Rannow et al., ikke publiceret), a)
Illustration af dispersions-relationen E (Q). b)-c) Intensitet
for konstante energier 9 meV og 14,5 meV. Figur c) afslarer
manglende intensitet ved (t;0) og (o,n) (stiplede bla
bokse). d)-e) Henholdsvis klassisk spin-bglge og kvante-
kontinuum spredning ormkring (n, n) adskilt med polarise-
rede neutroner.

En rigdom af fenomener

Ovenfor har vi illustreret hvordan neutronspredning kan
bruges til at udforske kvantefysikkens fundamentale
konsekvenser ved at studere hvilke slags tilstande og
eksitationer, der eksisterer i magnetiske materialer. Vore
eksempler udtemmer langtfra den fascinerende rigdom
af fenomener, man steder pd inden for kvantemag-

netisme. Man kunne i stedet have nevnt materialer hvor
de basale, svagt koblede byggesten ikke, som i vore
eksempler, er kader eller planer men derimod singlet-
ter. Disse opfarer sig som bosoner, og kan derfor ved
lave temperaturer udvise Base-Emstein kondensation.
Andre eksempler kunne have veret de fundamentale
forskelle mellem keader af heltallige spins og kader
af halvtallige spins, spontant opstdende spin-hvirvler,
eller emergente spin-frihedsgrader i frustrerede spin-
systemer, hvori et givet spin ikke samtidigt kan minime-
re vekselvirkningsenergierne med alle dets naboer. Det
star under alle omstendigheder klart, at selv om Niels
Bohr grundlagde kvantefysikken for ca. 100 ar siden, er
der stadig mange feenomener vi mangler fuldt at forsta,
og fremtidens forskning i kvantemagnetisme vil med
sikkerhed hive flere hemmeligheder op fra dybet.

Begge forfattere arbejder med studier af kvantemagnetisme
ved hjelp af neutronspredning: Henrik M. Rennow, til
venstre, er tenure track professor ved Ecole Polytechnique
Fédérale de Lausanne, Schweiz. Niels B. Christensen, til
hajre, er post. doc. i Afdelingen for Materialeforskning, Risg,
og pa Paul Scherrer Instituttet i Schweiz.

AfMogens Esrom Larsen, Institutfor Matematiske Fag, Kgbenhavns Universitet og KVANT

Enhver Gerning om end nok saa dagligdags, vil altid kunne afvindes en vis Interesse eller drives til en vis Fuld-
kommenhed; ... Fra Frgken Jensens Kogebog, Forordet, kaldet “Husfarelsen” (7. Oplag, 1902).

Lad os iagttage vandstanden i en cisterne pé& et
wc med henblik pd en matematisk beskrivelse af dens
adferd. Den typiske handelse er et pludseligt fald fra
fuld til tom, efterfulgt afen fyldning, der begynder med
tilstramning af vand med en konstant hastighed, men
slutter med en opbremsning forarsaget af en flyder, der
kan lukke for tilstremningen.

Temningerne forekommer til forskellige tider,
t\, ti, *«* 0g fyldningen tager ialt tiden d. Temningerne
finder normalt farst sted, nar cisternen er fuld. Et typisk
forlgb er angivet pa figur 1.

Tiderne for temning er tilfeeldige i en eller an-
den forstand. En beskrivelse heraf kan ikke blive en
forudsigelse af neeste temning, men de ma forventes
at blive styret af en eller anden sandsynlighed. Vi vil
teenke os, at intervallerne A; = f-+1—ti er fordelt med
forskellige sandsynligheder, f.eks. sddan at de maske
slet ikke forekommer mindre end d, og s&dan, at lange
intervaller er mindre sandsynlige end korte.
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Figur 1. Figuren viser vandhgjden i cisternen som funk-
tion af tiden. Til tiden v temmes cisternen, hvorefter
pafyldningen starter. | begyndelsen med konstant hastighed,
men efter en tid sker der en opbremsning forarsaget af en

flycer.
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En simpel mulighed for sadan en fordeling kunne
vere en fordeling med eksponentielt aftagende tetheds-
funktion. Hvis vi kalder sandsynligheden for en ha&n-
delse, H, for P(H), kan vi f.eks. tenke os sandsyn-
ligheden for handelsen, at tidsintervallet er mindre end
en vis tid, T, er givet som faglger:

P(AST) —; f e X-ddt T >d

Funktionen under integraltegnet kalde tetheden for
fordelingen. Den ser ud som en langsomt dalende rejse
mod 0 (se figur 2).

Figur 2. Tetheden beskriver sandsynligheden for tidsinter-
vallerne, A{, pa den méde, at sandsynligheden for, at A¢
ligger i et interval et sted pd tidsaksen findes som arealet
over dette interval under tetheden.

At Kkorte intervaller har stgrre hyppighed end lange,
udtrykkes i folkevisdommen som den advarsel, at u-
lykker oftest kommer 3 ad gangen.

Men nu til den deterministiske del, pafyldningen.
Det serjo ud som om, hastigheden til dels afhenger af
niveauet. | det mindste, nar niveauet er kommet over
et vist punkt. Sammenhangen mellem hastighed og
niveau ma kunne udtrykkes i en differentialligning af
formen:

/=~ = F)

hvor F(y) &benbart er konstant for sma verdier af y
og nul nér cisternen er helt fuld. Alts&d noget i denne
retning:

Figur 3. Dette sdkaldte fasediagram udtrykker sammen-
haengen mellem pafyldningshastigheden, y', og vand-
standen. y.

Figur 4. Lgsningen til differentialligningen nar ikke til
en fyldt cisterne i endelig tid, en forhdbentlig urealistisk
model.

KVANT, maj 2007

Men dette valg er ikke korrekt, thi denne ligning, der
f.eks. er

riv _ [1,
dt A 2 —y,

forO <y < 1,
for 1<y <2,

har en lgsning, der ser ud som grafen i figur 4.
Den analytiske lgsning til eksemplet erjo:

11, for0 <t <1,
N2 — , forl<t.

Denne lgsning er urealistisk, da den aldrig bliver feerdig
med at fylde cisternen. | virkelighedens verden bliver
cisternen fuld i endelig tid, sa lgsningen ligner figuren
ovenfor. For at dette skal blive tilfeldet, ma differential-
ligningen se noget anderledes ud. Den skal have lodret
tangent i sit nulpunkt:

Figur 5. Et realistisk fasediagram ma have lodret tangent i
sit nulpunkt for at Igsningerne kan na et niveau i endelig tid!

F.eks. kunne F vere funktionen:

_F(\N_ T
dt V V2 —y,

forO <y < 1,
forl<y < 2.

Den lodrette tangent betyder, at der ikke gealder enty-

dighed for lgsningerne. Alle ender i endelig tid med at

tangere den singulere lgsning, der er konstant hg med

en fuld cisterne, som pa den farste figur (med t\ = 0
Lasningen til eksemplet er:

t for0 <t < 1
9 (3'4”, for 1<t < 3,
2, for3 <t.

Mogens Esrom Larsen er lektor
i matematik p4 Kgbenhavns
Universitet og har vaeret
redaktgr ved Kvant siden
starten.
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Kvantetornadoer i superledere studeret m ed neutroner

AfAsger Bech Abrahamsen, Afdelingenfor Materialeforskning, Forskningscenter Risg, Danmarks Tekniske Univer-

sitet.

Et fundamentalt spargsmal er, hvordan periodiske gitre pavirkes af punkt-uorden, og vortexgitteret i superledere
er et interessant modelsystem, da gitteret bestar af rgrformede superstrgmhvirvler, som man kan &ndre teetheden
af ved at &ndre det patrykte magnetfelt. Urenheder eller defekter i en superlederkrystal har tendens til at uordne
vortexgitteret. Vi vil her illustrere hvordan det medfarer forskellige glasfaser, som kan studeres med sméavinkel-
neutronspredning. Fastholdelse af vortexgitteret pa defekter har stor teknologisk betydning, da vortexlinier ellers
bevaeger sig under pavirkning af en stram og giver anledning til tab, hvormed superlederen far en endelig elektrisk
modstand. En teoretisk forudsigelse af, at den spredte neutron intensitet i Bragg glasfasen skal aftage, som en
potensfunktion med afvigelsen fra optimal spredningsbetingelse, er blevet bekreeftet eksperimentelt.

Fluks kvantisering i superledere

Mange faste stoffer bliver superledende ved lave tem-
peraturer, fordi en tiltrekkende vekselvirkning mellem
nogle af elektronerne far dem til at kondensere i en
felles grundtilstand. Ud over fraveeret af elektrisk mod-
stand har superlederkondensatet den egenskab, at det
begynder at rotere, hvis det udsattes for et magnet-
felt. Der kan i visse tilfelde opsta et tornado-lignende
bevaegelses-manstrer, som medfgrer en kvantisering af
den magnetiske fluks. En sadan kvantetornado kaldes
for en vortex. Figur 1 viser, atjo tettere man kommer
pa vortexkernen, jo hurtigere roterer det superledende
kondensat, som bestar af elektron par. Disse par har dog
en endelig bindingsenergi og rives fra hinanden inde i
vortexkernen, som ikke er superledende. Pardannelsen
er beskrevet i artiklen af Kim Lefmann pa side 15.

Figur 1. Vortexstrammenster (pile) af et superlederkon-
densat, hvor tetheden (flade) gar mod nul i vortexkernen
med en udstrekning givet ved koherenslengden C Den
magnetiske flukstethed (net) falder af med indtreengnings-
dybden X og den samlede fluks er givet ved flukskvantet
<Po = h/2e. Vortexmgnsteret eksisterer i superledere, hvor

forholdetk = X/f > 1 s/2 og som patrykkes et magnetfelt
af en vis starrelse.

Pinning af vortexlinier

I en perfekt superlederkrystal er en vortexlinie beskrevet
ved en ret linie orienteret langs det patrykte magnetfelt,
men hvis der er urenheder eller defekter i krystallen,
vil det veaere favorabelt at placere defekten inde i
vortexkernen. Dette kan forklares ud fra superlederens
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energiregnskab, hvor systemet vinder kondensations-
energien ved at skabe den superledende tilstand, men
taber energi ved at skabe den roterende superstrgm,
flukskvantet og den ikke-superledende vortexkerne. Da
en urenhed skaber et ikke-superledende omrade vil det
koste mindre energi, at placere en vortexkerne ovenpa
urenheden end i et omrade med fuld superledning. Vor-
texlinien fastholdes dermed af urenheden, som kaldes
et pinningcenter og det kraever en vis kraft at treekke
vortexlinien fri. N&r mange vortexlinier vekselvirker
dannes et gitter (figur 2), som deformeres af pinning
centrene, men pa bekostning af elastisk energi.

Figur 2. Bragg glas fasen (top) eksisterer ved lav vortex-
tethed og pinningcentre medfgrer kun sma forskydninger
fra et middel vortexgitter. Hver enhedscelle indeholder en
flukskvant og tetheden er derfor: n = 1/A = hvor
A er cellearealet og B den gennemsnitlige flukstethed i
cellen. Mellem B = 0,2 og 0, 5 Tesia varierer afstanden
mellem to vortexlinier fraa = 102 nm til 64 nm. Ved hgje
vortextetheder (bund) opstar der fejl i gitteret og denne fase
kaldes et amorft vortexglas [:].

Neutronspredning pa Bragg-glasfasen

Den farste teoretiske model for svag uorden i vor-
texgitre blev formuleret som et random-walk problem
[2]. Udbredelsen af en random-walk er proportional
med kvadratroden af antallet af skridt, man tager, og
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i vortextilfeldet vil udbredelsen repraesentere energi-
gevinsten i et lille volumen, mens at antal skridt svarer
til antallet af pinningcentre, som vortexlinierne gar
igennem. Ved at inkludere gitter periodiciteten er det
blevet forudsagt, at pinning ikke vil nedbryde vortexgit-
teret ved sma vortextaetheder, og at et middel gitter vil
bestd, som vist pa figur 2. Dette gitter vil kunne sprede
neutroner, fordi neutroner har et magnetisk moment,
og da spredningen er beskrevet ved Bragg’s lov, kaldte
man fasen for et Bragg glas. Ved hgjere vortextetheder
opstér der defekter i gitteret, som sa kaldes for et amorft
vortexglas [1].

Diffraktionsmgnsteret af neutroner spredt pa et vor-
texgitter er givet ved Fouriertransformationen af mag-
netfelt fordelingen i superlederen. Dette kan formuleres
ved produktet af en formfaktor, der beskriver, hvordan
en isoleret vortexlinie ser ud (net pa figur 1) og en
strukturfaktor, som beskriver, hvor vortexlinierne er
placeret i prgven (se figur 2). Eksistensen af Bragg
glasfasen blev indirekte eftervist ved hjelp af lav-
oplgst smavinkel-neutronspredning pa vortexgitteret i
(Ba,K)Bi03 [3], men Bragg-glasset er forudsagt til at
have en strukturfaktor, som kan males direkte og er
givet ved en potenslov:

s(qx) - gA" (1

hvor vektoren gx afspejler orienteringskorrelationerne
mellem vortexpar i gitteret og eksponenten a angiver
hvor langtreekkende korrelationerne er [1].

O

Figur 3. Planer i vortexgitteret (bld) giver anledning til
smavinkel neutronspredning af den indkormne balgevektor
k, med spredningsvinklen 20 givet ved Bragg’s lov: x =
2d sin(e), hvor x er bglgeleengden af neutronerme og d er
afstanden mellem gitterplanerne, go viser den reciprokke
vektor for de vandrette gitter planer og Bragg spredningen
opstdr, nér qo = kf —k,. Hvis afstanden mellem eller
orienteringen af planerne varierer, bliver qo mere udbredt
henholdsvis langs dJ] og gx - Man kan méle bredden langs
gx ved at rotere krystallen vinklen co i forhold til k-.
Intensiteten som funktion af co kaldes en rokkekunve.

KVANT, rmgj 2007

Figur 3 viser geometrien af et neutronspred-
ningseksperiment, som ger det muligt at male struk-
turfaktoren med hgj oplgsning. Denne geometri blev
realiseret ved at bygge en ny prgveholder til kryomag-
neten p& Paul Scherrer Instituttet (PSI, CH) [4]. Figur
4 viser rokkekurver af vortexgitteret i en Niobium én-
krystalskive, hvor pinningcentre er blevet introduceret
ved at diffundere ilt ind i krystallen. Intensiteten er
vist pd dobbeltlogaritmiske skalaer og den rette linie
bekrafter, at strukturfaktoren falder af som en potens-
funktion med a = 2,23, der er noget sterre end
forudsagt.

Malet med studierne af Bragg-glasfasen er at blive i
stand til at identificere overgangen til vortex-glasfasen
ved hgje felter, da strukturfaktoren i de to faser
har indflydelse pa bestemmelsen af de karakteristiske
lengdeskalaer X og Qfor superlederen. Denne overgang
er dog ikke observeret endnu.

Figur 4. Rokkekurver af vortexgitter i en Niobium én-
krystal med lille pinningcenter koncentration. De rette linier
illustrerer, at strukturfaktoren af Bragg glas fasen er givet
ved en potenslov som forudsagt, dagj_ = qo\co —co0 1.
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N eutroner og polymerer -

N anoteknologi

Af Martin E. Vigild, Institutfor Kemiteknik, Danmarks Tekniske Universitet, Lyngby og Kell Mortensen Polymer-
afdelingen, Forskningscenter Risg, Danmarks Tekniske Universitet, Roskilde

Polymerer bestar aflange, keedeformede molekyler opbygget af et stort antal mindre molekyler, monomerer. Poly-
merer kan fremstilles, s& de spontant selv-organiserer i domaner, der danner ordnede krystal-lignende strukturer
med gitterleengde i nanometer-omradet. Smavinkel neutronspredning er blandt de vasentligste teknikker, som

anvendes til at studere og forsta disse materialer

Materialer baseret pd polymerer findes overalt i
vores dagligdag og spiller en afggrende rolle i det
moderne samfund. Inde i et polymermateriale er
molekylerne kun 1-10 nanometer i stgrrelse, men fordi
molekylerne er lange og keadeformede, er de typisk
voldsomt viklet ind i hinanden, som spagetti i en pasta.
Dette giver materialet helt specielle mekaniske egen-
skaber, med bade veaske- og faststoflignende karak-
ter. Udover disse viskolastiske egenskaber s& kan
polymerer fremstilles, sd de spontant selv-organiserer
i nano-stgrrelse aggregater. Da den Kkarakteristiske
lengdeskala ligger i nanometer-omradet, er smavinkel
neutronspredning blandt de vasentligste teknikker til
studie og forstaelse af disse materialer.

Det er f.eks. muligt at syntetisere polymerer, hvor
hvert enkelt molekyle er fremstillet af to forskel-
lige monomerer, som udggr hver deres sektion (eller
blok) af molekylet. Disse materialer kaldes blok-
copolymerer. De udviser en lang reekke egenskaber som
ikke blot ggr dem serdeles attraktive til industrielle
anvendelser, men ogsa udger store udfordringer for os
som fysikere. Termoplastiske elastomerer baseret pa
blok copolymerer anvendes f.eks. til sdlerne i sportssko.

Figur 1. Kontrasten for neutronspredning gges, ndr brint
selektivt skiftes ud med deuterium i den ene type monomer-
molekyler i blok-copolymeren.

Laengdeskala og kontrastfglsomhed

Bade smavinkel rentgen- og neutronspredning
er metoder med den rette foglsomhed indenfor
lengdeskalaer typiske for polymerer. Neutron spred-
ning har imidlertid den uhyre store fordel frem for
rgntgenspredning, at man - sd at sige - kan farve
specifikke dele af molekylerne og dermed ggre dem
'synlige’ for spredningen. Det ggres ved at udskifte

26

brintatomer i udvalgte dele af molekylerne med tung-
brint isotopen deuterium. Da de fleste polymerer typisk
blot bestar af kulstof og brint, er der ikke meget kontrast
for Rentgen straler mellem to forskellige polymerer.
Men ved at erstatte nogle brint (H) med deuterium (D)
opnés der stor kontrast for neutroner. Figur 1illustrerer
dette for en lammellar nanostruktur. Her har den ene
bloks (lysebld) monomerer, som oprindeligt indeholdt
H-atonrer, faet ombyttet disse med D-atomer og er
blevet til 'rgde’ monomerer. Dette giver en meget bedre
synlighed i forhold til den anden halvdel af molekylet,
som bestar af 'markebld' monomerer.

Faseopfarsel

Smavinkel neutronspredning (Engelsk: Small Angle
Neutron Scattering, SANS) benyttes til studier af struk-
turelle forhold af sdvel termodynamisk stabile faser som
af transiente strukturer og egenskaber, der kan vere af
stor betydning i polymerer.

Figur 2. Fasediagram for polystyren-polyisopren (PS-
PI) diblok-copolymerer, med mikrofaseadskillelse i
mikroskopiske strukturer sont rumcentreret kubisk (BCC),
heksagonalt ordnede cylindre (HEX), lamelleert ordnede
lag (LAM), samt de komplekse faser af modulerede
lameller (ML) og den gyroide struktur (G). Temperaturen
er omvendt proportional med vekselvirkningsenergien
beskrevet ved produktet af molekylmassen N og
vekselvirkningsparameteren /. Det skal bemeerkes at hver
'komposition’ svarer til syntese af en given polymer med
specifik masse og 'koncentration’ [1],

Figur 2 viser fasediagrammet for et diblok-
copolymermateriale af polystyren og polyisopren, som
er fundet ved studier med SANS [1], For tilpas sma
molekyler og hgj temperatur vil blokkene veere bland-
bare og derfor danne en isotrop ’uordnet’ tilstand.
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Nar de to typer af blokke i polymeren ikke er bland-
bare, vil de forsgge at udskille sig i to faser, men
pd grund af den kovalente binding mellem blokkene
er dette ikke muligt. Faseadskillelsen sker derfor pé
det molekylare niveau, dvs. lengdeskala 10-100 nm.
’Mikro-fase adskillelse’ i domener er af 1. orden og
giver anledning til reguleere ’ordnede’ krystalstrukturer
pa det mesoskopiske niveau. P& det molekylzare niveau,
derimod, er materialet stadig amorft!

Ensretning af morfologi med felter

Uden speciel behandling af polymermaterialet vil
de ordnede strukturer danne forholdsvis sma ordnede
domener med tilfeldig orientering. | et spred-
ningseksperiment vil vi derfor observere isotrope
Debye-Scherrer cirkler pa detektoren, som illustreret i
figur 3a. Flvis polymeren imidlertid udsettes for blot et
simpelt forskydningsfelt vil den typisk omdannes til at
have en tekstur afkun et enkelt eller ganske f& domzner.
Spredningsbilledet er derfor ikke lengere en simpel
ring, men vil, afhaengig af hvorledes neutronstralerne
rammer prgven, give veldefinerede Bragg refleksioner,

som illustreret i figur 3b og 3c.

3D Ordered Powder Shear Oriented

Figur 3. Krystallografi p& en lamellaert struktureret PS-PI
diblok-copolymer. a Debye-Scherrer spredning fra krys-
tallinsk pulver, b og c: Spredning fra en felt-orienteret
monodoneene prove [2],

Polymerer udsat for forskydningsfelter har ikke kun
akademisk interesse. Polymerprodukter er typisk udsat
for forskellige former for forskydningsfelter savel un-
der processering som ved anvendelse. Eksperimentelle
studier med patrykt forskydningsfelt udfgres normalt i
reologiske instrumenter indsat i neutronstralen, hvorved
samhgrende struktur og mekaniske parametre kan
méles. Manipulation af teksturen af de forskellige mor-
fologier er et vigtigt veerktgj for praktisk udnyttelse af
blok copolymeres nanostrukturer.

Nanoteknologiske anvendelser

Som naevnt sa er sdlerne i sportssko lavet af et materiale
hvor de nanostrukturerede polymerdomaner er essen-
tielle for funktionen. Ligeledes findes der copolymerer
i plastre og sarplejeprodukter, som ved sin nanostruk-
tur giver den rette adhasion og fleksibilitet. Derud-
over er der mange ideer til fremtidige anvendelser
af nanostrukturen i blok-copolymerer. Man kan f.eks.
fjerne den ene blok efter selvorganisering [3]. Derved
opnds veldefinerede nano-porgse materialer, som kan
bruges til membraner, til katalyse eller til nanoreaktorer.
Porgsiteten kan ogsd bruges som litografisk skabelon
til at lave nano-magnstre eller til at opmagasinere aktive
molekyler, som afgives med kontrolleret hastighed.

KVANT, rmgj 2007

Dette er serdeles attraktiv indenfor medicinbehandling.
Séledes kan neutron-forskning af nanoskopiske materi-
aler danne grundlaget for meget spendende nanotek-
nologi.
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Manen i farver

De fleste mennesker opfatter Manen som farvelgs
eller grd. Men pé denne farveoptagelse fra d. 3. april
er de svage farveforskelle, som skyldes forskelle i
geologien, forsterket: BI& omrader er rige pa tita-
nium (og titaniumoxid) - her vil fremtidige sam-
fund méske udvinde ilt; orange viser aluminium og
jern, mens nedslagsomrader er hvide, idet materiale
fra undergrunden er slynget op. Galilei rumsonden
har fotograferet Manen med et lignende resultat. For
flere detaljer, se: http://www.perseus.gr/Astro-Lunar-
Scenes-False-Colour.htm

Foto: Anthony Ayiomamitis, Graekenland.
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Blgde m aterialer studeret m ed

sm dvinkelspredning

AfKell Mortensen, Forskningscenter Risg, DTK, Roskilde og Jan Skov Pedersen, Kemisk Institut og iNANO, Aarhus

Universitet, Arhus

Smavinkelspredning af rentgen- (SAXS) og neutronstraling (SANS) er blandt de veesentligste teknikker til ekspe-
rimentelle strukturelle studier af blgde materialer, sésom polymerer, biomolekyler og kolloider. De typiske dimen-
sioner, som kan undersgges med SAXS og SANS er fra 10til 1000 A, det vil sige indenfor nanometer skalaomradet.
SAXS og SANS kan derimod ikke give information pa atomar lzengdeskala.

Rentgenkilder er normalt mange stgrrelsesordener
mere intense end neutronkilder. Det gelder ikke
blot rentgenstraling fra synkrotronfaciliteter, men ogsa
typiske laboratoriekilder. Dette betyder, at hgjkvalitets
SAXS data normalt let kan optages pa et laboratorie-
instrument. Til gengald har neutronspredning den helt
unikke fordel, at spredningen fra forskellige isotoper af
samme atom kan vare meget forskellig. Det er den for
de to hydrogenisotoper 'H, og tung-hydrogen isotopen
deuterium, 2H. De to isotoper betegnes ofte henholdsvis
blot H og D. Ved kemisk substitution af givne hydro-
genatomer i en prgve med deuterium er det dermed
muligt at fremheve specifikke dele af strukturen uden
at @ndre systemets kemi og fysiske vekselvirkninger
vaesentligt.

For optimal udnyttelse af H/D-udveksling er det
klart, at mange SANS studier involverer store syntese
udfordringer, hvor hydrogen erstattes af deuterium pa
specifikke molekylare positioner. En mere enkel kon-
trast variation kan opnds ved at variere solventet som
partiklerne er oplgst i. | vandige oplgsninger males da i
en rekke H10/D20-blandinger.

2

Form factor of Micelle
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Compound Particle
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Figur 1. Formfaktoren af en micelle udtrykt som sammen-
sat af fast kerne omgivet af polymerkeeder [2].

Spredningsteori

For oplgsninger kan udtrykket for spredningsinten-
siteten med god tilneermelse reduceres til

1(Q) = n(Ap)2V2P(Q)S(Q) )

hvor n er antal partikler, V er volumen af en partikel,
Ap er spredningskontrasten og Q er spredningsvek-
toren, som er proportional med sinus til spredningsvink-
len. Form faktoren P(Q) er givet ved partiklernes
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geometriske form, mens S(Q) angiver korrelationerne
mellem forskellige partikler. For meget lave koncentra-
tioner er S(<2) = 1

P(Q) kan kun for simple geometriske former
udtrykkes ved analytiske matematiske udtryk [1]. Mere
generelt ma man benytte numeriske metoder til analyse
af strukturen, eller modellere strukturen som sammen-
sat af simple former. Modellen i figur | formulerer
sdledes formfaktoren for en polymer micelle som sam-
mensat af kugler og ideelle kaeder [2].

Eksempel: PEO-PPO-PEO blok copolymerer i vand

For at anskueliggere typiske anvendelser af
smavinkelspredning, gennemgas her et eksempel
baseret pd vandige oplagsninger af blok copoly-
merer. Disse polymerkeader bestar af to eller flere
blokke bestdende af hver deres monomermolekyler.
Blok copolymeren, som benyttes i dette eksem-
pel, betegnes PEO-PPO-PEO, og bestar af en cen-
tral poly(propylenoxid)-kede (PPO) omgivet af to
poly(etylenoxid)-keder (PEO) i hver ende. Vandige
systemer af PEO-PPO-PEO har en lang reekke egen-
skaber, der geor systemet velegnet som eksempel for
anvendelse af smavinkelspredning pa blgde materialer:
Afhangigt af koncentration og temperatur kan de
beskrives som uafhangige random walk polymerkader,
som miceller med sfarisk eller cylinderformet struktur,
samt svagt eller sterkt korrelerede miceller.

Varying DZ)/H ,O ratio

102
ur3 io~2 iol i0®
QA
Figur 2. a) Skematisk fremstilling af hvordan neu
tronerme ser miceller ved forskellige HNOA&"NO-blandinger.

b) Eksperimentelle data af PEO-dPPO-PEO miceller mélt
ved forskelligt H-Q/D» O vand-forhold.

Blede materialer studeret med smavinkelspredning



Figur 2 viser et eksempel pa et kontrastvariations-
studie af miceller i vandig oplgsning, hvor forskellige
D/O/LEO-blandinger er anvendt. Figur 2a skitserer med
gratoneskala kontrasten for neutroner, dvs. hvordan
neutronerne ’ser’ micellerne. | illustration nr. 2 har
vandfasen og den ydre micelle-skal samme ’grétoning’,
og neutronstrélen “ser’ kun kernen. Tilsvarende gealder
i illustration nr. 5, at det kun er skallen som ses.

Kontrastvariation er saledes en uhyre vigtig metode
til strukturelle studier ved brug af neutronspredning.
Da SAXS kontrasten er givet ved forskelle i elektron-
teetheder, kan den vare meget forskellig fra SANS
kontrasten. Derfor kan udnyttelse af kombineret SANS
0g SAXS samlet give langt stgrre information end den
enkelte teknik.

Figur 3. Eksperimentelle SANS data af en 25 % oplesning
af PEO-PPO-PEO copolymerer i D20, mélt som funktion
af temperatur [3],

Figur 3 viser SANS data fra et system af PEO-PPO-
PEO i tungt vand [3], Bemark at spredningen vokser
med temperatur. Fra ligning 1 kan vi konkludere en
temperatur induceret aggregering. Arsagen til denne ag-
gregering er, at PPO bliver mere hydrofob med tempe-
raturen, og derfor gnsker at undga kontakt til vandfasen.
Det opnds ved at danne miceller med PPO i kernen,
og de hydrofile PEO blokke i graensen til vandfasen.
Et andet forhold, som karakteriserer spredningen vist
i Figur 3, er, at der udvikles en karakteristisk top,
hvilket forteeller at micellerne ved de hgjere temperatu-
rer vekselvirker sterkt. Det skyldes primart at micelle
koncentrationen gges. Mere detaljerede analyser viser,
at micellerne effektivt vekselvirker som harde kugler
[3] . Derfor ses ogsa sakaldt ’hard-kugle’ krystallisation,
nar volumenfraktionen nér den kritiske veerdi pa 0,47
[4] , Krystallisationen ses i Figur 3 som en svag &ndring
af top bredden ved 25 C.

Ordnede strukturer visualiseres imidlertid meget ty-
deligere, hvis materialet udsattes for et forskydnings-
felt. Det krystallinske pulver af miceller omdannes da
til en tekstur bestdende af f& domener. Figur 4 viser
spredningsdata pd vandige oplgsninger af PEO-PPO-
PEO malt ved forskellige temperaturer og koncentra-
tioner [4], Diagrammet viser et righoldigt fasediagram
for disse prover, med faser bestdende af polymerer i
oplgsning (lav-koncentration, lav-temperatur hjgrnet),
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micelle 'gas’ fase med sferiske miceller ved mellem-
temperaturer og aflange miceller ved hgje temperatu-
rer, samt krystallinske micelle faser, inklusive kubisk,
hexagonal og lamelle faser ved hgje koncentrationer.
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Figur 4. To-dimensiponale spredningsdata af vandige sy-
stemer af PEO-PPO-PEO blok copolymerer, malt afheengig
af temperatur og polymerkoncentration [4].
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N eutron- og

partikler

rgntgenanalyse

af “drug delivery?”

AfLise Arleth, Biofysikgruppen, Institutfor Grundvidenskab, Det Biovidenskabelige Fakultet, Kgbenhavns Universitet

Hvis medicin kunne indgives kontrolleret i de organer, hvor der er brug for den, og pd en made sa den ikke samtidig
bliver spredt ud i de raske organer, ville det veere muligt at behandle en lang reekke sygdomme bedre og med feerre
bivirkninger. Der eksisterer f.eks. adskillige cellegifte, som har stort potentiale i forhold til kraeftbehandling, men
som man ikke ter bruge i praksis, fordi de har for store bivirkninger i de raske organer. Der forskes derfor intensivt
i sakaldte “drug delivery” systemer. Det ideelle drug delivery system kan for eksempel vare en lille kapsel, der
holder medicinen indkapslet, s leenge kapslen bevager sig rundt i blodbanerne, og farst lukker medicinen ud nar
den er kommet hen til den del af kroppen, hvor den skal virke. Denne artikel beskriver, hvordan en kombination af
neutron- og rentgenstraling kan benyttes, nar sadanne partikler skal udvikles.

For at “drug delivery” kapsler kan trenge ind i
sygt veev, skal kapslerne helst skal have en starrelse pa
mellem 10 og 100 nanometer. Stagrre kapsler kan ikke
treenge ordenligt ind i de mikroskopiske blodkar i det
vav, hvor de skal virke. Mindre kapsler trenger fint
ind, men siver naesten lige s& hurtigt ud igen. Hvis man
kender den typiske diameter af blodkarrene i vaevet, der
skal behandles, kan man udregne den optimale starrelse
af sin “drug delivery” kapsel.

Figur 1. A) Fosforlipid molekyle B) Stakke af fosforlipid-
dobbeltlag C) PEGyleret fosforlipid D) PEGyleret
fosforlipid-micelle. Nar man PEGylerer molekyler, binder
men kemisk en PEG (Polyethylenglycol) pd molekylet. |
eksemplet i figur 1C og D er der bundet en PEG keede med
en molmasse pa 5000 g/imol pd hvert fosforlipid molekyle.

Figur ID viser et eksempel p& en partikel, der
er blevet foresldet som drug delivery indkapsling af
fedtoplgselige typer af medicin. Partiklen bestar af
sdkaldt PEGylerede fosforlipider. Fosforlipider (figur
I A) er de grundleggende byggesten i cellemembraner.
De er som regel stavformede og bestar af et “hoved”,
som er vandelskende (hydrofilt), og to “ben” som er
vandskyende (hydrofobe). Den lagdelte struktur (figur

IB) , der er karakteristisk for en cellemembran opfylder

disse to modsatrettede “gnsker” fra molekylet: Hydro-
file hoveder er omgivet af vand eller andre hydrofile
hoveder, mens hydrofobe haler er omgivet af andre
hydrofobe haler. Det at fosforlipidmolekylet overordnet
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set er stavformet ger, at den flade membranstruktur
bliver favoriseret og at fosforlipid molekyler oplgst
i vand mere eller mindre spontant vil selvorganisere
sig i stakke af flade membraner, hvor hvert membran-
dobbeltlag har en tykkelse péa ca. 5 nm.

Ved syntetisk at fastggre en lang og pladskraevende
polymerkade, f.eks. en PEG kade, i fosforlipidens
hydrofile hoved (figur 1C) kan man favorisere andre
pakningsgeometrier. Hvis man fastggr en tilpas lang
PEG-k&de, vil man i teorien favorisere den nesten
runde micelleform, der er vist i figur ID. Det betyder
at vandoplgste PEGylerede fosforlipider spontant vil
selvorganisere sig i runde miceller, der hver is&r er
omgivet af en PEG-korona, som beskytter micellerne
mod at blive nedbrudt i blodbanerne.

SANS

Figur 2. Den eksperimentelle opstilling, der benyttes i et
smavinkelspredningseksperiment.

Et er teori, men et andet er praksis. For at kontrollere
om ens drug delivery kapsler nu ogsa har den gnskede
form og sterrelse, har man brug for en malemetode,
der kan give strukturel information pa den rele-
vante lengdeskala. Det er smavinkelspredning (small-
angle scattering) ideel til. 1 et smavinkelsprednings-
eksperiment (figur 2) sendes en smal strale af
rentgenfotoner eller neutroner igennem et maleglas
indeholdende den prgve, som man vil undersgge. Det
menster, den spredte strdling danner i sma vink-
ler omkring den upévirkede del af stralen, kaldes

Neutron- og rantgenanalyse af “drug delivery” partikler



smavinkelspredningen. Smavinkelspredningen afspej-
ler pravens struktur pd en lengdeskala af 1-100 nm,
som er den relevante lengdeskala til studier af drug
delivery partikler.

Hvis man har en vandig “oplgsning” af PEGylerede
miceller, som vist i figur ID, vil man have en masse
miceller orienteret i alle retninger. Dette betyder at det
dannede spredningsmenster bliver centrosymmetrisk,
sddan at man kan repreesentere al informationen i det
malte datasaet ved intensiteten af den malte spredning
som funktion af spredningsvinklen 6. 1 praksis viser det
sig, at vere smartest at repreesentere spredningsinten-
siteten som funktion af den sékaldte g-veerdi, hvor Q
beregnes udfra bglgelengden, X, af den indkommende
strale og spredningsvinklen 6 (se figur 2).

Figur 3. SAXS (nederst) og SANS (gverst) data pa den
samme preve bestdende af PEGylerede miceller i vandig
oplasning. Eksperimentelle data (punkter) med modelfit.

Som navnt kan et smavinkelspredningseksperiment
foretages bade med rgntgen- (Small-angle X-ray Scat-
tering, SAXS) og neutronstrdling (Small-angle neutron
scattering, SANS). Der opnés forskellige kontraster for
billeddannelsen med de to metoder. Neutronerne vek-
selvirker med atomkernerne og i praksis treder de hy-
drogen (1H)-rige dele af stoffet tydeligst frem i et SANS
eksperiment. Oplgses de PEGylerede miceller i tungt
vand (D90), vil de hydrogenrige miceller, incl. PEG-
koronaen, derfor fremtreede meget tydeligt. Omvendt
vekselvirker rgntgenstralingen med elektronerne i stof-
fet og SAXS data afspejler stoffets elektrontetheds-
fluktuationer, som igen omtrent svarer til massetetheds-
fluktuationerne. 1 en SAXS maling af en PEGyleret
micelle set pd en “baggrund” af vand, vil man farst
og fremmest fa infomation om micellens olielignende
indre, som har en masse- og elektrontethed, der er
ca. 20 % lavere end det vand micellen er oplgst i,
samt om det omgivende lag af fosforlipid hovedgrupper,
der har en masse- og elektrontethed, der er ca. 20 %
hojere end vandets. Den omgivende PEG korona har
omtrent samme masse- og elektrontethed som vand og
bliver derfor stortset usynlig i SAXS malingen. S& mens
SANS eksperimentet viser os den PEGylerede micelle i
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sin helhed, men uden at give detaljerede information om
micellens indre, viser SAXS eksperimentet os, hvordan
micellens indre ser ud, men uden at give megen in-
formation om PEG-koronaen. Ved at kombinere SANS
og SAXS data fra den samme preve, far man det
bedste fra begge verdener, og man kan bestemme
sine micellers struktur i meget stor detalje. 1 figur
3 er vist et eksempel, hvor en modelbaseret analyse
af de opndede SAXS og SANS data afslgrede, at de
PEGylerede miceller var svagt oblate. Analysen gav
derudover en mangde meget detaljeret information om
starrelse og form af den hydrofobe kerne, den hydrofile
skal og den omgivende PEG-korona [1], Tilsvarende
studier af miceller, der var ladet med sma hydrofobe
medicinmolekyler, viste hvordan micelleformen blev
pavirket af medicinladningen og i sidste ende ogsd, at
de PEGylerede miceller var sardeles velegnede som
drug delivery partikler [2],
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N eutronrefleksioner

Af Beate Kidsgen, Institutfor Fysik og Kemi, Syddansk Universitet, Odense og Kaspar Hewitt Kleng, Niels Bohr

Institutet, Kgbenhavns Universitet

"Olie er vandafvisende™: de farverige overflader pa vandpytter, giver synligt bevis for dette dagligdags feenomen.
P& samme made kan straler af neutroner, i stedet for lysstraler, bruges til at undersege egenskaberne af meget
tynde overfladelag. | det falgende vil vi forteelle om princippet ved neutronrefleksioner, og give eksempler pa deres

anvendelse.

Refleksion fra gennemsigtige overflader

Alle har oplevet irriterende refleksioner fra vindues-
glas: Selv nar man kigger vinkelret ind gennem et
glasvindue, vil ca. 8 % af lyset blive reflekteret tilbage
mod en, i stedet for at passere igennem. Figur 1 viser
et billede taget af den ene forfatter, da hun kiggede
ind i et museum ude fra gaden: Refleksionerne fra
gaden overlapper med det transmitterede lys inde fra
museet i en grad, sa udstillingen nasten ikke kan
ses. Den franske fysiker Fresnel (1788-1828) lavede
et grundigt studium af lysets refraktion vs. refleksion.
Han kogte sine opdagelser ned til et, stadig gyldigt,
seet af ligninger, som beskriver graden af refleksion
og transmission for en elektromagnetisk bglge som
funktion af indfaldsvinklen, nar den overgar mellem lo
medier med forskellige refraktionsindeks.

Figur 1. Transmitteret lys indefra et museum, blandet med
refleksioner fra gadebilledet i et udstillingsvindue.

Et seerligt tilfeelde er totalrefleksion, som opstar, nér
lys bevaeger fra et medie med hgj densitet til et
med lav densitet («/,,,,,) (f.eks. fra vand til luft); alt lys,
som rammer overfladen med en vinkel mindre end den
kritiske vinkel 9Cbliver reflekteret, og intet lys slipper
igennem.

Moderne fysik har udvidet vores forstaelse af optik,
og har indlemmet lysets pavirkning af partikelbglger i
den.

NA&r neutroner rammer en overflade

I 1924 postulerede De Broglie, at stof, som bevager
sig med hgj hastighed, kan opfattes som en bglge, hvor
bglgelengden X — h/(mv) er givet ved partiklens
masse m, dens hastighed v og Planks konstant h. Siden
da har talrige eksperimenter givet beviser pa denne
sdkaldte bglge/partikel-dualitet. P& samme made kan
straler af neutroner ogsa opfattes som bglger: de har
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typiske optiske egenskaber, som interferens, refleksion
og diffraktion. Figur 2a viser et eksempel pa reflek-
tiviteten af en neutronbglge, med bglgeleengde X =
4,6 A, som rammer en overflade mellem silicium og
vand. Den kritiske vinkel, 0OC = arcsin(n/,,,,/«/,,,.1,), er
meget lav sammenlignet med, hvad den ville veere for
en lysstrale.

Figur 2. a, venstre: for vinkler mindre end 0, sker der
total intern refleksion. Over OC falder intensiteten af den
reflekterede strale som 9~4.b, hgjre: Et midterlag resulterer
i en oscillerende, aftagende intensitet.

Neutroner afslgrer tynde lag mellem medier

De mange farver i olieforurenede vandpytter (se figur 3)
skyldes interferens fra lys, som bliver delvist reflekteret
fra toppen af olielaget, men ogsé delvist gar igennem
olien, for sé at bliver reflekteret i overgangen fra olie til
vand, da den lettere olie vil legge sig som et tyndt lag
ovenpa vandet. Der er en lille forskel i hvor langt de to
lysstréaler skal beveege sig, hvilket svarer til et faseskift,
som belyst med hvidt lys, medfgrer de farverige kanter.
Det er muligt at analysere detaljerne i farvemgnsteret
og pa den méade beregne tykkelsen af olielaget. Un-
der monokromatisk lys ses kanterne som en forskel
i lysintensiteten. Men brugen af synligt lys har den
begransning, at det ikke kan bruges til at undersgge lag,
som er tyndere end lysets bglgeleengde.

Figur 3. Olie, som flyder pa en vandpyt, danner et tyndt
mellemlag i overfladen mellem vand og luft.

Neutronrefleksioner



| de tilfelde kommer den korte bglgelengde af
“partikellys” én til undsetning: En neutronstrale med
en bglgelengde pa ca. 5-10 A ger det muligt at studere
lag med tykkelser i nanometer-omradet.

En simpel eksperimentel fremgangsmade for at un-
dersgge sadanne lag er at placere sine prgver i et
tyndt lag pa overfladen af en siliciumskive, parallelt
med en neutronstrale. Sa drejer man kontinuert praven,
sd beamet rammer skiven nedefra under en meget
lille vinkel. Da siliciumskiven typisk har en hgjere
densitet end laget, opfyldes de optiske betingelser for
totalrefleksion, sa hele neutronstralen bliver reflekteret
fra overfladen. Kun nar indfaldsvinklen bliver sterre
end den kritiske vinkel, falder intensiteten af den re-
flekterede strle. Pga. det tynde lag pa overfladen af
prgven, er det en anderledes situation end den i figur
2a, da vi her ogsa vil have, at en del af stralen bliver
reflekteret fra overfladen p& undersiden af det tynde lag.
De reflekterede straler fra over- og undersiden af laget,
interfererer med hinanden og giver, som funktion af ind-
faldsvinklen, et sakaldt Kiessig-mgnster, som er vist i
figur 2b. Essentielt er det det samme intensitetshenfald,
som man ser i 2a med nogle forstyrrelser fra det tynde
lag. Ud fra det preecise mgnster, kan man sa analysere
sig frem til detaljer om laget, s3 som dets tykkelse
0og homogenitet. Metoden kan udvides til at analysere
flere tynde lag ovenpa hinanden, men dette kreever mere
komplicerede eksperimenter og dataanalyser.

Hvad er interessant at undersgge?

Funktionelle membraner er almindelige i levende or-
ganismer. Fremtidig teknologi kan tenkes at imitere
biologiske systemer for at Igse bestemte opgaver, som at
lave en kunstig membran, der kan filtrere affaldsstoffer.
Naturen ggr det ved brug af funktionelle proteiner,
som sidder i en dobbeltmembran af fedt. | et bio-
imiterende produkt kunne man sette membranen fast
pa en siliciumskive med et lag polymer imellem for at
statte proteinet (se figur 4a). Derefter vil man kunne
detektere affaldsstofferne med spektroskopi.

Figur 4a. Skematisk fremstilling af en bio-imiterende
membran.

Der er mange lovende teknologiske muligheder i
dette, men de teknikker, som evolutionen har frembragt,
er svare at kopiere, hvilket til dels skyldes manglende
indsigt i de grundleggende egenskaber af disse sam-
mensatte systemer. Metoder til at bygge membran-
lag skal udvikles, og resultaterne grundigt undersgges.
Neutronrefleksionseksperimenter, som vist i figur 4b,
forteller os om den sekventielle opbygning af mem-
braner, og deres strukturelle opbygning.
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Figur 4b. Neutronreflektogrammer som viser Kiessig
mgnstre fra en polymermembran (~400 A) med et enkelt
fedtlag ovenpd (..« A), monteret p& en siliciumskive, og
malt i bliv. normalt og tungt vand.
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Mit formal med artikelserien om breddeopgaver er - udover at ggre opmarksom pd RUCs fysikuddannelse -

af neutroner

- breddeopgave 27 m ed

dobbelt: Dels

udvalger jeg opgaverne, sa de kan have interesse som fysikproblemer i egen ret. Dels udvalger jeg dem med henblik pé at kunne
knytte didaktiske overvejelser til dem af interesse for fysikundervisere. | farste omgang i forhold til universitetsundervisning.
Men i anden omgang kunne der maske ogsé treekkes paralleller til andre undervisningsniveauer.

Her bringes lgsning og kommentarer til opgaven fra forrige
nummer samt en ny opgave. Opgaven i sidste nummer af
KVANT var denne breddeopgave fra RUC (nr. 27 i reekken
her i KVANT):

27. Nedbremsning af neutroner

Lette kerner er bedre til nedoremsning af neutroner i reak-
torer end tunge kerner. Hvordan afhznger det maksimale
forholdsmassige energitab af en neutron ved et elastisk
sammenstgd med en kerne afdennes masse? Begrund svaret.

Lasning

Det forholdsmaessige energitab for en neutron ved et sam-
menstgd med en kerne med en given masse er storst ved et
centralt sammenstad. Vi vil derfor ngjes med at regne i én
dimension svarende til figuren:

Far sammenstad Efter sammenstad
m M m M

Da der bade er energibevarelse og impulsbevarelse under
stgdet, geelder der med figurens betegnelser, og idet vi regner
klassisk:

-mir = -Mur H—mu2 (1)
2 2 2
mv = Mw —mu (2)

Ligning (1) kan omformes til (v + u) *(0 —u) — (M/m)-u>2.
Sammenholdes det med v + u = (M/m) mw fra (2) fas
v —u = w. Laegges disse to sidste ligninger sammen fas
2v = (1 + M/m) mur hvoraf vi fér:

\Mw?2 4mM
AE/E =
1?2 (m+ M)2 (3)

for det forholdsmassige energitab AE/E.

Resultatet stemmer overens med, at AE/E skal ga imod
0 for m gdende imod 0 og for M géende imod 0, og at AE/E
skal veere 1form = M.

Kommentarer

1 Umiddelbart skulle vi forvente, at AE/E afhang af de tre
inputvariable m, M og v til problemet. Men det ses overras-
kende nok, at AE/E kun afhanger af forholdet imellem m
og M, og ikke af v. Havde vi teenkt dimensionsanalytisk ville
overraskelsen imidlertid have veeret til at forudse: det er ikke
muligt at danne en dimensionslgs sterrelse af m, M og v, der
inddrager v.

Konklusionen ud fra dimensionsovervejelser, at det re-
lative energitab ved nedbremsningen af neutroner ikke kan
afhaenge af deres fart, er bundet til, at feenomenet kan
beskrives klassisk. Det kan det ogsa i det vasentlige. Men
setter vi os for at udregne en relativistisk formel for det
relative energitab, kan vi ikke forvente uafhaengigheden af v.
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I det tilfeelde ma vi nemlig regne med lysets hastighed ¢ som
en ekstra inputvariabel for problemet. Af dimensionsgrunde
ma vi derfor forvente, at AE/E bliver en funktion af v/c
udover af M/m.

Med forkortelsen yv for 1j 1—(v/c)2 og tilsvarende
for yu og yw kan energibevarelsen og impulsbevarelsen for
vores centralstgd relativistisk skrives:

my,,c2 + Mc2 = myuc2 + Mywc?2 4

09
my,,v = Myww - myuu ®)

Ved at udtrykke y,,u ved y,, og tilsvarende for u og w, herefter
eliminere yu, saledes at ym findes som funktion af v,,, finder
jeg efter en del mellemregninger resultatet:

A = Meg -
mcz(yv - l)

aty. t D).,
azt 2ayo+ 1

(6)

hvor a er en forkortelse for M/m. Altsa som forventet en
funktion af M/ m (= a) og v/c (viay,,).

Jeg har valgt at sammenholde AE med neutronens
kinetiske energi fremfor dens totalenergi for at kunne
jeevnfare med (3). Ligning (6) ses at stemme overens med
(3) fory, = 1, som den skal. Resultatet stemmer - som det
klassiske ogsa gjorde - overens med, at AE/E”\n skal ga
imod 0 for a gdende imod 0 og for a géende imod oo, og at
AE/Ekinskal vere 1fora = 1.

2. Den opmarksomme laser teenker maske, at jeg finder
dimensionsbetragtninger vigtige i undervisningen pa bred-
dekurset, siden jeg i 4 af de sidste 5 artikler i reekken her
har veeret inde pd emnet. Det har den opmarksomme laeser
i givet fald ret i. Jeg regner dimensionsbetragtninger for en
vigtig del af det at kunne teenke som en fysiker.

Breddeopgave 28. Billard

Inden naste nummer af KVANT udkommer kan laeserne
eventuelt overveje lgsningen til denne eksamensopgave fra
breddekurset pd RUC (fra sommereksamen 1997, nr. 28 i
reekken her i KVANT):

Banderne pa et billardbord er konstrueret med en stedhgjde
(jvf figur) for sted mellem baller og bander, saledes at en
rent rullende beveegelse vinkelret mod banden reflekteres i
en rent rullende bevagelse bort fra banden. Hvor stor er
stgdhgjden? Begrund svaret.

Lasning og kommentar bringes i na&ste nummer.
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A ktuelle bogger

AfFinn Berg Rasmussen og Michael Cramer Andersen, KVANT

Tycho Brahes verden

Redigeret af: Poul Grinder-Hansen, Nationalmuseet
2006, 286 sider, rigt illustreret, 198 kr. inkl. moms. Se
www.natmus.dk.

1 forbindelse med Nationalmuseets udstilling “Tycho
Brahes verden” har museet udgivet denne samling af 20 es-
says, der dekker veesentlige traek af Tycho Brahes tid og hans
plads iden. Artiklerne kommer vidt omkring: herremandsliv,
dragt, dans, musik, narre, arkitektur, dannelse, uddannelse,
filosofi og religion.

Kun en af artiklerne, af Kristian Peder Moesgaard,
diskuterer egentligt astronomiske spgrgsmal. Det drejer sig
iseer om det for den tid helt nye verdensbillede og om, hvorfor
Tycho Brahe ikke helt kunne godtage den copernicanske
opfattelse. Tycho Brahe mente helt korrekt, at sigteretningen
til stjernerne matte eandre sig gennem dret, hvis Jorden
gennemlgb en bane om solen. Denne parallakse er for lille
til at kunne observeres med Tycho Brahes instrumenter, og
de deraf fglgende stjerneafstande forekom ham utaenkeligt
store. Stjernernes tilsyneladende sterrelse pa 1 bueminut
ville omvendt fare til, at stjernerne skulle vaere absurd store,
nemlig af starrelse som Jordens bane om solen. Ngglepunktet
er malengjagtighed, og Moesgaard viser gennem en reekke
smukke billeder eksempler pd Tycho Brahes instrument-
forbedringer. En anden artikel, om bygningerne pd Hven,
bergrer kort disses betydning for observationerne.

Der er to emner, som optager alle med interesse for
Tycho Brahe: hvorfor forlod han Danmark, og hvordan dgde
han? Alex Wittendorff belyser det farste ud fra et synspunkt,
som i hvert fald for mig er nyt. Christian 4. udnavnte
1596, da han blev myndig, en ny kansler, Christian Friis
til Borreby. Friis mente, at det var kongemagtens pligt at
gennemtvinge den rette lutherske lere i landet. Idet Tycho
Brahes opfattelse og praktisering af kristendommen ikke
stemte med den rette laere, métte han i betragtning af sin
bersmmelse og internationale anseelse regnes for en farlig
mand. Friis og dermed kongen kunne derfor ikke laengere
se gennem fingre med Brahes vitterligt mange forsgmmelser
af sine lensherrepligter, som dermed blev et skudsikkert
paskud til at indstille den arlige stette til observatoriet pa
Hven og til at fjerne Brahes lensindteegter. Hvor funda-
mentalistisk religionsopfattelsen kunne veere, fremgar af en
tankeveekkende historie fra 1553, der fortelles i artiklen
“kirken og afvigerne” af Martin Schwarz Larsen. En gruppe
pa ca. 150 protestanter pa flugt for religigs forfalgelse i
England landede i Helsinggr og bad om ophold i Danmark.
En gennemgang af deres kristentro viste imidlertid, at der
var et punkt, hvor de afveg fra den lutherske lare: nadveren.
De opfattede nadveren som et symbolsk maltid, hvorimod
Luther (og med ham den danske konge og de danske kirke-
lige autoriteter) haevdede, at brgdet og vinen virkeligt var
Kristi legeme og blod. Denne "falske” opfattelse var nok
til, at asylansggerne blev afvist og sendt ud pa havet igen i
novembervejret.

Artiklen “Tycho Brahes begravelse i Prag”, af Jens
Vellev, handler bade om Brahes ded og begravelse og om de
senere undersggelser af graven i Teynkirken i Prag. Johannes
Keplers beskrivelse af det fatale sygdomsforlgb 13.-24. ok-

KVANT, maj 2007

tober 1601 gengives i oversattelse fra den latinske tekst i
observationsprotokollen. Som formodentlig bekendt har en
nylig undersggelse af harrester fra graven pavist en forhgjet
kviksglvindtagelse et halvt degn for Brahes dgd. Det kunne
naturligvis stette spekulationerne om et giftmord. Vellev
prever ikke pa at tage stilling, men refererer forskellige
samtidige udtalelser og senere formodninger. Man savner
her en leegefaglig kommentar: var sygdommen ikke dgdelig
nok i sig selv og kunne der ikke have veret brugt en
kviksglvholdig medicin?

Hist og her i bogen er der nogle sma fejl, og et par af
dem er lidt pudsige: om forfatteren til artiklen “Dannelse
0g uddannelse” ma man tro, at hans egen dannelse hverken
har matematik eller sprog som styrkepunkter. Han oplyser
(side 35), at Martin Luther levede fra 1483 til 1646, altsa ca.
163 ar, og unge adelsmzands dannelsesrejse, “den store tur”
(Europa rundt), betegnes (side 43) “la grand tour”. Det rette
udtryk er “le grand tour”. Den anden grammatisk korrekte
mulighed “la grande tour” ville betyde “det store tarn”. Man
kan selvfalgelig ikke forlange indgaende franskkundskaber
hos en forfatter, der skriver p& dansk, men hvis han vil
smykke sin tekst med noget udenlandsk, ber der da citeres
korrekt. En lille dansk sprogblomst (side 177) er “et hem-
meligt sted langs Nilen”; hvor langt er det sted mon?

Bogen rummer mange smukke og relevante illustrationer,
som ggar det til en forngjelse at lsese eller bare kigge i den.
Man far meget at vide om det andelige klima pa Tycho
Brahes tid, om hans sleegt og om forholdene p& Hven. Del-
er ogsa en del information, som astronomer og fysikere kan
leve lykkeligt uden, fx om dans pé& herregérdene eller om
mgnsteret i Tycho Brahes ligdragt.
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TYCHO BRAHES VERDEN

OM BEVIDSTHED 0O
KOSMOLOGISKE

Om bevidsthed og kosmologiske principper

Af: Kay Akselbo, Underskoven 2007, 182 sider, 279 kr. inkl.
moms. Se www.underskoven.dk.

Redaktionen har modtaget bogen “Om bevidsthed og
kosmologiske principper” af civilingenigr Kay Akselbo, der
i gvrigt har skrevet et par artikler i KVANT de senere ar.

Bogen er en filosofisk og kosmologisk undersggelse,
der tager udgangspunkt i den menneskelige bevidsthed og
forholdet til verden som iagttagelsesobjekt. Forfatteren an-
griber problemet fra forskellige perspektiver: Filosofisk, bio-
logisk, psykologisk. Newtonsk og relativistisk.

MCA
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Afsender: KVANT c/o Niels Bohr Institutet, Universitetsparken 5, 2100 Kgbenhavn 0.

Returneres ved varig adresseandring

Bohrs sam lede

verker -

kom plette

Niels Bohr Collected Works - vol. 12, Popularization and People (1911-1962)

Redigeret af: Finn Aaserud. Amster-
dam: Elsevier2007 (www.elsevier.com),
610 sider, 150euro(ca. 1.130 kr.).

Udgivelsen af Niels Bohrs samlede
veerker, har ndet en afslutning efter 35
ars arbejde under forskellige redaktarer.
De samlede veerker indeholder samtlige
af Bohrs publikationer, i facsimile og i
engelsk oversattelse. Der bringes ogsa
upublicerede manuskripter og breve til
belysning af publikationerne, historiske
indledninger af redaktgrerne samt illus-
trationer.

Bind 1-9 omhandler Bohrs arbejder
indenfor fysik. Bind 10 rummer et ud-
valg af Bohrs filosofiske skrifter og bind
11 handler om hans politiske engage-
ment.

| det nye bind 12 er samlet Bohrs po-
pulere arbejder samt nekrologer og an-
dre lejlighedsskrifter for kolleger, venner
og familie. Bind 12 er redigeret af vi-
denskabshistoriker Finn Aaserud, leder
af Niels Bohr Arkivet (www.nba.nbi.dk).

Frontispice viser Bohr, der arrangerer det
arlige gruppebillede af medarbejderne pa
Institutet (bind 12).

Bind 12 handler dels om Bohr som
person og om hans bestrebelser pa at
forklare kvantemekanikken og dens kon-
sekvenser for fysikere og almindelige
mennesker. Dette skete bl.a. iradiofore-
drag for Skandinaviens gymnasieelever
og i artikler til encyklopedier.

Hovedparten af bogen rummer Bohrs
skrifter om store personligheder inden-
for fysikken (f.eks. Newton), hans lere-
mestre og kolleger (f.eks. Rutherford
og Einstein), samt lejlighedsskrifter om
venner og familie. Disse artikler vid-
ner om Bohrs store sociale netvaerk og
bidrager samtidig til at belyse Bohr selv.

Bogen bringer et udvalg af Bohrs
relevante korrespondance og centrale
manuskripter. Endelig slutter bogen af
med en bibliografi, hvor Bohrs mange
publikationer er ordnet kronologisk med
angivelse af, hvor de kan findes i de
forkellige bind af Bohrs samlede veerker.

Mange af teksterne og fotografierne
har ikke tidligere veret offentliggjort.
Det er en meget flot afslutning pa veer-
ket, Finn Aaserud har redigeret.

Bohrs samlede veerker komplet i 12 bind.

Bggerne i serien koster fra 150 til 438
euro (fra 1.130 til 3.300 kr). Flere bind
er udsolgt, men forlaget planlegger en
samlet genudgivelse i 2008.
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