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Ionok iitkozése atomokkal, molekulakkal és feliiletekkel: magasabbrendii folyamatok
Kutatasi beszamold T046905

A projekt kutatési terve szerint hdrom témakorben inditottunk kutatdsokat: i) a tobbszoros
elektron-szorasi folyamatok vizsgalatara ion-atom iitkozésekben, ii) a hidrogénmolekula
ionizaciojaban magasabb rendben fellépo interferenciajelenségek vizsgalatara és iii) az
ion-feliilet kolcsonhatasok témakorében a szigetel6é kapillarisokban fellépé ionterelodési
effektusok vizsgalata.

A projekt munkdiba 2005 oktéberétdl OTKA posztdoktori 0sztondijasként bekapcesolddott Ju-
hész Zoltan. Ezzel parhuzamosan egy 4j témakort is inditottunk iv) az ionok és biologiailag
aktiv kis molekulak kolcsonhatasainak vizsgalatat.

A projekthez kapcsoléddan elnyertiink egy nemzetkozi egylittmitkddést timogatd OTKA pa-
lyazatot is (IN64319, “Az atomi ionizacié vizsgalata”) Ez a palyazat egy szélesebb nemzet-
kozi egytittmiikodésbe valé magyar-amerikai kdzos bekapcsolédasra irdnyult. Roviden errdl is
frunk itt, de a részletesebb informaciokat errdl az IN64319 projekt sajat zardjelentése tartal-
mazza. A tovabbiakban a beszdmoldt az egyes témakorok koré csoportositjuk.

A tobbszoros szorasi folyamatok vizsgalatat 2004-ben két méréssorozattal inditottuk. Egyet
Berlinben, a Hahn-Meitner Intézet ECR laboratériumdban, 1 keV/nukleon bombazé energia-
ndl, a masikat a debreceni 5 MV-os elektrosztatikus gyorsité nyaldbjan 50 illetve 75
keV/nukleon ionenergidknal. A mérések soran a Fermi-gyorsitassal jaré tobblépcsds folyama-
tokat vizsgdltuk. A Fermi-gyorsitds az atomi iitkozésekben fellépd kiilonds jelenség, melynek
soran az iitk6zE€sbol kilépd elektronok tobbszor iitkoznek a 1ovedék és a céltargy magjaval, és
ezekben az iitkozésekben szokatlanul nagy energidkra felgyorsulhatnak. Ezen folyamatok ja-
rulékat — varakozasainkkal és az elvégzett CTMC szamolasainkkal sszhangban — nagynak
talaltuk. A szdmoldsok kissé valdszintitlennek tiind joslatat, mely szerint a vizsgalt jarulék a
spektrumban hatdrozott csticsokban, vallakban koncentralédik, a kisérletek igazoltdk.

Széles bombdazdenergia tartomanyban végzett ilyen méréseinkkel megmutattuk, hogy a lassu-
16 nehézionok fékezddésének végsd szakaszdban a 10-200 eV-es energiatartomdnyba esd
elektronok emisszidja igen jelentds folyamattd vdlhat. Raébredtiink, hogy ez — egyebek kozott
- a bioldgiai szovetek sugarkarosoddsdval kapcsolatban lehet nagy jelentdségii, pl. a nehézion
besugarzisos terdpidk tervezésekor. Ez volt az egyik motivumunk a COST P9 akcidjaba (,,Su-
garkarosodés bioldgiai rendszerekben) vald bekapcsoldddsra, majd ez lett ott az egyik té-
mank.

A tovédbbiakban (2005-2007) szisztematikusan folytattuk ilyen méréseinket, f0ként Debrecen-
ben, az ATOMKI 5 MV-os elektrosztatikus gyorsitdjdnak nyaldbjan, kiilonbdzd ionenergid-
kon (30-75 keV/nukleon), imméar molekuldris 16vedékekkel és céltargyakkal is. Az iitkozések
egy részében hatszoros elektronszérdddsi sorozatokat is tudtunk azonositani. Legfontosabb
eredménynek mégis az tekinthetd, hogy kis (1-100 keV/u) ionenergidkon a tobbszoros elekt-
ronszorasi folyamat jaruléka elérheti a teljes elektronemisszié 5-10 szdzalékat, és a nagyener-
gids elektronok kibocsatidsdban a folyamat domindns lehet. Elmélet és kisérlet szisztematikus
Osszevetésével érdekes megfigyelést tettiink a Fermi-gyorsitdssal jard tobb-1épcsds folyama-
tokra vonatkozélag. A mért tobbszoros szordsi csicsokba es6 CTMC ,,palydk” egyedi elemzé-
se azt mutatta, hogy tobbszoros szorasi szekvencidk kialakuldsakor a klasszikus CTMC sza-
molédsok szerint az elektronnak a nehéz magokon valé minden egyes szérdédasakor a klasszi-
kus hatésintegral igen nagy értékkel nd, ami elég specidlis ,,molekulapalydk” kialakulasat jel-
zi. A mérések egyik fontos — elméletileg nem josolt — eredménye az volt, hogy mind a mole-
kularis 16vedékek, mind a molekuléris céltirgyak a tobbszords elektronszérds szempontjabol
atomok csatolatlan halmazaként viselkednek, vagyis a tobbszoros szorédas egyedi sorozatai
tulnyomorészt két meghatarozott atomi centrumhoz kotédnek.
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Ebben a témakorben 4 folydiratcikket [10,15,29,30] jelentettiink meg, amelybdl egy [29] a
2007-ig végzett munkat foglalja Gssze, és a sugarbioldgiai vonatkozdsokra is nagyobb sulyt
helyez. Nemzetkozi konferencidkon a témdaban 4 eldadést tartottunk és tobb posztert mutat-
tunk be. Jelenleg egy hosszabb kozleményt irunk.

A hidrogénmolekula ionizaciéjaban magasabb rendben fellépé interferenciajelenségek
vizsgélatdra 2004 oktoberében — nemzetkozi egyiittmiikodésben - elvégeztiik a tervezett mé-
rést a franciaorszdgi Caen-ban a GANIL nehézion-ciklotron nyaldbjan. Célunk itt a kétszeres
szorassal jaré mintdzatok pontos kimérése volt. Ezek mintdzatait azonositottuk, a hatra-
sz0gekben emittalt elektronok spektrumait részletesen elemeztiik, az interferencia-oszcillacioé
itt mutatkozo, felderitetlen eredetl frekvenciandvekedését mértiikk meg pontosan. Ezen feliil
taldltunk egy gyorsabban oszcilldlé spektrumjéarulékot is, melynek eredetét a projekt lezarula-
saig sem sikeriilt tisztazni.

Hogy a koherens elektronemisszio jelenségét mas ionenergia tartomdnyban is megvizsgaljuk,
még egy méréssorozatot végeztiink ebben a témakorben, ugyancsak Caen-ban, ugyancsak
nemzetdzi egiittmiikodésben. Ezittal kisenergias He™ + He iitkozésekben vizsgaltuk, vajon az
atmenetileg formalédé He?* kvazimolekuldbdl t6rténé elektronemisszié mutat-e koherens,
kétcentrumu emisszidra utald jeleket. Taldltunk egy nagyon kis amplitiddju, de szignifikdns,
periddikus intenzitdsingadozést a spektrumokban, 4m ezek eredetét sem sikeriilt még tisztazni.

Jellemz0 erre a témakorre a mai napig tapasztalhato, s6t inkabb fokozddd, nagyfoku érdeklo-
dés. Mindkét fenti munkéank is meglehetds visszhangot véltott ki Ez foként a viszonylag jol
mérhetd, de nehezen értelmezhetd jelenségek miatt van igy. A fokozdédé aktivitds vitathatd
munkdk megjelenésével is jar. Ez vezetett egy kritikai jellegli kozleményiink (Comment)
megjelentetéséhez a Phys. Rev. Letters-ben.

Ebben a témakorben 3 folydiratcikket [ ] kozoltiink. Konferencidkon a téméaban tarsszer-
z0ink altal tartott el6addsokban jelentiink meg.

Lényegében az ion-molekula iitk6zések magasabbrendii folyamataihoz kapcsoléddan kezd-
tiink egy Uj téméba, az ionok és bioldogiailag aktiv kis molekulak kolcsonhatasainak vizs-
galataba. Az ionbombazds a molekula elektronhéjaiban tobbszords lyukkeltéshez vezethet.
Ez — a bombdaz6 ion sebességétdl fiiggden - elektron-befogassal és/vagy direkt ionizacidval
torténhet. A tobbszoros elektronvesztést tobbnyire a molekula Coulomb-felrobbanasa koveti.
A COST P9 akciodjanak keretében (,,Sugarkarosodds bioldgiai rendszerekben”, 1d. fentebb is),
magyar-német-francia-brit egyiittmiikodésben, kezdtiink hozzd a molekuldk ilyen felrobbana-
sdnak vizsgdlatdhoz. Els6 kisérleti eredményeinket a berlini Hahn-Meitner Intézetben kaptuk,
és ezek a vizmolekula lasst (néhdny keV energidji) ionokkal 1étrehozott fragmentacidjira vo-
natkoztak. Debrecenben pedig kidolgoztuk a gyorsabb ionokkal torténdé mérések mddszerét.
Debreceni kisérleteink azt mutattdk, hogy a pontosabb mérésekhez jelentdsen at kell alakita-
nunk a mérOberendezésiinket. Ezt a munkat elkezdtiik, de mar csak idén kezddd6 uj palyaza-
tunk keretében fejezziik majd be.

2005-oktéberében csatlakozott a palyazat résztvevdihez Dr. Juhdsz Zoltan, egy OTKA poszt-
doktori 6sztondij (PD050000) keretében, részben ebben a témakdrben, részben az ion-feliilet
kolcsonhatasok (lasd alabb) témakorében. Ezt kovetden a molekula-fragmentacids vizsgalatok
a jelen projekt kutatdsainak sulyponti témdjava valtak. A sugérbioldgiai szempontbdl jelentds
viz és metdn molekuldk széttorése sordn kilépd ionok és elektronok szog és energia-eloszlasat
vizsgéltuk eldszor Debrecenben, majd 2006-ban és 2007-ben a franciaorszdgi Caen-ban, az
un. ARIBE komplexum egyik kisenergids ionnyaldbjdn, magyar-francia egyuttmiikodésben. A
gyorsit6idot és a koltségek egy részét mint az ITS-LEIF (Ion Technology and Spectroscopy at
Low Energy Ion Beam Facilities) FP6-0s eurdpai egyiitt-miikodés felhaszndlo résztvevdi (Az



ATOMKI ennek az egyiittmitkodésnek tarsult tagja) palydztuk meg és nyertiik el. 2007 méju-
sa Ota a témat egy magyar-francia TET projekt (F-30/2006) is timogatja.

Szisztematikus méréssorozatunkban a kiilonbdzd szimmetridju, egyszeribb molekuldk ion-
bombazassal 1étrehozott széttorése soran kilépo toltott fragmentumok eloszlasat mértiik. Né-
hany fragmentdcids csatorndban hatdrozott anizotrépidt sikeriilt taldlnunk, és ennek jellege
Iényegesen kiilonbozott metdn, benzol és vizmolekulak esetén. Az értelmezés sordn modell-
szamoldsokkal reprodukalni tudtuk a direkt mag-mag kolcsonhatdsok fragmentédcids jarulékat,
és megértettiik a kilépd toltott részek iitkdzEés utani kolcsonhatasanak szerepét. Talaltunk egy
olyan fragmentumion-energia tartomanyt, ahol a direkt mag-mag kolcsonhatdsok és a Cou-
lomb-robbands Osszjatékaként a kilépd protonok (hidrogénionok) spektruma jelentés anizo-
tropiat mutat. Mindezeken feliil a legkevésbé szimmetrikusnak tekinthetd vizmolekula esetén
az egyes fragmentécios csatorndkat (melyek meghatarozott protonenergia tartomanyba esnek)
kiilonbozd anizotrdp viselkedés jellemzi. Itt tehat maga a tobbszorods ionizaciod (illetve elekt-
ronbefogas) folyamata tlinik érzékenynek a molekula iitkdzés eldtti orientdcidjara.

Ebben a témakorben 3 folydiratcikket [ ] kozoltiink. Nemzetkozi konferenciakon 3 elo-
adast tartottunk és sok posztert mutattunk be. A fentiekben vézolt Osszefiiggések jo része
azonban 1j eredmény, melyekbdl most frunk cikket, és melyek alapjan 4j méréseket készitiink
eld.

Az ion-feliilet kolcsonhatasok teriiletén a szigeteld folidkban kialakitott mikro-illetve
nanokapillarisok un. ionterelé hatasat vizsgdlatuk. Ez a nemrég (2002) felfedezett hatds ab-
ban 4all, hogy a szigeteld félidkban létrehozott néhdny szdz nm atmérdjli, 10-15 mikron hosz-
szusdgu parhuzamos kapillarisok sokasdga képes arra, hogy még a 10-15 fok alatt belépd, né-
hany keV energidju, erésen toltott ionok (pl 7-szeresen toltdtt neon ionok) jelentds részét ere-
deti irdnyatdl eltéritse, és azok — eredeti energidjukkal, eredeti toltésallapotukban - a kapillari-
sok tengelye irdnydban tdvozzanak.

Ezen a teriileten a projekt sordn nagyon sok fejleszté munkét kellett végezniink. El6szor ki-
dolgoztuk a debreceni ECR ionforrds mellett, a meglévé vakuumkamraban elvégzendé médo-
sitdsokat, és megszerveztiink egy szélesebb korli egyiitt-miikodést a Debreceni Egyetem fizi-
kai tanszékei és az ATOMKI tobb osztidlydnak bevonasdval, amely nemcsak a szigeteld
nanokapillarisok komplex vizsgdlatira, hanem azok elééllitdsara is irdnyult. Ma (2008 febru-
ar) mdr elérkeztiink oddig, hogy néhédny héten beliil mérni fogjuk az els6, ATOMKI-ban el6al-
litott kapillaris mintdk iontereld képességét. Maga a fejlesztés (mintatartd, mozgatd, spektro-
méter €s detektorrendszerek) jelentds erdfeszitéseket igényelt, anyagi téren is. Meg kell itt
emliteniink TO46454 és a TO42729 sz. tematikus OTKA pélyazatok segitségét.

Az ion-feliilet kolcsonhatdsok teriiletén 2005 novemberében sikeriilt elérniink oddig, hogy
megkezdhettiik a szigeteld kapilldrisokban 1étrejove ionterelddés kisérleti vizsgédlatat az
ATOMKI ECR ionforrdsdnak nyaldbjan. Az els6ként vizsgilt Al,Oz anyagi nanokapillaris
mintdkat belga egyiittmiikodésbodl kaptuk (ULC, Leuven). Els6ként sikeriilt kimutatni, hogy
ezeknek a kapilldrisoknak az iontereld képessége igen jO, a 3 keV-es energidju, Ne®* ionok
beesési irdnydhoz képest 10 fokkal elforgatott, 250 nm atmérdjli, és 15000 nm hosszu kapilla-
risokon az ionok egy része toltéscsere nélkiil képes dthaladni, és a kapilldrisok tengelyének
irdnydban lép ki. A 2006 elején intenziven folytatott méréseket az ECR ionforrds
klisztronjanak meghibasodasa szakitotta félbe hosszabb idore.

Az els6 eredményeket ekkor kozoltiik, majd djabb, hosszabb fejlesztd munka kovetkezett. Ma
mar rendelkeziink egy energia-diszperziv és egy kétdimenzids, helyzetérzékeny detektorrend-
szerrel, és képesek vagyunk igen érzékeny drammérésre is. A méréseket 2007 végén inditot-
tuk djra.



Kozben eldrehaladtunk a kapillarisokban 1étrejovo ionterelddés elméleti modellezésében is. Itt
a realisztikus lefrast lehetové tevd mddszereket dolgoztunk ki, nevezetesen a hatarold aranyré-
tegek, a dielektrikum és a csatornasiirliség hatasait sikeriilt beépiteniink a lefrasba. Végiil 2007
novemberében bekapcsolddtunk polietilén tereftaldt anyagd kapilldris mintdk vizsgdlatdba is
Groningen-ben (Hollandia), szintén az ITS-LEIF egyiittmtikddés keretében.

A témakorben egy folydiratcikkiink jelent meg (Nanotechnology), egy cikkiink bekiildés eldtt
all. Az eredményeket tobb nemzetkozi konferencidn ismertettiik, két eldadast tartottunk és
tobb posztert mutattunk be. A téma igazi kibontakozdsa a fejlesztés nagyjanak lezarultdval, a
kovetkez6 honapokban varhato.

A magasabbrendii atomi iitk6zési folyamatok klasszikus példdi a két elektron atmeneté-
vel jaré folyamatok. Részben a jelen palyazat, részben egy magyar-gorog kormanykozi TET
projekt keretében elemeztiik a litiumszerti (hdromelektronos) oxigén és fluor 16vedékionokon
nagysebességii litkozésekben végbe-mend kételektron-atmenettel jard folyamatokat, elsdsor-
ban az ugynevezett transzfer-loss folyamatot. Megmutattuk, hogy egy metastabil kvartett 4lla-
pot (1s2s2p 4P) keltési hataskeresztmetszetét a céltargyatomokrol a 16vedék magasabb héjaira
befogddé elektronok teljes hozama szabja meg, amivel megmagyaraztuk egy hosszi id6n at
nem értelmezhetdnek tekintett, anomalisan nagy hataskeresztmetszet eredetét.

Ebben a témdban 2 folydiratcikkiink jelent meg, egyet pedig kozlésre bekiildtiink. Konferen-
cidkon két eldadason és két poszteren keriilt ismertetésre. Itt emlitiink meg egy, a tobbszords
ionizacio statisztikus vonatkozasair6l tartott konferencia-eléadast is.

A jelen palyazathoz kapcsolédva nyertiik el az IN64319 szamu, “Az atomi ionizacié vizsga-
lata” cimii, nemzetkozi egyiittmiikodésben végzett kutatds kiegészitd tdmogatasira beadott
palyazatunkat. Ennek célja egy tobboldald egyiittmiikodés kialakitasa, melynek keretében az
Old Dominion University (Norfolk, Virginia, USA) és az ATOMKI kozdsen kapcsolddik be a
Darmstadtban most 1étesiild FAIR gyorsitokomplexumndl a SPARC (Stored Particle Atomic
physics Resarch Collaboration) atomfizikai felhaszndl6i egyiittmtikddésbe, €s jarul hozza an-
nak terveihez, illetve annak jovdbeni felhaszndldjaként vesz részt a fizikai programtervek ki-
alakitdsdban. Az ezzel kapcsolatos munkardl az IN64319 szdmu pdlydzat zardjelentésében
szdmolunk be. Itt csak egy folyoiratcikket és 3 konferencia-eldadést emlitiink meg a témédban.

Osszefoglalva, a projekt fontosabb tudomanyos eredményei:

Ionok és atomok illetve molekuldk iitkozéseiben megmutattuk, hogy kis (1-100 keV/nukleon)
ionenergidkon a tobbszoros elektronszorasi folyamat (az un. Fermi-shuttle mechanizmus)
jéruléka elérheti a teljes elektron-emisszié 5-10 szdzalékat, és a nagyenergids elektronok ki-
bocsatasaban ez a folyamat meghatdrozé lehet.

A hidrogénmolekula ionizaciojaban magasabb rendben fellépé interferenciajelenségek
koziil pontosan megmértiik a masodrendli folyamat jarulékdnak szdgeloszlasat. Taldltunk egy
magasabb frekvencidji komponenst is, melynek értelmezése egyenldre nyitott kérdés.

Ion-molekula iitkozésekben megmértiik a kilép6 molekula-fragmentumok szog €s energia-
eloszlasat, és értelmeztiik annak anizotrép jellegét.

Az ion-feliilet kolcsonhatasok teriiletén a szigeteld folidkban kialakitott nanokapillarisok
un. ionterelé hatasat vizsgalatuk. Felépitettik az ehhez sziikséges méréberendezést, majd
els6ként kimutattuk és megmértiik aluminiumoxid nanokapillaris mintak iontereld képességét.

Elemeztik a litiumszeri 16vedékionokon végbemend kételektronos, un. transzfer-loss fo-
lyamatot. Megmutattuk, hogy egy metastabil kvartett dllapot keltési hatdskeresztmetszetét a
lovedék magasabb héjaira befogddo elektronok teljes hozama szabja meg, amivel megmagya-
rdztuk egy anomadlisan nagynak tekintett hatdskeresztmetszet eredetét.



