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Fokussierende Monochromatoren fiir Einkristallverfahren?

VoN H.JAGODZINSKI

Institut fiir Kristallographie der Universitdit, 8 Miinchen 2, Luisenstrasse 37/11, Deutschland

(Eingegangen am 11. Juli 1967)

Quantitative X-ray intensity measurements are often hindered by small crystals. It is shown that the
usual film and diffractometer techniques are inconvenient in this case. The use of cylindrically bent
monochromators and fine focus-tubes in a special position with a small crystal of arbitrary shape
(needles are advantageous) leads to optimal intensities and resolution powers. This method forms a
reliable basis for quantitative measurements for film and counter techniques as well.

Einleitung

Die Verwendung fokussierender Monochromatoren fiir
Beugungsaufnahmen an Einkristallen ist dann allge-
mein {iblich, wenn ein diffuser Untergrund geringer
Intensitit gemessen werden soll. Es wird dann die
Messung meist mit Filmmethoden durchgefiihrt, weil
die gleichzeitige Aufnahme des gesamten Schnitts der
Ewald-Kugel mit dem reziproken Raum erhebliche
Verkiirzungen der Messzeit mit sich bringt. Die Ver-
wendung von gebogenen Monochromatoren anstelle
von ebenen fiir die quantitative Messung der scharfen
Bragg-Reflexe mit Film oder Zihlrohr ist jedoch kei-
neswegs iiblich; sie wird nach Woitschach (1956) fiir
Rontgenstrahlen sogar als unzweckmaissig angesehen.
Azaroff (1957) empfiehlt dagegen gebogene Mono-
chromatoren fiir Aufnahmen nach der Buergerschen
Prazessionsmethode, wiahrend Ladell & Spielberg
(1966) sich in einer ausfiihrlichen Versffentlichung auch
mit der Monochromator-Geometrie fiir Einkristall-
diffraktometer auseinandersetzen. Allerdings werden
die Fokussierungseigenschaften in diesen Arbeiten nur
am Rande diskutiert. Auf die zahlreichen Verdffent-
lichungen, die den Einsatz von gebogenen Monochro-
matoren in der Pulverdiffraktometrie behandeln, soll
hier nicht eingegangen werden; man vergleiche dazu
den Artikel iiber Monochromatoren in den Interna-
tional Tables for X-ray Crystallography (1962). Fiir
Neutronenspektrometer gibt es eine Reihe von Arbei-
ten [vgl. z.B. Dachs & Stehr (1962)], die jedoch mehr
den Gedanken einer hohen Integralintensitit bei op-

timaler Aufldsung verfolgen und die nutzbare Kristall-
grosse ausser Acht lassen.

Im folgenden soll gezeigt werden, dass die Anwen-
dung fokussierender Monochromatoren besonders fiir
sehr kleine Kristalle entscheidende Vorteile bietet,
wenn die Geometrie des Aufnahmeverfahrens optimal
gewahlt wird; auch fiir die Messung mit Zihlrohren
ergeben sich dabei wichtige Vorteile des Intensitéts-
verhaltnisses Ir/Iy (Ir=Intensitit des Bragg-Reflexes,
Iy =Intensitat des kontinuierlichen Untergrundes).

Das integrale Reflexionsvermogen bei Drehaufnahmen

Normale Verfahren mit gefilterter oder ungefilterter
Strahlung

Im folgenden werden wir die Absorption vernach-
lassigen, was die Allgemeinheit der untenstehenden
Erérterungen nicht beeintrachtigt. Der Versuchskristall
K (Fig.1) werde um seine vertikale Achse gedreht, die
Netzebenennormale liege senkrecht zur Drehachse. In
erster Naherung (fiir kleine Offnungswinkel) streut
beim Durchdrehen des Kristalls das Volumenelement
dV die integrale Intensitit /dV in einen bestimmten
Beugungswinkelbereich

lo+dio
1av = FsgangS i(Ddi=FdVELidd, (1)
o
mit
F=Fliachenhelligkeit der Strahlungsquelle R (kon-
stant angenommen)
&% =axialer Offnungswinkel
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&9=azimutaler Offnungswinkel
V'=Volumen des Kristalls

i=gemittelte spektrale Verteilung von i(1), es wird
vorausgesetzt, dass A auf einen engen Bereich be-
grenzt wird (z.B. Diskriminatoren) .

Die gesamte integrale Intensitit betrdgt also nach
Integration iiber das Volumen (wobei gegebenenfalls
Absorption und Extinktion zu beriicksichtigen sind):

L= SIdV=FVis§s‘,’A,1 . @)

Wir nehmen dabei an, dass die Messeinrichtung D
(Film oder Detektor) so beschaffen ist, dass sie die
gesamte gestreute Intensitit aufnehmen kann. Kristall-
volumen ¥ und die Offnungswinkel &2,2 konnen aber
aus den bekannten Griinden nur bis zu einer bestimm-
ten Grenze gesteigert werden, wenn die Reflexiiber-
lappung vermieden werden soll. Sie sind durch die fol-
gende Abschatzung festgelegt (Berechnung folgt aus der
Ewaldschen Konstruktion):

a* AA
sgmax= moz —tgbo K > 8(2) max=a*)~0 . 3

Gleichung (3) gilt nur fiir nicht zu grosse Glanzwinkel
6<80° und kleine Offnungswinkel emax und dient nur
der Abschatzung des richtigen Wertes von 4A/A. Die
Ableitung wurde folgendermassen angesetzt: ein Re-
flex mit dem Winkel 6, ist von 6 Nachbar-Reflexen im
Abstand a*=1/a (rechter Winkel!) umgeben. Vier
davon liegen in der Aquatorebene (vgl. Fig.1). Gilt
i(A)=ip=const. (etwa erfiillt fiir Neutronenbeugung),

so wird die Optimierung des Verfahrens nach Gleich-
ung (2) und (3) angegeben:

4F 1 a*h
Ao 2 sinbytgby @

Man wird die Offnungswinkel der Messeinrichtung nur
ungern mit 8 d4ndern; will man also 8=60° erreichen,
so gilt bei Ag=1 A 44/A~1-7.10-2und &2, ~3 . 10-2
Radian mit a*=5. 102 A-1 (a=20 A).

Der maximale Offnungswinkel &2 liegt bei ca. 1,7°.
(Ein 1 mm breiter Reflex entspricht in einer Kamera
mit 57,3 mm Durchmesser einem Offnungswinkel von
2°). Fiir Rontgenbeugung ist jedoch 41/ nicht opti-
mal zu wahlen. Wenn man etwa den Dublett-Abstand
der Cu K-Strahlung heranzieht, ergibt sich 41/A~
2,6 . 1073, Dieses kleine 41/A gestattet einen grosseren
Offnungswinkel geméss Gleichung (3), ndmlich fiir =
60°, %..~6.1072, das fiihrt aber zu einer geringeren
Integralintensitat, geméass Gleichung (2), in der die
Zehnerpotenz nicht kompensiert werden kann.

Da aus Gleichung (4) hervorgeht, dass die Fokus-
fliche der Rohre nur vermindert werden sollte, wenn
sie effektiv £2&? iiberschreitet, und ferner bekannt ist,
dass fiir die R6ntgenrohre die Flichenhelligkeit F nicht
so weit gesteigert werden kann, wie es dem reziproken
Wert der Fokusfliche entspricht, wire das Verfahren
mit maximalen Offnungswinkeln fiir Neutronen und
Rontgenstrahlen mit den gegebenen Einschrinkungen
fiir 42/A optimiert.

Im Falle der Neutronenbeugung werden die Experi-
mente heute durchaus im Sinne dieser Uberlegungen
durchgefiihrt, fiir die R6ntgenbeugung wird dagegen

Aquator

(b)

Fig.1. Berechnung der Integralintensitit: (a) polychromatische Methode, (b) ebener Monochromator. R=Strahlenquelle (z.B.
Rohre), K=Kristall, D=Detektor, M = Monochromatorkristall.
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meist mit kleineren &2, gearbeitet, weil damit das Ver-
hiltnis Ir (Intensitat des Reflexes) zu Iy (Intensitét des
Untergrunds) entscheidend verbessert wird.

Monochromatoren

Fiir Neutronen ist der Einsatz von Monochromato-
ren oder Choppern unvermeidbar, wenn 42 eingeengt
werden soll. Zur Verbesserung des Verhiltnisses Ir/Iy
setzt man aber auch fiir Rontgenstrahlen hiufig Mono-
chromatoren ein. Bei Verwendung eines der dynami-
schen Theorie gehorchenden Kristalls wire theoretisch
die verlustlose Totalreflexion in einem kleinen Winkel-
bereich dwr moglich, im allgemeinen besitzt der Kri-
stall aber ein integrales Reflexionsvermégen, das hier
mit Rdw angegeben sei (R< |,dw > dwr).

Der Kristall streut also bei extrafokaler Lage die
Intensitét

— Rdw VFe"S i[A(e2)]dez

= RdwViFele . ®)

A ist fiir die meisten 6 praktisch unabhingig von e&;
(kleine &,!) Obwohl fiir i[A(ez)] fiir vorgegebenes &z, 4
festgelegt wird, darf wegen der existierenden Reflexions-
kurve des Monochromators iiber einen endlichen Off-

1 1
! €° 4
I
R’——[’_ Ba
Bs
(b)
D
z
K
m

(c}

Fig.2. Berechnung der Integralintensitdt und Fokussierungs-
eigenschaften bei Anwendung von gebogenen Monochroma-
toren: (a) in der Fokussierungsebene (Aufriss), (b) senkrecht
zur Fokussierungsbene (Grundriss), (¢) Fokussierung nach
dem equi-inclination Prinzip (¥ = Schichtlinienwinkel).

nungswinkel dew integriert werden. Das integrale Re-
flexionsvermdgen ergibt sich aus der Anwendung der
dynamischen Theorie fiir gebogene Kristalle, es kann
aber auch experimentell ermittelt werden.

Im allgemeinen gilt immer dw < 2,2,

& bestimmt zugleich die erfasste spektrale Breite.
Die Optimierung ist in diesem Falle wie fiir 42/A—0
in Gleichung (4). Da Rdw im allgemeinen kleiner als
AJ ist*, ergibt sich der bekannte erhebliche Intensitits-
verlust, der bei Verwendung von fokussierenden Mono-
chromatoren teilweise kompensiert werden kann.
Durch die Kristallbiegung wird bewirkt, dass sich in
Gleichung (5) Rdw etwas vergrossert, da der Schleif-
und Biegeprozess die physikalische Beschaffenheit des
Monochromatorkristalls &ndert.

Gebogene Monochromatoren konnen in fokus-
sierender Anordnung Rohre-Monochromator theore-
tisch einen grossen Offnungswinkel &2 bzw. 2 von einer
Stelle der Rohre aufnehmen. In mcht f'oku551erender
Anordnung Monochromator-Kristall tritt solange
keine Anderung ein, wie der Offnungswinkel & des
Monochromators nicht durch die Krlstallgrosse be-
schnitten wird. Das ist aber stets zu vermeiden, wenn
man den Kristall auf den Fokus legt [Fig.2(a) und ()].
Allerdings ist die Integration {iber z nun auch nicht
mehr niherungsweise unabhingig von A durchzufiih-
ren. Es ergibt sich aber, dass £2,¢2 frei wihlbar werden,
die Steuerung des Wellenlangenberelchs erfolgt durch
die Volumenintegration iiber z (vgl. Fig.2). Man erhélt
mit V—'——X()ono

I= R 2Fxo 7, Szoi[l(z)]dz : 6)
0

Es ergibt sich damit folgender Vorteil fiir fokus-
sierende Monochromatoren: in Gleichung (5) ist &z
nicht frei wahlbar, da &2 durch die Wellenldngenbe-
schriankung festgelegt ist. In Gleichung (6) ist auch &2
frei wihlbar, die erforderliche Wellenldngenbeschran-
kung ergibt hier keinen Verlust, solange z, der Kristalle
nicht kleiner ist als es das zulissige 4A/A gemdss
Gleichung (6) festlegt. Wahrend also gemaéss Gleichung
(5) die Intensitdt mit sinkendem Volumen bei vorge-
gebenem 4//A abnimmt, bleibt sie gemiss Gleichung
(7) solange konstant, wie die Linge z den Wellenlan-
genbereich 42/A nicht beschneidet. (z, kann fiir Ront-
genstrahlen etwa bis 0,03 mm ohne wesentlichen In-
tensititsverlust reduziert werden, wenn der Abstand
M —K (Fig.2) etwa 200 mm betragt.)

Dieser Vorteil gilt auch fiir Experimente mit Neu-
tronen, falls eine hohe Wellenlingen- und Winkelauf-
18sung verlangt wird.

Optimale Verfahren

Der Hauptvorteil liegt jedoch darin, dass man gemiss
Fig.2(c) auch mit Einkristallen fokussierend arbeiten

* Der Leser stosse sich nicht an der Verschiedenheit der
Dimension, beide erhilt man durch die Integration iiber die
Offnungswinkel, siehe dazu die einschl. Literatur.
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kann. Die Festsetzung von 41/A erfolgt geméss Fig.2(a)
durch die Auswahl der Strichbreite des Fokus R. Im
Falle der Rontgenstrahlen ergibt diese Einengung einen
Intensitdtsgewinn von ca. 75%, da die Anodenbelas-
tung von ca. 100 Watt.mm=2 auf 250 Watt.mm—2 ge-
steigert werden kann. Es wird dann nur noch die os-
Linie der Eigenstrahlung ausgesiebt, was einem Inten-
sitdtsverlust von weniger als 30%{ entspricht. Dass auch
die Eindringtiefe in den Monochromatorkristall sich
auf 42/A auswirkt, wurde bereits mehrfach bemerkt.
Sie ist fiir diese Diskussion aber unbedeutend. Da der
Oﬁnungswmkel €9 fiir den Aquator oder eine beliebige,
nach dem equi- 1nchnat10n-Pr1n21p eingestellte Schicht-
linie fokussiert wird, kann man durch Einengung des
Offnungswinkels &2 punkt- oder strichfrmige Reflexe
herstellen. Diese Emengung kann durch folgende
Massnahmen erreichbar werden:

(@) Begrenzung der Fokuslange / des Strichfokus

(b) Einfiihrung einer Blende B, [Fig.2(b)] (im geeig-
neten Abstand zwischen Kristall und Monochro-
mator) .

Der Offnungswinkel &2 kann dagegen durch die Blende
B, frei eingestellt werden, man wird dabei den Kristall
so nahe an den Fokus heranrucken dass die Léange z,
der Kristalle den Offnungswinkel ausfullt Dieses Ver-
fahren ist anzuwenden, wenn man ein giinstiges Ver-
haltnis Ir/Iy haben will. Braucht man dagegen eine
gut ausgeleuchtete Flache, so kann man die Aufnahme
durch Defokussierung von &2 und Aufziehen der Blende
B, (bzw. Verlangern des Strichfokus) den Reflex auf
beliebige Quadrat- oder Rechteckform bringen.

Fig. 3(a) zeigt eine auf diese Weise hergestellte Dreh-
aufnahme von Quarz (Priparatgrosse ~0,1x0,1x1
mm), Fig.3(b) und (c) gibt dagegen etwa 3,5 fach ver-
grosserte Ausschnitte der voll fokussierten Aufnahme
wieder; auf Fig.3(d) erkennt man aus der 20-fachen
Ausschnittsvergrosserung, dass nur die schwachen Re-
flexe normal belichtet sind. Die starken Reflexe sind
dagegen alle so stark (Belichtungszeit 30 Minuten)
iiberbelichtet, dass bereits die diffusen Hofe der Bragg-
Reflexe erfasst werden. Diese hohe Uberbelichtung ist
nur bei Aufnahmen mit so guter Fokussierung mdglich
weil der Streuuntergrund des Priparats extrem niedrig
ist. Durch die Einengung der Strichfokuslidnge der Rohre
in beiden Dimensionen kann man bekanntlich o, eli-
minieren, . und die ‘Struktur’ des Fokus selbst reduzie-
ren. (Fiir Mo-Strahlung geht das wegen der mit der
Eindringtiefe verdnderten Wellenldnge nicht einwand-
frei.) Die deutliche horizontale Inhomogenitit ist
durch ungleichméssige Flachenhelligkeit des Brenn-
flecks der Rohre bedingt. Die erzielbare Auflsung be-
tragt nach unseren Erfahrungen 46=10-4 Radian,
wenn man den Abstand Kristall-Detektor auf die opti-
male Lange Kristallmonochromator-Fokus bringt.

Im allgemeinen wird die hohe Auflésung nicht be-
notigt (der Abstand Film-Kristall betrug 28,65 mm).
Man kann also den Abstand zur Messstelle zweifellos
auf 5-10 mm verkleinern, ohne die erforderliche Mess-

genauigkeitsgrenze zu iiberschreiten. Man wird dies
immer dann tun, wenn die Kristallinge z, das erfordert.
Diese Eigenschaften legen den Einsatz der gleichen
Methode im Zahlrohrverfahren nahe, wobei man bei
kleinen Kristallen den Abstand Kristall-Detektorspalt
am besten sehr klein hélt, damit &2 voll ausgenutzt bleibt.
Man passt den Abstand also an die verfiigbare Kristal-
lange an. Will man mit Spaltdetektoren arbeiten, so
kann man das durch Anderung der Fokussierung von
&% oder grosses &2 leicht erreichen. Grosses €2 wirkt sich
auf den Zeitbereich 4¢, in dem der Reflex erscheint,
kaum aus. Dagegen verbreitert ¢ auch 4r der Inter-
ferenz. Fiir &2 existiert eine optimale Grosse, die etwa
bei 102 Radian (~0.6°) liegen sollte.

Die Verwendung von Monochromatoren fiir quan-
titative Messungen galt im Rontgenfall immer als
schwierig, weil der Kristall sich in einem ‘Plateau’
gleicher Intensitit befinden muss, damit immer.das
gleiche Kristallvolumen erfasst wird. Dieses ‘Plateau’
kann durch den freien Offnungswinkel mit Hilfe der
Blende Bs hergestellt werden [vgl. Fig.2(b)]. Durch
Aufziehen von Bjs verlidngert man die homogene Strich-
fokusldnge am Ort des Kristalls.

Liegt der Monochromator gegeniiber der Anord-
nung in Fig.2 um 90° gedreht (Strichfokus parallel z),
so ist die Ausleuchtung des Kristalls im allgemeinen
nicht homogen zu halten; das spricht fiir die gewahlte
Anordnung als optimale monochromatische Moglich-
keit fiir die Messung der Bragg-Reflexe an kleinen Kri-
stallen.

Diese Erkenntnisse haben zum Bau einer evakuier-
baren Kamera gefiihrt, bei der die Kameraachse sehr
genau parallel zum Schwerpunktstrahl des monochro-
matischen Biindels eingestellt werden kann; ferner ist
die Lage des Kristalls (mit Film) zum Fokus durch
Drehen um die Achse des Strahlengangs und Verschie-
ben beliebig einstellbar (Anschldge zur Fixierung von
wichtigen Stellungen). Eine solche Kamera liefert die
sichersten Moglichkeiten, die Fokussierungseigenschaf-
ten von gebogenen Monochromatoren am besten aus-
zunutzen. Man kann Reflexform und Auflésung bei
gegebener Kristallgrosse ohne jede Schwierigkeit auf
fast jeden gewiinschten Wert einstellen. Fig.3(a) und
3(b)—(c) geben zwei solcher Mdglichkeiten wieder, selbst-
verstdndlich lassen sich auch Aufnahmen mit strich-
formigen Reflexen bei beliebiger Kristallform herstel-
len. (Konstruktionseinzelheiten werden den interes-
sierten Lesern auf Wunsch gern zugestellt.)

Der Leser wird zweifellos glauben, dass die Verwen-
dung doppelt gebogener Monochromatoren besondere
Vorteile liefert. Das ist jedoch nur fiir qualitative Mes-
sungen richtig, wenn der kleine Kristall nahe an den
Fokus gesetzt wird. Beim Drehen des Kristalls dndert
sich wegen der immer vorhandenen Inhomogenititen
von Rohrenbrennfleck und Monochromatorkristall
leider die Ausleuchtung auch dann, wenn der Kristall
voll ‘umspiilt’ ist und man erhilt keine sichere quanti-
tative Messung. Nur wenn man blittchenférmige Kri-
stalle genligender Grosse und in verschiedenen Orien-
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Fig.3. Drehaufnahme um [001] von Quarz, w=0° Aufnahmedaten: Cu-K-Strahlung 40 kV 10 mA. Belichtungszeiten: (a) 8
Stunden, (b)-(d) 30 Minuten. (a) defokussiert mit grosser Fokusldnge der Rohre (b, ¢, d geben Ausschnitte an, die in 3(b)—~(d)
wiedergegeben sind) (b) 3,5-fache Vergrosserung des in 3(a) angegebenen Ausschnitts, jedoch vollfokussierte Aufnahme.
(¢) wie 3(b) fiir Ausschnitt ¢. (d) 20-fache Vergrésserung des Ausschnitts d der voll fokussierten Aufnahme 3(b). Die schiefe
Lage des Dubletts ist durch die zusammengesetzte Dispersion des Monochromators (vertikal) und der Kammer (horizontal
in der 0-ten Schichtlinie) bedingt.

[ To face p.22
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tierungen herstellen kann, ergeben sich entscheidende
Vorteile, da dann der volle Offnungswinkel des Mono-
chromators genutzt wird. Fiir die Praxis wird dieses
Verfahren nur in speziellen Fillen anwendbar sein.

Zylindrisch gebogene Monochromatorkristalle stel-
len dagegen praktisch keine Forderung an die Form
des Kristalls, die nicht erfiillbar wire. Kristalle von
z.B.0,1 x 0,05 x 0,05 mm haben bereits eine ausreichende
Grosse, um quantitative Messung in noch ertriglichen
Messzeiten durchzufithren, wenn g . 0,005 (cm) (u=
Absorptionskoefficient) nicht klein gegen 1 ist. Die ho-
mogene Intensitdt muss nur senkrecht zur Drehachse
gewdhrleistet sein, um eine sichere quantitative Mes-
sung zu ermdglichen, das ist aber nach den obigen Aus-
fithrungen durch den Verzicht auf die Fokussierung
des Offnungswinkels &2 leicht zu erfiillen.

Die Untersuchung von sehr kleinen Kristallen mit
normalen Monochromatoren scheitert meist daran,
dass man nicht verhindern kann, dass mehr Streumasse
des Praparattriagers als vom zu untersuchenden Kristall
durch den Primarstrahl getroffen wird. Bei fokussie-
renden Monochromatoren in der Anordnung gemiss
Fig.2 kann jedoch der Rontgenstrahl allein auf den
Kristall konzentriert werden, da die Offnungsbegren-
zung von &2 sehr ‘scharf’ eingehalten werden kann. Bei
extrem kleinen Kristallen empfiehlt es sich zur Ver-
meidung von Luftstreuung, den Strahlengang des Pri-

Acta Cryst. (1968). B24, 23

mérstrahle ins Vakuum zu legen oder die gesamte Ka-
mera zu evakuieren.

Die monochromatische Methode hat auch fiir gros-
sere Kristalle kaum Nachteile gegeniiber dem sonst
iiblichen polychromatischen Verfahren; sie gestattet
wegen des grossen Abstands Rohre-Kristall bequeme
Handhabung und liefert auch fiir Kristalle normaler
Grosse den iiblichen Methoden iiberlegene Resultate.
Es ist bedauerlich, dass die gegenwirtige Diffrakto-
metertechnik von diesen Vorziigen keinen Gebrauch
macht; denn alle auf dem Markt befindlichen Gerite
sind fiir das hier beschriebene Verfahren ungeeignet.

Diese Untersuchung wurde im Rahmen des Schwer-
punktprogramms ‘Strukturforschung’ der Deutschen
Forschungsgemeinschaft durchgefiihrt. Ihr gebiihrt
aufrichtiger Dank fiir die Bereitstellung von Mono-
chromatoren und Kameras.
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The Crystal Structuare of L-Ascorbic Acid, ‘Vitamin C’. I. The X-ray Analysis

By JAN HVOSLEF
Universitetets Kjemiske Institutt, Blindern-Oslo, Norway

(Received 7 January 1967)

The crystal and molecular structure of L-ascorbic acid has been determined and the parameters refined
to a final R index of 5:0 % by means of 1640 X-ray reflexions. The space group is P2, with the axes
a=17-299, b=6353, c=6-411 A and f=102°11". The four molecules in the unit cell are related in
pairs by pseudo screw axes, and each molecule consists of an almost planar five-membered ring plus
a side chain. The atomic distances are in general accordance with the accepted values for different
hybridizations. The enediol group is planar, and one of the hydrogen atoms attached to an oxygen
atom in this group is picked out as the probably protolytic one. All hydrogen bonds are intermolecular
and consist partly of helices running along [001] and partly of isolated bonds. Evidence is found of
systematic shortening of the C-H and O-H bonds when determined by X-ray diffraction compared

with those found by neutron diffraction.

Introduction

Herbert, Hirst, Percival, Reynolds & Smith (1933)
determined the chemical constitution of the substance
isolated by Szent-Gydrgyi (1928) called hexuronic acid.
Later the name was changed to ascorbic acid, as the
substance was proved to be identical with the active
factor in Holst & Frélich’s (1907) cure of animals suf-
fering from scurvy. In a series of chemical experiments
they proved the substance to have the following struc-
tural formula:

HO OH
NS
c=C
VRN
0=C CH—CH—CH;0H
~ 7 |
o OH

which implies a carbon—carbon double bond in a five-
membered ring. The acidic character of this compound
(pK;=4-26,pK,=11-64) was explained by the enediol
grouping. In an early X-ray investigation Cox (1932)



