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Bevezetés 1

1. Bevezetes és celkituzesek

A makroszkopikus anyag, és ezen keresztiil az anyagi viladg tulajdonsagai az 6ket
felépité részecskék tulajdonsagaira, illetve kolcsonhatasaikra vezethet6k vissza. Akar
az anyagot felépit6 mikroszkopikus rendszereknek allapotait, akar kornyezettel valo
kolcsonhatasukat vizsgaljuk, sziikség van az adott mikroszkopikus rendszer egyenstlyi
helyzetbdl valo kibillentésére, megzavarasara. A megzavaras (perturbacio) er6sségétél
fligg6en egyre mélyebbre tekinthetiink az anyagban. Gyenge rahatasokkal (pl. termikus
gerjesztések) az atomok és molekuldk statisztikus viselkedése vizsgalhaté. Nagyobb
kolcsonhatasi energidk esetén a molekuldk bels6 szerkezete és az atomok
elektronszerkezete is tanulmanyozhatéva valik. Nagyon er6s perturbaciokkal az
atommagot, még er6sebbekkel pedig az elemi részecskéket vizsgalhatjuk.

Az atomfizika a fenti szemlélet szerint kozepesen és erdsen megzavart atomok és
molekuldk szerkezetének, és kolcsonhatdsainak tanulmanyozéasaval foglalkozik. A
megismerésre iranyul6é atomfizikai kutatasok jelent6s részében arra toreksziink, hogy
egy kivélasztott folyamatot vizsgaljunk, a tobbit6l jol elkiilonitve. Ilyen a foton
elnyel6désével kivaltott gerjesztési, ionizacios, disszociacios kiiszobenergiak mérése,
vagy a rontgen indukalt Auger-elektron spektroszképia. A foton energidja jol
meghatarozott, és megfelel6 fotonforrds esetén finoman hangolhatd, a céltargy pedig
egy hozza képest térben kiterjedt elektromagneses térrel hat kolcson. igy az adott
folyamat energetikailag jol behatarolt, de a gerjeszt6 forras (foton) térben gyakorlatilag
nem lokalizdlhat6. Ezzel szemben a nagy energids ion-atom és ion-molekula
titk6zésekben a kolcsonhatasok térben lokalizaltak, az energiaatadas viszont széles
energiatartomanyban mozoghat. Ezeknek a vizsgalatoknak jellemzdje, hogy az
atomokban és molekuldkban lejatsz6d6 folyamatokat azok kiiszobenergiajatdl egészen
nagy energiakig, egyszerre vizsgalhatjuk. Az ilyen iitkdzésekben igen Osszetett
spektrumokat kaphatunk, ami héatranyt (bonyolultsag), és el6nyt (teljes eloszlasok
szimultan megmeérése) is jelenthet a folyamatok megértése szempontjabdl.

Az alapkutatasokat harom csoportba sorolhatjuk. Az els6be az eddig még ismeretlen
teriileten, a felfedezés szandékaval torténd, djszerli vizsgalodasok tartoznak. A masodik
az ismert ismeretlennek” a vizsgalata, mely altalaban elfogadott elméletek altal
megjosolt, de eddig meg nem figyelt jelenségek utan kutat. A harmadik csoportba a
mar ismert jelenségek tovabbi, behatébb tanulmanyozasa tartozik. Az ebbe a csoportba
es6 kutatasokat motivalhatjak gyakorlati igények, vagy a részletesebb megismerésre
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torekvés. Utobbi elvezethet a természetben el6 nem forduld, de kisérleti koriilmények
kozott 1étrehozhaté folyamatok megismeréséhez is.

Az atomi iitk6zések fizikaja a harmadik csoportba sorolhaté. Jelen munka f6 célja a
nehéz részecske-molekula iitkozésekben lejatszodé két folyamat, az elektronemisszio,
és molekula szétesés tanulmanyozasa. Dolgozatommal béviteni szeretném tovabba a
teriilet amuigy igen gyér magyar nyelvii szakirodalmat is. Az atomi iitkdzések
gyorsitkkal torténé vizsgalata csaknem 60 évre tekint vissza. A detektalasi
nehézségeket megoldva, Blauth (1957) [1] valamint Moe és Petsch (1958) [2] voltak az
els6k, akik mérték az ion-atom iitk6zésekbOl szarmazo6 elektronemissziot. Azota, a
gyorsiték, analizatorok és detektortechnika fejl6désének koszonhet6en, szdmos
l6vedék-céltargy kombinacidban vizsgaltak atomok és molekulak iitkozéseit [3, 4, 5, 6,
7, 8, 9, 10]. Szdmos kutatasi irany alakult ki, melyek egy részét az alkalmazasi
lehet6ségek motivaltak, és hajtjak el6re ma is. Ilyen irdnyok példaul a szilard testek
ionokkal toérténd besugarzasaval létrehozott ionimplantacio, sugarzasallé anyagok
kifejlesztése az {rkutatds szadméra, és a biologia szempontjab6l fontos nagy
biomolekulédkon, vagy él6 szervezeteken végzett ionbesugarzasos kisérletek, melyek a
modern sugdrterdpia alapjat képezik. Ez utobbi teriilet engem személy szerint
kiilondsen érdekel, ezért a szakirodalom attekintése fejezetben ezt a témakdrt b6vebben
is targyalom. Egy maésik kutatdsi iranyban — melybe jelen munka is tartozik — a
folyamatok pontos megértését célozzuk meg, ezért a kutatdbmunka jelenlegi fazisaban a
kicsi, néhany atombol all6 célmolekuldkat tanulmanyozzuk. Az igy felhalmozott
ismeretanyag a fizika mas teriiletein is fontos. Tanulmanyozhatdk igy a csillagkozi gaz
és porfelh6kben lejatszodo iitkdzési folyamatok, de igy vizsgélhaté iitk6zések zajlanak
bolygénk fels6 1égkorében, melynek atomjait, molekulait folyamatosan bombéazzéak az
irbdl érkezd toltott részecskék. Atomi iitkozések jatszodnak le a csillagokban, valamint
a kiilonféle plazmdakban is, melyeket az iitkzések okozta gerjesztések, ionizaciok, és
az ezzel ellentétesen hat6 rekombinacios folyamatok egyenstilya tart fenn.

Az iitkozésekben bekovetkez6 atrendez6dési folyamatokrol, valamint az iitk6z6
partnerek szerkezetérdl a kilép6 toltott részecskék detektalasaval, spektroszkopiajaval
nyerhetiink informaciét. Részletesen tanulmanyozhatjuk a céltargyat, és maganak az
iitk6zésnek a dinamikajat, az elektronok energidjanak és szogeloszlasanak egyidejii
mérésével. Az Atomkiban erre a célra tobb, nagy energia- és szogfeloldassal
rendelkezd elektrosztatikus elektronspektrométert is kifejlesztettek az elmult
évtizedekben (ESA-21, ESA-22). Ezek feloldasa és pontossdga olyan jo, hogy a
spektrumban megjelend, magasabb rendli folyamatokat is tanulmanyozni tudtdk
(litkdzés utani kolcsonhatasok, Fermi gyorsitas).
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Az iitkozéses fizikaban a kezdetekt6l tanulmanyozzak a molekularis {itkozéseket is.
Az atomi {itkdzésekhez képest ezek joval bonyolultabbak. A leglényegesebb
kiilonbség, hogy az atomi {itkozésekben lejatszod6 folyamatok repertoarja kibéviil, a
molekulak {itkozés kovetkeztében torténd feldarabolédasaval (fragmentacidjaval).
Ezért, itt mar nem csak az elektronemissziot és a meglokott céltargy iont vizsgalhatjuk,
hanem a kirepiil6 atomi- és molekulaion téredékek fajtait, toltésiiket, valamint energia
és szogeloszlasukat is. A molekuldk iitkozésbeli feldarabolodasaért tobb primer
mechanizmus tehet6 felelGssé, Ggymint gerjesztés, disszociativ elektron befogés,
Coulomb-ionizacié, vagy direkt kéttest {iitkozés, melyek kell6en differencialis
mérésekben azonosithaték is. A kétszeresen vagy tobbszordsen ionizalt molekulak
fragmentacigjat az un. Coulomb-robbanas mechanizmusaval irhatjuk le.

Dolgozatomban a molekuldk ionizaci6ja soran emittalt elektronok, valamint az ezt
kovet§ fragmentacié soran kirepiil6 ion toredékek energia és szogeloszlasanak
vizsgalataban elért eredményeimet ismertetem. Mérésinket egy, az Atomkiban
specidlisan erre a célra kifejlesztett ij mérérendszerrel végeztiik. Egy fivékan
keresztiil a mér6kamraba bevezetett g6z és gaznyalabokat (vizg6z, metan és nitrogén)
bombaztuk a VdG-5 gyorsitdbdl érkez ionnyalabbal. L.ovedékként MeV energiaju H”,
He" és N' ionokat hasznaltunk. Egy altalunk kifejlesztett energia-diszperziv
elektrosztatikus spektrométerrel mértilk az iitkozésb6l szarmazé toltott részecskék
energia és szogeloszlasat, melyekb6l kétszeresen differencidlis abszoltit
hataskeresztmetszeteket hataroztunk meg. Megvizsgaltam a fragmentacios és
elektronemisszios hataskeresztmetszeteknek a l16vedék-paraméterektdl valo fliggését. A
mért hatdskeresztmetszeteket CDW-EIS és CTMC szamoldsok eredményeivel
hasonlitottam 6ssze. Mindharom 16vedék esetén meghataroztam a kapott fragmentacios
spektrumokbdl a céltargy tobbszords ionizacidjanak hatdskeresztmetszeteit. Francia
egylittm{ikodésben, hasonl6, de alacsonyabb bombéz6 ionenergia tartomanyban
végzett méréseinkben negativ toltésii ion-fragmentumok keletkezését is vizsgaltuk.

Dolgozatom felépitése a kovetkezd: A masodik fejezetben attekintem az atomi és
molekuléris titkozésekben lejatszodo fobb folyamatokat, az azokat targyald irodalmat,
valamint az {itkozési folyamatok leirasara szolgalé fébb elméleti moédszereket. A
harmadik fejezet tartalmazza mérérendszereink részletes leirasat. Az Atomkiban
hasznélt kisérleti egyiittes mellett roviden ismertetem a Franciaorszagban, a GANIL
intézetben hasznalt mérési elrendezést is. A negyedik fejezetben sajat eredményeimet
ismertetem, kezdve az altalam kifejlesztett gaz céltargy rendszer bemutatéséaval. Kiilén
alfejezetekben targyalom az ionizacids, és molekula fragmentacios méréseket, és azok
eredményeit. A dolgozat tartalmi részét magyar és angol nyelvii 6sszefoglal6 zarja.
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2. Irodalmi attekintes

Ebben a fejezetben attekintem az atomok és molekuldk leirasdhoz kapcsol6do, a
dolgozatban el6fordulé jeloléseket, a molekuldk legfontosabb tulajdonsagait, valamint
az ion-atom és ion-molekula iitk6zésekben lejatszodo alapvet6é folyamatokat. Kiemelt
hangsulyt helyezek a vizsgéalataim korébe es6 elektronemissziés mechanizmusokra és a
molekula-fragmentaciora.

2.1 Atomok

A molekuldk atomokbdl felépiilé kotott rendszerek. Az alfejezetben ezért réviden
Osszefoglalom az atomi elektronok jel6lésrendszerét, szigorian csak a munkam
szempontjabdl legfontosabb jellemzbkre dsszpontositva.

A spin-palya kolcsonhatéstdl eltekintve az atomi elektronallapotokat 4 db egymastdl
fiiggetlen kvantumszammal jellemezhetjiik [11, 12, 13]:

1. az n fékvantumszammal (n=1, 2, 3...),
2. az | mellékkvantumszdmmal (I=0, 1, 2, 3... n-1), melyet felhasznalva a
\/ l(l+1) kifejezés a palya-impulzusmomentum vektor abszolit értékét adja

h/2m egységekben,

3. az m magneses kvantumszammal (m=-I..., -1, 0, 1, ..., +I), mely a palya-
impulzusmomentum vektor adott irdnyu vetiilete,

4. az s spinkvantumszammal (s=-%, +%), mely az elektron sajat-
impulzusmomentum vektoranak egy adott irdnyu vetiilete.

Az azonos n f6kvantumszammal jellemzett elektronok egy féhéjat alkotnak. Az
n=1, 2, 3, 4... kvantumszamokKkal jelzett féhéjak jel6lésére rendre a spektroszképiabol
atvett K, L, M, N... nagybetliket is hasznaljuk. Hasonléan, adott [=0, 1, 2, 3...
mellékkvantumszammal jellemzett elektronok egy alhéjat alkotnak, melyek jeldlésére
sorban az s, p, d, f... kisbetiiket hasznaljuk.

A tobbelektronos rendszerekben az elektronok mozgasa nem fiiggetlen egymastol.
Az egyes elektronok impulzusmomentumai elektromos és magneses kdlcsonhatasok
révén kapcsolodnak egymashoz, mellyel kialakulnak az tn. impulzusmomentum
csatolasok. Ezek lehetnek pélya-palya (I, lk), spin-spin (si, sx) és spin-palya (li, sk)
kolcsonhatasok. Két nevezetes hataresetet kiilonbdztetiink meg, melyek az LS- vagy
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Russel-Saunders, és a jj- csatolas. Ezeket a [11, 12, 13] szakirodalom részletesen
targyalja. A fejezet elején leirt kvantumszamok rendszerében az elektronkorrelaciot is
figyelembe véve az elektron mellék és magneses kvantumszdmat rendre a teljes-
impulzusmomentum (J), és teljes-magnesesmomentum (m;) kvantumszamokkal
helyettesitik.

Az atomok elektronszerkezetét az elektronkonfiguraciojaval adhatjuk meg, mely az
elektronok f& és alhéjakon wvalé eloszldsdnak a megadasat jelenti. Az
elektronkonfiguraci6 felirdsakor az n f6kvantumszam wutdn irjuk az |
mellékkvantumszam betiijelét, majd ezt zar6jelbe téve, a zardjelen kiviil jobb felsd
indexben megadjuk az adott alhéjon levd elektronok szamat. Az oxigén alapallapoti
elektronkonfiguracijat pl. igy frhatjuk: (1s)*(2s)*(2p)*.

2.2 Molekulak

2.2.1 Kotési mechanizmusok, molekulapalyak, molekulak
elektronallapotai

A tdbb atombol allo kotott rendszereket molekuldknak nevezziik. A kémiai kotés
kialakulasa arra vezethetd vissza, hogy molekularis allapotban az alkoté atomok
Osszenergiaja kisebb mint a kiilonallé atomoké.

Az atomok kozott kialakul6 kotéseknek harom alapvet6 tipusat kiilénboztetjiik meg,
melyek a természetben gyakran keverten jelennek meg [14]:

1. Az ionos kotés olyan elemek kozott alakul ki, melyek elektronkonfiguracidja
ionos formaban stabilabb. Ekkor a kotés az ellentétes toltésli ionok Coulomb
vonzasa miatt alakul ki.

2. A kovalens kotés az un. kicserélddési kolcsonhatdson alapul, mely tisztan
kvantummechanikai jelenség. Kovalens kotés estén a kotést kialakito elektronok
mindkét atomhoz tartoznak.

3. A Van der Waals kotés a molekuldk dipélmomentumanak készénhet6en alakul ki.
Megkiilonboztetiink: dip6l-dipol, dipo6l-indukalt dipol, és diszperzids erd hatasara
kialakulé Van der Waals kotéseket.

A molekula éllapotot a legtobb szakkoényv a legegyszer(ibb molekulan, a hidrogén
molekulan keresztiil kezdi targyalni [11, 12, 14]. Itt két kiilonboz6 eset lehetséges:
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1. Amennyiben kiilonb6zé spinti elektronokkal rendelkezé hidrogén atomokat
kozelitiink egymashoz, a potenciélis energia a tavolsag fiiggvényében a 2.1 abra
»a~ gorbéje szerint valtozik: az energia kezdetben a kozelitéssel csokken, az un.
egyensulyi kotéstavolsdgndl (a 2.1 abran Ry -val jelolve) elér egy minimumot,
majd a tavolsagot tovabb csokkentve meredeken elkezd ndni. A kialakult
energiaminimum kozelében a két atom stabil molekulat képez. Az
energiaminimum abszolut értékét a molekula spektroszkdpiai disszocidcids
energidjdnak nevezziik (a 2.1 abran Ey -val jel6lve). Az a minimdlis energia,
melyet a molekulaval koézolve, az szétesik két alapallapoti hidrogén atomra, az Ex
energia és a vibraciés zéruspont-energia kiilonbsége. A hidrogén molekulaban az
elektronok tart6zkodasi valodszinliségére azt kapjuk, hogy kotott allapotban az
elektronsiiriiség a két atommag kozott nagyobb, mint masutt, és maximumot ér el
a két atommagot 6sszekotd egyenes felez6pontjan atmend merdleges sikban
(csomésik). Az ilyen palyak a kotés kialakulasat segitik, ezért kété pdlydknak
nevezziik 6ket.

2. Azonos spinii elektronokat tartalmaz6 hidrogén atomok kozelitésekor nem jon
létre kémiai kotés. Itt a potencidlis energia a tavolsag csokkenésével monoton nd
(lasd 2.1 abra ,,b” gorbéje). Ebben az esetben az elektronsiirliség az atommagok
kozott lecsokken, az atommagokat 6sszekotd egyenes felezOpontjan atmend
mer6leges sikban az elektronok megtaldlasi valdszinliség nulla lesz. Emiatt a
magok taszitd6 hatdsa fog domindlni. Az ilyen palydkat, melyek a kotés
kialakulasat akadalyozzak lazité pdlydknak hivjuk.

A molekulapalydk, az atomi palyakbol, azok kolcsonhatasaval alakulnak ki. A
kolcsonhatds sordan az atomi pdalyak energidja megvaltozik [14, 15]. Koté
molekulapélya esetén a pélyaenergia kisebb lesz a kiindulé atomi palya energiajanal,
lazit6 palya esetén pedig nagyobb. A valtozas jo kozelitéssel szimmetrikus a kiinduld
atomi palya energidjara. Ketténél tobb atombdl all6 molekuldk esetén a
molekulapalyak nem sorolhatok be egyértelmiien a koté vagy lazité palydk kozé.
Ugyanazon molekulapalya valamely magok kozott kotd, mas magok kozott lazitd
jellegli lehet. Azt, hogy mely atomi péalydk kombinal6dhatnak molekulapalyakka,
harom kritérium szabja meg:

1. A palydk atfedési integrdlja. Az egymashoz kozel esé palydk er6sen
kolcsonhatnak egymassal.

2. Az atomi palyak energiakiilonbsége. Csak azok az atompalydk hatnak kélcson
er6sen egymadssal, és igy hozzdk létre a molekulapalyakat, melyek
energiakiilonbsége kicsi.
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3. A palydk szimmetridja. Csak azok az atompdalydk kombinalédnak
molekulapalydkka, melyek azonos szimmetridjuak (azonos irreducibilis
reprezentacioba tartoznak).

2,0

] Ko6t6 palyak
15 Lazitoé palyak

1,01

0,5+

0,0
0,51 E,
104 R

'1‘5 T T T T T T T T T T T T T T T 1
08 10 12 14 16 18 20 22

R

k

2.1 abra: A magtdvolsdg - potencidlis energia fiiggvény sematikus dbrdja ,,a” kété, és ,b”
lazité padlydk esetén. R, az egyenstlyi kétéstdvolsdg, Ex pedig a kitési energia, mindketté
tetszéleges egységekben megadva.

Az atompalyakhoz hasonléan minden egyes (kot6)molekulapélyan is legfeljebb 2
db elektron talalhato, ellentétes spinnel [15, 16]. Az energiaminimumra torekvés elve
miatt a kialakul6 molekulapalyak kéziil mindig a koté palyak toltédnek be elGszor,
mellyel a molekula stabilizalédik. Csak az esetleges tovabbi elektronok keriilhetnek
lazit6 palyakra.

A molekulapalyék egy masfajta csoportositasaban megkiilonboztetiink lokalizdlt és
delokalizalt pdlydkat. A lokalizalt molekulapalyak egy vagy két atomhoz tartoznak,
ezaltal a molekuldban egy jol meghatarozott helyhez kothet6k. A delokalizalt
molekulapéalydk az egész molekulara kiterjednek, igy nem kothet6k csak bizonyos
atomokhoz, vagy kotésekhez.

Az  atomokhoz hasonléan a molekuldk elektronszerkezetét is az
elektronkonfiguracio felirdsaval jellemezhetjiik. Ezt kétfajta reprezentacioban tehetjiik
meg. Lineéris, néhany atombol all6 molekuldk esetén a molekulapalydk jeltlésére
gyakran alkalmazzak a o és m gordg betlis jeloléseket [14, 12]. Ebben a
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reprezentacioban a 14 db elektronnal rendelkez6 N, molekula alapallapoti
elektronkonfiguracioja pl. a kdvetkez6:

1o 10,20, 20, 1, 30, (1)

A felirasban a palydk gorog betiijelzése (tipusa) el6tt feltiintetjiik az energetikai
sorrendet; jobb alsé sarokban jelezziik, hogy a palyahoz tartoz6 hullamfiiggvény a
szimmetriacentrumra valé tiikr6zés esetén elGjelet valt (u — ungerade), vagy nem valt
el6jelet (g — gerade); fels6 indexban pedig megadjuk a palyan elhelyezked6 elektronok
szamat. Magat a molekula allapotot is jellemezhetjiik egy redukalt jel6léssel. Pl. az N,
molekula el6bb felirt (1) allapotat 'E," -szal jel6lhetjiik.

Bizonyos tipusi molekulakban nem lehet minden elektront kot6é palyakon
elhelyezni. Azokat az elektronparokat, melyek csak egy atomhoz tartoznak, magdnyos
pdroknak nevezziik. A maganyos parokkal rendelkez6 nemlinearis molekuldk
elektronkonfiguraciojanak felirdsara altaldban egy masik jel6lésmodot hasznalunk,
ahol az egyes palydk szimmetridit tiintetjiik fel. Itt kisbetlivel felirjuk az adott
irreducibilis reprezentacié betiijelét, elé odairjuk az adott palya energetikai sorrendjét
megadd szamot, majd ezt zardjelbe téve fels6 indexben jelezziik a palyan levé
elektronok szamat. A H,O és CH, molekula alapéllapott elektronkonfiguraci6ja ebben
a jelolésrendszerben a kévetkez6képpen irhaté:

H,0: (1la,)(2a,f (2b,)* (3a,)* (1b,)*

2
CH,: (10 (24,7 (15) @

Ahhoz, hogy molekulapalydkat valamilyen irreducibilis reprezentaciéba soroljuk, meg
kell hatdroznunk a molekula szimmetridit. Ez az aldbbi 6t szimmetriamiivelettel
szembeni viselkedés vizsgalatat jelenti:

*  egységelem (jele: E)

*  szimmetriasikra val6 tiikkrozés (jele: o)

*  szimmetriacentrumra valo tiikr6zésre (jele: i)

*  n-szeres forgasi szimmetriatengely koriil vald elforgatas (jele: C,)

* n-—szeres forgastiikrozés tengely kortili forgatas, majd tiikrozés (jele: S,)

Ha megkeressiik azon miiveleteket, melyek a molekulat 6nmagaba viszik &t, ezen
szimmetriamiiveletek 6sszessége kijeldl egy szimmetriacsoportot, melybe a molekula
tartozik (2.3 abra a kovetkez6 alfejezetben). A csoportszimmetridk ismeretében az A,
B, T... és az a, b, t... stb. irreducibilis reprezentacié betiijeleit az un. karaktertdbldkbol
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olvashatjuk ki. A molekuldkat a fentiek alapjan alacsony szimmetriaji, vagy magas
szimmetridju specidlis csoportokba sorolhatjuk.

2.2.2 Az altalunk vizsgalt harom molekula fontosabb tulajdonsagai

A N, molekula a szimmetriait tekintve D, csoportba tartozik (2.2 abra a) része). A
molekula két atomja haromszoros kovalens kotéssel kapcsolodik egymashoz, ezért
disszociacios kiiszobenergidja viszonylag magas, 9,9 eV. Els6 ionizdcids energidja
(lasd a kés6bbi, ionizaciot bemutaté 2.3.1 fejezetben) 15,6 eV. A kotd
molekulapalyakon és a nitrogén atomok 1s elektronjain kiviil a molekula atomonként
1-1 maganyos elektronparral rendelkezik, melyek gyakorlatilag nem vesznek részt
kotésben. Mint minden azonos atomokbdl felépiil6 molekula esetén, a molekulapalyak
nem torzulnak el egyik atom irdnyaba sem, mivel mindkét atom elektronegativitasa
azonos. Emiatt a molekula apolaros.

a) o, b) Cz C)

o, G,
o, : S o,
9. .ﬂ %ﬂ
& &

2.2 abra: Az dltalunk vizsgdlt hdrom molekula egyenstilyi geometridjdnak, és szimmetridinak
sematikus dbrdja: a) N», b) H,O és c) CH, molekula.

A H,O molekula a C, szimmetriacsoportba tartozik (2.2 &bra b) része).
Alapallapotban geometriaja ,,V” alaky, bar ismert olyan gerjesztett allapota melyhez
tartoz6 geometria linedris. A két hidrogén atom egyszeres kovalens kotéssel
kapcsolodik az oxigénhez. Az alapallapotd molekuldban az O-H kotéshossz 1,81 a.e., a
H-O-H kotésszog ~104°. Disszociacios kiiszobenergidja 4,4 eV. Elsé ionizacios
energidja 12,6 eV. Az oxigén atom az 1s torzselektronokon kiviil tovabbi 2 db
maganyos parral rendelkezik, melyek a 3a; és 1b; molekulapalydkat alkotjak.
Alapallapotban a molekuldban egyetlen elektron sincs lazitd palyan, a legkisebb
energiaju lazité palya a 2b,, melyre csak gerjesztett allapotban keriil elektron. Mivel az
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oxigén atom elektronegativitdsa sokkal nagyobb, mint a hidrogén atomoké, a kotések
er6sen torzultak. Emiatt a vizmolekula erfsen polaros: az oxigén fel6li oldalon
részlegesen negativ, a hidrogének fel6li oldalon, részlegesen pozitiv toltési. Ezen
polarizaci6 az oka a gyenge intermolekularis kotés, az dn. hidrogén-hid kotés
kialakulasanak a vizmolekuldk kozétt. Tovabba, a viz jo polaros oldoszer, és az é16
szervezetek egyik alapvetd épit6eleme.

A CH, molekula tetraéderes szerkezete a T4 szimmetriacsoportba tartozik, (2.2 bra
c) része). A metan molekula 4 hidrogén atomja szintén egyszeres kovalens kotéssel
kapcsolédik a szénatomhoz. A molekula egyensilyi szerkezetében a hidrogének a
lehet legtavolabb helyezkednek el egymast6l, egy tetraéder cstucspontjaiban, a
szénatom pedig a tetraéder tomegkozéppontjaban. A metan disszocidcios
kiiszobenergidja 4,7 eV. Els§ ionizaciés energiaja 12,7 eV. A metan molekuldban a
szénatom minden vegyérték elektronja kdtésben vesz részt, mindegyikbdl koto jellegli
molekulapalya épiil fel, melyek delokalizaltak. A kotések erdsen polarosak, az
elektronok a szénatom koré koncentralodnak annak nagy elektronegativitdsa miatt. A
molekula szimmetridja miatt azonban a toltések stlypontjai egybeesnek, igy a teljes
molekula apoléros.

2.3 Atomi és molekularis iitkozésekben lejatszodo
alapveto folyamatok

Az atomok és molekuldk vizsgalatdhoz a céltdrgyat el6szor gerjeszteniink kell
valamilyen gerjeszt6 forrassal. Az iitkozéses fizikaban ez a gerjeszt6forras a ldvedék,
mely lényegében barmi lehet, amib6l megfelel6 nyaldbot tudunk el6allitani (fotonok,
elektronok, ionok, atomok, molekulaionok stb.). Jelen munkaban gerjeszt6forrasként
egyszeresen toltott, keV - MeV energidji ionokat hasznalunk, céltargyként pedig Ar
atomot valamint N,, H,O, CH, molekuldkat. A 16vedék és céltargy kolcsonhatasa
alapveten kétféle lehet: rugalmas Iiitk6zés, melyben az {itk6z6 partnerek belsd
energidja nem valtozik, illetve rugalmatlan iitk6zés, pl. amikor a 16vedék energidjanak
egy részét atadja a céltargynak, mely energianovekménynek koszonhetéen az
gerjesztodik, vagy ha elegend6en nagy volt az energiaatadas, akkor ionizalddik.
Megjegyzendd, hogy léteznek un. szuperrugalmas iitkdzések is, melyekben a céltargy
bels6 energidja a gerjesztddés helyett a relaxacié iranyaba valtozik, pl. amikor a
céltargy az iitkdzés el6tt gerjesztett allapotban van, és az {itkozés soran ezt a gerjesztési
energiat (vagy annak egy részét) atadja a 16vedéknek.
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2.3.1 Gerjesztés, ionizacio, tobbszoros ionizacio

Atomok esetén a gerjesztést, ionizacidt, valamint az elektronfelhd ezt kovetd
relaxaciojat és ezek kiilénboz6 tipusait Osszefoglalé néven elektrondtmeneteknek
nevezzilk. Az elektrondtmenetek mechanizmusa az atomok és molekuldk esetén
nagyon hasonlo, ezért a tovabbi fejezetekben, ha azt kiilén nem jelzem, az atomokra és
molekulakra jellemz6 folyamatokat egyiitt targyalom. Az egyszerliség kedvéért ahol az
megengedhetd, az dbrakon is az atomi iitk6zési folyamatokat mutatom be.

Rugalmatlan {itkdzések sordn az atom (vagy molekula) egy elektronja magasabb —
alapallapotban be nem toltott — kotott allapotba keriilhet. Ezt a folyamatot
elektrongerjesztésnek nevezziik. A kotott allapotbol kotott allapotba torténé atmenetek
mind atomok, mind molekuldk esetén kivalasztasi szabalyoknak megfelelGen torténnek
[12, 15]. Ha az diitkozésben a céltargy bels6 energia novekménye eléri azt a
kiiszobenergiat, mely sziikséges az adott elektron atombol torténd eltavolitasahoz
(ionizacios energia), akkor az elektron szabad, azaz kontinuum allapotba keriil, az
atom pedig ionizalddik. Toltott részecske bombézas esetén (P*) a céltargy (M)
ionizacidja tdbbnyire a gerjesztéssel egyiitt jelenik meg, aminek eredményeként egy
szabad elektron (e’), és egy gerjesztett allapoti ((3)-ban *-gal jeldlve) ion, vagy
molekulaion keletkezik:

P'+M > (P)*+(M")* + ¢ (3)

Egy atom, vagy molekula els§ ionizdciés energidjdnak nevezziik azt a
kiiszobenergiat, mellyel a leggyengébben kotott elektronjat kontinuum allapotba
vissziik. Elég er6s perturbaciéndl szimultan akar tobb elektron is elhagyhatja az
atomot, melynek koszonhetSen tobbszordsen toltott ion keletkezhet. A masodik,
harmadik, ill. negyedik elektron leszakitdsdhoz tartozé kiiszobenergiat rendre
masodik, harmadik stb. ionizaciés energianak nevezziik. Molekuldk esetén az elsé
ionizaci6s energia altalaban kozel esik az alkoté atomok ionizacids energiai koziil a
legkisebbhez.

Mig az atomok é&ltal elnyelt energia csak elektronatmenetekre (gerjesztés, vagy
ionizacio) forditédhat, molekuldk esetén az -elektrongerjesztések mellett rezgési
(vibrdcios) és forgdsi (rotdcids) dllapotokat is gerjeszthetiink [13, 16, 17]. Az
elektrongerjesztésekhez hasonl6an, a vibracios és rotacios energiaszintek is kvantaltak,
és kivalasztasi szabalyokat kovetnek, melyeket a [12, 15], és [16] irodalmak
részletesen targyalnak. Egy molekula teljes bels6 energidja ezért harom tag
Osszegeként irhat6 fel:
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E E +E +E ahOl Eelektron > Evibr. >Emt. (4)

teljes — * elektron vibr. rot.

A teljes energia megadasanal mindig az elektrongerjesztések a meghatdrozéak, a
vibracio és rotacié ennél nagysagrendekkel kisebb jarulékot adnak. Ennek megfelel6en
az abszorbealt (vagy relaxaciéban kisugarzott) foton energiaja is az elektronatmenetek
esetén a legnagyobb, mely az elektromagneses spektrum lathato és ultraibolya
tartomanyaba esik. A vibraciés abszorpcié vonalai a kozeli infravordsbe, a rotaciésak
pedig a tavoli infravords tartomanyba esnek. A kiilonb6zé sugarzasos atmenetek
vizsgalataval, és az ezen keresztiil torténé molekulaszerkezeti informacidk gytjtésével
a molekulaspektroszképia [16, 18] foglalkozik (Infravorés-, UV-, Raman
spektroszkopia stb.)

2.3 abra: A vertikdlis, vagy Franck-

(I |
Condon elektron dtmenetek sematikus *' ZQ‘%
1 s . . s Qo
dbrdja. Molekuldk esetén az elnyelt, és v BE
relaxdciobol szdrmazé kisugdrzott foton N1/
energidja nem egyezik meg, az S

abszorpcié és relaxdcio kozott eltelt emisszi6
idGintervallumban bekévetkezd rezgési

dtmenetek miatt.

hv foton abszorpcid

A molekuldk targyalasat, és kvantummechanikai leirasat neheziti, hogy a fent leirt
harom energiajarulék ,.kolcsonhat” egymassal. Pl. a megvaltozott gerjesztett elektronos
allapotot a vibracios allapotok valtozadsa csak lassan koveti a magok nagy tdmege
miatt. Ezért a gerjesztés utani rezgési allapot Aaltaldban nem az adott
elektrongerjesztéshez tartoz6 alapallapot. Ez az un. Franck-Condon elv [12, 15, 17],
melyet jol szemléltethetiink a vertikalis elektronatmenet képben (2.3 &bra). Az elv
kimondja tovabb4, hogy ,,a molekula dtmenete abba a felsé rezgési dllapotba irdnyul,
melynek hulldmfiiggvénye a legjobban hasonlit a nem gerjesztett elektrondllapothoz
tartozo rezgési alapdllapot rezgési hullamfiiggvényére” [16]. A Franck-Condon elv
teszi lehet6vé a molekuldk kvantummechanikai targyalasat is, melyre a Born-
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Oppenheimer -kozelitést (,,all6 atomi centrumok kozelités™) alkalmazzak altalanosan.
A modszer részletes leirdsa a [12, 15] irodalomban talalhato.

2.3.2 Relaxaciés folyamatok

Az atomi és molekularis titk6zésekbdl nyerhetd informacié egy jelent6s része nem
kozvetleniil a gerjesztésbdl, vagy ionizaciobol, hanem az ezeket kovetd relaxacids
folyamatokbdl szarmazik. Relaxacionak tekinthet6 minden olyan folyamat, mellyel az
atom, vagy molekula az iitkzésben szerzett tobbletenergiatdl, vagy annak egy részétdl
megszabadul. Ez végbemehet foton, vagy toltott részecske emisszioval (elektron vagy
fragmentum kibocsatassal).

Bar a sugdrzdsos relaxdcié kiviil esik a dolgozat témdjan, ugy gondolom, néhany
sz6t megérdemel. Itt a gerjesztett allapotban (E,) tartézkodo elektron alapallapotba,
vagy alacsonyabb energiaju gerjesztett allapotba (E.) torténé atmenet kodzben a
megengedett szintek kozti energiakiilonbséget egy hv energidju foton formajaban
bocsatja ki (5) (2.4 dbra) [13].

E,—E,=hv )

Bels6 héj atmenetek esetén (ahol az energiakiilonbségek a megengedett szintek kdzott
nagyobbak) roéntgensugdrzds, kiils6 héj atmenetek esetén UV vagy lathaté fény
keletkezik. Emlitést érdemel még a molekuldk azon tulajdonsdga, miszerint az
abszorbealt és emittalt foton frekvenciaja — ellentétben az atomokkal — altaldban nem
egyezik meg [16]. Ez a Franck-Condon elv kdvetkezménye. A forgasi és rezgési
atmenetek kozt léteznek sugarzasmentes atmenetek is, amikor a gerjesztési energia
kozvetleniil a molekula kérnyezetének adédik at.

A rontgen folyamattal versengd folyamat, amikor a bels6 héjon keltett vakancia
betdlt6dése soran a felszabaduld energiat egy elektron viszi el, mely ezzel kontinuum
allapotba kertil. Ezt a folyamatot, amikor a kiindulé allapot egy bels6héj-vakancia, a
végallapot pedig egy kétszeresen ionizalt atom vagy molekula, Auger-folyamatnak
nevezziik [19, 20, 21] (2.4 abra). Mivel a kirepiil6, un. Auger elektron energidja két
diszkrét allapot kozti atmenetbdl szarmazik, az Auger elektron kinetikus energiaja
(Tauger) is diszkrét, és egyben anyagi mindségre jellemz6 lesz [20]:

T :En_Em_‘Eko’tési| (6)

Auger
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ahol E, és E,, az atmenetben részt vev6 energiaszintek (E,>En), Ewswesi pedig a kirepiild
Auger elektron kotési energiaja. Ertelemszertien a folyamat csak akkor megy végbe, ha
En' Em > |Ek6lési|-

Primer (gerjesztd) Szekunder (relaxacios)
folyamat folyamat

0\0*)

\'i\\)

AN
%

o
=

Sugarzasos
relaxacio

€ Auger

[ ]

lonizacié

Auger elektron
emisszio

&
@

Y

Kétszeres Autoionizacio
gerjesztés

2.4 abra: Alapveté gerjesztd, és relaxdciés folyamatok bemutatdsa. Els6 oszlop: egyszeres
belsé héj vakancia keletkezése, alatta kétszeres kiils6 héj gerjesztés.  Mdsodik oszlop:
sugdrzdsos relaxdcio (pl.: réntgen emisszio), Auger-folyamat, és autoionizdcio.

Ha a kiindulasi allapot az atomban vagy molekulaban, csak egy tiszta bels6 héj
vakancia (mint alapdallapothoz viszonyitott modosulas), diagram Auger-atmenetrdl
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beszéliink. Szatellit dtmenetek esetén a vakancian kiviil, még mas modosulas is jelen
van, pl. gerjesztés, polarizacié stb. ami az energiaszintek, és ezen keresztiil az Auger
elektron kinetikus energiajanak csekély mértékli médosulasat eredményezi. Esetenként
az Auger elektronemissziot kovet6en tovabbi atrendez6dési folyamatok is lejatszodnak.
A Shake-up folyamatban az Auger elektronemisszi6 utani atrendez6dési folyamatokbol
szarmazd energia tovabbi egy vagy tobb elektront magasabb energiaszintre gerjeszt.
Shake-off esetén pedig ezek az elektronok a kontinuumba gerjesztédnek, vagyis
tovabbi ionizaciok jatszodnak le. Az Auger-folyamathoz hasonlé relaxaciés folyamat
az autoionizdcié is. Ekkor a kiindulasi, kétszeresen gerjesztett allapotot kovetd
atmenetben az egyik elektron alacsonyabb energiaszintre keriil, az dtmenet energiajat
pedig a masik, még gerjesztett allapott elektron viszi el, mely ennek koszénhet6en
kontinuum allapotba keriil (1asd 2.4 4bra).

A molekuldk szétesését, mint rajuk jellemz6 specidlis relaxacios folyamatot a 2.3.6
és 2.3.7 fejezetekben targyalom részletesen.

2.3.3 Elektronemisszios mechanizmusok ion-molekula titkozésekben

A molekularis ionizacié ionbombazassal toérténd vizsgalata kozel egyidds az atomi
elektronemissziés spektrumok tanulmanyozasaval, és az 1960-as évekre tekint vissza.
Bér az els6, molekuléris titk6zésekbdl szarmazo energia és megfigyelési szog szerint
differencialis elektronemissziés spektrumokat [22, 23] még torzitottdk az
instrumentalis effektusok, a spektrumok lefutasat, és a jellemz6 fontosabb struktirakat
jol visszaadtak. A szisztematikus vizsgalatok a 70-es években kezdddtek. Stolterfoht
[24], Wilson és Thoburen [25], valamint Bunch [26] tuttér6 munkaja szamos
elektronemissziés mechanizmust deritett fel, melyek j6 részét jelenleg is
tanulmanyozzak.

A toltott részecske bombazassal kivaltott céltargy-ionizacié tobb kiilonb6zé
mechanizmus eredménye lehet. Ezek egyike a mar targyalt (2.3.2 fejezet) Auger-
elektronemisszi6. A tovabbi elektronemisszi6s mechanizmusok csoportositisa az
iitk6zésben részt vevO testek szama, valamint az emittalt elektronok energia- és
szogeloszlasat befolyasolé atomi centrumok szama alapjan torténik. Amennyiben a
lovedék a céltargy kotott elektronjaval kozvetleniil titkozik, a kéttest kolcsonhatas
olyan erds, hogy a tovabbi partnerekkel valé kdlcsdnhatasok jaruléka elhanyagolhaté.
Ekkor tiszta kéttest-iitk6zésekrdl (angolul Binary Encounter process, roviden BE)
beszéliink (lasd 2.5 &bra a) része), melyben a kilép6 elektron energidja a (7) kifejezés
szerint fiigg a lovedéksebesség iranyahoz képesti megfigyelési szogt6l: 0° -nal a
legnagyobb, 90° -nél pedig nullara csokken [27]:
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E cteriron =4 E 15vedex cos® ( 9) (7)

Az elektronemisszi6s mechanizmusok egy jelent6s részében az {itk6zésben részt
vevd mindharom test (16vedék, aktiv elektron, céltargy atommag) szerepet jatszik [27,
28]. Ekkor a harom test kélcsonhatasanak ereddje adja a kiilonboz6 elektronemisszids
mechanizmusokat. Amennyiben a kilép6 elektron energia- és szogeloszlasat
lényegében az egyik atomi centrumon (pl. az atommag Coulomb-terén) torténd
szorodas hatdrozza meg, a masik atomi centrum tere csak révid, vagy relative kis
perturbaciét jelent, egycentrumu elektronemissziordl beszéliink (2.5 abra b) részén az
1-gyel jelolt gorbe). Ha a kilépd elektron mind a céltargy atommagjaval, mind a
tavozo 1ovedék Coulomb-terével er6sen hat kélcson, mindkét centrum modositd hatasa
jelentkezik az emittadlt elektronok energia és szogeloszlasdban. Az ilyen
mechanizmusokat 0Osszefoglalé néven kétcentrumu elektronemissziénak nevezziik
(lasd 2.5 abra b) részén a 2-vel jeldlt gorbe).

A tobbcentrumt elektronemisszid kifejezetten latvanyos el6reszorast eredményez
lassu, nagy toltést ion-lovedékek (angolul ,,slow highly charged ions”, réviden ,,HCI”)
esetén [28, 29, 30, 31]. Ekkor ugyanis a céltargyat elhagyd elektronra egy lassan
tadvozo nagy toltésii 1ovedék erés Coulomb vonzasa hat, ami a kis energiaji (E. < ~30
eV) elektronok egy részét elére szogekbe (6 < 90°) tériti el. Ez az elektronspektrum kis
energias részében tobbletet fog okozni a kis megfigyelési szogeknél, és deficitet
héatraszogekben. Az igy kapott anizotrop elektroneloszlasbél kovetkeztetni lehet a
l6vedék-ion centrumanak fontossdgara, vagy mas szavakkal, az {itk6zés utani
kolcsonhatds er6sségére. Fainstein és munkatéarsai [32] erre egy egyszerti, el6re-hatra
anizotropiat leiré paramétert (a) alkalmaztak, melyet a kovetkez6 formula ad meg:

_ o(v,,0)—c(v,,7—0)

a(v,,0) o(v,,0+o(v,, 7—06) ’

8

e’

ahol o a hataskeresztmetszetet, v, az elektron sebességét, és 6 a megfigyelési szoget
jelenti.

Tribedi és munkatarsai az elmult tiz évben részletesen vizsgaltdk a tobbcentrumu
elektronemissziot csupasz szénionokkal kivaltott molekularis ionizaciéban [33, 34, 35,
36]. A mért adatok CDW (Continuum Distorted Wave) és CDW-EIS (Continuum
Distorted Wave Eikonal Initial States) elméletekkel (ezek attekintése kés6bb, a 2.4.4
fejezetben kovetkezik) valé osszehasonlitdsabdl kideriilt, hogy a szérécentrumok
hatdsat nem elég csak az iitk6zés utan figyelembe venni, azzal az iitk6zés teljes
id6tartamaban szamolni kell. (Emiatt a szakirodalomban elterjedt ,,PCI” — vagyis
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iitkozés utdni kolcsonhatds — elnevezés nem minden esetben helytalld.) Uracil
molekuldan (C4HsN-O,) végzett méréseikben Tribedi és munkatarsai azt is kimutattak,
hogy sok szérocentrum jelenléte esetén az elektronemisszio anizotrépidja a nagyobb
energias elektronokon is érzékelhet6 egészen ~80 eV elektronenergiaig [34].

v

I6vedék

L

%,

b)

V

. Ibvedék -

2.5 abra: A kiilénboz6 elektronemisszios mechanizmusok sematikus dbrdja: a) direkt kéttest
litkozés, b) Coulomb-ionizdcié. A b) dbrdn 1-el jel6lt nyil az egycentrumu, a 2-vel jelolt a
kétcentrumii elektronemissziot szemlélteti. A b) dbrdn a céltargy kézepén levs fekete pont az
atommagot reprezentdlja.

A kétcentrumt elektronemisszio két specialis esete kiilon figyelmet érdemel:

1. Elektron befogds torténhet a I6vedék kontinuumdba (angolul ,,electron capture to
the continuum”, réviden ECC), amikor a kirepiil6 elektron sebessége koriilbeliil
megegyezik a lovedék sebességével. Ekkor az elektron a tavozo lovedék
Coulomb-terében eltériil a 16vedék sebességének iranyaba, és egy ideig egyiitt
haladnak, megkozelitéleg egy iranyba (lasd a 2.5 abra b) részén a 2-essel jeldlt
folyamat). Az ilyen elektronok 0° megfigyelési szog kdzelében éles csticsot adnak
az elektronspektrum nagy energias részén. Ez az tn. Cusp-cstics, melyet Sarkadi
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és munkatarsai az Atomkiban is részletesen tanulmanyoztak mind kisérleti [37,
38], mind elméleti médszerekkel [39, 40].

S
N
-

2.6 abra: A Fermi-gyorsitds sematikus

dbrdja hdromszoros szérodds esetén. Az
egyes szoréddsok sorban fentrdl lefelé 4 o ®=?
id6rendi sorrendben ldthaték, a rovid ap
jelolésiikkel egyiitt. Az dbra forrdsa a o
[41] hivatkozds. st -
-4V
"

2. A Fermi-gyorsitds (Fermi-shuttle) a kilép6 elektron t6bbszords szorodasat jelenti
a céltargy és a tavozo6 lovedék kdzos Coulomb terében, mikdzben az elektron
sebessége minden szoérédasban novekszik. A Fermi-gyorsitds mechanizmusat
mutatja sematikusan a 2.6 abra, ahol a céltargyrdl szarmazo elektron haromszoros
szorddasat latjuk: az elsé szorddas a kozeled6 16vedéken torténik (P), majd a
visszaszort elektron a céltargy Coulomb terén szorodik (T), és végiil méasodszor is
szorodik a l1ovedéken (P). A folyamatot roviden P-T-P roviditéssel jelolhetjiik. Az
igy kilépd tobbszorosen szérddott elektron megndvekedett sebességét (ve) a
kovetkez6 kozelitd képletekkel szamolhatjuk [41, 42]:

ve:V(cos 6+\/c0520+2m(2m+2)) ha m<n 9
v,=2nV ha m=n ©)
ahol m a céltargyon, n pedig a 16vedéken val6é szérodasok szama, V a 16vedék
sebessége, 0 pedig a megfigyelési szog. A folyamatot az elmult évtizedekben
széles korben vizsgaltdk [43, 44, 45]. Az Atomkiban Sulik és munkatarsai
végeztek vizsgalatokat kozepes lovedéksebességeken [41, 42, 46, 47].
Eredményeik leirdsdra klasszikus palydji Monte-Carlo (CTMC) szimulaciot
hasznaltak, mely a Fermi-gyorsitas leirdsara az eddig ismert legjobb kozelités.
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Részlegesen lefosztott 16vedékek esetén a megmaradd elektronok learnyékoljak a
magtoltést [48, 49], igy a 16vedék és céltargy tavoli titkdzéseiben (lagy iitkozések) az
iontoltés a meghatarozo. Kozeli iitkozésekben azonban a l6vedék un. effektiv toltése
esetenként jelent6sen meghaladhatja az iontéltést, drasztikusan megnovelve ezzel az
ionizacios hataskeresztmetszetet. Sarkadi hidrogén atom - nemesgaz iitk6zésekben
megmutatta, hogy a semleges 16vedékek ionizaciés hataskeresztmetszete alig marad el
az egyszeresen toltott ionokétdl, s6t a két és haromszoros ionizacid
hataskeresztmetszete is jelentGs lehet [50]. Kozeli iitkozésekben az effektiv toltés
(Z»°™), és ezen keresztiil az elektronemisszié hatéskeresztmetszetének a névekedése két
okra vezethet§ vissza:

1. Igen kozeli, kis iitkdzési paraméterrel (vagy impakt paraméterrel) (b) jellemezhetd
titkozésekben, ahol a 16vedék és céltargy elektronfelh6i mar atfednek, csokken az
elektronok magtoltés arnyékol6 hatésa, igy a céltargy egyes elektronjai ,,betiszva”
a lovedék mag kozelébe hirtelen egy megnovekedett Coulomb-potenciélt éreznek.
Ez a rantdsszerl erd szimultdn akar tobb elektront is leszakithat a céltargy
molekularol.

2. Kozeli iitkozésekben, atfedé -elektronfelh6k esetén a céltargy és lovedék
elektronjainak a Coulomb-interakcidja is jarulékot adhat az ionizacids
hataskeresztmetszethez. Stolterfoht szerint a 16vedék elektronja betolthet aktiv, ill.
passziv szerepet az litkozésben [27]. A passziv elektron szerepe csak az
arnyékolas, allapota az iitkdzés soran nem valtozik. Az aktiv 16vedék-elektron
céltargy-elektronnal val6 kolcsonhatdsa soran mindkét elektron allapota
megvaltozik. Az elektron-elektron kdlcsonhatds eredményeként az effektiv t6ltés
(Z,™) — melyet Kévér és munkatarsai az ionizacids hataskeresztmetszetbdl
szarmaztattak — akar meg is haladhatja a magtoltést [51].

Tobbelektronos rendszerekre tovabbi egyszer(i szabalyok is érvényesek. Tobb
ekvivalens elektron tartalmazé héj ionizaciéjanak hataskeresztmetszete példaul aranyos
a héjon lev6 elektronok szamaval. Ennek éltalanositasa az a skalazasi szabdly, melyet
Toburen és munkatarsai taldltak a “70-es években. Eszerint proton-szénhidrogén
molekula iitk6zésekben az elektronemisszios hataskeresztmetszet skalazhaté a
célmolekula gyengén kotott (vegyérték-) elektronjainak a szamaval [52]. Itoh és
munkatarsai [53] nemrég megmutattak, hogy ez a skalazasi szabaly az Uracil
molekulara is érvényes. A jelen dolgozatban a skaldzasi szabalyt kiterjesztjiik a nem
szénhidrogén jellegii viz és nitrogén molekuldkra is.



20 Irodalmi dttekintés

2.3.4 A Kkétszeresen differencialis elektronemissziés spektrum

A Kkétszeresen differencialis elektronemissziés hataskeresztmetszetek szintjén az
atomi és molekuldris iitk6zésekbdl szarmazo6 spektrumokban gyakorlatilag ugyanazok
a struktirdk jelennek meg.
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2.7 abra: CDW-EIS modszerrel meghatdrozott kétszeresen differencidlis elektronemisszios
spektrum. A jellemz6 struktirdk a 2.3.3 fejezetben tdrgyalt mechanizmusok eredményei. A
kiilénboz6 energiatartomdanyokban mds-mds folyamatok domindlnak, melyek jelGlései az dbrdn
az angol szakirodalomban taldlhaté roviditések: ldgy iitkézések (SC), kétcentrumil
elektronemisszio (TCEE), elektron befogds a kontinuumba (ECC), és direkt kéttest iitkozés (BE).
Az dbra forrdsa a [27] hivatkozds.

A 2.7 dbra CDW-EIS modszerrel szamolt elektron DDCS spektrumot mutat
majdnem teljesen lecsupaszitott 25 MeV/u Mo** + He iitkdzésben 5° megfigyelési
szog alatt. Lathat6, hogy a fenti fejezetekben leirt folyamatok a kétszeresen
differencialis elektronspektrum kiilénb6z6 energiatartomanyaiban adnak jarulékot, ill.
jellegzetes strukturdkat hoznak létre. Az altalanos struktirdk mellett tovabbi,
specifikusan az adott iitk6zési rendszerre jellemzd csticsok és lefutasbeli kiillonbségek
jelentkezhetnek a spektrumokban. Ilyenek lehetnek pl. az Auger-csicsok, Fermi-
gyorsitasbol, vagy a 16vedék elektronvesztéséb6l szarmazé struktirak, melyek mintegy
,raiilnek” a fenti altalanos spektrumra.
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2.3.5 Elektronbefogas, elektronvesztés és transzfer ionizacio6

Amennyiben nem teljesen lefosztott 16vedék ionokkal bombazzuk a céltargyat, a
2.3.1 pontban bemutatott folyamatok (gerjesztés, ionizacid, t6bbszords ionizacio) a
lovedék elektronhéjaban is bekovetkezhetnek [54, 55]. Megkiilonbdztetésiil a tisztan a
céltargyon lejatsz6dé folyamatoktdl ezek némelyikét kiilon elnevezéssel is szoktdk
illetni, példaul a 16vedék ionizacidjat gyakran elektronvesztési folyamatként emlitik.
Specidlis esete ennek az elektron vesztés a kontinuumba (az angol ,,electron loss to the
continuum” szoosszetételbdl roviden ELC) amikor is a 16vedék, és az arrél tavozé
elektron még sokaig egylitt haladnak, ill. ez id§ alatt koztiik Coulomb kélcsonhatés all
fenn. Atomok esetén mindezek a folyamatok egy centrum terében leirhatok. A 2.3.1
pontban ez a centrum a céltargy magja, a 16vedék gerjesztésénél, vagy ionizaciojanal
pedig a l6vedék magja.

Ionbombazas esetén a fentieken kiviil emlitést érdemelnek a kovetkezd, legalabb
kétcentrumu folyamatok:

* Elektron befogds esetén a céltargy egyik elektronjat a 16vedék ion befogja egy
kotott allapotaba. Ez Altaldban egy magasan gerjesztett allapot, ahonnan a
lovedék-rendszer lassan relaxal6dik, de befogdédhat az elektron alapallapotba,
vagy ahhoz kozeli energiaszintre is. Specidlis esete az elektronbefogas a
kontinuumba, melyet a 2.3.3 fejezetben mar targyaltam.

* A transzfer ionizdcié esetén az iitkdzésben a 16vedék egy elektront atvesz a
céltargytol, mikozben annak egy masik elektronjat szabad éllapotba juttatja. Ez
altalaban nagy toltésii ion 16vedékekre jellemzd, melyek er6s Coulomb teriikkel
képesek tobbszoros elektronatmeneteket 1étrehozni.

2.3.6 Molekulak szétesése

Molekuldk esetén az atomi iitkdzésekben lejatszodo folyamatok repertodrja kibviil
egy tovabbi mechanizmussal, ez pedig a céltargy szétesése. Ez a szakirodalomban
fragmentdcié vagy disszocidcio néven szerepel. A két kifejezést ugyan gyakran
szinonimaként hasznaljdk, mégsem teljesen ugyanazt jelentik. A fragmentaci6 kifejezés
az itkozésben kozvetleniil bekovetkezd feldarabolddast is jelentheti, melyet ugy
képzelhetiink, mintha a 16vedék az iitkdzésben kiszakitana egy darabot a molekulabol.
A disszociacié jelentése sziikebb, inkdbb olyan fragmentaciot jelent, amely kevésbé
erGteljes, az interakcié utdn tobbnyire id6ben megkésve bekovetkezd, masodlagos
folyamat. Az altalunk mért spektrumokat inkabb ez utébbi folyamatbdl szarmazé
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molekulatéredékek alkotjdk. A tovabbiakban — ahogy azt a legtobb szakirodalom teszi
— a két sz6t én is szinonimaként hasznalom.
A molekuldk szétesését tobbféle primer folyamat okozhatja:

1. Gerjesztés hatasara kot6palyan 1évé elektronok keriilhetnek lazitopalyakra, és ez
a molekula szétesését okozhatja. Vibracids és rotacios gerjesztések is okozhatnak
disszociaciot, ha a molekula altal elnyelt energia meghaladja a disszociacids
kiiszobenergiat [16].

2. Az ionizdcio okozta szétesésben a molekula egy vagy tébb elektronjanak az
eltavolitasa a primer folyamat. Ha egy kotésben részt vevé elektront tavolitunk el
a molekulabol, a kotés gyengiilése miatt az bizonyos valdszintiséggel disszocial.
Egy maganyos parbdl torténd elektron eltadvolitdsa azonban nem veszélyezteti
kiilonosebben a molekula stabilitasat [12]. A tobbszoros ionizaciot viszont —
legyen az maganyos parok, vagy kot elektronok eltavolitisa — nagy
valo6szinliséggel a molekula szétesése koveti. Ekkor a molekulan beliil kialakult
pozitiv téltéscentrumok taszitani fogjak egymast, mely disszociaciohoz vezethet.
A szakirodalomban ezt a folyamatot a molekulak Coulomb-robbanéasénak nevezik
[56]. Ebben a tekintetben a 16vedékre torténd elektronbefogdst is ionizdcionak
tekintjiik.

3. A direkt kéttest litkozésben a l6vedék atomokat, vagy egész atomcsoportokat
szakithat le a céltargy molekuldrdl. Az ilyen er6teljes iitk6zésekben a
fragmentumok energidjat nagyrészt az atadott impulzus hatdrozza meg [57].

Adott molekulak kiilonb6z6 szétesési moddjait fragmentdcios csatorndknak
nevezziik. A viz molekula egy (6nkényesen kivalasztott) fragmentacios csatornajat pl.
igy irhatjuk:

H,0°" » O'+H"+H" (10)

A fragmentaciés csatorna felirdsakor megadjuk az iitkdzés kovetkeztében primer
termékként létrejott tranziens molekulaion képletét és toltését, majd a nyil utan a
disszocidcioban keletkezett toredékek kémiai képletét, és toltésallapotaikat. Ha a
tranziens molekulaion gerjesztett allapotban jon 1étre, ezt tébbnyire kiilon
fragmentaciés csatornanak tekintjiik, amelynek energiamérlege eltér az alapallapoti
tranziens molekulaionétdl. Egy adott (itkozési rendszer esetén megjelend fragmentéacios
csatornak Osszessége, és ezek intenzitas eloszlasa megadja az {itkdzési rendszerre
jellemz6 fragmentdcios mintdzatot.
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Mivel dolgozatomban a Coulomb-robbanéas energiatartomanyaba es6 fragmentumok
energia és szogeloszlasat vizsgdlom az alfejezet tovabbi részeiben, és a kovetkezd
alfejezetben ezen fragmentumok jellemzgit és irodalmat tekintem ét.

Az ion-molekula iitk6zésekben lejatsz6dé molekula szétesés egy igen bonyolult
folyamat sok lehetséges kiindulasi- és végallapottal. Ennek oka, hogy az ilyen
itkbzésekben az energiadtadas széles energiatartomanyban mozoghat, els6
kozelitésben 0 eV-td] egészen a 16vedék kinetikus energidjaig terjedhet. Emiatt szamos
lehetséges dtmeneti (tranziens) molekulaion johet 1étre. A végallapotokat tekintve
Alvarado és munkatarsai [7], valamint Gracia és munkatarsai [58] szerint a molekula
lehetséges fragmentacios csatorndit a lovedék sebességén és toltésén keresztiil, a
kolcsonhatds erdssége hatarolja be. Azaz, a kiindulasi éallapot csupan lesziikiti a
lehetséges végallapotok szamat. Egy egyszer(sitett képben a lovedék-céltargy
kolcsonhatas erdsségét az in. Bohr-Sommerfeld paraméterrel (kgs) jellemezhetjiik [59],
melyet a I6vedék toltése (qr) és sebessége (V1) hataroz meg:

:i

k BS VL

(11)

A kialakult tranziens molekulaion tulajdonsdgai megszabjak a lehetséges
fragmentacids csatorndk korét [7, 10, 60]. Az iitk6zés soran létrejott molekulaion
disszociacioval szemben lehet stabil, metastabil, vagy néhanyszor 107 s alatt
disszocidlhat. A molekuldk t6bbszorés ionizacidja kifejezetten kedvez a
disszociacionak (lasd a Coulomb-robbanast bemutatdé kovetkezd alfejezetet).
Tobbszorosen ionizdlt molekulaionok létrejohetnek kozvetleniil az {itkdzés
kovetkeztében, vagy az egyszeres ionizaciot kovetd masodlagos folyamatokban. Scully
és munkatarsai [61] e+HO iitkozéseket vizsgalva kimutattak, hogy a disszociacional
nagyjabol egy nagysagrenddel gyorsabban lejatsz6dé Auger-folyamatok hatékonyan
novelhetik a tdébbszords ionizacid hataskeresztmetszetét. Egy 2016-os tanulmanyban
Wolff és munkatarsai [62] a OH"+H" csatorna hozamanak egy jelent6s részét Auger-
folyamatnak és autoionizacionak tulajdonitjak. Megallapitjak, hogy a csatorndban
emittalt H* fragmentumok energidja jelentGsen kiilonbozik, att6l fiiggéen, hogy a
csatorna direkt {itkdzés, Auger-folyamat, vagy autoionizacié eredménye.

Csaktigy, mint a tranziens molekulaion é&llapotai, a keletkez6 fragmentumok
tulajdonsagai is sokfélék lehetnek: egy vagy tobb atombdl all6, semleges vagy toltott,
ill. alap vagy gerjesztett allapoti toredékek. Léteznek tobblépcsds disszociacios
folyamatok is, melyekben a primer disszociaciéban keletkez6 molekulaionok a
kovetkezd 1épésben tovabb disszocialnak [7, 10, 63]. Ilyen tébblépcs6s fragmentacios
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folyamatokra lehet példa a kétszeresen ionizalt metadn és viz molekula kovetkezd
szétesése:

CH;" » CH!+H" » CH,+H'+H’
2+ + + + + 0 (12)
H,OO" » OH' +H -» O +H +H
A fent leirtakbodl sejthetd, hogy a Coulomb-robbanasbél szarmazé fragmentumok
energia és szogeloszlasanak mérésekor igen dsszetett spektrumokat kaphatunk. Ezek
altalanos jellemzdivel foglalkozom a kovetkez6 alfejezetben, a hangsilyt a
vizmolekula fragmentaci6s spektrumaéra helyezve.

2.3.7 A Coulomb-robbanasbdl szarmazo kation fragmentumok
energia- és szogeloszlasa

A fragmentumok energidjanak jellemzésére a disszocidciéban felszabadul6 dsszes
kinetikus energiat szoktuk hasznalni, melyre az angol szakirodalom ,kinetic energy
release”, roviden ,,KER” megnevezést hasznalja. A tovabbiakban én az angol kifejezés
tikkorforditasaként a ,,kinetikus energia felszabadulas”, vagy az angol ,,KER” roviditést
fogom hasznalni.

A KER-t alapvetGen a kovetkezd energiajarulékokbol épithetjiik fel: a kiindulasi
molekulaion 6sszenergidja (Ei), a keletkez6 fragmentumok 6sszenergiai (E»: és Eop).
Az Ei, Ey; és E,, teljes energidk magukba foglaljdk az elektronenergiakat, valamint a
vibracios és rotacios energiakat. A teljes KER igy irhat6:

KER:E1_(E2,1+E2,2) (13)

Ezen energiajarulékok koziil az Ei, Eo: és E,» szamos diszkrét értéket vehet fel, a
kiilonb6z6 gerjesztéseknek koszonhetéen. A Coulomb-robbandsi kép alapjan (a
tovabbiakban a folyamatra az angol kifejezésbél szarmazo CE roviditést is hasznalni
fogom) a KER értékére gyakran egy szemléletes képen alapulé becslés is adhato.
Kétatomos molekuldk kétszeres ionizdcidja esetén példaul elég jol hasznalhat6 a
KER~1/R becslés, ahol R az alapallapoti molekula egyensilyi atomtévolsaga. Ez
lényegében két egységnyi ponttoltés elektrosztatikus taszitdsat irja le. Ha mind a
tranziens molekulaion, mind a fragmentumok alapallapotiak, ezzel az egyszeri
modellel nemcsak a KER értéke becsiilhetd, hanem annak szorasa is, a vibracios
alapallapot volgyének szélességébdl.
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A CE kép jol szamot ad arrél is, hogy a tranziens molekulaion toltésének
novekedésével n6 a felszabadul6 kinetikus energia, és ezzel az egyedi fragmentumok
mérhet6 energidja. Fotonbombéazassal kivaltott fragmentacios vizsgalatukban Dujardin
és munkatarsai [64] gy talaltdk, hogy az egyszerli CE modell is jol visszaadja a
fragmentumok alkotta csicsok maximumahoz tartozo6 energiakat.

Werner és munkatarsai [5] korai munkajukban, valamint Rajput és munkatarsai [8,
65] a kinetikus energia felszabadulés kis szorasat csupan a molekula rotaci6jabol és
vibraci6jabol probaltdk szarmaztatni. Par évvel késébbi munkdjukban Werner és
munkatarsai [56], Tarisien [66], valamint Rajput és munkatirsai [8] mar az
elektrongerjesztések hatdsat is fontos tényezdként emlitik a fragmentumok
energiaeloszlasaban. Tarisien kiemeli, hogy az egyszeri CE modell nem elég hatékony
a fragmentumok energiaeloszlasanak kielégit6 pontossagu reprodukalasahoz.
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2016-o0s kozleményiikben Wolff és munkatarsai [62] a H,O molekula H*, Li**, C*
és C* lovedékekkel kivaltott fragmentaciéjat tanulmanyoztdk. A CE modellt és az
nCTMC modszert kombinadlva a legfontosabb fragmentacios csatornakra realisztikus
KER értékeket kaptak. Egy altaluk mért fragmentaciés energiaspektrumot mutat a 2.8-
as abra, melyen az elméleti iton meghatarozott fragmentum energiakat fiigg6leges
vonalak, és a hozzajuk tartozé ,,a”, ,,b”, ,,c”... betlik jelzik.
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Az irodalmi é&ttekintés azt mutatja, hogy egyik fajta gerjesztés szerepe sem
elhanyagolhaté a fragmentécios folyamatban. A kétszeresen ionizalt vizmolekula XUV
sugarzassal indukalt fragmentacidjanak vizsgalatdban Pedersen és munkatarsai [4]
kimutattdk, hogy a gerjesztések jarulékai igen jelentések. Munkéajukban megmutattdk,
hogy a fragmentacios csatorndk energiaszélessége ténylegesen magyarazhat6 a
megjelen6 gerjesztett allapotokkal, és ezek eloszlasaval. A 2.9-es abran egy altaluk
mért KER eloszlast latunk az OH*+H" csatorna esetén. A H,O*" tranziens molekulaion
lehetséges vertikalis gerjesztett allapotait, a keletkez6 OH® ion vérhat6 allapotait,
valamint az ezen atmenetekre elméleti iton meghatarozott kinetikus energidkat az
abran a ,,fésiik fogai” jelzik.

X3A7 13A713A7 23A7 o1a” H202+

T T T T OH &)

I e e e
N OH" (¥°m)

3000 1 2.9 abra: Pedersen és munkatdrsai
z altal [4] mérésekben (fekete és
é 2000} sziirke gérbe), valamint a lehetséges
,ZTB:‘ gerjesztett dllapotokbdl elméleti titon
5 i meghatdrozott KER értékek (az dbra
2 i

felsé részén ldthaté ,fésiik fogai”)
az OH"+H" csatorndra.

0 50 100 150 200 250
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Altalanosan elmondhaté, hogy egy adott fragmentaciés csatorna KER eloszlasa
fiigg attdl, hogy a primer gerjesztett molekulaionnak és a keletkez6 fragmentumoknak
milyen gerjesztett allapotai jelennek meg az adott iitkzési rendszerben. Példaul, ha
egy magasan gerjesztett molekulaion magasan gerjesztett allapoti fragmentumokra
disszocidl, a felszabadult kinetikus energia kisebb lesz, mintha ugyanez a molekulaion
alacsonyan gerjesztett vagy alapallapott fragmentumokra esik szét.

Egy adott fragmentaciés eseményben felszabadult kinetikus energia a keletkezd
fragmentumok kozott megoszlik. A Coulomb-robbanasbél szarmazo6 fragmentumoknal
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ez a megoszlas a fragmentumok tomegével forditottan aranyos [10, 63]. Ezért a
felszabadult kinetikus energia nagy részét a konnyti fragmentumok (H", H") viszik el
mig a nehéz fragmentumok (pl.: O%, OHY, C*, Ch,") joval kisebb aranyban
részesednek a KER-b6! (lasd 2.10 abra). A fragmentumok témegaranyait alapul véve
Ben-Itzhak és munkatarsai [63] a CH.s molekulan keresztiil kimutattdk, hogy
ugyanazon KER-hez, valamint kiindulasi- és végallapothoz, tartoz6 fragmentumok
energiai kiilonbozdek, attol fiiggben, hogy a fragmentumok egy vagy tobblépcsds
disszociacioban keletkeztek. Ennek megfeleléen az egy és tobblépcsds folyamatok
jelenléte szintén hozzajarul a fragmentacios csatornak energidjanak a kiszélesedéséhez,
esetleg ugyanazon kezdeti és végallapottal jellemezhetd esemény tobb atfedd csticsot is
eredményezhet az energiaspektrumban. Ilyen pl. a 2.10 dbran az OH"+H" csatorna.
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2.10 abra: 650 keV N*+H,O iitkézésben dltalunk mért fragmentdciés hatdskeresztmetszet
spektrum. Az dbrdn jel6ltem az egyes fragmentdcids csatorndkat is, melyek Ossztéltése adja a
molekula ionizdltsdgi fokat. A ~3 eV folétti csticsokat protonok alkotjdk, a csatorndhoz tartozo
nehéz fragmentumok a spektrum elején lévé nagy (gylijt6)csticsban gylilnek 6ssze.

Ahogy azt eddig lattuk, a molekula Coulomb-robbanasaban felszabadult kinetikus
energiat nagyban meghatarozza az iitkozésben kialakult tranziens molekulaion toltése
[5, 7, 56]. Kivételt képez ez aldl az egyszeresen toltott molekulaion, mely ionra és
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semleges fragmentum(ok)ra disszocial. Mivel itt a Coulomb-taszitas sokkal gyengébb,
ezen csatorndkban a KER értéke is kicsi (dltaldban a KER<3 eV) [7, 63, 67]. A
tranziens molekulaion toltésének novekedésével az egyre nagyobb toltési
fragmentumok kozti elektrosztatikus taszitas miatt a fragmentumok kinetikus energiaja
novekszik (2.10 abra). Sziikebb értelemben csak a minimum kétszeresen ionizalt
kozé esik.

Csakugy, mint az elektronemisszional az elektron és a 16vedék kozott, esetenként a
toltott molekulatoredékek és a lovedék kozott is viszonylag tartds Coulomb-
kolcsonhatds alakul ki az titkozést kovetSen. Ezen iitkdzés utani kdlcsonhatasok féként
lassd, nagy toltésti ion-lovedékek esetén valnak jelent6ssé, melyek a kis energiaju
fragmentumok energia és szogeloszlasat modositjak. Pesi¢ és munkatarsai [6] a Ne?"
+H,0 titk6zésekbdl szarmazo fragmentumok energia és szogeloszlasat vizsgalva tgy
talaltak, hogy a kis energias pozitiv toltésii fragmentumok hozama hatraszogekben (a
nyalab irdnyaval ellentétes iranyban) megnovekszik, el6re szogekben pedig lecsokken.
Ezt az el6re-hatra aszimmetriat az {itk6zés utdni kolcsonhatdssal magyaraztak.
Elektronoknal — ahogy azt a 2.3.3 alfejezetben bemutattam — a PCI &ltalaban
el6reszérasban nyilvanul meg a szabaddad valt negativ toltésli elektron és a tavozo
pozitiv toltésti 1ovedék ion kozti Coulomb-vonzasnak koszonhet6en. A pozitiv toltést
fragmentumok esetén a PCI a fragmentum és a tavozo, szintén pozitiv toltésti 1ovedék
kozti taszitdsban nyilvanul meg. Igy a lovedék irdnyéval megegyezé iranyba kilép6
fragmentumok egy része a Coulomb-taszitas miatt az ellenkez6 iranyba téril el, igy
elére szogekben kisebb, hatraszogekben pedig egy megndvekedett hozamot mérhetiink
[6, 68]. Gyors, egyszeresen toltott 16vedékek esetén a PCI nem okoz megfigyelhet6
hatést a fragmentumok szdgeloszlasaban.

2.3.8 Negativ toltésii fragmentumok keletkezése molekularis
iitkozésekben

Ion-molekula iitkdzésekben a pozitiv t6ltésli molekulatdredékeken kiviil ugyan
nagysagrendekkel kisebb hozammal, de negativ t6ltésii (anion) fragmentumok is
keletkezhetnek. Ezen kis hozami negativ ionok jelentésége abban all, hogy a bolygék
légkorében és az anyagban sugéarzas hatasara bekovetkez6 folyamatokat, valamint
kémiai kornyezetiiket lényegesen mddosithatjak [69, 70]. Emellett pozitiv ionokra nem
jellemz6 reakciékban vehetnek részt mellyel pl. ionizalt gazok, plazmak tulajdonsagait
befolyésolhatjak [71, 72].
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A legegyszerlibb negativ ion fragmentum a H~ ion. Ilyen negativ hidrogén ion
fragmentumok szarmazhatnak hidrogén tartalmti molekula céltargyakbol, vagy olyan
proton-atom {itkozésekbol, melyben a proton 16vedék két elektront vesz at céltargytol.
Hidrogén molekulaion lovedékek + semleges atom iitk6zésekben is keletkezhet H~
fragmentum pl. a kévetkez6 reakcidkban [73, 74]:

H;+Ar » (H))*+Ar" » H+H'+Ar" "
H;+He - H'+H'+H +He (19
Altalanosan elmondhaté, hogy a negativ hidrogén ion keletkezés tobbnyire kis
impulzus-atadassal jaré iitkozésekhez, és a céltargy specialis gerjesztéseihez kothetd.
Ujabb vizsgalatokban kimutattdk, ill. kimutattuk, hogy nagy impulzus-atadassal jaro,
erGteljes litkozésekben is keletkezhetnek H- fragmentumok. Juhdsz és munkatarsai
[75], valamint Lattouf és munkatarsai [76] munkajukban igazoltdk, hogy a negativ
hidrogén ion keletkezés molekularis iitk6zésekben sokkal altalanosabb jelenség, mint
azt kordbban gondoltak. A H" és H™ fragmentumok energia és szog szerint differenciélis
hataskeresztmetszetét vizsgalva megallapitottuk, hogy a H'/H™ arany az egész altalunk
vizsgalt szogtartomanyban é&lland6. Mind a H', mind a H fragmentumok
energiaeloszlasara kettds Gauss strukturat kaptunk méréseikben. Ezeket klasszikus
rugalmatlan szorédasi szimuldcidkban is reprodukalni lehetett. Mindemellett a negativ
hidrogén ion keletkezése tobblépcsds folyamatoknak tulajdonithato.

2.3.9 Atomi és molekularis iitk6zések bonyolultabb rendszerekben

A természetben ritka kdzegekben lejatszod6 ion-molekula iitkdzések elsGsorban a
csillagkozi gazfelhkre, és a fels6 1égkori folyamatokra jellemz&ek. Foldi koriilmények
kozott az ion-atom, és ion-molekula iitk6zések altalaban valamilyen siiribb, gazfazisu,
folyékony, vagy szilard kozegben zajlanak, melyekben a kornyezet hatdsa sem
elhanyagolhat6. A kozegben halad6 toltott részecske a kozeg atomjaival, és
molekulaival folyamatosan kolcsonhat, mely miatt mozgasi energiajabdl folyamatosan
veszit, azaz atadja a kdzegnek. Az egységnyi uthosszra vonatkoztatott energiadtadast az
angol ,Linear Energy Transfer” kifejezésb6l roviden LET-nek nevezzik. Az
ionbesugarzasok egy specialis tulajdonsaga, hogy a kozegben haladva péalyajuk elején a
LET viszonylag alacsony, palyajuk végén az energiadtadas azonban ugrasszeriien
megnd, majd nullara csokken. Ezt a csiicsot a szakirodalom Bragg-csucsnak nevezi,
melyet a 2.11 abra szemléltet. A Bragg-cstics alakjat és viselkedését az tn. stopping
power kifejezésén keresztiil [77] értelmezhetjiik, mely megadja, az m tomegili, Z
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toltésti, és V sebességli részecske fékez6dését az N elektronsiiriiséggel, és I gerjesztési
potenciallal jellemezhetd kozegben:

4 52
LET = -4E - dme Z N 4
dx mV

2mv’

15

) (15)

A kifejezés szerint V csokkenésével ez a stopping power-nek is nevezett mennyiség

egy darabig novekszik, majd egy maximalis érték utan rohamosan O-ra csokken. A

kifejezés szerint a stopping power novekedése a V lovedéksebesség csokkenésének
koszonhetd, azaz kdzvetetten a kdlcsonhatas idejének novekedése hozza létre.
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2.11 abra: Néhdny, sugdrterdpidban haszndlt sugdrzdstipus mélydozis goérbéjének sematikus
dbrdja: a kék vonal a réntgensugdrzds, a z6ld az elektronok, a sziirke a protonok, a piros vonal
pedig szén ionok tipikus mélydozis gorbéi. A ,, Relativ dozis” ardnyos a Ax vastagsdgu kbzegben
leadott AE energiaval, vagyis a LET-tel.

A Bragg-csucs tulajdonsagait tobb tertileten is kihasznaljak. Ezek egyike a
ionterapia, mely az é16 szervezetben kialakult daganatok kezelésének egyik médja. Itt
egy testen kiviili sugarforrasbol érkezd nyaldbbal sugarozzak be a test belsejében
elhelyezked6 tumort, mely sordn arra torekednek, hogy az egészséges szovetek
minimalis sugardozist kapjanak. A 16vedék tipusanak és sebességének helyes
megvalasztasaval el lehet érni, hogy a Bragg-csucs, vagyis a kozegnek (szévetnek)
atadott energia maximuma pontosan a tumor helyére koncentralédjon, az odavezetd
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titon az egészséges szovetek pedig minimalis dézist kapjanak (lasd 2.11 4bra). Igy a
Bragg-csticsot kihasznalva lehet6vé valik, hogy célzottan csak a tumort pusztitsak el.

A bombaz6 ion az energiaidtadason keresztiil modositja magat a kézeget: ionizalja
azt, megloki az atomjait, felszakitja a molekuldk kotéseit, melyek soran tovabbi, erésen
reakcioképes szekunder elektronok és szabad gyokok jelennek meg az anyagban. Tébb
kutatécsoport is vizsgdlja az ionbombazas okozta DNS karosodas alapvet6
mechanizmusait [33, 34, 53, 78, 79], els6sorban DNS bézisok besugarzasaval. A
kutatasok egy része ramutatott arra, hogy a sugarkarosodas szempontjabdl a sejt vizes
kornyezete sem elhanyagolhat6. Az é16 sejt anyaganak 50-90%-at kitevd viz a sejtet ért
sugarzas nagy hdanyadat nyeli el, melynek hatdsdara a vizmolekuldkbol reaktiv
molekulatéredékek, Gn. szabad gyokok keletkeznek. A szabad gyokok a sejt
molekulaival tovabb reagalva bonyolult biokémiai folyamatokon keresztiil hatékonyan
hozzajarulnak a DNS molekula karosodasahoz, mely a sejt halalahoz vezethet [ 80, 81].
Egy masik fontos felismerés szerint nemcsak a molekulatéredékek, hanem a
besugarzas hatasara, a kozeg ionizacidjan keresztiil nagy mennyiségben megjelend
szabad elektronok is karosithatjdk a DNS molekulat [80, 82]. Ha ezen elektronok
energidja elegendden nagy, tovabbi ionizaciét, ill. molekula szétesést okozhatnak. A kis
energias elektronok (tipikusan E. < 1 eV) pedig befogddhatnak semleges molekuldkra,
negativ toltési atmeneti molekulaion-komplexet hozva létre, melyek bizonyos
valdszinliséggel spontan széteshetnek (az angol szakirodalomban ezt ,dissociative
electron attachment”, réviden ,,DEA” néven emlegetik) [80, 83].

Els6 kozelitésben azt varnank, hogy mind az ionizaciés, mind a fragmentacios
hozamok a Bragg-cstics maximuméaban a legnagyobbak. Montenegro és munkatérsai
[84] azonban a Bragg-csucs energiatartomanyéaba es6 C* lovedékekkel bombazva gaz
fazisu H,O molekuldkat kimutattdk, hogy a fragmentaciés hozam a Bragg-cstcs kis-
energids oldalan, széles tartomanyban kozel allando.

A jelen dolgozatban bemutatasra keriil6 munkaban szintén a Bragg-cstics alacsony-
energias oldalat vizsgéaljuk. Nehézion-lovedékekkel bombaztunk viz és metan
molekulakat, a 46 — 1000 keV/ate energiatartomanyban, jol tudva, hogy az ilyen
litkdzések alapkutatasi jellegiikon tdl bioldgiai jelentéséggel is birnak.

Az alapvet6 atomfizikai folyamatok megértésére irdnyul6 kutatdsokban az iitkdzési
rendszert mintegy kiragadva a kdrnyezetébdl, arra térekednek, hogy a zavard hatasokat
minél jobban kikiiszoboljék. A sugarterapia hatékonysaga, a fent leirt folyamatok, és
Montenegro eredményei ramutatnak arra, hogy gyakorlati szempontbél a kdrnyezet
modellezése is fontos a szovetekben lezajlé sugarkarosodast okoz6 folyamatok
megértése szempontjabol. Egy tijabb kutatasi irdny éppen ezt célozza meg. Olivera és
munkatérsai [60] szerint példaul vizes kozegben az ionizaciét és fragmentaciot a
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molekuléris kolcsonhatasok erésen befolyasoljak. A molekuldkat a kdrnyezet igyekszik
»egyben tartani”, valamint a toltott fragmentumok is gyorsan, még a keletkezés helyén
semlegesit6dnek, a gerjesztési energia pedig a kozegben gyorsan szétoszlik. B. Barc és
munkatarsai a DNS és RNS bazisok vizes kornyezetének modellezésére molekula-
klaszter céltargyakon végeznek {itk6zéses kisérleteket [85]. Ezeket vizsgalva
kimutattak [86], hogy az uracil-vizmolekula klaszterekben fotonbesugéarzas hatasara az
uracil molekula aromds gy(r{jje akar fel is nyilhat. Ezenfeliil a vizmolekulak jelenléte
az uracil molekuldk bizonyos Aallapotait stabilizalhatja is a molekula hidrataci6jan
keresztiil.

2.4 Utkozések elméleti leirasa

Az atomi és molekularis iitk6zések vizsgalatdra szolgalé elméleti mddszerekkel
els6sorban a lovedék és céltargy rugalmas vagy rugalmatlan szorodasat, a gerjesztést és
ionizaciot, valamint az ionizaci6 soran kilép6 elektronok energia és szogeloszlasat
tudjuk hatékonyan leirni. A molekula fragmentacié altalanos leirasarol, tetszdéleges
vakanciaeloszlas esetén ma még nem beszélhetiink. Megkiilonboztetiink klasszikus
(newtoni) fizikan alapuld, félklasszikus, és tisztan kvantummechanikai médszereket. A
vizsgélt rendszer bonyolultsagat6l fiiggéen, mindharom leirdsmod esetén tobbnyire
kozelitésekkel kell élniink. Az atomi iitk6zésekhez képest a molekulék iitkozései joval
bonyolultabb targyaldasmédot igényelnek. Nemcsak az atomi elektronpalyakat kell
molekulapalyakkal helyettesitentink, hanem ké&vetniink kell a magok mozgasat is. A
vibracios és rotacios allapotok figyelembe vételének modja titkdzésekben szintén nem
nyilvanvalé. Az atomi iitkozésekben megszokott kozelitési szintek molekuldk esetén
rendszerint jarulékos kozelitésekkel kombinalodnak.

2.4.1 A klasszikus palyaji Monte-Carlo médszer (CTMC)

Az atomi {itkozések leirasara két, nagyon kiilonb6z6 bonyolultsagi szintii klasszikus
madszert fejlesztettek ki. Mar a kezdeteknél kidolgoztdk a klasszikus kéttest iitk6zés
kozelitést, melynek segitségével a lovedék és céltargy (elektron), mint két szabad
részecske Coulomb-kélcsonhatasat irhato le [19, 27]. Ennek keretében azt a tényt,
hogy az elektron az atomban kotott allapotban van, egy kezdeti sebességeloszlas
fliggvénnyel veszik figyelembe. A kéttest {itkozés kozelités sok esetben jél visszaadja a
teljes ionizacios hataskeresztmetszetet.



A klasszikus pdlydju Monte-Carlo médszer (CTMC) 33

.
S

¥

/

2.12 abra: Az litk6ézési geometria sematikus dbrdja Descartes koordindta rendszerben. Az
dbrdn ,,L” a I6vedéket, ,, T” a céltdrgyat (target), ,,e” pedig az aktiv elektront jel6li. ¥, r», és 13
a hely, A, B, C pedig a hdrom részecske relativ helyzetvektora. A l6vedék z tengely irdnyt v
sebességgel egyenes vonalon, b tdvolsdgban (iitkézési paraméter) halad el a céltdrgy
tomegkézéppontja (TKP) mellett.

A legtobb atomi és molekuldris iitk6zés azonban tobbtest probléma, amely gyakran
visszavezethetd haromtest probléméra. Ennek megoldasara fejlesztették ki a klasszikus
pdlydju Monte-Carlo (CTMC) modszert [87, 39, 50, 88]. Itt az atomi iitkdzésekben
részt vevo 3 aktiv részecske — a lovedékion, a céltargy atommag és az aktiv elektron —
mozgasat a klasszikus fizika modszereivel, numerikusan oldjak meg. A 16vedéket és a
céltargy elektront véletlenszer(ien valasztott fazistérbeli pontokbdl inditjuk, figyelembe
véve az adott atomra vagy molekuldra jellemzd térbeli elektroneloszlast. Az aktiv
elektront az atommag Coulomb-terében ellipszis palyan mozg6 klasszikus
részecskének tekintjilk. A  lovedék-céltargy atommag, valamint a lovedék-aktiv
elektron  kolcsonhatast ~ Coulomb-potenciadllal, vagy  valamilyen centrlis
modellpotenciallal vessziik figyelembe. Ezen haromtest rendszerre — melyet
sematikusan a 2.12 abra mutat — oldjuk meg numerikusan a Newton egyenleteket, mely
lényegében az A=r»-r;, B=rs-ry, és C=r;-r; relativ helyzetvektorok id6fejlédésének
nyomon kovetését jelenti.
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Az eljarast egymds utdn sokszor (pl. 10®-szor) megismételve mintegy elméleti
kisérletet végziink. Az {itkdzés utani szakaszon a részecskepalyakat megvizsgalva tn.
kimeneti tesztekkel meg lehet allapitani az iitkbzésben részt vevé minden egyes
részecske végallapotat, melybdl a gerjesztés, ionizacio, elektronbefogas valdszintiségei
megkaphat6k. A kétszeresen differenciélis hataskeresztmetszetet a kovetkez6 kifejezés
adja [89]:

n2nbmaXij
j

i b)db ~ ———— (16)
dEdQ J; dEdQ N, AEAQ

ahol b iitkozési paraméter (lasd 2.12 abra), b; a j-edik palyaszamolasnak megfelel§

2

1 g , . d o , .
itk6zési paraméter a [0, bmax] intervallumban, m a kétszeresen differencidlis

ionizacios valdsziniliség egy elektronra vonatkozdan, N, pedig az Osszes iitkdzés
szama.

A haromtest probléma még a CTMC modszerrel is csak a hidrogén atomra oldhaté
meg egzaktul. Tébbelektronos atomokat vagy molekulédkat, ha a klasszikus képben
kezeliink, azok nem stabilak, az elektronok egymas kozotti Coulomb-kolcsénhatasa
miatt spontan ionizalodnak. Ezért az elektron-elektron kolcsonhatasra a kovetkezd
egyszertiisitést kell tenniink: az iitkdzésben csak egyetlen aktiv elektron jatszik
szerepet, mig a tobbi ,befagyasztva”, az atommag Coulomb terét arnyékolja le. A
CTMC mddszert L. Sarkadi nemrégiben kiterjesztette molekuldris {itkozések leirasara
is. A modszert sikerrel alkalmazta H'+CH,, He'+CH,, N'+H,O [89] valamint H*
+C4H4N2O, (uracil) [90] iitkbzésekben a molekularis ionizaciébdél szarmazd
kétszeresen differencialis elektronemisszios hataskeresztmetszetek meghatarozasara.

2.4.2 Félklasszikus kozelités (SCA)

Az atomi iitkdzések leirasara létezik olyan modszer, mely atmenetet képez a
klasszikus és tisztdn kvantummechanikai megkozelitések kozott. Ez a félklasszikus
kozelités, melyben a nehéz részecskék mozgasat a klasszikus fizika térvényeivel irjuk
le, a konnyt( elektronokat pedig a kvantummechanika maédszereivel kezeljiik [19, 27,
91].

A modszer a kovetkezé harom alapfeltevésre épiil [92]:

1. Alévedék ponttoltés, mely egyenes vonald, vagy hiperbola palyan mozog.
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2. Fiiggetlenrészecske-modellt haszndlunk. Ez azt jelenti, hogy egyetlen aktiv
elektronunk van, melynél az atomon beliili elektron-elektron koélcsénhatéstol is
eltekintiink, vagy a tobbi elektron hatasat egy atlagtérrel vessziik figyelembe.

3. Az atomi elektronhéj Aallapotdnak id6beli fejlodését kvantummechanikai
modszerekkel targyaljuk.

A céltargyban a lovedék A4ltal létrehozott véltozasokat az idéfiiggd Schrodinger
egyenlettel irjuk le:

[Ho#V (00 (r0)=i 2w (r,0) (17)

ahol H, az atom perturbalatlan Hamilton operatora, V(t) pedig az atomi elektron
potencialis energidja a 16vedék id6ben valtozo terében.

Az SCA modszer lehet6vé teszi a szorasi folyamat differencialis targyalasmadjat,
melyben az E; kezdeti energiaallapotbdl az E; végéllapotba val6 atmenet a b iitk6zési
paraméter fiiggvénye. Adott b iitkdzési paraméter mellett az n, L, ji, m;
kvantumszamokkal jellemzett alhéj ionizdcids hataskeresztmetszetét a kovetkezd
kifejezés (dtmeneti matrixelem abszoltt érték négyzete) adja [19]:

2

DI

Jr ome fy

) (18)

i io, . ]- .
Jo;e ﬂt<Ef,Jf’mf’<m>niyji’mi>dt

b

ahol I, a b 1itk6zési paramétert6l fiiggd ionizacios valdsziniiség, Er és E; a végallapot és
kezdeti éallapot energidi, ws=E«Ei, Z a 16vedék rendszdma, r és R, az elektron és a
lovedék helyvektorai, js, ji, és ms, m; pedig a megfelel6 impulzusmomentumok vég- és
kezddallapotai.

Ebbdl az energia szerint differencidlis hataskeresztmetszet a kovetkezdképpen
szamolhaté:

do . 41,
L9 —on [ b—Ldb
dE, “{ dE, (19)

2.4.3 Sikhullamu Born-koézelités (PWBA)

A rugalmatlan széras leirasakor mindig egy szdrasi matrixot kell kiszamolnunk. A
matrixelemeket (Ts) megfeleléen sorba fejtve megkaphatjuk annak Born-sorat.
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Amennyiben ennek a sornak csak az els6 tagjat hasznaljuk az atmenet kiszamitasahoz
az elsérendii Born-kozelitéshez (angolul Plane Wave Born-Approximation, réviden
PWBA, vagy B1) jutunk [92]. A matrixelemet a kovetkez6 formaban irhatjuk:

2,2, < 1

eik,rcpf(rl...rN) W_Zl A lm
j= j

TR =,V =

cp,-(rl...rN)eik"'> . (20)

ahol i és f indexek a kezd6 és végallapotokat jelzik, k a hullaimszam vektor, Z; a
csupasz 16vedék iontoltése, Z, a céltargy rendszama, r a magok kozti tdvolsag, N a
céltargy elektronok szama (N=2,), r; pedig a j-edik elektron helyvektora.

A Born-kozelitésben is a fiiggetlenrészecske-modellt hasznalva a bees6 és a kimend
l6vedék ion mozgasat is sikhullammal irjuk le. Ez azt jelenti, hogy a 16vedék palyajat
egyenes vonaltnak tekintjiik, ami gyors lovedékek esetén helytallo kozelités.

A médszer fontos tulajdonsaga, hogy a (20) kifejezésben Z.Z,/|r| tag az allapotok
ortogonalitdsa miatt automatikusan nullat fog adni. Ez azt jelenti hogy az (els6) Born-
kolcsonhatast figyelmen kiviil hagyja. A fiiggetlen részecske kozelités miatt pedig
akkor adja a legjobb kozelit6 eredményt, ha az elektronok mozgasanak
meghatarozasdban a mag Coulomb-potenciédlja dominal. Ez bels6 héj elektronok esetén
teljesiil a legjobban. Erdemes még megemliteni, hogy a PWBA a t&bbszoros céltargy
ionizacio leiraséra nem alkalmas.

2.4.4 Magasabbrendii folyamatokat részben tartalmazo
kvantummechanikai modszerek

Az el6z6 alfejezetben bemutatott PWBA moddszerben a lovedék pélyajanak a
céltargy Coulomb-terében torténé elhajlasat nem vessziik figyelembe. Ezt a
hidnyossagot kiiszoboli ki a torzitott hulldmu Born-kozelités (angolul distorted wave
Born-approximation, vagy DWBA), melyben a bemend 16vedék iont sikhullamként, a
kimendt pedig egy torzitott hulldimmal irjak le.

A DWBA tovéabbfejlesztett valtozata a folytonos torzitott hulldimi (Continuum
Distorted Wave, vagy CDW) kozelités [27, 93, 94]. Itt mar a l6vedék palyajanak
elhajlasa mellet figyelembe veszik a kovetkezd két tényt is:

1. Aldvedék és a céltargy mar az iitkdzés pillanata el6tt is kolcsdonhatnak egymassal.
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2. Az ionizacié kovetkeztében a céltargybdl kilépd elektron az {itk6zés utan is a
tavozé 1ovedék és a visszamaradt céltargy ion kozos terében mozog. Ez a jelenség
a fenti fejezetekben titkdzés utani kolcsonhatas (PCI) néven szerepel.

Az iitkozés el6tti (x;) és utani (xr) torzitott hullamfiiggvények a kovetkez6képpen
irhatok:

xiP =@ L (s)=dPN*(v)  F,(iv;1;i(vs+v-s)) , (21)
v "= Li(s)=d{ N(T)  F\(=iC; 1;~i(ps+p-s)) (22)

ahol N*(v) és N({) normalizacios faktorok, ;F; az elfajult hipergeometrikus fliggvény.
A W, és W; kezdeti és végallapothoz tartoz6 perturbaciés potencialokat pedig a
kovetkezd kifejezések adjak meg:

(H-E)x™" " =Wi™" "= @[V, In(¢,(x))-V,Li(s)] (23)
(H=E)y ™ =W x{™" =@V, In F,(-i&1;~i(ketkox))-V L (s)] . (24)

A CDW elmélet kielégitGen reprodukalja a gyors ion-atom és ion-molekula
itkzésekben mért elektronemisszios spektrumokat, beleértve a Kkis energias
elektronemisszi6 anizotropiajat, az ECC és BE csticsokat is [36].

A CDW eredmények mérésekkel valé 0sszehasonlitdisa ramutat az elmélet
hidnyossagaira is: kis és kdzepes 16vedéksebességeknél a szamitott hataskeresztmetszet
értékek szisztematikusan tdlbecsiilik a mérési eredményeket. Ez a viselkedés az
itkozés el6tti hullamfiiggvény (x;) nem megfeleld norméléasara vezethet6 vissza. Ezen
problémat a folytonos torzitott hulldmu kézelités - eikonal kezdeti dllapotokkal
(Continuum Distorted Wave - Eikonal Initial States, CDW-EIS) [95, 96] nevii
modszerben kiiszobdlik ki oly médon, hogy a CDW-ben hasznalt iitkozés el6tti
hullamfiiggvényt (21) a kovetkez&vel helyettesitik:

7iéln(vs+v-s)
Xf{5,+:Q§LEIS,+(S): @iBe v . (25)
A kimend torzitott hulldmot (x;) pedig valtozatlanul, a CDW modszerben megadott
modon a (22) kifejezés szerint irjak le.

A CDW-EIS mddszer viszonylag széles lovedékenergia-tartomanyban kielégité
pontossaggal adja vissza a csupasz l6vedékekkel mért kétszeresen differencidlis
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elektronemisszios hataskeresztmetszeteket. Gulyas és munkatarsai [97, 98] a modszert
sikeresen alkalmaztdk molekula céltargyakra, H*+CH, és H'+H,O iitk6zésekben a
tobbszorosen differencialis elektronemisszios spektrum leirdsara. Torekvések vannak
bonyolultabb, pl. uracil molekula ionizaci6janak CDW-EIS mddszerrel torténd
leirasara is [99].

2.4.5 Tobbszoros Coulomb-ionizacio

A munkdmban vizsgalt iitk6zési rendszereknél, illetve a molekuldk Coulomb-
robbanadsdban a t6bbszords ionizaciéval jard eseményeknek kiemelt szerepiik van.
Ugyan a tobbszoros ionizacié valdszinlisége messze alatta marad az egyszeres
ionizacioénak a legtobb disszocidcios eseményért ezek tehet6k felelGssé.

Mivel a tdbbszoérds ionizacié kvantummechanikai leirdasa bonyolult, és a szamitasi
id6t is jelent6sen megnéveli, igy az elméleti mddszerek tébbségében statisztikus
maddon kozelitik meg a problémat. A kozelitésben az egyes ionizdcids eseményeket
egymastol fiiggetlennek, és azonos val6sziniiséglinek tekintik. Az ilyen események
valészinliségi leirasara a binomidlis eloszlas hasznéalhaté. Egy adott héj n-szeres
ionizacioja az alabbi médon irhaté [100]:

N
n

p=("|P"(1-P) " | (26)

ahol N a héjon levé elektronok szama, P pedig az ionizacios valdszintiség.

Amennyiben az ionizacié K és L kiilénb6z6 héjakon kovetkezik be, melyeken Nx és
N. db elektron taldlhat6, annak val6sziniisége, hogy rajtuk k és | darab vakancia
képzddik a kovetkez6:

(e Pkt | pita—p @

Todbbszordsen ionizalt allapot 1étrejohet egyszeres ionizaciot koveté Auger-
folyamat, vagy autoionizaci6 eredményeként is.

2.4.6  Arnyékolt Coulomb potencial

A 2.3.3 alfejezetben vazlatosan bemutattam, hogy a lévedék elektronjainak
magtoltést arnyékolé tulajdonsaga hogyan modosithatja az elektronemisszios
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hataskeresztmetszetet. Az elektronok ilyen arnyékolé hatdsat az elméletekben
valamilyen arnyékolasi modellel veszik figyelembe [27, 101], melyekben a csupasznak
gondolt Z, magtoltéssel rendelkez6 lovedék Coulomb-potencidljanak magtél vett
tavolsagfiiggvényét modositjak egy arnyékolasi fliggvénnyel (Sp(rer)):

ZPeff:ZP_SP(reff) (28)

Az arnyékoléasi fliggvény, mely megadja az R sugéaron beliil es6 elektrontdltés
,0sszegét” a kovetkezdképpen irhato:

So(r)=Y. N, [ dpp’Ri(p) (29)

nl 0

Ahol N, az nl palyan levé elektronok szdma (maximum 2(2[+1)), R, pedig az
ugyanezen palyahoz tartozd, un. radialis hullamfiiggvény [11].
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2.13 abra: Az N* drnyékolt (piros gorbe), és a H* csupasz (kék gorbe) lovedek Z.; effektiv
toltése (a), és az ebbdl szamitott V=Z./r Coulomb-potencidlja (b) az atommagtdl vett tdvolsdg
fiiggvényében. Az N* lévedék effektiv toltését, és drnyékolt potencidljdat a Vo modell alapjdn
szdmoltuk.
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A jelen munkaban felhasznalt elméleti eredmények mindegyike az tgynevezett
Green-Sellin-Zachor (V%) drnyékoldsi potencidl [102] felhasznalaséval sziiletett,
melyet egy rovid és egy hosszu hatotavolsagu potencial 6sszegeként irhatunk:

VGSZ(r):—Z—(rN—l)_(Nr—”Q(r,n,a) 30)

A kifejezésben Z a magtoltés, N az elektronok szama, Q pedig a kovetkez6képpen
irhaté:

-1

e —1)+1] (31)

Q(r,n, 8=|(ng)

Ahol n és & N-t6l és Z-t6l fiiggd paraméterek.

V% arnyékolasi potencidlt alkalmazva az N* lovedék effektiv toltésének és
potencidlis energidjanak tavolsag fiiggését (Z.(r) és V(r)) mutatja a 2.13 4&bra,
Osszehasonlitva a H* ion hasonlé gorbéivel.

2.4.7 A molekula fragmentacio elméleti leirasanak alapjai

A molekula fragmentacié elméleti moddszerekkel torténd leirasara tobb, igen
Osszetett madszert fejlesztettek ki [103, 104, 105]. Kiiléndsen a gerjesztési jarulékok
figyelembe vétele jelent nehézséget. Ezért — a jorészt ab-initio kvantummechanikai
modszerek tobbségében — mind a kiinduldsi molekulaionnak, mind a keletkezd
toredékeknek csupan az alapallapotat vagy legalacsonyabb gerjesztett allapotat veszik
figyelembe. A rotaciés és vibracids jarulékokat is tobbnyire elhanyagoljak, és a KER-t
csak az elektronenergiakra alapozva kozelitik.

A fragmentdcios csatornak rotacios és vibracios allapotaira atlagolt KER értékeinek
a meghatarozasara alkalmazzak a teljes entalpiak kiilonbségén alapulé mddszert [ 103].
A kiinduldsi molekulaion energidjat, és az ehhez tartoz6 molekulageometriat
kvantummechanikai médszerekkel hatarozzéak meg. A molekuldk szétesésében nagy
szerepe van az elektronkorrelaciénak. Ezért a Hartree-Fock modszert, mely az
elektron-elektron koélcsdnhatast csak gyengén veszi figyelembe, csak kis molekuldkra
alkalmazzak, vagy nagyobb molekuldknal a geometria gyors optimalizalasat végzik
vele. Altaldnosan, nagyobb molekuldk esetén az elektronkorrelaciét pontosabban
figyelembe vevd slirliségfunkciondl modszert (DFT), csatolt klaszter, vagy a
konfiguraciés kolcsonhatds modszert hasznéaljak a kezdeti és végallapotok
kiszamitasara. A tranziens molekula létrejotte soran Frank-Condon atmenetet, az ezt
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koveté id6fejlédés leirdsara adiabatikus atmenetet feltételeznek. A felszabadult
kinetikus energiat (KER) pedig a molekulaion kezdeti allapotdnak, és a keletkezd
fragmentumok végallapotainak energiakiilonbsége adja.

A fragmentacios csatornak hozamainak elméleti leirasara jelenleg tobb iranyban is
tapogatoznak, de kiforrott elméletr6l még nem beszélhetiink. A modellek egy része a
molekuldk szétesését statisztikus tuton kozeliti. Ilyen az M3C [104], vagy az
osztalyunkon Juhdasz Zoltan éltal kifejlesztett termodinamikai modell [106]. Ez ut6bbi
példaul az iitk6zésben résztvevd magokat klasszikus tdmegpontként kezeli. A kotott
elektronok éallapotait a magok terének fiiggvényében a kvantummechanikai leirdsnak
megfelelGen kezeli, de betoltottségi valoszinliségeikre egyszer( statisztikai becslést ad.
Az litkozés soran a 16vedékbdl és céltargybol létrejovd kvazi-molekula elektronikus
energiaszintjei a modellben hémérsékleti eloszlast kovetnek. Ez az allapotok
magmozgasok miatti erds csatolodasanak, az {itkdzési rendszer adiabatikus
Osszenyomodasanak és felmelegedésének koszonhet6. A nagy szamu lehetséges

gerjesztett allapot betoltottségi valdsziniiségét a Boltzmann-faktor e E/HT]

adja meg,
ami nagymértéki egyszer(isitést jelent a csatolt csatornds szamitasokhoz képest. Az
itk6zés utdan pedig a kvazi-molekula elektronallapotainak disszociacios limitje
hatdrozza meg, hogy a szétes6 molekula atomjai milyen gerjesztett és ionizacids
allapotban lesznek. A modell diszkretizalt szabad elektron Aallapotok szamitasba

vételével az elektronemissziot is leirja.
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3. Kiserleti berendezések és modszerek

A fejezetben bemutatom a méréseinkben haszndlt kisérleti berendezéseket, és
alkalmazott mddszereket. A GANIL intézetben végzett vizsgalatok, és a mérérendszer
fejlesztése egy magyar-francia egyiittmiikodés keretében zajlott, mely egy nagyobb
csapat kozos munkdjanak az eredménye. Ezért francia egyiittmi{ikodéink
mérérendszerét csak vazlatosan ismertetem, helyette a hangstlyt az Atomkiban
talalhato kisérleti elrendezés bemutatasara helyezem.

3.1 Gerjeszto forrasok

3.1.1 Az Atomki 5 MV-o0s Van de Graaff részecskegyorsitoja

A Van de Graaff (VAG) részecskegyorsité az elektrosztatikus gyorsiték csaladjaba
tartozik, melyek az ionforrasban keltett ionokat sztatikus elektromos térrel gyorsitjak.

Szigetelt elektroda
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A VdG generatorban a tébb millié voltos gyorsitéfesziiltséget a kdvetkez6 modon
hozzak létre [107, 108]: Két darab motorral meghajtott hengeren szigetel6 selyem,
vagy gumiszalagot hajtanak korbe, melyekre egy elektrédaval (C1) toltést visznek fel.
A szalag a toltést a C2 elektrodahoz szallitia melyen keresztiil a toltések a
nagyfesziiltségli, szigetelt elektrodara keriilnek. A nagyfesziiltségli elektroda
fesziiltségét (vagyis a gyorsitofesziiltséget) egy ahhoz kozelithetd, vagy att6l
tavolithatd elektroddval szabalyozzak. Az atiitési szilardsag novelésére a
gyorsitdcsovet altalaban egy zart tartallyal veszik koril, melyet jol szigetel8, szaraz N,
és CO, gazkeverékkel toltenek fel. A VdG generator sematikus rajza a 3.14 abran
lathaté.

Az Atomkiban két Van de Graaff generator lizemel, a VdG-1 és a VdG-5. Az
ionokat mindkét gyorsité ionforrasaban radidfrekvencids gerjesztéssel allitjak eld,
melyeket a kivono elektrodan keresztiil a gyorsitdcsébe juttatnak. Ebben az ionok a
nagyfesziiltségli elektrodatél a gyorsitocs6 masik végén levo foldpotencial felé
gyorsulva mozognak. A felgyorsitott ionok sokasdgabdl a megfeleld energiaju,
toltésallapotu, és fajtaji ionokat az analizalé magnessel valasztjak ki, mely egyben
fiigg6leges iranybol vizszintesbe tériti el az analizélt ionnyaldbot. Az 5 MV-os VdG-5
gyorsitd 6t nyalabcsatornaval rendelkezik, melynek egyik nyalabvégénél talalhaté a mi
mérérendszeriink. A nyalabcsatornak valamelyikébe a kapcsolomagnessel iranyitjak az
ionnyaldbot. A nyaldb tovabbi vezetése, poziciondldsa és formazdsa magneses
kvadrupol lencsékkel torténik.

A VdG-5 energiastabilitdsa <1 keV. A berendezés a kovetkezd, egyszeresen pozitiv
toltésti ionokbol képes nyaldbot elGéllitani: HY, D*, He®, C*, N*, O, Ne’. Az elmuilt
évben sikeriilt a kinalatot N," molekulaion nyaldbbal is b6viteni, melynek maximalis
nyalabarama ~40 nA volt.

A VdG-5 részecskegyorsito fenti ionvalasztékabol az 1 MeV H', 1 MeV He" és 650
keV N* l6vedékeket hasznaltuk méréseinkben.

3.1.2 ECRIS a GANIL intézetben

Az elektron ciklotron rezonancids ionforrdsoknak (Electron Cyclotron Resonance
Ion Source, ECRIS) két felhasznalasi teriilete létezik: 1) elterjedten hasznaljak ket
nagy részecskegyorsitok ionforrasaként; 2) ondlléan is tlizemeltethet6k, mint kis
energids részecskegyorsitok.

Az ECRIS felépitése és miikodési elve — melyet a 3.15 abra szemléltet — a
kovetkezd [109, 110]: A plazmakamréba (a 3.15 abran PK jeloléssel) kis nyomasu gazt,
vagy gazkeveréket juttatnak be finoman éallithat6 tiiszelepeken (T) keresztiil.
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Mikrohulldamu (14,5 GHz) teljesitmény betaplalasaval (W) a gazkeverékbdl plazmat
allitanak el6, mely atomok, ionok, molekuldk, molekulaionok, molekulafragmentumok
és elektronok keveréke. Ezt a plazméat a plazmakamra koriil elhelyezett allandé- (M) és
elektromagnesekkel (EM) csapdéba ejtjiik ugy, hogy az ionoknak a plazmakamra
falaval torténd iitkozése miatti rekombinaciét kikiiszoboljiik. A magneses tér masik
fontos szerepe, hogy a szabad elektronokat a B méagneses tér a Lorenz-er6 hatasara kor,
vagy helikalis palydra kényszeriti (ciklotron mozgds). Ezek az elektronok a gaz tovabbi
ionizaciojat okozzdk a tobbi alkotdval torténd sorozatos iitkdzéseiken keresztiil. A
plazmakamrabol a kivono elektrodara (E) adott, megfelel6 fesziiltséggel ionok
vonhatok ki, melybdl analizalassal és formazassal ionnyalab allithat6 eld.

EM EM

3.15 abra: Az ECRIS sematikus
dbrdja. A plazmat a PK PK
plazmakamrdban, a T szelepen

bedramlé gdzbdl, W mikrohulldmui
teljesitmény betdpldldsaval dllitjak
ele. Az M és EM mdgnesek
csapddzzdk a plazmdt a kamrdban,

melyb6l az ionokat az E kivono

elektréddra  adott fesziiltséggel

vonjdk ki.

Az ECRIS gyakorlatilag a periédusos rendszer dsszes elemébdl képes plazmat
elGallitani. Kis és nagy toltésii (akar Xe*""), vagy teljesen lefosztott ionokbdl (Ne'""), és
kis t6ltésti molekulaionokbdl (OH") is atomfizikai kisérletekhez alkalmas ionnyalabot
hozhatunk létre altaluk. Utdgyorsitds nélkiil viszont az ionok energidjat a kivono
elektroda fesziiltsége hatarozza meg, mellyel a maximalis ionenergia altalaban
néhanyszor 10 keV.



Spektrométerek 45

3.2  Spektrométerek

A mikrorészecskék valamely tulajdonsdg (pl. energia, tomeg) szerinti eloszlasat
spektrumnak, az ezek mérésére szolgalé berendezéseket spektrométereknek nevezzik.
Mivel a dolgozatban szerepld toltott részecske spektrumokat elektrosztatikus
spektrométerekkel mértiik, a kovetkezdkben roviden attekintem ezek tipusait. Két
kiilon alfejezetben bemutatom az Atomkiban kifejlesztett parhuzamos lemezpar
analizatorral rendelkez spektrométert, valamint a GANIL intézetben hasznalt
spektromeétert.

Az elektrosztatikus spektrométerek miikodését az a fizikai megfigyelés alapozza
meg, hogy a toltott részecskék mind elektrosztatikus, mind magneses térben eltériilnek
a Lorentz-erd hatasara:

FLorenz:qE +Q(VXB) (32)

Ahol q a toltés, E, v, és B pedig sorban az elektrosztatikus térerGsség, a sebesség, és a
magneses indukcié vektorok.

Az elektrosztatikus spektrométerek harom alapvet6 tipusat kiilonboztetjiik meg
[111]:

1. Az eltérité tipusu spektrométerekben a részecskék pélydja az ekvipotencialis
feliiletekkel (kozel) parhuzamos.

2. A tiikor tipust spektrométerekben a fékez6 potenciallal rendelkezd elektroda a
toltott  részecskéket visszaforditja, tiikrozi. Tovabbi csoportositasuk az
analizator alakja alapjan torténik. Megkiilonboztettink siktiikor, hengertiikor, és
félgdmb analizatorokat.

3. A fékezé tipusu spektrométerekben a toltott részecskék egy fékez6 potencidl
ellenében mozognak. Csak azon részecskék érik el a detektort, melyek
kinetikus energidja elegendéen nagy ahhoz, hogy ezt a potencidlgatat
legy6zzék.

Elektrosztatikus teret hasznéalnak ugyan a repiilési id6 spektrométerekben (angolul
Htime of flight”, roviden TOF) is, ezeket mégsem soroljuk az elektrosztatikus
spektrométerek kozé. Itt ugyanis a részecskék energia analizdlasa nem az
elektrosztatikus térben valé eltériilés alapjan, hanem a repiilési id6 pontos mérésén
keresztiil torténik. A mért repiilési id6 spektrum mindségét (pl. energiafeloldas — lasd
lentebb) a kovetkezdk hatarozzdk meg: az elektronika gyorsasaga és pontossaga, a
repiilési ut hossza, és a iitkdzési zéna (a gaznyalabbdl az azt keresztezd ionnyalab altal
kimetszett rész) kiterjedése.
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Az elektrosztatikus spektrométerek legfontosabb jellemz6i a kovetkezdk:

* A spektrométerkonstans (k), mely az elektrédara adott fesziiltség és a toltott
részecske kinetikus energiajanak hanyadosa: k=U/E

* A relativ energiafeloldas (R) megmutatja, hogy egy kivalasztott energiaérték
(E) esetén mekkora az energiaablak (AE), melyen beliil az analizalt t6ltott
részecskék elérik a detektort. R értéke fiigg az analizator belép6 (S,) és kilépd
résének (S.) a nagysagatol, a spektrométer linearis nagyitasatdl (M) és linearis
diszperziojatol (D), valamint a leképezési hibaktél (H):

_AE _ MS +S,+H
E 2D

R (33)

* A transzmisszié (T) a detektort elérd, és a forrasbol kiindul6 részecskearam
hanyadosa.

*  Spektrométerfiiggvény: a detektalt részecskék szamanak eloszlasa az
elektrodara adott fesziiltség fiiggvényében, monoenergids nyalabot
feltételezve.

* A spektrométer befogad6 térszoge (AQ) a 4n térszognek azon része melyen
beliil az egy pontbdl kiindul6 részecskék a kollimatorokon és réseken keresztiil
egyenes vonala palyan bejutnak az analizatorba.

3.2.1 Az Atomkiban kifejlesztett parhuzamos lemezpar spektrométer

Az Atomkiban kifejlesztett, és a méréseinkben hasznalt kompakt, energia diszperziv
elektrosztatikus spektrométer egy siktiikor analizdtorral (parhuzamos lemezpar) [112]
rendelkezik. Ezen spektrométer megtervezésénél nem a minél jobb energiafeloldas
elérése volt a f6 cél, hanem egy kompakt, elektron- és ionspektrumok gyors felvételére
szolgéld, elfogadhat6 feloldast eszkozt akartunk késziteni. A spektrométer felépitése
sematikusan a 3.16 abran lathat6, melyrdl annak 1ényeges paraméterei is leolvashatdk.

Mikodési elve a kdvetkezd: Az iitkdzési zonabdl az adott iranyba kirepiild toltott
részecskék a C1 résen keresztiil belépnek a spektrométerbe. Az analizétor belépd rése
(S1) felé haladva a részecskék keresztiilhaladnak a C2 és K kollimatorokon. C2, K és
S: rések meghatérozzdk a spektrométer befogado térszogét (AQ). Az analizatorba
(melyen U és G lemezegyiittest értjiik) belépve a toltott részecskék az U lemezre adott
taszité fesziiltség miatt parabola palyara kényszeriilnek. Adott fesziiltség és térer6sség
mellett csak azok a részecskék jutnak at az analizator kilép6 résén (S,), melyek
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kinetikus energija az Ex =+ AEy intervallumba esik. Ex az adott analizator fesziiltségnek
megfelel6 nomindlis energia (a 3.16 abran zdld nyillal jeldlve). Az Ex + AEx
energiaintervallumot az energiafeloldas (33)-as kifejezése adja meg. Azok a toltott
részecskék, melyek energiaja kiviil esik az energiaablakon a lemezekbe iitkdznek (a
3.16 abran piros és kék nyillal jel6lve), igy nem jutnak el a detektorig.

23 mm 10mm_ 5mm__ 91mm

Utkozési

DAQ |<{ D |=| M2 || M1 |= \’CH_—IT—

3.16 abra: A pdrhuzamos lemezpdr spektrométer nem méretardnyos, sematikus rajza. A
jelélések és a miikédés magyardzata a sz6vegben taldlhato.

Az analizatorbdl S2 résen kilép6 részecskék miel6tt elérik a CH csatorna
elektronsokszorozo6 detektort, athaladnak a By elektrédan, és az R racson. El6bbivel az
analizélt nyaldb tovabbi tisztitdsa valosithaté meg, els6sorban a szorddott toltott
részecskéktdl, amennyiben kis pozitiv vagy negativ fesziiltséget kapcsolunk ra. Utébbi
pedig a térlezarast végzi.

A csatorna elektronsokszoroz6 altal adott impulzusokbdl er6sités (az dbran M1 és
M2) utan a D diszkriminator valogatja ki azokat a hasznos jeleket, melyek jelnagysaga
meghaladja a beallitott diszkrimindtor szintet. Az impulzusokat ezutan egy Atomkiban
gyartott sokcsatornds adatgyfijtd egység (DAQ) dolgozza fel. Az adatok eltarolasa
szamitogéppel (PC) torténik.
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Méréseinkben a  spektrométert két ilizemmodban  {izemeltettiik: 1)
Elektronspektrumok méréséhez a G lemezt foldpotencialon tartottuk, mikozben az U
lemezre adott negativ fesziiltséget 1éptettiik logaritmikus lépéskozzel a 0-(-1200) V
tartomanyban (ez a 0,6-os spektrométerkonstans alapjan a 0-2000 eV
energiatartomanynak felel meg), és kozben mértiik a csatorna elektronsokszorozéba
beérkez6 részecskék szamat. Annak érdekében, hogy pozitiv ionok ne érjék el a
detektort, a csatorna elektronsokszoroz6 bemenetére +100 V pozitiv fesziiltséget
kapcsoltunk. A By elektrodra adott fesziiltséget egyiitt léptettik az U elektroda
fesziiltségével. 2) Ionspektrumok felvételekor U elektrodan pozitiv fesziiltséget
léptettiink, szintén logaritmikus lépéskdzzel 0 -t6l +120 V-ig (0-200 eV
energiatartomany), és szintén mértiik a csatorna elektronsokszorozdba beérkezd
részecskék szamat. A By elektrodat Osszekotottiik a csatorna elektronsokszorozo
bemenetével, és -1 kV fesziiltséget kapcsoltunk ra, mely megakadalyozta, hogy
elektronok érjék el a detektort.

Az alfejezetben bemutatott spektrométer specilis, ék alakjanak kdszonhetéen (lasd
3.18 4bra a 3.3 alfejezetben) azzal a nyalabiranyhoz képest akar 15°-ban is felvehetiink
spektrumokat. A toltott részecskék rovid (<10 cm) utat futnak be az titkdzési térfogatt6l
a detektorig, mely miatt a rekombindcié valdsziniisége elenyész6. A spektrométer
tovabbi fontos tulajdonsagai a kovetkezok: a szamitott spektrométerkonstansa k=0,6,
relativ energiafelolddsa R=3%, transzmissziéja T=~0,7 és befogadd térszoge
AQ~0,00108 sr.

3.2.2 Spektrométer a GANIL intézetben

A GANIL intézetben hasznalt parhuzamos lemezpar elektrosztatikus spektrométer
[75, 76] miikddési elve ugyanaz, mint az el6z6 fejezetben (3.2.1 fejezet) bemutatott
spektrométeré. A lényegi kiilonbség a két spektrométer kozott, hogy egytittmiikod6ink
az elektrosztatikus teret kiegészitették egy bekapcsolhaté magneses eltéritéssel, melyet
az elektrosztatikus analizator elé (B1), és mogé (B2) helyezett tekercsekkel
biztositottak (lasd 3.17 abra). Az igy kapott kombinalt elektromos és magneses tér
lehet6vé tette, hogy a negativ ionokat és a folytonos energiaeloszlasi elektronokat
szétvalasszuk. Igy lehetévé valt negativ ionok keletkezésének vizsgalata OH*+Ar és O
+H,0 iitkdzésekben [76, 113]. Az analizator el6tt és mogott elhelyezett tekercsek
szolgaltatta atlagos térerGsség ~ 10™ T. Ez a beérkezd elektronokat a Lorentz-er$ miatt
az idedlis palya elhagyasira kényszeritette. gy a spektrumokat 2 keV energidig
mentesitettiik az elektronok okozta zavar6 hatasoktol. Az analizator kilép6 rése mogé
helyezett tekercs (B2) a tovabbi nyalabtisztitast szolgalta, mellyel mar az analizatorban
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keletkez6 szekunder elektronok zavaré hatasat is ki lehetett kiiszobdlni. A 3.17 abran a
detektort el nem érd toltott részecskék palyajat piros, a detektort elérd negativ ionokét
pedig zo6ld szindi nyillal jeloltem.

30 mm 60 mm 36 mm

=

3.17 abra: A GANIL intézetben haszndlt kombindlt elektrosztatikus és mdgneses teret
alkalmazé spektrométer sematikus rajza.

A spektrométer — hasonldan az Atomkiban kifejlesztetthez — egy forgathat6 gy{ir{ire
volt felszerelve, mely segitségével a spektrométert az iitkdzési térfogat koriil korbe
lehetett forgatni. Energiafelolddsa a mi spektrométeriinknél valamivel gyengébb,
R=5%, befogado térszoge pedig AQ=2° volt.

3.3 Meérési elrendezések és modszerek

Méréseinket az Atomkiban az intézet 5 MV-os Van de Graaff
részecskegyorsitdjanak Jobb-30 nyalabcsatornajan végeztiik. A mérési elrendezés [112]
nem méretaranyos sematikus rajzat mutatja a 3.18 abra. A gyorsité szolgaltatta
ionnyalabbol az analizal6 méagnessel (A) valogattuk ki a megfelel6 energiju és toltésii
ionokat, melyeket a kapcsolomagnessel (KM) a kivalasztott nyalabcsatornaba
iranyitottunk. A megfeleld méretii és pozicidju nyaldb kialakitasara a nyalabcsatornan
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elhelyezett két magneses kvadrupol lencsét (Q1 és Q2) hasznéltuk. Az ionnyalabot
ezutin a K1 kollimitoron keresztiil bevezettiik egy altalunk készitett 15°-os
elektrosztatikus eltérit6 kamraba (ELT15).

VdG-5

Forgathat6 / ;

sr o rr

gylrik ——— &

Utkdzési zéna

3.18 abra: Kisérleti elrendezés az Atomkiban. Az elektrosztatikus és mdgneses nyaldbformdzé
elemeket kékkel, a blendéket, és réseket sziirke szinnel jeléltem. A mérékamrdn beliili fontosabb
elemeket eltéré szinekkel emeltem ki: a fiivéka (F) z0ld, a spektrométer (Spm) sdrga, a
Faraday-csészék (FC1 és FC2) lila, az iitkézési zéna piros szint kapott. A tovdbbi jel6lések és a
részletes leirds a sz6vegben taldlhaté.

Az analizal6 magnes és mér6kamra kozotti 15°-os eltérités az ionnyaldb tovabbi
tisztitasat szolgélta. Az eltéritd kamrabdl a K2 kollimatoron keresztiil 1épett ki a
nyaldb. Az éppen kilép6é nyaldb iranyanak finom mddositasat az eltérit6 kamra utan
elhelyezett Sy és Sy lemezparokra adott fesziiltség finom hangolasaval végeztiink. A
nyalab tovabbi formazésat és a kivant kb. 2x2 mm-es nyaldbmeéretet az R4 résnégyes,
K3 fixen felszerelt és K4 forgathatd gytir(ire szerelt kollimatorokkal értiik el. Ez utébbi
mar a mérékamraban taladlhat6. A kamran — és ezzel egyiitt optimélis esetben az
iitkozési zonan — keresztiilhaladé ionnyaldb dramat a mér6kamra atellenes oldalan
felszerelt kétfokozatii Faraday-csészében mértiik. Az els6é fokozat (FC1) aljan levé 1,5
mm atmérdji lyuk valamint a mér6kamra el6tti K2-K4 és R4 kollimator rendszer
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lehet6vé tette a gyorsitd altal szolgaltatott ionnyaldb preciz, jél reprodukalhaté
pozicionalasat és méretezését: a nyalab akkor haladt at az iitk6zési zénan optimalisan
ha a K2-K4 és R4 kollimator rendszeren athaladva a Faraday-csésze hatso iitemében
(FC2) maximadlis aramot, az els6, aljan lyukas iitemben pedig miniméalis nyaldbaramot
mértiink. Mérések kozben a K4 forgathatd gytiriire szerelt kollimatort eltavolitottuk a
nyalab utjabdl, hogy elkeriiljiik az ionok kamraban levé rések élein torténd szorédasat,
és szekunder elektronok keletkezését.

A ~1 m® térfogatt, henger alaki rozsdamentes acél mérGkamra kettés magneses
arnyékolassal van felszerelve, mely a méagneses térer6sséget a mér6kamraban <2 mG-
ra csokkenti. A ~8-107 mbar vakuumot (gazbeeresztés nélkiil), valamint a gaz
céltargyas méréseinkben bedramlé gaz elszivasat 2 db 2000 1/s szivosebességd,
parhuzamosan kapcsolt turbémolekularis szivattyd allitja el6. Ezek elévakuumat egy
roots és egy rotacios szivattyu biztositja. Gazbeeresztés mellett méréseinkben az
egyenstlyi vakuumérték 3-10° és 1,5-10” mbar kozétti volt.

A mérékamraba a mérend6 H,O, CH4 és N, gazokat egy fuvokan (F) keresztiil
engedtiik be. A H,O céltargyat egy, a gazbeereszt§ rendszerhez csatlakoztatott
térfogatban levé viz vdkuumtérbe torténé bepéarologtatdsaval, a CH4 és N, gazokat
pedig gaztartdlybdl nyertiik. A specidlisan megtisztitott szén-dioxid mentes vizet
beparologtatas el6tt tovabb tisztitottuk a térfogat elévakuumra torténd tobbszori
leszivasaval. A fivoka (F) a henger alakii kamra tengelyében helyezkedik el, mely
tengely mentén fiigg6leges iranyban mozgathat6. Mérés kozben a fiivoka az ionnyaléb
folott, a nyalab kozépvonalatél kb. 7 mm tavolsagban helyezkedett el. A kidramlo
gaznyalabot kereszteztiik az ionnyalabbal. A gazbeeresztd rendszer megtervezése és
megépitése disszertaciém elsé tézispontja.

A spektrométer (Spm) miikodését, és f6bb tulajdonsagait mar a 3.2.1 alfejezetben
bemutattam, ezért itt csak a mérési geometridt vazolom (lasd 3.18 é&bra). A
spektrométer a kamra kozéppontja koriil elforgathaté két koncentrikus gyliri egyikére
van felszerelve, igy, hogy belép6 rése a kamra kozepén talalhato iitkdzési zona felé
néz. A forgathaté gytiriiknek kdszonhet6en a spektrométer az iitkozési zéna koriil 360°-
ban korbeforgathat6. A spektrométer specialis ,,ék” alakjanak koszonhetGen mérés
kozben a nyalabot +15°-ban tudtuk megkdzeliteni.

A mérés menete a kovetkezd: A 3.2.1 fejezetben leirtaknak megfelelGen léptettiik az
analizator fesziiltségét, minden egyes pontban két masodperces mérési idével. Minden
két masodperces mérési id6t egy masodperc sziinet kovetett, mely kézben a tdpegység
az Ujabb fesziiltségre (energiaértékre) allt, és kbzben az adatok mentése is megtortént.
Ekkor rogzitettik az adott fesziiltséghez tartozd energiaértéket, a csatorna
elektronsokszorozoban mért beiitésszamot, és a Faraday-csészékbe beérkez6 toltést. A



52 Kisérleti berendezések és modszerek

tovabbi fontos mérési paramétereket, tugymint puffernyomds, kamranyomads,
nyalabiranyhoz viszonyitott megfigyelési szog, és a fuvoka fiiggbleges pozicidja is
folyamatosan naploztuk.

A GANIL intézetben talalhaté mérdrendszer alapjaiban nagyon hasonlé az elébb
bemutatott, Atomkiban talalhaté elrendezéshez. Ezt a mérési elrendezést szemlélteti a
3.19-es abra, mely részletes leirasa megtalalhat6 a [75, 76, 113] irodalmakban.

Az elrendezés roviden a kovetkezé: Az ECR ionforrdsbol jové nyaldb megfelel6
pozici6jat és méretét sorban egy 90°-os analizal6 magnes (Al), egy horizontélis
eltérit6 lemezpar (Su), egy ujabb 90°-os eltérit6 magnes (A2), valamint egy
kozvetleniil a kamra el6tt elhelyezett résnégyes (R4) biztositotta. A henger alakd, ~0,5
m’-es mérékamra tengelyében helyezkedett el a vertikdlisan, motorizaltan mozgathaté
favoka. A spektrométer (Spm) itt is egy, az litk6zési zéna kortil elforgathatd gytiriire
volt felszerelve. Az iitk6zései zonat keresztezd ionnyaldb aramat itt is kétfokozati
Faraday-csészében (FC) mértiik, melynek elsd iiteme blendeként szolgalt.

Al
ECR-IS
Mér6kamra

319 abra: A GANIL S M=aneses
o I arnyékolas
intézetben taldlhaté
mérérendszer sematikus R4
rajza. I:I

A2 |:|

lonnyalab \ 7 Utkozési zona

A mérorendszert 3 tizemmodban hasznaltuk:

e (Csak elektrosztatikus analizalassal kétszeresen differenciélis
elektronemisszids, és kation fragmentum spektrumokat vettiink fel.
* Kombindlt elektrosztatikus és magneses térrel negativ ionok energia és

szogeloszlasat vizsgaltuk.
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Az ionnyaldb szaggatdsaval a 3.19 abran lathaté mérérendszert repiilési id6
spektrométerként hasznalva, koincidencia technikat alkalmazva ellen6rz6
méréseket végeztink a kiilonb6z6 atomi toredékek fajtdjanak a
meghatarozasara, mind pozitiv, mind negativ fragmentumok esetén. A 2 ps-os
mérési id6tartamok 60 ps-os periddussal kovették egymast. Az elektrosztatikus
spektrométert bedllitottuk egy adott megfigyelési szogre és energiara. A
detektorba beérkezé toltott fragmentumok repiilési idejét mérve a ~20 cm
hossziisagu uton az iitk6zési zonatdl a detektorig a H* és H™ fragmentumokat
egyértelmien kiilon tudtuk valogatni nehézion parjaiktol (O, OH).



54 Sajdt eredmények

4. Sajat eredmények

A fejezetben sajat eredményeimet ismertetem a tézisfiizetben megadott pontoknak
megfelel§ felosztasban és sorrendben. Els6ként a 4.1 alfejezetben bemutatom az
altalam kifejlesztett gazbeereszt rendszert, valamint a céltargy részecskesiirliségének
meghatarozasara szolgalé két modszert. A 4.2 alfejezetben ismertetem az abszoltit
ionizaciés és fragmentacids hataskeresztmetszet meghatarozasara alkalmazott eljarast.
A 4.3 alfejezetben bemutatom a kis molekuldk ionbombazassal kivaltott ionizaciojanak
vizsgalataban elért eredményeimet. A 4.4 alfejezetben kis molekuldk ionbombazassal
kivaltott fragmentaci6janak vizsgalatdban elért eredményeimet ismertetem, majd
bemutatom, hogy a fragmentéacios spektrumokbdl hogyan szérmaztatok tobbszoros
ionizcios hataskeresztmetszeteket. A 4.5 alfejezetben negativ ion-fragmentumok
keletkezését targyalom kilo-elektronvolt energiaji ion-molekula iitk6zésekben.

4.1 Meérorendszer: széles nyomastartomanyban
miikodo gaz céltargy rendszer kifejlesztése

Gaz céltargyak esetében a legfontosabb jellemzdk a céltargy részecskestirtisége és a
gaznyalab geometridja. A tdl kicsi gazsiirliség értelmetleniil hosszt mérési id6t és rossz
jel-hattér aranyt eredményezhet, a til nagy slirliségli gazban pedig rekombinacids
folyamatok és tobbszords {itkdzések hamisithatjdk meg a primer folyamatok (pl.
céltargy ionizacié, molekula szétesés) mérésére iranyulo torekvéseinket. Hasonldan
fontos a gaznyalab mindsége is, pl. annak széttartdsa, slirliségeloszlasa. A
kovetkezdkben bemutatom az altalam tervezett gazbeeresztd rendszert.

A gaznyalab céltargynak minimalisan a kovetkez6 feltételeket kell kielégitenie:

1. a céltargy részecskesiirisége a 1x10"-1x10" /cm® tartomanyban finoman
valtoztathat6 legyen,

2. a céltargy részecskesiirlisége ne reagaljon érzékenyen a gazbeereszt6 rendszerben
el6forduld, rovid ideig tarté nyomasingadozasokra,

3. minél kisebb legyen a gaznyalab divergenciaja,

4. a fuvoka mozgathat6 legyen a henger alaki mér6kamra tengelye mentén, és igy
az ionnyalabtél minimum 20 cm-re eltévolithato legyen.
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4.20 abra: A gdz céltargy rendszer sematikus, nem méretardnyos rajza. Az alkatrészeket a
vakuumtechnikdban haszndlatos médon dbrdzoltam. Tovdbbi magyardzat és a betiijelzések
jelentése a szdvegben taldlhato.

A fenti feltételek kielégitésére megterveztem és megépitettem a 4.20 abran lathatd
gazsugar-céltargy rendszert [112]. Miikddése a kovetkez6: A nagynyomasu
gazpalackbdl a mérendd gazt egy Ny nyomascsokkentén és Szl szelepen keresztiil
engedjiik be a cs6érendszerbe. H,O céltargy esetén a viztartalybol egy masik szelepen
keresztiil (Sz2) engedjiik be a vizgézt a rendszerbe. Mind a gazpalack, mind a
viztartaly kiilon-kiilon levalaszthaté a rendszerrdl az Sz1 és Sz2 kézi szelepekkel. A Tsz
tliszelep megnyitasaval a mérend6 gaz, ill. g6z egy 2 literes puffertartadlyba aramlik,
melyben a nyomast egy manométer (M) méri. A manométer altal adott jelet — mely a
nyomassal aranyos — egy nyomasszabalyzé elektronika dolgozza fel, mely a tliszelepet
vezérelve a gaznyomast a puffertartalyban mindig a beallitott nyomasértéken tartja. A
tliszelep utani csészakaszon — a puffertartdly el6tt — taldlhat6 még egy tovabbi
szeleppel (Sz3) ellatott leagazds. Ezen keresztiil torténik a mérés el6tt és gazcsere
esetén a gazbeereszt6 rendszer megtisztitisa a maradékgazoktol. Erre egy rotacios
szivattyut (R) alkalmazunk. A puffertartdlybol egy 2 méteres cs6szakasz vezet az Sz4
kézi szelephez. Ehhez csatlakozik az a rozsdamentes acél csé, mely a fuvokaban
végzodik.

A cs6 a fuvokaval egyiitt egy Wilson tomitésekkel ellatott nyildson keresztiil
fliggbleges iranyban mozgathat6. Ez teszi lehetévé a flvéoka ionnyaldbtél mért
tavolsadganak bedllitasat. A pontos pozicionalast a kamran kiviil, a fuvéka szardhoz
rogzitett csavarmenetes emeld szerkezet és skala segiti, mellyel a fivéka helyzete + 0,1
mm pontossaggal beéllithato.
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A géazaram szabdlyozasa a Tsz tliszeleppel torténik. A puffertartdlyban beéllitott
nyomastdl fiigg a gaz céltargy molekula-siirlisége. Ezt a nyomast a 10-100 mbar
tartomanyban tudjuk kényelmesen szabalyozni, ezért fojtasként be kellett épitentink
egy 20 cm hosszi 0,035 cm atméréjii kapillarist (lasd 4.20 abra), melynek els6, ~1 cm-
es szakaszan az dramlasi keresztmetszetet egy drotszallal tovabb sziikitettiik. A
tervezési munka lényeges része volt a céltargy részecskeslirliségének a geometria
pontos ismeretében, az dramlési viszonyok figyelembevételével torténé meghatarozasa.

4.1.1 A céltargy részecskesiiriiségének meghatarozasa

Az abszolut hataskeresztmetszet meghatarozasanak egyik legkritikusabb pontja a
céltargy részecskesiirliségének ismerete. Gaz-sugar céltargy esetén ennek kozvetlen
mérésére, vagyis a szamolasokkal meghatarozott siirliség direkt ellendrzésére nincs
lehet6ség. A  részecskeslirliség meghatarozasara ezért egy kozvetett, a
hataskeresztmetszet mérésen alapuld6 mddszert alkalmaztam [76], mellyel ellenérizni
tudtam az aramlastani formulakat felhasznalo eljarast.

A tervezés soran meghatdroztam a puffernyomads és céltargy részecskestiriisége
kozotti kapcsolatot. A kamranyomas tipikus értéke a mérések soran 1-10 mbar alatt
volt, melyet a gizmennyiség dram szempontjabdl jo kozelitéssel 0 mbar-nak vehetiink.
A gazbeereszt6 csOrendszer geometriai paramétereit ismerve [114]-ben talalhaté
félempirikus vakuumfizikai képleteket felhasznalva, a cs6rendszer egyes szakaszainak
aramlasi ellendllasa (Z;) és ebbdl az ered6 gazmennyiség aram (C) kiszamolhatd. A
favokan kidramlod gadzmennyiségbdl pedig a gaznyalab széttartdsat szamitasba véve
(lasd kés6bb) becslést tudtam adni a céltargy részecskestirliségére. A csérendszer
sematikus rajza a 4.21 &bran lathato.

Mivel [114] szerint a kiilonb6z6 aramlasjellegek és tipusok esetén mas-mas képlet
érvényes, el6szor ezeket kell meghatarozni. Az aramlés jellegét a Reynolds-szammal
(R), a tipusat pedig a Knudsen-szammal (K) adhatjuk meg, melyek a kévetkezdképpen
szamolhatdk:

. L.
R= és K=—2 ghol L ét,:L
D D 42 po

(34)

A kifejezésekben C a gazmennyiség aram, D a csGszakasz atmérdje, L pedig a
részecskék kozepes szabad uthossza, mely fiigg a T hémérséklettdl, p nyomastol, és a
0=2r’m iitkdzési hatdskeresztmetszettdl. Tovabbd k a Boltzmann-allandd, r értékére
pedig egy atlagos r=2-10"® cm részecskesugarat tekintettem.
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4.21 abra: A szdmolds szempontjabdl szakaszokra osztott gdzbeereszté csérendszer sematikus

dbrdja.

A (34) kifejezések alapjan a gazbeereszt6 rendszer 1-4 szakaszain az dramlas jellege
lamindris, tipusa pedig a durva-vakuum tartomanyra jellemz6 viszkozus dramlas. Az 5-
0s szakaszon az aramlas tipusa a viszkézus és molekularis aramlas kozti atmeneti
tartomanyba esik. (Az aramlas tipusat az hatarozza meg, hogy a részecskék kdzepes
szabad uthosszuk alapjan a csérendszer falaval, vagy egymassal iitkdznek gyakrabban.
Elébbi esetben molekuléris, utébbiban viszk6zus aramlasrél beszéliink.)

A fentiek ismeretében a 4.21 abran jelolt szakaszok aramlési ellenallasait a
kovetkezd kifejezések adjak:

D |’
2
aZbZ -1 D4 -1
zwy:(l%l—pwy 6 Zy= 137-1—3’"-[)3 ; (36)
3,Gy 3,k
b} |
Z,= 137-1—-p4 (37)
4
D |
Zs=|1212] (38)
5
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Ittja D.p, -t6lfiiggd szorzéfaktor, melyet a

14204 D; p,+2708(D; p, )’
/= 1+238 D, p,

(39)

kifejezés ad meg.

A (35)-(39) képletekben a Di-k az egyes cs6szakaszok atmérdjét, az Ii-k a cs@szakaszok
hosszat a p;, -k pedig a nyomadasokat jelolik. Ez utobbit nem tudtuk minden

csOszakaszon egyértelmiien megmérni, ezért logikus egyszer(sitésekkel éltiink: p, -

re a D,=0,5 cm cs6szakasz atmér6je miatt jo kozelitéssel beirhatjuk a puffernyomast
(Ppu). Mivel a fojtasokon a nyomads drasztikusan lecsokken, a p,;, szakasz
atlagnyomasaként beirhatjuk a puffernyomas felét (ppu/2), P, €rtékét pedig a
mddszer programozott valtozatdban iteracioval hatdroztam meg. A 4. cs@szakasz
vastagsaga miatt p. értékére els6 kozelitésben a kettes szakaszéhoz hasonld
egyszeriisitéssel éltem, vagyis az egész szakaszra beirtam a p,= Ppj, értéket. A
»3,Gy” szakaszon a fojtds gyfiri keresztmetszeti. Ennek &ramlasi ellenallasat egy
téglalap keresztmetszetli, nagy a/b oldalaranyd csOszakasszal kozelitettem. A (36)
kifejezésben Y ett6l az a/b aranytol fiigg6 paraméter [114].

A fenti ,sorba kapcsolt ellenallasok” dsszegeként meghataroztam az ered6 aramlasi
ellenéllast (Ze):

Lo=Lytly o+ 25+ 2+ 7 (40)
Ezt felhasznalva, és figyelembe véve, hogy a kamranyomés a puffernyomashoz képest

0-nak tekinthetd, kiszamoltam a C=pp./Z. eredd gazmennyiség d&ramot, melyet
részecskedramma (dNN/dt) konvertaltam:

dN:CNA:ppuffNA
dt RT Z,RT

= Prii Vi A (41)

A masodik kifejezésben N az Avogadro-szam, R az egyetemes gazallandd, pra a
favokan kiaraml6 géz slirlisége, v az dramlasi sebesség, Arq pedig a flivokéaba furt
kapillarisnak az aramléds irdnyara merélegesen vett feliilete. Durva kozelitésben a
nyomast a kapillaris teljes hosszan egyenl6nek feltételezve megkaphatjuk veg
lehetséges legkisebb értékét, mely (42)-b6l hatarozhaté meg. Ezutan (41)-be Ve, min-t
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helyettesitve megkapjuk a fuvoka kilépé résének kdzéppontjaban fellépd legmagasabb
nyomast (Drximax)-

=_4 « _dN 1
kai,min_A—v4 melybdl kai,max_E' ™
Fki Vs

(42)
A kamréaba bedraml6 gaz tovabbi siirliségcsokkenését a kovetkez6kbol szarmaztattam:
1) a gaznyalab kip alakban szétteriil; 2) a bedraml6 gazrészecskék egy része a
spektrométer latészogén kiviilre szérédik. Utobbi miatt a spektrométer altal latott
céltargy hossznak megfeleld nyilasszogbe a részecskearam ~60 %-a esik. A gaznyalab
kiszélesedésb6l adodé nyomascsokkenést az 5. szakasz (fivéoka kapillarisa) aramlasi
keresztmetszetéb6l (Dra) és a céltérfogat spektrométer altal latott hosszabol (Lceisrgy)

kaptam meg:
( DFliv )2
— | @
2

Pcéitgrgy™ Prii ( (43)

2
céltdrgy T

2

A modszert beprogramozva és automatizdlva vs-et, és D, , -t iteracioval

hatdroztam meg. Figyelembe vettem az adott gazok viszkozitasat is valamint azt a
tényt, hogy kis puffernyomasoknal az aramlas a fiivokaban még tisztan molekularis, a
puffernyomas névekedésével pedig egyre inkabb a laminaris jelleg iranyéaba valtozik. A
kapott nemlinedris fliggvénykapcsolatot a puffernyomas és a céltargy stirlisége kozt a
2.22 abran mutatom be (lasd késébb).

Az eredményt egy, a hatdskeresztmetszet mérésén alapuld modszerrel
hitelesitettem. Ez azon alapul, hogy a mér6kamrat eldrasztjuk a mérend6 gazzal. Ezt
ugy tessziik, hogy a fuvokat tébb mint 20 cm-re eltavolitjuk a kamrat keresztez6
ionnyaléabtdl, igy elérjiik, hogy a beeresztett gaz egyenletesen toltse ki a kamrat. A
nyomas a litkdozési zénaban ekkor megegyezik a kamra nyomasat mér6é ionizacios
vakuummérérdl leolvasott értékkel. A céltargy részecskesiirliségét (peisr) ekkor a (44)
kifejezés adja meg, ahol p.s a gazbeeresztéssel mért nyomads, p, a gazbeeresztés
nélkiili nyomas a kamraban, (mely a maradékgaz nyomasat jelenti), k a Boltzmann-
allando, T pedig a hdmérséklet, melyet jé kozelitéssel 298 K-nek tekinthetiink [114].
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_ peldr_pm

Pelgr= kT (44)

Elarasztasos méréseinkb6l meghatdroztam a relativ hataskeresztmetszeteket (Ove),
melyben a mért beiitésszamokat (n.s) csak a céltargy részecskestirtiségére (peir)
normaljuk, a tobbi paraméter (gy(jtott toltés, megfigyelési szog, stb.) véltozatlanul
tartasa mellett:

Meigr
Orel™ Doy (%)
A fenti hataskeresztmetszet mérést a fivoka leengedett pozicidja mellett
megismételve — amikor az a nyalab folott 2 mm-re helyezkedik el — a kamraban az
ionizcios vakuummeérével a p, nyomasértéket mérjiik. A fivoka leengedése miatt az
itkbzési zonaban megnovekedett céltargy részecskesiirliségét ugyan most nem
ismerjiik, a normalast mégis ezzel az

(ple_pm)
=G—— 46

ismeretlen stiriséggel kell elvégezniink. A kifejezésben G egy egyenl6re ismeretlen tn.
stiritési tényezs, amely azt fejezi ki, hogy a fuvokabol kidramld céltargy gaz az
iitk6zési zonaban, hanyszor siiribb annal, mint amit a kamraban elarasztasos
modszerrel mérnénk. A pes, P €S a pm értékeket is ugyanarrél az ionizacios
vakuummérérél olvassuk le. Leengedett fuvékaval, az {itkdzési zoénaban
megnovekedett részecskeslirliség miatt, az elarasztdsos mérésekhez képest
megnovekedett hozamot (ngy) mériink. A hataskeresztmetszet természetesen nem
fiigghet attol, hogy eldrasztassal, vagy leeresztett fivokaval mériink. Ezért igaz az
alabbi egyenl6ség:

n n,

__ elar __

O’ - = —
C peldr ple

(47)

A kifejezésben az ,.elar” alsé indexszel jelolt mennyiségek az elarasztasos, a ,,le” also
indexszel jelolt mennyiségek a fiavdoka leengedett pozicijdhoz tartoznak. Az
egyenletb6l a G siiritési tényez6 pi. behelyettesitésével meghatarozhat6. Ugyanazon
megfigyelési szogeknél a kiilonbozd céltargy molekuldkra kapott siiritési tényezdket a
4.2 tablazat mutatja. A céltargysiiriségek (peis, p.) meghatarozasanal még figyelembe
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kellett venni az ionizaciés vakuummérd kiilonb6z6 gazokra vonatkozé érzékenységét
(Rg) is. Ennek értékei nitrogén gazra Ryno=1; vizre Ryn0=1,12; és metanra Ry cna=1,4.

4.2 tablazat: A kiilénb6z6 céltdrgy gdzokra kapott stiritési tényezok. Kiilon oszlopban tiintettem

fel az elektron és ion spektrumok analizdldsdval kapott értékeket.

Céltdrgy | G értéke az ionspektrumokbdl | G értéke az elektronspektrumokbdl
CH,4 55 +10% 46 £10%
H,O 55 +10% 46 £10%

N, 62 +10% 50 £10%
1X1014 i T T T B T i T il T g T T T i T 1 T T
8x10" -

‘E 6x10" - -
=
B
& 4x107 .
3
Q
2x10" -
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4.22 abra: A céltdrgy részecskestiriisége a puffernyomds fiiggvényében metdn céltdrgy esetén. A
folytonos vonal a gdzbeereszt6 rendszer paramétereib6l szamolt, a pontok pedig a stiritésbél, G
felhaszndldsdval kapott céltdrgy stirtiségeket mutatja. Utobbindl a relativ hibdkat is feltiintettem

az dbran.

A favéka siiritési tényez6jét felhaszndlé modszer csak viszonylag nagy
gazmennyiség aramokkal (ppus>20 mbar) adott pontos, jol reprodukalédd céltargy
részecskestirliséget. Ennek oka, hogy alacsony puffernyomas esetén a gazbedramlasbol
szarmazo kamranyomas-novekmény mar Osszemérhet§ a hattérgdzok nyomaséaval.

Utobbi dsszetétele és jaruléka a kamra folyamatos tisztuldsa miatt idében valtozik. Ezt

a bizonytalansagot kikiiszobdlend6, méréseimet a legtobb esetben 30 mbar
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puffernyomas folott végeztem. Ahol ez nem volt lehetséges (pl. viz céltargy), ott is
mindig 20 mbar puffernyomas f616tt dolgoztam.

A szamolt eredmények jol egyeztek az elarasztasos moddszerrel kapott céltargy
részecskestirtiségekkel (4.22 abra). Az egyezés a szamolt eredményeimet is hitelesiti.
Lathato, hogy mind az elarasztdsos modszerrel kapott, mind a szamolt
céltargysiiriségek nemlinedris viselkedést mutatnak. A két méddszerrel a céltargy
részecskeslirlisége  széles nyomastartomanyban, és kielégit§ pontossaggal
meghatédrozhatéva valt. Az eredmények megmutattdk, hogy a [114]-ben leirt,
félempirikus vakuumfizikai képletek jol miikodnek a kapillarisok mérettartoméanyaban
is.

A 4.1 alfejezet osszefoglalasaként elmondhatom, hogy kifejlesztettem és
megépitettem egy gaz céltargy rendszert molekula fragmentacios kisérletekhez. A
mechanikai kovetelmények kielégitése mellett a gazbeereszt6 rendszerrel a céltérfogat
részecskestirtisége a puffernyomas modositasaval finoman szabalyozhaté volt, mellyel
azt az optimadlis tartomdanyban lehetett tartani. Az iitk6zési zona részecskeslirlisége az
aprobb nyomasfluktuacidkra érzéketlen volt.

Az abszolut hataskeresztmetszetek meghatarozadsa szempontjabol kulcsfontossagu
mennyiséget, a céltargy részecskesiiriségét a megtervezett gazbeeresztd rendszer
paramétereit felhasznalva, az aramlasi ellenallasokon keresztiil, a gazmennyiség
dramokbél szarmaztattam. Igy megkaptam a céltargynak a puffernyomas fiiggvényében
nemlinedrisan valtozo részecskesiirliségét. A szamolt slirliségértékek ellendrzéséiil egy
hataskeresztmetszet méréseken alapuld kalibraciés maédszert is alkalmaztam. A kamrat
a mérend6 gazzal eldrasztva, a kamranyomas és a céltérfogatban uralkodé gaznyomas
kozott hatdroztam meg kozvetlen 6sszefiiggést. Igy kalibralni tudtam a puffernyomads
és céltargy részecskestirlisége kozti nemlinedris fliggvénykapcsolatot. Az elarasztassal
kapott eredmények nagyobb puffernyomasokon adnak jo eredményt, kis nyomdasok
esetén azonban a hattérgazok novekvd szerepe egyre nagyobb hibat okoz. Az aramlasi
viszonyokbol szamolt céltargysiiriiségek kis nyomasokon is megbizhat6 eredményt
adnak, mely a hataskeresztmetszetek nyomasfiiggetlenségével ellendrizhet6 is. A két
modszer egyiitt széles részecskeslirliség-tartomanyban teszi lehet6vé abszolut
hataskeresztmetszetek megbizhaté meghatarozasat.

A géz céltargy rendszer megtervezését, megépitését, tesztelését, valamint a céltargy
részecskestirliségének meghatarozasara szolgal6 moédszerek kidolgozésat 100%-ban
sajat munkamnak tekintem. A tézisponthoz a [2], [9], [11] és [O8] kozleményeim
kapcsolodnak.
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4.2 Differencialis abszolut hataskeresztmetszetek
meghatarozasa

Gaz céltargy ionokkal val6 bombéazasa soran egy p részecskesiirtiséggel jellemzett
térfogatot bombazunk N részecskeszammal jellemezett ionnyalédbbal. Ezt a térfogatot
figyeljik egy spektrométerrel, melyet az ionnyaldb iranydhoz képest 6 szogben
helyeziink el. A spektrométer az iitk6zései zona teljes hosszabol L.y effektiv
hossztisagot 1at, melyet a spektrométer belépd rései hatdroznak meg. A spektrométer
altal latott effektiv zonabol csak azok a részecskék jutnak be az analizatorba, melyek
AQ térszogben (spektrométer befogadd térszoge) lépnek ki. A detektorral AE
energiatartomanyban mériink, melyben n hatasfokkal n részecskét detektalunk. A leirt
itk6zési elrendezést a felsorolt paraméterekkel a 4.23 abra mutatja.

lonnyalab

N részecskeszammal

Géznyalab
p strdséggel

4.23 abra: Az abszolit hatdskeresztmetszet meghatdrozdsdhoz sziikséges paramétereket
szemléltet6 dbra.

A fenti feltételek mellett a detektorral mért n betitésszam a kovetkez6:

d’o
do dE

n=N-R-E- L, AQp1- (48)
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Egy kiterjedt iitkdzési térfogatb6l a detektor altal latott L. hosszisag fiigg a 6
megfigyelési szogtol. L.s-et megadd kifejezést késébb részletesen targyalom. Az R és
E paraméterek az analizator 3.2 fejezetben definialt relativ energiafeloldasa, és a
mérend6 nomindlis energia.

A (48) Kkifejezésb6l a differencidlis abszolit hataskeresztmetszetet a
kovetkez6képpen kapjuk:

d’ o _ n
d6 dE” N-R-E -LyAQ-p-n

(49)

A (48) és (49) képletben felhasznalt paraméterek értékeit az alabbi modon
hataroztam meg:

* A céltérfogaton keresztiilhalad6 ionok szaméat (N) a Faraday-csészében mért és
integralt nyalabaram alapjan az

N=— (50)

kifejezés adja, ahol Q a gyfijtott toltés, g a nyalabot alkotd ionok toltése, e pedig
az elemi toltés.

* R a spektrométer relativ energiafeloldasa, melyet az analizator tulajdonsagai
hatéroznak meg, a 3.2 alfejezetben talalhat6 (33) képletnek megfelelGen.

* Fy az analizatorra adott fesziiltségnek (U) megfelel6 nominalis energia, melyet az
E=U/k képlet (lasd 3.2 alfejezet) ad meg, ahol a k spektrométerkonstans
(esetiinkben k=0,6).

* Az litkozési zona L.y effektiv hossza 90° megfigyelési szognél minimalis, melyt6l
mind 0°, mind 180° felé haladva a spektrométer altal latott hossz novekszik. Az
titk6zési zona tulajdonsdgait tekintve L.s szogfiiggésének két hataresetét
kiilénboztethetjiik meg [76, 89]: 1) Amennyiben az {itkézési zona elég kicsi (a gaz
céltargy és az ionnyaldb kis atmérdjli hengereknek, maga a zéna gyakorlatilag
pontszeriinek tekinthetd), a spektrométer barmilyen megfigyelési szogbe forditva
latja a teljes zénat, ezért L.¢ nem szorul korrekciora. 2) Ha egy hosszu, vonalszer(i
titk6zési zénat feltételeziink, melyet a céltargy gaz homogén eloszlassal tolt ki (pl.
elarasztasos mérések), kis és nagy szogekben a zéna effektiv hosszat az
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L=Lg,

= adja, ahol Ly a 90° megfigyelési szoghoz tartoz6é hossz.

_1
sin(6)
Val6s gat céltargyak esetén az {itkdzési zdéna effektiv hossza az el6bbi két
hatéreset kzé esik: a céltargy kiterjedt, és inhomogén. A gaz kup alakban aramlik
ki a fuvokabdl ugy, hogy slirlisége a kip tengelyétdl tavolodva csokken. Leg-et
ekkor a fenti két hatdreset linearis kombinacidjaval kozelitjik, a kovetkezd

kifejezéssel:

1
c+(1—c)sin(0)

Leg= Ly, (51)

A c paraméter értékét a kiilonb6z6 szogek alatt mért, és izotrép szogeloszlastinak
feltételezett, ionfragmentum-hozam spektrumoknak az egymasra illesztésébdl
hatdroztuk meg. A fragmentum emisszi6 izotrép eloszlasara abbdl
kovetkeztettliink, hogy a kamréat egyenletesen eldrasztva a mérend§ gazzal, az

- (0) szogkorrekciét hasznalva a kiilonb6z6 szogek alatt mért spektrumok
sin

egybeestek. Normal gaz céltargyas méréseinkben a (51) kifejezést alkalmazva
c=0,6 érték adta a legjobb szogkorrekciot, melynek eredményét a 4.24 abra

mutatja.
a) : Szoégkorrekeio nélkdil b) Szdgkorrekcioval

32
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4.24 abra: 20°, 45° és 90° megfigyelési sz6ghoz tartozo fragmentdciés hozam gérbék 650 keV
N*+CH, iitkozésekben: a) szégkorrekcié nélkiil; b) hatdskeresztmetszetek a (51) kifejezés
szerinti szégkorrekciéval, c=0,6 érték mellet.



66 Sajdt eredmények

* A spektrométer befogadd térszogét (AQ) — hasonléan az effektiv céltérfogat
hosszahoz — a spektrométer iitkozési térfogattol vett tavolsaga, és belépd rései
hatarozzék meg. A befogado térszog értékére esetiinkben AQ=0,00108 sr adodott.

* A céltargy részecskesiirtiségének (p) becslésére alkalmazott két mddszert a 4.1.1

alfejezetben ismertettem.

* Az n detektilasi hatasfok esetiinkben tobb komponensbdl tevédik Ossze: a
detektor hatasfoka, a detektor el6tti haldé ateresztése, a réseken és éleken valo
szorddas, valamint az elektronika hatasfoka. A hatasfokot a detektor adatlapja és a
geometriai viszonyok alapjan n=0,7-nek vettiik. Az abszoltt hataskeresztmetszet
meghatarozasahoz sziikséges tobbi paraméter ismeretében ezzel az értékkel az
altalunk 1 MeV H'+CH, iitk6zésekben kapott ionizaciés hataskeresztmetszetek

jol illeszkedtek a referencia adatokra [52] (lasd 4.25-6s abra).

T L T D | i T N T LR ! ]
] + Hataskeresztmetszet spektrumunk ]
107 Toranes B Referencia adatok [52] e
3 "ﬂ“'n..“.
' 0_19 _ D'.'.--.... 4
5 ] ..
E 102 . . . i
= 102" 5 B E
b ? u.u..“ o ...u...... 3
102 "o
10_23 T T T s
10 100 1000

4.25 abra: 1 MeV H"+CH, iitkbzésekben, 45° megfigyelési szogben mért hatdskeresztmetszet
spektrum illeszkedése a Wilson és Toburen dltal [52] kapott adatokra n=0,7 detektdldsi

hatdsfok esetén.

A bemutatott moddszerrel kétszeresen differencialis ionizacids és fragmentacios
abszolut hataskeresztmetszeteket hataroztam meg. A céltargy stirliségének becslésébol
szarmaz6 hiba minimalizalasanak érdekében a tovabbi eredmények mindegyikét a

Elektron energia (eV)
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fivoka siritésébél kapott céltargy-siirtiségek felhasznaldsaval szamoltam. Igy az
abszoludt hataskeresztmetszetek teljes hibaja mindeniitt kisebb volt mint 40%. Végs6
lépésként az abszolut hataskeresztmetszet meghatarozasanak modszerét C#
programnyelven programozva automatizaltam.

A 4.2 alfejezetet dsszefoglalva elmondhatom, a szog szerint differencialis abszolt
hataskeresztmetszetek meghatarozasara azonositottam a relevans paramétereket, és
kidolgoztam azok pontos mérésének, illetve meghatarozasanak madjat. A megfigyelési
szog fiiggvényében mért hozamok differencidlis hataskeresztmetszetekké
konvertalasara kidolgoztam és j6 eredménnyel alkalmaztam egy korrekcids formulat,
mely a homogén, és a hengeres céltargyakra vonatkozd 0Osszefiiggések linedris
kombinaciéjan alapul. Ennek egyetlen szabad paraméterét az elarasztasos
kontrollmérések segitségével hataroztam meg. Az 1 MeV H"+CHj titk6zésekben kapott
kétszeresen differencialis ionizacios hataskeresztmetszetek jol egyeznek a W. E.
Wilson és L. H. Toburen [52] altal mért, referencia adatoknak tekintett
hataskeresztmetszetekkel.

A leirt munkét teljes egészében én végeztem, és sajat eredményemnek tekintem. A
tézisponthoz a [2], [9], [11] és [O8] kozleményeim kapcsolddnak.

4.3 Kis molekulak ionbombazassal kivaltott
ionizacidojanak vizsgalata

Munkdm sordn energia és szog szerint differencidlis elektronemisszios
spektrumokat mértem az 1 MeV H*+CH,, 1 MeV H™+H,0, 1 MeV H'+N,, 1 MeV He"
+CH,, 1 MeV He'+H,0, 1 MeV He'+N,, 650 keV N'+CH,, 650 keV N*+H,0 és 650
keV N'+Nj (itkozési rendszerekben. A 4.1 és 4.2 alfejezetben leirt modszerrel a mért
spektrumokbdl differenciélis elektronemissziés abszolit hataskeresztmetszeteket
hatdroztam meg. A tovabbi alfejezetekben ezek altalanos jellemzdinek bemutatasa utan
elemzem a kiilénb6z6 16vedékekkel és céltargyakkal kapott hataskeresztmetszeteket. A
differencidlis hataskeresztmetszetek értelmezéséhez, és a kiilonb6z6 elektronemisszios

mechanizmusok hozamanak azonositasdhoz CTMC és CDW-EIS szamolasok
eredményeit is felhasznalom.

4.3.1 A mért spektrumok altalanos jellemzoi

Spektrumainkat kiillénb6zé elektronemissziés mechanizmusokbdl szarmazo
elektronok alkotjak. A kapott Osszetett spektrumokban azonositottam a kiilénb6z6
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ionizacios mechanizmusokbdl szarmazo6 struktdrakat. A kovetkezokben attekintem a

differencialis

hataskeresztmetszetek

spektrumokbdl szdmolt elektronemisszids
altalanos jellemzéit.
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4.26 abra: Kiilonbéz6 megfigyelési
szégeknél 1 MeV H'+CH, a), és 650 keV
N'+CH;, b) kapott
elektronemisszios hatdskeresztmetszetek.

titkozésekbdl

az dltaldnos strukturdjat
hivatott A mért
hatdskeresztmetszetek viz és nitrogén

bemutatni.

i céltdrgy esetén is hasonléak.

A 4.26 é&bra szerint a hataskeresztmetszet kis elektronenergidkon éri el a
maximumat, és a 3-1000 eV energiatartomanyban t6bb, mint &t nagysagrendet

A csokkenést csak az Auger-elektronok karakterisztikus energiajan

megjelend csticsa, és a kéttest {itkozésbol szarmazo elektronok szélesebb tartomanya
szakitia meg. A 4.26 é4bra b) részén lathaté hataskeresztmetszeteket N*+CH.4
titk6zésekben kaptuk. Itt, ellentétben a H*+CH, litkbzésben kapott spektrumokkal, nem
egy, hanem két Auger csiics jelenik meg. Ezek koziil a nitrogénion-lovedékrol
szarmazo Auger-elektron csucs energidja a megfigyelési szog novekedésével csokken,
mely a mozgé lovedékrdl szarmazo elektronok kinetikus energidjanak laboratériumi
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koordinata rendszerben torténé mérésének az eredménye. 90°-ban mért ~350 eV-es
értéke hibahataron beliil megegyezik a nitrogén KLL Auger cstcsanak energiajaval. A
metan céltargytargy-molekula szénatomjardl szarmazo Auger-elektronok energiaja nem
fligg a megfigyelési szogtol, ~270 eV-es energidja szintén jo egyezést mutat az
irodalomban fellelhet6 adatokkal. A klasszikus kéttest iitkozésekbdl szarmazé cstics
maximumat a 2.3.3 alfejezetben talalhatd (7) kifejezés jol visszaadja. Ezen elektronok
az 1 MeV H'+CH, iitkozésekben egy markans csticsot adnak a spektrumok nagy
energias részén (4.26 abra a) része). A 650 keV-es N* lovedékkel mért spektrumokban
a csucs megfigyelési szogtdl fliggben 0-75 eV kozé esik, mely tartomanyban a lagy
iitk6zésekbdl szarmazo elektronok hozama elfedi azt.

4.3.2 Elektronemisszios hataskeresztmetszetek kisérleti
meghatarozasa

Az Altalanos hasonlésdg mellett a  kiilonbozé 16vedékekkel —indukalt
elektronemissziés hataskeresztmetszetek jelentdsen eltérnek egymastol. Az eltéréseket
szemlélteti a 4.27 abra. A legszembetiin6bb kiilonbség, hogy azonos céltargy esetén az
elektron hozamok a H" 16vedékt6l, a He™ 16vedéken at, a N'-ig novekednek. A nitrogén
ion lovedékkel kapott hozamok barmely megfigyelési szognél minimum egy
nagysagrenddel nagyobbak, mint a proton 16vedékkel indukaltak.

Béar lovedékeink toltése egységnyi volt, a kiillonbozé 16vedékekkel kapott
elektronemisszios hataskeresztmetszetek mégis jelent6sen kiilénbdznek egymastol. Ezt
a kiilonbséget a nehezebb 16vedék erdsebb perturbacidjanak tulajdonitottam. A
perturbaci6 erésségét a Bohr-Sommerfeld paraméteren keresztiil vizsgalva [59] (lasd a
(11) kifejezést a 2.3.6 alfejezetben), azt a 16vedék iontdltése, és sebessége hatarozza
meg. Lovedékeink esetén a sebességaranyokra H" : He" : N* = 6,3 : 1,6 : 1,3 adddott. A
Bohr-Sommerfeld paraméterek igy kesu.= 0,16, kgspe:= 0,63, és kgsn+= 0,74, melyek
mutatjdk a lassibb 16vedék er6sebb perturbaciéjat. Ezek a sebességaranyok mar
onmagukban is magyarazhatndk a H* és N* l6vedékkel kapott hatdskeresztmetszetek
kozti tobb, mint egy nagysagrendnyi kiilonbséget.

Az arnyékolt ion-lovedékek altal kivaltott ionizaciéban azonban a perturbacio
er6ssége az litkdzési (impakt) paraméter (b) fiiggvényében is valtozik. Igen kozeli
iitk6zésekben a céltargy és lovedék elektronfelhéi oly mértékben atfedésbe
keriilhetnek, hogy a lovedék elektronjainak magtoltést arnyékolé szerepe lecsokken
[50, 89]. Ilyenkor a céltargy elektronjainak egy része egy pillanatra megnévekedett
iontdltést 1at, és er6sebb Coulomb-vonzast érez. A céltargy (és ahol az lehetséges a
l6vedék is) ekkor nagy valdszinliséggel ionizal6dik.
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4.27 abra: Elektronemisszids
hatdskeresztmetszetek H.O céltdrgyat
bombdzva a) 1 MeV H*, b) 1MeV He",
és ¢) 650 keV N Ilovedékkel,
kiilonb6z6 megfigyelési sz6geknél. Az
eltéré szinek a kénnyebb
dttekinthetdséget segitik.

o (‘cm2 |eN*sh)

A tavoli iitkdzésekhez hasonléan — ahol az iont6ltés volt a meghataroz6 — a kozeli
itkozéseket is vizsgalhatjuk a Bohr-Sommerfeld paraméteren keresztil. Els6
kozelitésban az iontoltés helyére a magtoltést irva, a kgs értéke a lehetséges legerésebb
perturbaciét szamszer(siti. Proton lovedék esetén igy visszakapjuk a fenti

Kgs 1+ max=Kpsn+=0,16 értéket. Hélium esetén a perturbacié erdsségét jelz6 Bohr-
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Sommerfeld paraméter lehetséges legmagasabb értéke a Qmagne=2+ magtoltés miatt
Kes termax=2Kps er=1,26. A Qmagn=7+ magtoltéssel rendelkezé nitrogénre pedig
Kgs N+ max=7Kpsn+=5,18 értéket kapunk. Az olyan kozeli iitkézések valdszinilisége
azonban, melyekben a céltargy elektronjara a csupasz mag potencialja hat,
elhanyagolhaté. Ett6] sokkal val6sziniibb hogy a kélcsonhatasban egy iontdltés és
magtoltés kozé esd un. effektiv téltés hat mellyel jol kozelithetjiik a perturbacié
erésségeét.

Elektronokkal rendelkez6 lovedékek esetén, kozeli iitk6zésekben a lovedék és
céltargy elektronjainak Coulomb-kolcsonhatasa is novelheti az elektronemisszid
hataskeresztmetszetét, mely folyamatot a [48, 49, 51] irodalmakban tanulmanyoztak.

A fent leirt kozeli litkozések képben a céltargy tobbszords ionizacidja is jelent6s
jarulékot adhat az elektronemissziohoz. Az egyszeres és tobbszoros ionizacios
hataskeresztmetszeteknek a b impakt paraméter fiiggését a CTMC eredményeken
keresztiil a 4.4.3 alfejezetben mutatom be. El6ljaroban annyit, hogy bar a magasabb
ionizacios fokok jarulékai a H* lovedékt6l az N* lovedékig novekednek, a vizsgalt
itkzési rendszerek mindegyikében az egyszeres ionizaci6 messze dominans folyamat
volt.

Hélium és nitrogén lovedékekkel bombdzva a célmolekuldkat a céltargy
ionizaci6jabol szarmazo elektronok mellett a 16vedék ionizacidja (elektron vesztése,
EL) is jelent6s jarulékot ad az elektronemisszi6hoz. Noha a céltargy és lovedék
ionizaciét méréseinkben nem tudtuk kiilénvalasztani, a kapott spektrumok CTMC és
CDW-EIS eredményekkel valé o0sszevetése informaciot adott a két folyamat
jarulékarol, melyet kés6bb, a 4.3.4 alfejezetben részletesen targyalok.

A 4.27 a&bran lathato, kiilonboz6 lovedékekkel indukalt elektronemisszios
spektrumok kozott tovabbi kiilonbség figyelhet6 meg a kis energids elektronok
tartomanyaban. Mig a H' 16vedék esetén ezen kis energias elektronok szogeloszlasa
izotrop, a He" és N 16vedékekkel kapott elektronemisszi6 hataskeresztmetszete a 3-25
eV energiatartomanyaban a megfigyelési szog csokkenésével novekszik. Ez az el6re-
hatra asszimmetria az elektronemisszioban két okra vezethet6 vissza:

1. Mivel az iont6ltés mindharom l6vedék esetén egységnyi, az aszimmetria részben
a nehezebb lovedék kisebb sebességének tulajdonithatd, mely miatt a
tébbcentrumu elektronemisszié szerepe megno.

2. Az aszimmetria masik forrdsa a lovedék elektronvesztése (EL). A mozgd
lovedékrél szarmazo elektronok laboratériumi koordinata rendszerben féként
elére irdnyba emittdlédnak, megnovelve ezzel a 6<90° megfigyelési szogek
iranyaban az elektronemissziot.
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A fentiekben bemutatott megfigyelések nem csupéan a viz céltargyra igazak. Adott
energiaju H', He" és N l6vedékekkel bombazva CH, és N, célmolekulékat, a kapott
kétszeresen differencialis elektronemissziés hataskeresztmetszetek (melyeket itt nem
prezentaltam) ugyanilyen viselkedést mutatnak.

4.3.3 A Wilson és Toburen altal bevezetett skalazasi szabaly
kiterjesztése

Az azonos lovedékekkel, de kiilonbozé céltargyakkal kapott kétszeresen
differencidlis hataskeresztmetszetek kozti kiilonbségek féként a céltargy molekuldkra
jellemz6 sajatossagokbdl szarmaznak. Kiilonésen igaz ez az elektronnal nem
rendelkezd proton 16vedékkel mért spektrumokra, melyeket teljes egészében a céltargy
ionizaciojabol szarmazo elektronok alkotnak.

1,2x10™ 1,5x10% T
Skalazassal b)
1,0x107™°+
~ 8,0x10%] % 1,0x10%
g °
> o
2 ,0x10™ e
£ A
L 20 | o 21 |
o 4,0x10™" % 5,0x10
2,0x10%°
100 100
Elektron energia (eV) Elektron energia (eV)

4.28 abra: Elektronemisszios hatdskeresztmetszetek 90° megfigyelési szognél, 1 MeV H"+H0,
1 MeV H'+CH,, és 1 MeV H'+N; iitkézési rendszerekben (az dbra a) része). Az dbra b)
részében ugyanezen spektrumokat skdldztam (elosztottam) a gyengén kotétt elektronok
szamdval (n.). Az dbra az elektronspektrumoknak csak a zavaré tényezdéktél mentes 25-300 eV
energiatartomdnydt mutatja.

+

A 4.28 4bra a) része a viz, metan és nitrogén molekuldk esetében, 1 MeV H
bombéazéassal kapott elektronemissziés hataskeresztmetszeteket mutatja 90°
megfigyelési szognél. (Az abran az elektronspektrumoknak csak a 25-300 eV
energiatartomanyat tiintettem fel, ahol az iitk6zési rendszerre jellemz6 sajatossagok,
pl.: PCI, Auger folyamatbol, és kéttest iitkzésb6l szarmazo csucsok, nem jelennek
meg ,,zavard tényez6ként”.) Az abrarél azonnal szembetiinik, hogy a harom céltarggyal
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kapott hataskeresztmetszetek koziil kett§, a H.O és CH, molekuldkkal kapottak
gyakorlatilag egybeesnek. Az N, céltargy-molekulaval kapott hatdskeresztmetszetek
sem térnek el jelentésen az el6z6 kett6tdl, bar azok gorbéje mindentitt a H,O és CH,
céltarggyal kapottak folott fut. A hataskeresztmetszetek hasonlosagat a kovetkezdkkel
magyaraztam:

1. A harom molekula els6 ionizacios energidja kozel esik egymashoz: E'i20=12,6
eV, E'icmua=12,7 eV és E'x=15,6 eV . Ahogy azt a késGbbiekben latni fogjuk,
mind a CTMC, mind a CDW-EIS szdmolasok azt mutatjak, hogy iitkdzési
rendszereinkben a céltargy egyszeres ionizacidja dominal. Az elsd ionizacids
energiak hasonldésdga igy részben magyardzza a hatdskeresztmetszetek
hasonl6sagat.

2. Alazan kotott (vegyérték) elektronok szama a H,O és CH4 molekuldban egyenld,
azaz 8, a nitrogén molekula vegyérték elektronjainak a szdma ennél kettével tébb,
azaz 10.

Az 1. pontban megadott ionizaciés energidk apré kiilénbsége csak a viz és metan
molekuldkkal mért ionizaciés hataskeresztmetszetek egybeesését magyarazza. A
nitrogén molekula magasabb elsd ionizacios energidja a kisérletekben tapasztalt
hozambeli eltéréssel éppen ellentétesen hatna. A 2. pont azonban aldtdmasztja a
nitrogén céltargy-molekulaval kapott magasabb elektronemisszids
hataskeresztmetszeteket. Ez utébbi pont egybevag a W. E. Wilson és L. H. Toburen
[52] éltal csupan szénhidrogénekre megfogalmazott skalazasi szabéllyal, mely szerint
az elektronemisszids hataskeresztmetszetek szénhidrogének esetén aranyosak
(skalazhaték) a gyengén kotott elektronok szamdval. A fenti hirom molekulara
elvégezve a skalazast azt tapasztaltam, hogy a Wilson és Toburen altal megfogalmazott
szabaly kiterjeszthet§ a viz és nitrogén célmolekuldkra is. A skalazas eredményét a
4.28 abra b) része szemlélteti. (Megjegyzem, hogy a szabdlyt a He" és N* lovedékek
esetén mind a céltargyr6l, mind a lovedékrél szarmazo elektronemissziora
érvényesnek taladltam. Ez azt sugallja, hogy a skalazasi szabaly a lovedék
elektronvesztésére is érvényes.)

4.3.4 Az elektronemisszio vizsgalata CTMC és CDW-EIS szamolasok
eredményein keresztiil

A viz és metdn céltargyakkal kapott kisérleti eredményekbdl meghatarozott
elektronemissziés hataskeresztmetszetek tovabbi elemzését Kklasszikus CTMC
szimulaci6, és tisztan kvantummechanikai CDW-EIS szamolasok eredményeit
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felhasznalva végeztem. Bemutatom, hogy a két elméleti modszert sikerrel alkalmaztuk
kisérleti eredményeinek leirasara.

A H'+H,0 és H'+CH, iitkozési rendszerekre mind a CTMC, mind a CDW-EIS
szamolasok eredményei jol egyezést mutatnak a mérési adatokbol kapott kétszeresen
differencidlis hataskeresztmetszetekkel. Ezt szemlélteti a 4.29 &bra, melynek a) része a
viz céltarggyal, b) része a metan céltarggyal kapott eredményeket mutatja az elméleti
eredményekkel egyiitt. A szdmolasok mind a spektrumok alakjat, mind a kéttest
iitk6zésekbdl szarmazéd csicsokat jél reprodukaljadk. A kisérleti eredmények 10 eV
elektron energia alatt szisztematikusan az elméleti joslatok alatt futnak. Mivel itt a mért
hataskeresztmetszetek némileg kisebbek a referencidnak tekintett adatoknal is [52], az
elméletektdl valo eltérést a mérések apro, szisztematikus hibajanak tulajdonitjuk (pl.:
aprobb toltédések). A CTMC eredmények viz és metan céltargy esetén is tokéletesen
egybeesnek a kisérleti hataskeresztmetszetekkel. A H*+H,O {itkdzési rendszerre kapott
kisérleti eredményekkel a CDW-EIS eredmények is j6 egyezést mutatnak. A metan
céltarggyal kapott kisérleti adatok azonban, 6<45° megfigyelési szdgekben, 100 eV
elektronenergia folott gyengén elérnek a CDW-EIS modszerrel szamolt eredményekt6l.
Emellett, itt a két elméleti eredmény is jelentésen kiilonbozik egymast6l, mely oka
mindezidaig tisztdzatlan. Altalanosan elmondhat6, hogy a két kiilonbézé elméleti
eredmény j6 egyezést mutat egymassal is: a szamolt gorbék a legtobb szognél széles
energiatartomanyaban egytitt fut mindkét céltargy esetén.

A részlegesen lecsupaszitott, elektronokkal rendelkez6 He" és N* 16vedékek esetén
az elméletekben szamitasba kellett venni a l6vedék elektron vesztésébdl (l6vedék
ionizacio) szarmaz6 elektronokat is, melyek szintén jarulékot adnak a mért
elektronemissziohoz. A He'+CH, iitk6zésekben kisérleti, valamint elméleti uton
meghatarozott hataskeresztmetszeteket a 4.30 4bra mutatja. Ezen a kisérleti
differencidlis hataskeresztmetszeteket olyan elméleti eredményekkel hasonlitom 6ssze,
melyben a céltargy és 16vedék ionizacidjat kiilonvalasztottak. Az dbra a) részén athato,
hogy a klasszikus moddszerrel szamolt hataskeresztmetszetek itt is jol egyeznek mérési
eredményeinkkel. Bar a szdmolas szerint a céltargy ionizacioé a meghatarozo, a 16vedék
elektron  vesztése is  jelent6s  jarulékot ad az  elektronemisszios
hataskeresztmetszetekhez, mely 6>90° megfigyelési szogeknél valik igazan kifejezetté.

Mind a CTMC, mind pedig a 4.30 &bra b) részén lathat6 CDW-EIS eredmények
szerint a lovedék elektron vesztése a legnagyobb jarulékot a 80-300 eV
energiatartomanyban adja. A CDW-EIS eredmények azonban mind a négy vizsgalt
megfigyelési szognél tilbecsiilik a 16vedék ionizacidjanak jarulékat, mely valdszintileg
az arnyékolt Coulomb-potencial er6sségének gyenge tilbecslésébdl szarmazik.
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4.29 abra: Az dbra a) része a H*+H.O, b) része a H*+CH, iitk6zésekben kapott kétszeresen
differencidlis hatdskeresztmetszeteket mutatja az elektron kinetikus energidjdnak fiiggvényében,
a megadott szégeknél. A kérok (o) a mérésekbdl kapott hatdskeresztmetszetek, a lila folytonos
vonal a CTMC szimuldcid, a z6ld szaggatott vonal pedig a CDW-EIS szdmolds eredménye. A
mérés hibdjdat csak néhdny nagyenergids pontndl tiintettem fel, ahol az a statisztikus hiba
névekedése miatt a szimbélum méreténél nagyobbd vdlik.

A céltargy ionizacié dominancidjat a gyengén kotott elektronok szaméval és az
ionizacios energidk kiilonbségével magyardztuk. A metdn molekuldban a 2a; és 1t;
molekulapalyak ionizacids energiai sorban E;»,1~722,9 eV, és E;i,*14,4 eV. Eszerint a
metan molekula gyengén kotott elektronjai koziil barmelyiknek kisebb az ionizéacios
potencialja, mint a He" 16vedék egyetlen elektronjanak (E™u..~54,4 eV), mely
magyarazza a céltargy ionizacié nagy hozamat a 16vedék ionizacidhoz képest.
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4.30 abra: A He"+CH, iitk6zésekben kapott kétszeresen differencidlis hatdskeresztmetszetek az
litkozésbol kirepiil6 elektron kinetikus energidjdnak fiiggvényében. Az dbra a) részén a CTMC
mddszerrel kapott céltdrgy ionizdciés — piros, pontozott vonal —, és teljes (céltdrgy+lévedék)
ionizdcids — kék, folytonos vonal — hatdskeresztmetszetek ldthatok. A b) rész ugyanilyen
jelélésrendszerben mutatia a CDW-EIS modszerrel kapott céltdrgy, és teljes ionizdcids
hatdskeresztmetszeteket. A kérok (o) az dbra mindkét részében a mérési eredményeket jel6lik.

A proton lovedékkel kapott spektrumokhoz hasonléan, 10 eV-nél kisebb elektron
energidkon az elméletek hélium-ion 16vedék esetén is tulbecsiilik a mérésekben kapott
hataskeresztmetszeteket. Most azonban ez a kiilonbség a kisérlet és elmélet kozott
csak hétraszogekben figyelhet6 meg, mely arra enged kovetkeztetni, hogy az elméletek
alabecsiilik a tobbcentrumi elektronemisszié szerepét a széban forgd iitkozési
rendszerben.
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4.31 abra: Az N"+H.,O litkézésekben kapott kétszeresen differencidlis hatdskeresztmetszetek az
elektron kinetikus energidjanak fiiggvényében. Az dbra a) részén a CTMC mddszerrel kapott
céltdargy ionizdciés — piros, pontozott vonal —, és teljes (céltargy+Ilévedék) ionizdciés — kék,
folytonos vonal — hatdskeresztmetszetek Idthatok. A b) rész ugyanilyen jelGlésrendszerben
mutatja a CDW-EIS mddszerrel kapott céltdrgy, és teljes ionizdcios hatdskeresztmetszeteket. A
koérék (o) az dbra mindkét részében a mérési eredményeket jelolik.

Nitrogén-ion bombézas esetén azt varjuk, hogy az N*+H,O, és az N'+CH,
iitk6zésekbdl szarmazd elektronemisszids hatdskeresztmetszetekben a lovedék-
ionizacié jaruléka joval folilmilja a He'+CHy titkozésben tapasztaltakat. A feltevést
arra alapozzuk, hogy a nitrogén-ion 16vedék gyengén kotott (vegyérték) elektronjainak
a szama 4, valamint a nitrogén atom masodik ionizacios energidja (E™;n.~29,6 eV)
koriilbeliil fele a He atoménak. Noha feltevésiinket mindkét elméleti moddszer
eredménye alatamasztja, azaz a lovedék elektron vesztése itt mar Osszemérheté a
céltargy ionizaciojabol szarmazd elektronok hozamaval, a két médszer a lovedék
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elektron vesztésébdl szarmazod elektronok energiaeloszlasara mas-mas eredményt ad
(l4sd 4.31 abra). A CTMC modszer 10 és 100 eV elektronenergia kozott egy elektron
vesztési ,csicsot” jelez, mig a CDW-EIS moddszerrel a 1évedék ionizacigjabél
szarmazo elektronok 3 -t6l 700 eV-ig kozel konstans jarulékot adnak. A kisérleti
eredmények szerint a lovedék elektron vesztését a CTMC mddszer irja le jobban. Igy a
modszerrel szamolt teljes elektronemissziés hataskeresztmetszetek, a H* és He"
l6vedékekre kapott jo egyezésiiket a kisérleti adatokkal, N* 16vedék esetén is megorzik.
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4.32 abra: Az N*+CHy, iitkozésekben kapott kétszeresen differencidlis hatdskeresztmetszetek az
elektron kinetikus energidjdnak fiiggvényében. Az dbra a kisérleti eredményeket a CDW-EIS
madszerrel kapott céltdrgy ionizdcios — piros, pontozott vonal —, és teljes (céltargy+I6vedék)
ionizdciés — kék, folytonos vonal — hatdskeresztmetszetekkel hasonlitia 6ssze. A kisérleti
eredmeényeket a korok (o) jelolik.

A CDW-EIS modszerrel kapott eredmények azonban ~100 eV elektronenergia alatt
tilbecsiilik mind a céltargy, mind a teljes ionizaciés hataskeresztmetszeteket. 100 eV
elektronenergia folott pedig a CDW-EIS gorbék a kisérleti adatok ala esnek, és az
elektronenergia névekedésével egyre nagyobb mértékben aldbecsiilik azokat. A CDW-
EIS eredményeknek ugyanez a viselkedése figyelhet6 meg az N'+CH, iitkozési
rendszerben is, melyet a 4.32 dbra szemléltet.
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4.33 abra: A 46 keV/a.u. N"+H,O iitkézésre CTMC modszerrel kapott céltdrgy ionizdcios
hatdskeresztmetszetek osztva a B1 szdmoldsban céltdrgy ionizdciés eredményekkel. A pontozott
vonal 20°, a pontozott-szaggatott vonal 45°, a folytonos vonal 160° megfigyelési szégben
szdmolt hatdskeresztmetszet ardnyokat jeldl.

A 4.31 és 4.32 abrakat kozelebbr6l megvizsgalva, a kisérleti adatokban 100 eV
elektronenergia folott egy kidudorodas lathaté a spektrumokban. A struktira 90°
megfigyelési szog folott is megmarad, s6t, 160°-ban a legjobban megfigyelhets. A
strukturat a klasszikus szdmolés jol visszaadja, mig a magasabb rendii folyamatokat
csak részben tartalmaz6 kvantummechanikai médszer egyaltalan nem reprodukalja. Ez
arra enged kovetkeztetni, hogy a 100 eV energia folotti kiemelkedés egy olyan
magasabb rendii folyamatbol szarmazik, mely nagy energiaji elektronokat produkal.
Ilyen folyamat a kilokott elektronok tobbszords szérédasa a céltargy és az ionizélt
l6vedék Coulomb-terében, melyet Fermi-gyorsitasnak [41, 42, 45, 115] is szokas
nevezni.

A Fermi gyorsitds jelenlétét a mért spektrumokban az  elméleti
hataskeresztmetszeteket felhasznalva indirekt médon igazoltam. Adottak voltak a 46
keV/ate. N"+H,O iitk6zési rendszerre CTMC modszerrel kapott céltargy ionizéacios
[41, 42, 45, 115], és jol egyeznek a mért eredményekkel. Elsérendli Born-kozelitést
(B1) alkalmazva szintén viz céltargyra kiszamoltuk a nitrogén 16vedékkel megegyezd
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sebességli, 46 keV/ate. H" l6vedékkel indukalt ionizaciés hataskeresztmetszeteket is.
Utobbiak nem tartalmaznak magasabb rendi folyamatokat. A két szamolt gorbét
elosztva egymassal, tobbszoros szérodasokat tartalmazé eredményeket osztunk, azokat
nem tartalmazokkal. Tovabba, mivel a B1 szdmoldsokat nem N, hanem H' ionra
végeztiik, a Ocrmc/Or:1 ardny a magasabb rendli folyamatok mellett tartalmazza azon
hatasokat is, melyek a nitrogénnel kapott spektrumokban a csupasz, egységnyi toltést6l
vett eltérésbdl szarmaznak. A kapott ocrvc/og: aranyok lathatok a 4.33 &bran, 20°, 45°
és 160° megfigyelési szognél. Az abrarél leolvashato, hogy:

1. A legegyszer(ibb képben, amikor is a kis energias elektronemissziot tisztan az
iont6ltés hatdrozza meg, a 0-30 eV energia kozotti Ocrmc/Osi  aranynak
szogfiiggetlennek és egyhez kozelinek kellene lennie, amennyiben az {itkdzést
egycentrumunak (céltargy) lehetne tekinteni. A 4.33 abran a kis energias
aranyoknak egységnyit6l valo er6s eltérése a lassu 16vedék vonzasa miatt fellépd,
kétcentrumt elektronemisszié kovetkezménye, mely el6re szdgekben (6<90°)
egynél jelent6sen nagyobb, hatraszogekben (6>90°) pedig jelent6sen kisebb
elektronhozamot ad.

2. 30 eV folott pedig az arany folyamatosan novekszik, mivel itt n6 az egyre
kdzelebbi iitk6zések aranya, melyekben a nitrogén ion lovedék egyre kevésbé
arnyékolt. Mindezeken til, 30 eV elektronenergia f6lott a ocrmc/0s: aranyokban
két cstcs is megjelenik. A 20° és 45° megfigyelési szogekben ~90 eV és ~50 eV
elektronenergia koriil lathatd cstics a kéttest iitkdzésb6l szarmazé elektronoktél
szarmazik. A cstcs 0°-ban vett 100,2 eV értékii (a (7) -es kifejezéssel szamolt)
nominalis energidja 20°-ban 88,5 eV-re, 45°-ban pedig 50,1 eV-re csokken.

3. A Ocrmc/Op1 aranyban hatraszogekben megjelend — az dbran a 160°-o0s aranyokban
lathaté — ~100 eV-es cstics a kilép6 elektronok céltargy magon torténé hatrafelé
szorédasanak a kovetkezménye (angolul: target backscattering).

4. A ~400 eV koriili csticsot Fermi gyorsitasi folyamatbdl szarmazé elektronokként
azonositottuk. 20° és 45° megfigyelési szogekben P-T-P szérédasként, 160°-ban
P-T-P-T folyamatként azonositottam.

Mivel a CTMC eredmények jol egyeznek a mérésekbdl kapott hataskeresztmetszet
spektrumokkal, a CTMC A4ltal adott céltargy ionizdcid jarulékot ekvivalensnek
tekintettem a kisérleti céltargy ionizacié jarulékkal. Igy a két kiilonbozd elméleti
modszer altal adott hataskeresztmetszet-energiafiiggések elemzésével indirekt modon
igazoltam a Fermi-gyorsitds jelenlétét spektrumainkban. Azt taldltam, hogy az
elektronok tobbszoros szérodasa a céltargy- és lovedékmagokon, valamint a Fermi-féle
gyorsitdsi mechanizmus jelent6sen megnoveli a nagy energias elektronemisszid
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hataskeresztmetszetét. A mechanizmust jelenlétét molekuldk esetén mutattam ki, ahol a
céltargyon valo szorodas egy tobb centrumti Coulomb-potenciédlon torténik.

A 4.3 alfejezet osszefoglalasaként elmondhatom, hogy viz, metan és nitrogén
molekuldkat 1 MeV H', 1 MeV He" és 650 keV N" ion-l6vedékekkel bombéazva a 20°
és 160° kozotti megfigyelési szogtartomanyban meértiik az iitk6zésbdl kireptild
elektronok energia és szogeloszlast. A mért spektrumokbdl kétszeresen differencialis
elektronemissziés hataskeresztmetszeteket hatdroztam meg. Azonositottam és
elemeztem a kiiléonb6zé ionizacids mechanizmusokbdl szarmazd jarulékokat a
kiilonboz6 iitkdzési rendszerek esetén. Azt talaltam, hogy proton 16vedéktdl a nitrogén
felé haladva a hataskeresztmetszetek novekednek, és a spektrumok szerkezete is
valtozik. Ezt a perturbacio-er6sség novekedésének tulajdonitottam, mely a lovedék
effektiv toltésének és sebességének hanyadosaval ardnyos. Arnyékolt l6vedékekre az
effektiv toltés az iontoltésnél nagyobb lehet, a lovedéksebesség pedig a protontdl a
nitrogén felé haladva csokken. Erdsebb perturbacié esetén a tobbszords ionizacid
valdszinlisége is megnd. Az darnyékolt lovedékek az iitk6zésekben maguk is
ionizal6dnak, a spektrumokban ennek jarulékat is azonositottam.

A kiilonboz6 céltargyakra kapott hatdskeresztmetszetek Osszehasonlitdsaval a
Wilson és Toburen altal 1963-ban csupéan szénhidrogénekre megallapitott skalazasi
szabalyt kiterjesztettemm a H.O és N, molekuldkra is. Azt talaltam, hogy a skalazasi
szabély a lovedék elektron vesztésére (16vedék ionizacio) is érvényes.

A viz és metan célmolekuldkkal kapott differencialis hataskeresztmetszetek
értelmezésében CDW-EIS és CTMC elméleti modellek eredményeit is felhasznaltam,
melyekben a 16vedék és a céltargy ionizaci6jabol szarmazod elektronok jarulékait is
szétvalasztottak. Mindkét elméleti modszernél olyan fejlesztések torténtek, amelyek az
ionizaciot a molekulapalydk szintjén irjak le. A CTMC modszer mindharom l6vedék
esetén reprodukalja a kisérleti hataskeresztmetszet értékeket, vagyis a 16vedékrél és a
céltargyrol szarmazo elektronok jarulékainak 6sszegét. A perturbativ CDW-EIS elmélet
a H" l16vedék esetén adja a legjobb egyezést. A CDW-EIS szamolasok a He" 16vedékre
vonatkoz6 kisérleti adatokat még viszonylag j6l reprodukaljak, de N* 16vedék esetén az
eltérés mar jelentés. A  hataskeresztmetszetek elektronenergia-fiiggésének
0sszehasonlitdsaval kimutattam a Fermi-féle gyorsitasi mechanizmus megjelenését az
N* lovedékkel mért spektrumokban. Nagyobb (200 eV f6l6tti) elektronenergidkon
ennek jaruléka meghatarozova valik.

A 4.3 alfejezetben sajat munkdmnak tekintem a mérések el6készitésében, és
kivitelezésében vald részvételt (sajat részem a teljes munka kb. 50%-a), és a mérési
eredmények kiértékelését, melyet 100%-ban én végeztem. Meghatarozo6 szerepem volt
az eredmények értelmezésében (60%), és publikalasaban (70%). A CTMC és CDW-
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EIS eredményekért koszonettel tartozom Dr. Sarkadi Laszlo és Dr. Gulyas Laszlo
kollégdimnak. A tézispontokhoz a [2], [6], [E1] k6zleményeim tartoznak.

4.4 Molekulak fragmentacidja

A 4.2 alfejezetben leirt médszerrel az 1 MeV H'+CH,, 1 MeV H'+H,O, 1 MeV
He'+CH4, 1 MeV He™+H,O, 650 keV N'+CHs és 650 keV N'+H,O iitkozési
rendszerekben mértiik a kireplil6 pozitiv toltésli molekulatéredékek energia és
szogeloszlasat. A mért spektrumokbol kétszeresen differencilis kation-fragmentaciés
hataskeresztmetszeteket hataroztam meg. Az alfejezet els6 részében ezen abszolit
hatéskeresztmetszetek energiafiiggésének altalanos jellemzdivel foglalkozom.
Részletesen elemzem a kiilonb6zd 16vedékekkel kapott hatdskeresztmetszeteket. A
vizmolekulara illesztéssel meghatarozom az egyedi fragmentéacios csatorndk abszolit
hozamait. A célmolekula ionizaltsdgi foka, és a fragmentacids csatorndk kozti
kapcsolatot felhasznalva az egyes fragmentacios csatornak hozamaibdl meghatarozom
a tobbszoros céltargy ionizadcié hataskeresztmetszeteit. Ezek tovabbi elemzését az
ionizaciot a fiiggetlen részecske kozelités kereteiben targyal6 CTMC és CDW-EIS
modszerek eredményein keresztiil végzem.

4.4.1 A fragmentacios spektrumok altalanos jellemzése

A mért energia és szog szerint differencidlis fragmentaciés spektrumokban
azonositottam a kiilonboz6 fragmentacids csatornakat. Mivel a viz [4, 5, 7, 60, 77,
116] és metan [10, 63, 64] molekulak szétesését mar szamos litkozési rendszerben
vizsgaltdk (féként foton, H', és nagytoltésli-ion bombazéassal), a cstcsok
azonositasaban az irodalomban megtaléalhat6, f6ként szelektiv médszerekkel mért KER
és egyedi fragmentum energiakra tdmaszkodtam.

A szakirodalom részletes elemzése utan az azonositds szerint viz fragmentacios
spektrumokat a kovetkez6képpen értelmeztiik (lasd 4.34 abra): A 4 eV energia alatt
lathaté nagy cstcs tartalmazza az ionpar és iontriplett felhasadasokbdl szarmazé nehéz
fragmentumokat (O, OHY). A H,O molekula egyszeres ionizaci6jan keresztiil, az
ion+semleges felhasadasokbol szarmazo6 alacsony energias H* fragmentumok szintén
jarulékot adhatnak ehhez a tartomanyhoz [7, 67]. Megjegyzem azonban, hogy az
egyszeres ionizaciobdl szarmazé fragmentumok jarulékait csak nagy bizonytalansaggal
tudtuk mérni, illetve azonositani, melynek oka kett6s: 1) Az ion+semleges
felhasadasokbdl szarmaz6 toltott fragmentumok egy részének energidja alacsonyabb,
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mint az altalunk mért legalacsonyabb energia (Eaussime=0,4 €V). 2) A 0,4-4 eV
energiatartomanyban (a nagy gytijtécsucs tartomanya) a nehéz fragmentumokat nem
tudtuk egyértelmiien kiilon valasztani az ion+semleges felhasadasokbdl szarmazd H*
fragmentumoktdl.
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4.34 abra: A fragmentdciés csatorndk azonositdsa a 650 keV N*+H.O {itkozési rendszerben
kapott spektrumokban. Az dbrdn az adott csatorndkhoz tartozé ionizdcids fokokat is
feltiintettem.

A viz spektrumok ~4 eV folotti részét az ionpar és iontriplett felhasadasokbdl
szarmazo6 konnyli H* fragmentumok alkotjak. A kiilonboz6 fragmentacids csatornakbdl
szarmazo protonok itt egy strukturalt spektrumrészt adnak. Nem minden cstics jelent
azonban feltétleniil eltéré fragmentacios csatornat. A 4 és 7 eV kozotti lapos platot,
illetve a 7 és 12 eV kozott elhelyezked6 struktirakat féként az OH*+H" felhasadasbél
szarmazo, de kiilonboz6 KER értékekkel jellemzett egymassal atfedé proton csticsok
alakitjak ki [4, 7]. Wolff és munkatarsai [62] szerint a 4 és 7 eV kozotti platdban az
OH'+H" csatornabol szarmazo6 harom kiilénb6z6 energiaju proton molekulatéredék ad
egymashoz kozel es6 csticsokat. Szerintiik ezek energiakiilonbsége a kiindulasi H,O**
molekulaion harom kiilonb6z6 keletezési mechanizmusabol ered, melyek a kozvetlen
kétszeres ionizacio, az egyszeres ionizaciot kovetd Auger-folyamat, és az egyszeres
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ionizaciot kovetd autoionizaci6. Megjegyzem azonban, hogy a szoban forgd
energiatartomanyhoz elméleti joslatok szerint tovabbi két fragmentaciés csatorna adhat
jarulékot, melyek a kovetkezok: H,O** - O+H*+H" [3, 65, 116], és H,O0* - Q*+H"+H"
[4]. A csatorndk koziil eddig csupan az elsét sikertilt kisérletileg kimutatni az adott
energiatartomanyban, hozama pedig igen alacsony volt. A ~15 eV kinetikus energia
folé es6 protonok a H,O molekula er6sebb perturbacidja miatt kialakulé magasabb
ionizaciés fokokaihoz tartoznak. A H" fragmentumok kinetikus energidjanak nagy
része ekkor mar a molekulatdredékek Coulomb-taszitasabél (Coulomb-robbanas)
szarmazik, ami miatt az egyre nagyobb ionizaciés fokokhoz egyre nagyobb energiaju
proton fragmentumok tartoznak.
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4.35 abra: A fragmentdcios csatorndk azonositdsa a 650 keV N*+CHy litkézési rendszerben
kapott spektrumokban a sok, egymdshoz kézel es6 fragmentum energia miatt kevésbé
egyértelmii, mint viz céltdrgy esetén.

A metéan céltarggyal kapott fragmentéacios spektrumokban — hasonléan a vizhez — a
kis energian (0,4-2 eV) megfigyelhet§ nagy cstcsot féként nehéz fragmentumok
alkotjak, kevés ion+semleges felhasadasbol szarmazé H* fragmentum jarulékkal. A
4.35 4bra szerint azonban metan céltargynal a ~2 eV folotti, f6ként protonok alkotta
régio sokkal struktiraszegényebb, mint a vizspektrumok protonok alkotta része. Itt
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csupan harom nagy struktira kiilonithet6 el. A 2-4 eV kozotti lapos részt az
ion+semleges felhasadasbol szarmaz6 H' ionok és H," ionok alkotjdk [63]. Nagyobb
energian (4-10 eV) egy asszimetrikus csucs lathato, melyet az ionpar felhasadasokbol
szarmazo H™ fragmentumok alkotnak. Az irodalmi H* fragmentum energiak [63, 64]
szerint ebbe a régidba koriilbeliill 12 db fragmentacids csatorna esik, melyek a mi
mérési modszeriinkkel nem valnak kiilon egymastol. A cstics folotti 10 eV-t6l ~60 eV-
ig tartd energiatartomanyba is szamos, a metdn magasabb ionizaciés fokaihoz tartozé
fragmentacids csatorna esik. A proton fragmentum csucsok nagymértékii atfedése miatt
a metan spektrum fragmentacids csatorndkra bontdsa csak nagy bizonytalansaggal
lehetséges, az elemzés itt még folyamatban van.

vizsgalata

A fragmentum emisszio a vizsgalt {itkdzési rendszerekben izotrépnak bizonyult
barmely lovedék-céltargy kombindcié esetén. Kivételt képeznek ez alol a 90°
megfigyelési szognél mért spektrumok. Ezekben a 16vedék ion és a céltargy hidrogén
atomjainak kozvetlen kéttest {itkozésébdl szarmazé H* fragmentumok a spektrum nagy
energias részéhez egy hosszan elnytld, energiaval lassan csokken6 jarulékot adnak. A
4.36 abran a 45° megfigyelési szognél mért spektrumokat mutatom be a H,O és CH,
céltargyakra.

A fragmentacios hataskeresztmetszetek energiafiiggése a harom kiilonboz6 16vedék
esetén jelentGsen eltér egymadstol mindkét céltargy esetén. A legszembetiin6bb
kiilonbség, hogy az abszolut hataskeresztmetszetek a proton 16vedéktdél a héliumon
keresztil a nitrogénig novekednek. A  nitrogén-ion lovedékkel kapott
hataskeresztmetszetek egy nagysagrenddel nagyobbak mint a protonnal indukaltak,
barmely mért energian és megfigyelési szognél. Ezen feliil a proton 16vedéktdl a
nitrogén felé haladva valtozik az egyes csatorndk relativ hozama is, melyet a késébb
bemutatott illesztésekben felhasznalok az atfedd csicsok pontosabb szétvalasztasahoz
is. Hélium és nitrogén ion 16vedékek esetén, protonbombdazassal még nem lathatd
Gjabb strukturak is megjelennek a spektrum nagy energias részén. Ezek a célmolekula
egyre er6s0d6 perturbacidjahoz tartoz6 csatornaknak felelnek meg. A H* 1ovedéktdl az
N* lovedék felé haladva, a proton fragmentum hozam nagy energids részének
novekedésével parhuzamosan a nehéz fragmentumok csucsa (<~3 eV) is novekszik. Ez
magatol értetédd, hiszen minden egyes proton fragmentumnak megvan a nehéz toredék
parja is.
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436 abra: A kiilonb6z6 l6vedékekkel kapott fragmentdcios hatdskeresztmetszetek
osszehasonlitdsa a) H>O, és b) CH, céltdrgy esetén. Az dbrdn a A a H" l6vedékkel, a o a He*
lovedékkel, a m a N* l6vedékkel kapott spektrumokat jel6li.

Ahhoz, hogy a fenti kvalitativ képen til a fragmentacids csatornakrdl részletesebb,
kvantitativ eredményeket kapjak a spektrumokban az azonositott fragmentacids
csatornakat Gauss-gorbékkel illesztettem. A sok egymashoz kozeli, és atfedé H™ cstics
miatt (lasd a 4.4.1 alfejezetben) metdn esetén — ellentétben a vizzel — a spektrum
fragmentaciés csatorndkra torténé szétvalasztasa csucsok illesztésével nem volt
lehetséges. Ezért az egyedi fragmentacios csatornak hozamanak illesztésekkel torténd
vizsgalatdban csupan a viz céltarggyal kapott hataskeresztmetszetek bemutatasara
szoritkozom.
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Az illesztést a kiillonbozé megfigyelési szogeknél kapott hatdskeresztmetszetek
atlagéra végeztem. Az eredményt a 4.37 abra mutatja, kiilon H*, He" és N* lovedékre.
Az illesztés soran a nehéz fragmentumok 3 eV alatti ,,gy{ijt6csticsat” azzal a minimalis
szamu Gauss csuccsal illesztettem, mellyel az elérhet6 legjobb illeszkedés még nem
romlott. Ez 3 db csucs illesztését jelentette a 0,4-3 eV energiatartomanyban, melyek
nem reprezentalnak egyedi fragmentacios csatornakat. A 3 eV f6lotti részben, melyet
az egyes fragmentacids csatornakbdél szarmazo6 protonok alkotnak, az illesztett Gauss
csucsok mindegyike megfelel egy-egy fragmentaciés csatornanak. Egy kisebb csticsot
nem tudtam irodalombdl ismert fragmenticiés csatorndhoz egyértelmiien
hozzarendelni, de intenzitdsanak perturbacio-erésségtél valé fiiggése alapjan
megallapithaté, hogy haromszoros ionizaciés fokhoz tartozik. Az 50 eV folotti
hataskeresztmetszetek energiafiiggésének legjobb illesztéséhez is sziikség volt egy
nagy energids (E=58 eV), csics bevezetésére, melyet a magasan gerjesztett H,O>"
molekulaion bomlasabdl szarmazé H,O°*" — O**+H"+H" csatornanak tulajdonitottuk.

Az illesztésekhez a Gauss-csticsok energiait (csicspozicioit, E.) az irodalmi adatok
alapjan hataroztam meg. Az illesztés soran ezen nominalis energiaértékt6l maximalisan
+5% eltérést engedtem meg az illeszt6programnak. Ennek ellenére az a csicsok
tobbségét az irodalmi adathoz ennél joval kozelebbi energidndl talalta meg. A csticsok
félértékszélességeire (FWHM) a szakirodalomban fellelhet6 adatok sok esetben
hianyosak, vagy nem elég pontosak. A meglevé szélességeket elemezve tigy dontéttem,
hogy els6 kozelitésben a Gasuss-gorbék szélességét aranyosnak tekintem a
cstcspozicioval. Az aranyossagi tényezd kezd6 értékét az irodalmi adatokbol kiindulva
0,4 -nek vettem. Az illesztések soran azt talaltuk, hogy az aranyosséagi tényezd, kisebb
fluktuaciok mellett, a novekv6 csatorna-energiakkal fokozatosan csokken, a kezdeti
0,4-r61 50 eV-nél 0,2-re. Az iteracioval végiil elértiik, hogy mindharom 16vedék esetén
ugyanazokkal a csucspozicidkkal (irodalmi értékek) és félértékszélességekkel
jellemzett Gauss-fiiggvényekkel illesztettiik meg a spektrumokat. Megjegyzem, hogy,
bar az aranyossagi tényez6 a csucsenergia novekedésével csokken, a csicsok abszoltt
szélessége folyamatosan novekszik. Ennek legvalésziniibb oka, hogy a magasabb
ionizaciés fokhoz tartozd csatorndknal a gerjesztett allapotok szama és a hozzajuk
tartozé energiatavolsagok nének, ami a csicsok kiszélesedésével jar.

A gerjesztések szerepe a csucsok kiszélesedésében mar kis fragmentum energidkon
is megmutatkozik. Az OH"+H" felhasadasbdl szarmazé proton fragmentumok példaul
széles energiatartomanyban (4-12 eV) adnak jarulékot a spektrumokhoz.
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4.37 abra: A szévegben részletesen
leirt mddszerrel illesztett
fragmentdcios csatorndk. Az dbra a)
része az 1 MeV H" +H,0, b) része az 1
MeV He"+H,0, c) része a 650 keV N*
+H,O litkézési rendszerben kapott
hatdskeresztmetszetek illesztési
eredményét mutatja. A mért adatokat
korék (o) jelélik. A nyilak és
szaggatott vonalak a Wolff és

1 munkatdrsai [62] dltal szimuldlt

fragmentum energidkat  jelolik.
Betiijelzéseik (a, b, c...) megegyeznek

1 a 2.8 dbran lathato (2.3.7 alfejezet)

jelolésekkel. Az a, B, y, 6 jelélések a
2.8 dbra felsé részén nem jeldlt, de
alsé  részén  ldthat6  nCTMC
szimuldciébdl kapott, az illesztés

4 szempontjabol relevdns energidkat
jelolik.

Az illesztés eredményeit a harom kiilonb6zd 16vedékkel indukalt spektrumokra a
4.3 téblazat foglalja 6ssze. Az 5 és 12 eV energiatartomanyban megjelend OH'+H"

csatornatdl kiilonbozo,

esetlegesen jarulékot ado, kis hozamu fragmentacios

csatornakat zardjelben jeloltem. Hozamuk a legtébb irodalom szerint joval alatta marad
az OH'+H" felhasadasanak, teljes elhanyagoldsokat azonban mégsem tartottam

redlisnak.



Kis molekuldk ionbombdzdssal kivaltott fragmentdcicjanak vizsgdlata 89

4.3 tablazat: A fragmentdcids csatorndk Gauss-csticsokkal végzett illesztésének eredménye. Az
egyes csatorndkhoz tartozé cstcspozicio és FWHM értékek mindhdrom lovedék esetén
azonosak. A kapott hatdskeresztmetszetek az egyes csatorndkra a ou-, Ope+ €s Oy+ oszlopokban
lathatok a hdrom kiilénb6zé lévedék esetén.

Fragmentacios E. |FWHM ou: (cm?) O+ (Cm?) on- (cm?) Ref.
csatorna (eV) (eV) SZ.
Nehéz (OHY; O7) 0,89 0,36 | 2,55+0,15x107 | 4,33+0,41x107 | 9,16£0,31x10% | [4]
Nehéz (OH®; O%) 1,25 0,66 | 8,18+0,25x10™ | 6,19+0,08x10 | 5,39+0,06x10" | [4]
Nehéz (OH*; O7) 1,83 0,74 | 4,75+0,24x10™ | 4,80+0,08x10 | 3,87+0,06x10 | [4]
H,O"- OH+H" 2,54 1,23 | 8,66+0,27x10™ | 6,50+0,08x10™® | 4,21+0,05x10™" | [7]
H,0** - OH'+H" 3,87 1,68 | 1,36+0,03x10™ | 1,07+0,01x10™ | 3,82+0,06x10™" | [7]
H,O** -~ OH'+H" 5,46 2,45 | 1,0240,05x107® | 1,02+0,02x10" | 3,40+0,1x10™" | [4, 7]
(H.0*" -~ O"+H"+H")
H0* - OH'+H' | 6,63 | 283 |9,510,46x10™ | 1,25:0,02x10"7 | 4,93£0,1x10" | [4,7]
(H202+ N 00+H++H+;
H,0* - O'+H'+H")
H,0* — OH'+H" | 8,89 | 3,50 |3,460,23x10™ | 544+0,1x10"° | 2,40+0,07x10" | [4,
116]
H,0** - OH'+H" 11,94 4,22 | 2,15+0,19x10"° | 5,35+0,1x10* | 3,40+0,08x10" | [4,
116]
H0™ ~ O+H'+H’ | 14,93 | 533 | 2,37+0,2x10" | 6,2740,14x10™ | 3,47+0,11x10"7 | [7,
116]
H,0* - O"+H'+H" 17,83 6,11 |8,76+1,23x10™ | 7,77+0,11x10™® | 7,34+0,10x10™" | [7, 65]
H,0* —? 23,24 5,30 | 1,91+0,34x10% | 1,51+0,05x10"® | 2,42+0,06x10" -
H,0* - O¥+H'+H° | 27,30 | 6,60 |9,14+4,39x10% | 1,72+0,04x10™ | 3,14+0,06x10" | [7, 6]
H,0* - O*+H'+H" | 32,52 8,82 - 8,53+0,28x10" | 3,17+0,06x10" | [7, 5]
H,0*-» O*+H'+H" | 40,36 12,75 - 1,43+0,11x10™ | 1,9940,05x10" | [6]
H,O°*— O*+H'+H" | 48,58 10,05 - - 3,32+0,22x10" | [5]
H,0* > O*+H"+H" | 58,22 11,67 - - 1,65+0,09%x10 -
Az egyedi fragmentdciés csatornakra torténé illesztéssel ~meghatarozott
hatéskeresztmetszetek immar szdmszerlien mutatjdk a spektrumok kvalitativ

Osszehasonlitdsanal mar leirtakat. Az egyes ionizaciés fokokhoz tartozé csatornaknak
az illesztett gorbékbdl szarmaztatott, sulyozott atlagenergiai jol egyeznek a Wolff és
munkatarsai [62] altal nCTMC mddszerrel meghatarozott megfelelé elméleti H*
fragmentum energiakkal. Erdekes médon, az altaluk kapott diszkrét ,csicsenergiak”
(lasd a 2.9 é4brat a 2.3.7 alfejezetben, és a 4.37 abrat jelen alfejezetben) nagyjabol
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egybeesnek a mi spektrumaink dominans csticsaival. Ugyanakkor a 6-15 eV
fragmentum-energia tartomanyban jelentkez, mind az irodalomban, mind a mi
méréseinkben megjelend csatorndkrél a Wolff és munkatérsai altal hasznélt elméleti
mddszer nem ad szamot.

Az illesztéssel kapott kvantitativ informaciok alapjan elmondhatjuk, hogy a
vizmolekula kétszeres ionizaciojahoz és alacsony gerjesztett allapotaihoz tartozé OH"
+H" csatorna hozama messze a legnagyobb, barmely l6vedék esetén. A spektrumok
nagy energias szakasza mindeniitt meredek eséssel végzddik. Proton 16vedék esetén az
O**+H'+H?, hélium ion l6vedéknél a O**+H*+H", nitrogén 16vedéknél pedig az O**+H"
+H° csatorna tartozik a legnagyobb energidgji H* fragmentumokhoz. A proton
lovedékt6l a nitrogén felé haladva egyre nagyobb ionizaciés fokokhoz tartozé
csatornak jelennek meg, és a harom fragmentumra torténé szétesés aranya novekszik.
Ez is jelzi, hogy bar mindharom l6vedék toltése egységnyi volt, a perturbacio a
nitrogén felé haladva jelentésen erésodik (lasd még a 4.3.2 alfejezetet). A perturbacio
er6sodésével tehat né a fragmentacié hozama, és ezen beliil n6 a t6bbszords ionizacidék
sulya. Ez a kovetkez6 alfejezet témédja.

4.4.3 A vizmolekula tobbszoros ionizaciojanak vizsgalata

Mar az elektronspektrumok vizsgélatanal latszott, hogy a tobbszoros ionizacié
jaruléka proton lovedék esetén sem hanyagolhat6 el (4.3.2 alfejezet). A fragmentumok
tébbsége a molekula t6bbszords ionizaciéjabol szarmazik. J61 mutatja ezt a 4.3 és 4.4
tablazat. Ezekben a H,O molekula vizsgélt fragmentdcids csatorndinak mindegyikét
egyértelmiien hozzarendeltik a molekula valamely ionizaciés fokahoz. Ha
feltételezziik, hogy a tobbszordsen ionizalt vizmolekuldk kozel 100%-a disszocial (ami
az irodalmi adatok alapjan reélis hipotézis), a fragmentaciés spektrumokbol t6bbszoros
ionizacios hataskeresztmetszeteket szarmaztathatunk. Ezeket a hataskeresztmetszeteket
természetesen csak azokbdl az ionizacios eseményekbdl hatdrozhatjuk meg, melyek a
molekula széteséséhez vezetnek. A legfontosabb korlat, hogy az egyszeresen ionizalt
egyszeres ionizaci6 hataskeresztmetszete a fragmentaciés spektrumokbdl nem
hatdrozhat6 meg. A 4.4.1 fejezet elején targyalt kisérleti korlatok miatt pedig, nem
tudjuk jo felbontassal és jo hatasfokkal vizsgdlni a 2 eV alatti energiatartomanyban
érkez6 ion-fragmentumokat. Ez ut6bbi azonban viz esetén nem jelent komoly
korlatozast, mert a toltott fragmentumok egyike tobbszoros ionizacié esetén tobbnyire
egy proton. Igy, a 4.4.2 alfejezet 4.3 tablazatdban bemutatott, egyedi fragmentéacios
csatornakra kapott hataskeresztmetszetek ionizaciés fokonként vald felosszegzésével
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meghatarozhatjuk a t6bbszords ionizacids hataskeresztmetszetek tilnyomé tobbségét.
Ennek eredményét mutatja a 4.4 tablazat.

A 4.3 és 4.4 tablazatbol szembetilinhet, hogy a kétszeresen ionizalt vizmolekuldk
egy jelentGs része csupan két részre (ion parokra) hasad, mig a magasabb ionizacios
fokokhoz tartoz6 csatorndk mindegyikében a molekula harom részre esik szét. Er6s6do
perturbacio esetén mar tobb molekulapalya sériilhet egyszerre, és az oxigén tobbszoros
ionizacioja is egyre valoszinlibb. Szemléletiink is azt sugallja, hogy mindkét esetben
n6het a harom ionra torténd szétesés valdszintisége.

4.4 tablazat: A fragmentdcios csatorndk illesztésével kapott tébbszérds céltdrgy-ionizdcids
hatdskeresztmetszetek viz céltdrgyra a hdrom kiilénbéz6 16vedék esetén.

Tonizaciés | Vonatkozo fragmentacios Ou (cm?) O+ (CM?) On- (cm?)
fok csatornak
OH'+H"
2+ O'+H'+H° 4,12+0,08x10"® 5,04+0,03x107" 2,14+0,02x107°
(00+H++H+)
O'+H'+H" i ) i
3+ OF +H'+H 1,08+0,13x10™" 1,10+0,01x10" 1,29+0,01x107®
OZ++H++H+ ] ]
4+ OF +H+H - 9,96+0,30x10™ 5,16+0,07x107"
O3++H++H+ )
5+ P—— - - 4,97+0,20x10"®

A legnagyobb energidji H* fragmentumok és a hozzajuk tartozé fragmentacios
csatornak alapjan megadhattam a H,O molekula legmagasabb ionizaltsagi fokat. Erre 1
MeV H' I6vedék esetén gmax=3+, 1 MeV He" esetén qms=4+, és 650 keV N* lovedék
esetén gmx=5+ adodott. Nitrogén l6vedék esetén a fragmentacios spektrum alakja és a
vizmolekula legmagasabb ionizaltsagi foka alig kiilonbozik a masok altal lassd, nagy
toltésti lovedékekkel mért spektrumoktél [6, 116]. A magas ionizacids fokok
megjelenése — a 4.3.2 alfejezetben leirtakhoz hasonléan — a ge/v Bohr-Sommerfeld
paraméteren keresztiil magyarazhat6: a H'-t6l az N* felé haladva né az effektiv toltés
kozeli titkozésekben, és ugyanakkor csokken a l16vedék sebessége.

A befogasi folyamat nélkiil tekintett, kdzvetlen t6bbszords ionizacié (i) szerepét a
CTMC szimulacié eredményeként kapott bP(b) gorbék is megerdsitik. Ezek impakt
(litkbzési) paraméter fliggését mutatja a 4.38 abra kiilon proton- és nitrogénion-
bombézasra. Mindkét esetben az egyszeres céltargy ionizaci6 domindl. A H"
l6vedékkel kapott egyszeres ionizaci6 impakt paraméter tartomanyat (0<b<3,5)
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Osszehasonlitva az N* l6vedékével azt taldljuk, hogy nitrogén bombazas esetén az
egyszeres ionizaciénak egy igen széles impakt paraméter tartomanyban (1<b<7,5)
nagy a valészintisége. Csokkend {itkozési paramétereknél a perturbacié erdsodik, az
ionizacios valdsziniiségek nonek. A tobbszoros ionizacio titkdzési paraméter fiiggése
azonban mas jellegli proton és nitrogén lovedék esetén. Mig H® bombéazasnal a
t6bbszoros ionizacié valdszinlisége mindeniitt alatta marad az egyszeres ionizaci6énak,
nitrogén-ion bombazas esetén az impakt paraméter csokkenésével n6 az effektiv t6ltés
és egyre magasabb ionizaci6s fokok véalnak dominanssa. Nitrogén l6vedék esetén
egészen kozeli {itkozésekben (az abra b) részén a b<1 a.u. tartomany) a tébbszords
ionizaciok hozama akar egy nagysagrenddel is meghaladja az egyszeres ionizacioét.

a) 1 MeV H*+H,0O ionizacio b) 650 keV N*+H,0O ionizacio
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4.38 abra: A kézvetlen céltdrgy ionizdcio bP(b) fiiggvényei ionizdcios fokonként (q=1, ...5). Az
dbra a) része az 1 MeV H*+H.O, b) része a 650 keV N*+H.O litkozésekre vonatkozik. A gérbék
CTMC szimuldci6 eredményei.

A céltargy ionizaltsagi fokanak a meghatarozasanal mar figyelembe kell venni a
lovedékre torténé elektronbefogast is. A 16vedék éltal befogott elektronok ugyan nem
adnak jarulékot a 4.3 alfejezetben bemutatott elektronemissziés spektrumokhoz, a
vizmolekula {itkdzés kovetkeztében kialakult ionizéltsdgi fokdhoz azonban
hozzajarulnak. A céltargy ionizaltsagi fokat (vakancidk keltését a céltargyban) igy az
ionizacio (i) és az elektron befogas (c) tsszege adja. Eszerint az adott ionizaciés fok
esetiinkben kétféleképpen allhat el6: 1) szimultan tobbszords ionizaciéval; 2) a I6vedék
egyszeres elektron befogasdval + (egyszeres vagy tobbszoros) ionizacidval. Itt
hangsilyozom, hogy a céltargy ionizacios fokara, az elektronemisszi6val jaré ionizacio
kifejezést6l valéd egyértelmli megkiilonboztetéshez, ahol az sziikséges a vakancia keltés
kifejezést hasznadlom. A CTMC mddszerrel az ionizacidhoz hasonl6é bP(b) fiiggvények
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addédnak az elektronbefogis + ionizaci6 esetén is, melyek a 4.39 abran lathatéak 1
MeV H' és 650 keV N lovedék esetén. Ezen gorbék viselkedése nagyon hasonlit a
kozvetlen ionizacidra kapottakhoz.
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4.39 abra: CTMC madszerrel szamolt bP(b) fiiggvények a b impakt paraméter fiiggvényében az
egyszeres befogds+ionizdcio folyamatdra. Az dbra a) része az 1 MeV H'+H,O litkozésekre
kapott eredményeket, b) része pedig a 650 keV N*+HO litkozésekre kapottakat mutatja. A
szamok az egyes gorbéken a céltdrgy ionizdltsdgi fokdt jeldlik.

A mért fragmentacios spektrumokbdl szdrmaztatott tobbszords céltargy vakancia
keltési hataskeresztmetszeteket dsszevetettem az elméleti iton CDW-EIS és CTMC
modszerrel kapott eredményekkel. A két kiilonb6z6 elméleti mddszerrel szamolt
vakancia keltési hataskeresztmetszetet mutatja a H* és N* lovedékkel bombézott H,O
molekuldra a 4.40 dbra. A CTMC szamoldasok szerint proton bombdazas esetén (4.40a
abra) — osszhangban az elektronspektrumoknal targyaltakkal — a céltargy egyszeres
ionizacidja a dominans folyamat. Ennél, mar a kétszeres ionizacié hataskeresztmetszete
is kozel egy nagysagrenddel kisebb. A hozamcstkkenés a magasabb ionizacios fokok
felé haladva is megmarad: minden egyes ujabb ionizaciés foknal koriilbeliil egy
nagysagrendet esik a hataskeresztmetszet. Az egyszeres elektronbefogas + ionizacid
hataskeresztmetszete (lasd a 4.40 abran a nyilt koroket és haromszodgeket) mindeniitt
tobb nagysagrenddel kisebb, mint az ionizacioé (tdomor koérok és haromszogek). Itt a
hatéskeresztmetszet a vakancidk szamdnak novekedésével lassabban csdkken: mig a
vakancidk szdmanak 1-r8l 5-re novekedésével az ionizacids hatdskeresztmetszet kozel
Ot nagysagrendet esik, a befogas+ionizacié hataskeresztmetszete alig tobb, mint két
nagysagrendet csokken. Mindez a CTMC mddszerre igaz. Az abrabol jél lathaté az is,
hogy a CDW-EIS mddszerrel kapott tobbszords ionizacié és elektronbefogas +
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ionizacios hataskeresztmetszetek a céltargy ionizdciés fokanak novekedésével
gyorsabban csokkennek, mint a CTMC modszerrel kapottak.

Nitrogén ion lovedék esetén csupan a CTMC modszerrel kapott eredményeket
prezentdlom (4.40b é&bra), mivel a CDW-EIS mddszerrel szamolt eredményekbdl a
hasonl6 adatok kinyerése nehézségekbe {itkozott. Nitrogén-ion bombazas esetén a
tobbszords ionizaciés hataskeresztmetszetek az ionizaciés fok novekedésével
lassabban csokkennek mint proton esetén: egyszeresrél Otszords ionizaciés fokra
novekedés kozben a hataskeresztmetszetek csokkenése kevesebb, mint két
nagysagrend. Az ionizéacios és elektron befogas+ionizacios hataskeresztmetszetek kozti
kiilonbség is mindeniitt kisebb, mint egy nagysagrend, és a vakancidk szaménak a
novekedésével a kiilonbség egyre csokken. Az otszoros vakanciakeltés esetén a
befogas+ionizacio (c'i*) hatdskeresztmetszete mar kissé meg is haladja a kozvetlen
Otszoros ionizacidét (c%°).

A fragmentécios spektrumok illesztésével kapott, és a 4.4-es tablazatban bemutatott
tobbszords céltargy ionizaciés (vagy vakancia keltési) hataskeresztmetszetek
Osszevetése  az  elméletekkel  kapott  t6bbszords — céltargy  ionizacios
hataskeresztmetszetekkel a 4.41 abran lathaté. Az dbra alapjan altalanosan elmondhatd,
hogy a vizmolekula kisérleti adatokbdl szarmaztatott t6bbszords ionizéacios
hatéskeresztmetszetei a vakanciak szamanak a novekedésével gyorsabban csokkennek,
mint ahogy azt az elméletek megjosoljak.

Protonbombazassal, egyszeres céltargy ionizacié esetén a két elmélet gyakorlatilag
ugyanazt az eredményt adja. A céltargy tobbszords ionizaciojat azonban a CDW-EIS
modszerrel kapott eredmények jobban kozelitik, mint a CTMC maodszerrel kapottak
(lasd 4.41 abra a) része). Ezzel egyiitt azonban a kvantummechanikai moédszer a
vizmolekula négy és 0tszoros ionizacidjara is jelentés hozamot jésol, melyek a
kisérletekben nem voltak kimutathatéak. A CTMC eredmények az el6z6h6z hasonld
tendenciat mutatnak, viszont az eltérés a kisérleti adatoktol itt jelentdsebb.

A héliumion-lovedékkel kapott t6bbszoros vakanciakeltési hataskeresztmetszeteket
csak a CDW-EIS modszer eredményeivel tudtam &sszehasonlitani (lasd 4.41b abra ).
Az elmélet a protonndal kapotthoz hasonl6an becsiili tul a kisérleti értékeket. A két és
haromszoros vakancia keltés esetén viszonylag kis eltérés mutatkozik a kisérleti és
elméleti adatok kozt, mig a molekula négyszeres ionizaci6ja esetén mar kozel egy
nagysagrend a kiilonbség. Bar az elmélet szerint az Otszords céltargy ionizacio
hataskeresztmetszete alig két nagysagrenddel kisebb, mint a kétszeresé, a kisérleti
eredményekben 6tszoros ionizaciéhoz tartozé fragmentaciés csatornat nem mutattunk
ki.
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4.40 abra: Az dbra a) része az 1 MeV H'+H.O iitkézésre CTMC mddszerrel kapott ionizdciés
(®) és egyszeres befogds+ionizdcios (©), valamint a CDW-EIS médszerrel kapott ionizdcids
(A ) és egyszeres befogds+ionizdcios (A) hatdskeresztmetszeteket mutatja a céltdrgy ionizdcios
fokdnak (vakancidk szdmdnak) fiiggvényében. A b) rész a 650 keV N*+H,O litk6zésre mutatja a
CTMC-vel kapott hatdskeresztmetszeteket. A jel6lések az dbra a) és b) részén megegyeznek.

Nitrogén ion lévedékre a CTMC modszerrel kapott tobbszords ionizacios
hataskeresztmetszetek mar egészen a céltargy négyszeres ionizaci6jaig jol egyeznek a
mérési eredményekkel (lasd 4.41c abra). A kisérleti o6tszords vakanciakeltési
hataskeresztmetszetet azonban az elméleti eredmény kozel egy nagysagrenddel
tdlbecsiili.
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Altalanosan elmondhat6, hogy mind a CTMC, mind a CDW-EIS elmélet a
vizmolekula ionizéaciés fokanak a novekedésével egyre markansabban tilbecsiili a
mérésekkel kapott tobbszords vakanciakeltések hataskeresztmetszeteit. Ennek oka,
hogy mindkét elméletben a fiiggetlenrészecske-kozelitést alkalmaztdk a tobbszoros
céltargy-ionizacié meghatarozasara. igy mindét médszerben elhanyagoltak az elektron-
elektron kélcsénhatast. A tdobbszords vakanciakeltést statisztikus uton becsiilték meg,
egymastol fiiggetlen eseményeknek tekintve az egyes vakancidk keltését. Gyakorlatilag
a tobbszords ionizdcios valdszinliségek eloszlasat binomidlis eloszlassal kozelitették.
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Lathat6, hogy ez a médszer proton 16vedék esetén maximum kétszeres, hélium esetén
haromszoros, nitrogén esetén négyszeres vakancia keltéséig ad elfogadhaté eredményt
bar az egyezés ezekben az esetekben is fokozatosan romlik az ionizaciés fok
novekedésével: az elméleti eredményekhez viszonyitva a magasabb céltargy ionizacios
fokok hozama csokken. Magasabb ionizaciés fokok esetén azonban ez az eltérés szinte
exponencialisan n6. A csokkenés a nitrogén lovedékkel indukalt 6tszords ionizacio
esetén kifejezetten szembet{ing. Ilyenkor az elektronkorrelacio szerepe olyan jelentdssé
valik, hogy az ionizaciés események kozelit6leg sem tekinthet6k fiiggetlennek
egymastol.

A fentiekbdl latszik, hogy az alkalmazott elméleti moddszerek kiterjesztése a
molekuldris ionizacié leirasara sikeres volt, a kisérletekkel — kiilonosen kisebb
ionizacios fokoknal — kvantitativ egyezést kapunk. Bar magasabb ionizaciés fokoknal
a fiiggetlen részecske modell alkalmazasa miatt mindkét elmélet fokozatosan tilbecsiili
a mért hozamokat, 6sszességében ugy tekinthetjiik, hogy a fejlesztések nagyon jo
eredményeket hoztak.

Osszefoglalasként elmondhatom, hogy viz és metdn molekuldkat 1 MeV H', 1
MeV He" és 650 keV N° ion-lovedékekkel bombazva a 20° és 160° kozotti
megfigyelési szogtartomanyban megmértem a Coulomb-robbanasbél szarmazo toltott
molekula-téredékek (fragmentum-ionok) E/q spektrumait. Ezekb6l kétszeresen
differencidlis fragmentacids hataskeresztmetszeteket hatdroztam meg. Az irodalmi
adatok feldolgozasaval dsszeallitottam a viz és metan molekuldk mésok altal szamolt
és szelektiv modszerekkel mért fragmentaciés csatorndinak listajat, azok fontosabb
paramétereit. A vizmolekulan mért spektrumokban azonositottam ezeket az ismert
fragmentacids csatornakat és illesztéssel meghataroztam abszolit hozamaikat. A teljes
abszolit hozam a proton 16vedéktdl a nitrogénig koriilbeliil két nagysagrendnyit
novekszik. Ezzel egyiitt a névekvd perturbacié a nagyobb energidju H" csticsok, azaz
magasabb ionizdciés fokhoz tartozé csatornak megjelenését, illetve hozamuk
novekedését eredményezi. Mindharom lovedék esetén a vizmolekula kétszeres
ionizacigojdhoz tartoz6 OH'+H' csatorna hozama a legnagyobb. Vizmolekuldkra a
kiilonb6z6 16vedékek esetén a legnagyobb kinetikus energia-felszabadulassal jaré
csatorndk a kovetkez6k: protonndl a viz haromszoros ionizacidjahoz tartozé O*+H*
+H?, hélium ionndl a négyszeres ionizaciohoz tartoz6 O*+H'+H’, nitrogén l6vedéknél
pedig az 6tszéros ionizacidhoz tartozo O*+H'+H® csatorna.

A vizmolekula ionizacios foka és a fragmentacios csatorndk kozti egyértelmii
kapcsolatot felhasznéalva az egyedi fragmentacids csatorndk illesztéssel meghatarozott
hozamaib6l tobbszords ionizacios hataskeresztmetszeteket szarmaztattam. Ezeket
Osszehasonlitottam a CDW-EIS és a CTMC szamolasok eredményeivel. Proton- és
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héliumion-bombéazas esetén a mért hataskeresztmetszeteket jol kozelitik a
kvantummechanikai (CDW-EIS) szamoldsok. A klasszikus (CTMC) modell
protonbombazas esetén tilbecsiili a tobbszords ionizacids hataskeresztmetszeteket, de
kivalo egyezést ad nitrogénion-bombazas esetén egészen a négyszeres ionizacioig.
Magasabb ionizaciés fokok felé haladva az egyezés mindkét elmélet esetén
fokozatosan romlik. Ezt annak tulajdonitom, hogy mindkét elméleti kozelités a
fiiggetlen részecske modell keretei kozott marad, amelyben az elektron-korrelaciot
nem vessziik figyelembe. Az abszolut hataskeresztmetszetek szintjén az elméletekb6l
és a fragmentacidés spektrumokbol szarmaztatott tobbszords céltargy ionizacios
hatéskeresztmetszetek egyezése jonak tekinthetd.

A 4.4 alfejezetben sajat munkamnak tekintem a mérések el6készitésében és
kivitelezésében valé aktiv részvételt (50%), és a mérési eredmények kiértékelését,
melyet 100%-ban én végeztem. Meghataroz6 szerepem volt az eredmények
értelmezésében (60%) és publikdlasaban (70%) is. A CTMC és CDW-EIS
eredményekért koszonettel tartozom Dr. Sarkadi Ldaszlé és Dr. Gulyas Léaszlé
kollégdimnak. A tézisponthoz az [1], [5], [7], [10], [E2], [O1-O4] és [O7]
kozleményeim tartoznak.

4.5 Negativ hidrogén-ion fragmentumok keletkezése
molekularis titkozésekben

Régota ismeretes, hogy lasst, kis energiaatadassal jaré titkozésekben negativ ion
fragmentumok is keletkezhetnek [74]. Néhany éve Juhasz és munkatarsai [75]
kimutattak, hogy negativ hidrogén ionok nagy energiadtadassal jaré iitkézésekben is
keletkezhetnek. Az ilyen iitk6zései rendszerek tdbbnyire nettd6 pozitiv toltéssel
rendelkeznek. Munkajukban 7 keV OH'+Ar, és OH'+aceton {itkozésekben mért
elektronemissziés spektrumokban negativ hidrogén ion (H") cstucsokat mutattak Kki.
Igazoltdk tovabba hogy az adott energidju iitk6zésekben H™ fragmentumok mind a
céltargyrol mind a lovedékrdl szdrmazhatnak. Jelen alfejezetben ezen munkéanak a
folytatasaként bemutatom nemzetkozi egylittmiikodésben, a franciaorszagi GANIL
intézetben végzett kutatasainkat, melyben szintén negativ hidrogén ionok keletkezését
vizsgaltuk 6,6 keV O"+H,0, és 7 keV OH"+Ar iitkdzésekben.

A 7 keV OH'+Ar iitkozésekben a 16vedékr6l szarmazé H* és H™ fragmentumok
energia, és szogeloszlasat vizsgaltuk, els6sorban kis megfigyelési szogeknél. A kapott
kétszeresen differencidlis abszolit hataskeresztmetszetek — melyeket a leirt abszolit
hatéskeresztmetszet meghatarozasi médszerhez hasonl6 eljarassal szarmaztattunk — a
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4.42 abran lathatok kiilonboz6 megfigyelési szogek alatt. Az abrarél szembetiinik,
hogy mind a H', mind a H™ fragmentum emisszi6 hataskeresztmesze 6=~8-10°-t61 mind
kisebb, mind nagyobb megfigyelési szogek felé haladva csokken. A kapott
fragmentacids hataskeresztmetszetek tovabbi elemzését itt is illesztéssel végeztiik (lasd
szintén a 4.42 4brat). A hattér megillesztése — mely féként a negativ hidrogén ion
csucsokhoz adott nagy, elektronokbdl szarmazoé hatteret — hatvanyfiiggvénnyel tortént.
A H" és H cstcsok illesztésénél akkor kaptuk a legjobb illeszkedést, ha kett6s Gauss-
fiiggvénnyel illesztettiik azokat: egy keskeny ~60 eV FWHM értékkel rendelkezd, és
egy széles ~140 eV FWHM értékkel rendelkezd gorbével, melyek csiicspozicidi alig
tértek el egymastol. Az, hogy a cstcsok illesztéséhez két ennyire eltéré Gauss-gorbére
volt sziikség arra utal, hogy mind a H*, mind a H™ emissziéhoz kiilonb6z6 folyamatok
jarulhatnak hozzd. A MOLPRO szamitogépes kdéddal végzett ab-initio szamolasok
eredménye szerint a kett6s Gauss struktira magyarazhat6 példaul a nehéz oxigén atom
kéttest {litkozést mddositd hatdsaval. Valdszinisiti ezt, hogy a két komponens relativ
aranya a megfigyelési szog fiiggvényében valtozik: a széles gorbe jaruléka 30°-tél 5°
felé haladva novekszik.
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4.42 abra: Az 7 keV OH" +Ar itkozésekben kapott kétszeresen differencidlis H* (dbra a) része),
és H (dbra b) része) emisszios spektrumok. A mérési adatokat pontok jeldlik. Az dbra egyben a
kettés Gauss-gorbékkel tortént illesztés (zold szaggatott, és kék folytonos vonal) eredményét is
mutatja. A folytonos vildgoskék vonal az elektronhdttérre illesztett hatvanyfiiggvényt jel6li.
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A kettés csucs poziciojat (a két gorbe cstcspozicidinak atlaga) elemezve, és
Osszehasonlitva rugalmas szorodas szamolasok eredményével kideriilt, hogy 30°
megfigyelési szog alatt a mért energiaértékek jelent6sen, akar 10-20 eV-vel is
feliilmuljak a szamolt eredményeket. Mivel az elektronatadashoz az iitk6zési partnerek
kozott energia sziikséges (endoterm folyamat), a megjelend plusz kinetikus energiabol
arra kovetkeztettiink, hogy az iitk6zés kovetkeztében az OH" molekulaion disszociativ
energiaallapotba gerjeszt6dik, melyhez a sziikséges néhany eV gerjesztési energia az
itk6zésbdl szarmazik.

4.43 abra: A szdmolt rugalmas
szoroddsi hatdskeresztmetszet
gorbe illeszkedése a mérésekbdl

kapott hatdskeresztmetszetekre. A
szamolt gérbe H adatokra (a) egy
~0,0066-0s faktorral, H* adatokra
pedig egy ~0,53-mas faktorral (b)
van megszorozvd.
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A Gauss-csucsok illesztésével kapott két atfedd cstcs teriiletének az 0sszegébdl
szog szerint differencialis hataskeresztmetszeteket hataroztunk meg mind a H*, mind a
H- cstcsokra. A kapott hatdskeresztmetszetek szogfiiggése jol leirhat6 a 412 eV H+Ar
itkozésre szamolt rugalmas szorddasi hataskeresztmetszet megfigyelési szogt6l valo
fiiggésével. Hibahataron beliili egyezést kaptunk, ha a hidrogén atomra szamolt
rugalmas szérédasi hataskeresztmetszetet megszoroztuk H* adatok esetén 0,53-mal, H
adatok esetén pedig 0,0066-tal (lasd 4,43 abra). Lathato, hogy a szorzéfaktorokkal igen
jo egyezés érhet6 el. Ezek fizikai tartalommal is rendelkeznek, nevezetesen az adott
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toltésallapoti hidrogén fragmentum keletkezési valdsziniiségét adjak. Eszerint, a
szorodott hidrogén atomok ~0,7 %-a negativ toltésiivé, ~53%-a pedig pozitiv t6ltésiivé
valik. Indirekt moédon kovetkeztethetiink a semleges hidrogén fragmentumok
keletkezésének valoszinliségére is, melyre ~0.46-ot (~46%) kaptunk. Ez alapjan
elmondhatjuk, hogy a ou/on. arany atlagosan ~0,013 volt, melytdl egyetlen mért
sz0gnél sem tapasztaltunk jelentds eltérést. Tovabba megbecsiiltiik a one/On+ aranyt is,
melyre, dsszhangban Martinez és Yousif [117] hasonlé iitk6zési rendszeren, kevésbé
differencialis mérésben kapott eredményeivel, koriilbeliil egységnyi értéket kaptunk.

A 6,6 keV O"+H,0 iitkozésekben a spektrumok mérésénél és elemzésénél a H-
emisszién tul, vizsgaltuk tovabbi negativion-fragmentumok keletkezését is. Ezt a
GANIL intézetben hasznalt elektrosztatikus analizatorral rendelkez6 spektrométer
magneses szeparacioval valo kiegészitése tette lehetGvé, mellyel az elektronok okozta
hatteret majdnem teljesen ki tudtuk kiiszébdlni (a spektrométer sematikus rajzat 1asd a
3.2.2 alfejezetben). A H cstics mellett tovabbi, O és OH  negativion-fragmentum
csuicsokat is kimutattunk a kétszeresen differencialis spektrumokban, melyek a 4.44
abrén lathaték.

Ezekben a spektrumokban a kiilénb6z6 6sszetevok jol elkiilonitheték. A f6 jarulékot
egy széles, az energidval lassan csokkend intenzitdssal jellemezhetd strukttra az dn.
folytonos spektrumkomponens adja, melynek kis energidn van maximuma. 6<90°
megfigyelési szogekben a nagyenergias szakaszon tovabbi kisebb csticsok is lathatok.
Mind a f6 komponenst, mind a csicsokat negativ toltésli fragmentumok alkotjak. Az
elektrosztatikus és magneses szeparaci6 kombinalasaval mért spektrumainkat
kiegészitve, repiilési id§ méréssel egyértelmiien azonositani tudtuk a kapott
Osszetevoket. Ez alapjan a folytonos spektrumkomponenst tavoli, 1agy titk6zésekbol
szarmazo negativ toltésii fragmentumok alkotjak, melyek tartalmaznak mind H-, mind
O és OH jarulékokat. Ezek relativ hozama a szog fiiggvényében jelent6sen valtozik:
75° és 90° kozott a H és nehéz negativ fragmentum (O°, OH) hozam ko6zel egyenlé.
Akér kisebb, akar nagyobb szogek felé haladunk, a nehéz fragmentumok jaruléka
csokken, a H jarulék pedig kozel valtozatlan marad. A nehéz fragmentumok aranya
40° (és 140°) koriil mar egy nagysagrendet csokken. A spektrum nagyenergias
részében megjelen6 csicsok csak el6reszogekben lathatéak, és az energidjuk fiigg a
megfigyelési szogt6l. Viselkedésiik hasonlé az elektronspektrumokban megfigyelt
(lasd 4.3.4 alfejezet 4.29 abraja) kéttest-iitkdzésbdl szarmazo elektronok csicsahoz.
Egyszerti kinematikai szdmolassal megmutathat6, hogy az alacsonyabb energidn
megjelend cstcsot a kéttest-litkozésekbol szarmazé H-, a magasabb energian lathatot O
és OH  fragmentumok alkotjak. Az alkalmazott kisérleti technikédval az O™ és OH"
csucsokat nem tudtuk kiilonvalasztani egymastol.
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4.44 abra: 6,6 keV O"+H,O litkozésekben kapott kétszeresen differencidlis negativ ion
emisszios hatdskeresztmetszetek.

A mért kétszeresen differencialis hataskeresztmetszet adatokbdl energia és szog
szerinti integralassal hataroztuk meg az anion emisszi6 teljes hataskeresztmetszetét,
melyre  Omion=5+3x10" cm? addédott. A  Kkapott teljes anion-emisszids
hatéskeresztmetszetet Osszehasonlitottuk a P. Rawat és munkatarsai [118] Aaltal
elektronbombdzéssal kapott DEA hatéskeresztmetszetekkel. Azt tapasztaltuk, hogy az
altalunk egy nettd6 pozitiv toltéssel rendelkezd iitkozési rendszerben mért
hataskeresztmetszetek csaknem olyan magasak mint a DEA hataskeresztmetszetek
elektronbombéazas esetén. A repiilési id6 mérésekbdl gy becsiiltiik, hogy ezen teljes
hataskeresztmetszet kétharmadat a H™ fragmentumok, egyharmadat a nehéz anion
fragmentumok adjéak.

A meglepben magas negativion-emissziét klasszikus pdalyaju szimulacioval
probaltuk reprodukalni. Ehhez a molekuldban a parkdlcsonhatasokhoz tartozo
kolcsonhatasi potencialokat a magtavolsag fiiggvényében a MOLPRO programkoddal
hataroztuk meg, melyek mindegyike alapallapoti kétatomos ,,molekulara” vonatkozik.
A Newtoni mozgasegyenletek (csatolt differencidlegyenletek) megoldasabdl az atomi
centrumok mozgasanak dinamikajat leirva és az OH™+Ar iitkozésekhez hasonléan
kiszamoltuk a rugalmas ({itk6zés hataskeresztmetszetét. Ebb6l, az egyes
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toltésallapotokra a kisérletekb&l meghatarozott szorzéfaktort hasznalva, meghataroztuk
a kétszeresen differencialis abszolit hataskeresztmetszetet a H~ fragmentum
emisszidra. A szimulacio eredményei azonban erésen alabecsiilték a lagy titk6zésekbol
szarmazo negativion-produkciot, valamint a kéttest-litkozésekbdl szarmazd cstcs
szélességét is rosszul reprodukaltak. Ennek oka, hogy a szimulaciékban a b>1 a.u.
titk6zésekben az O-H kotéseknek csak kevesebb, mint 10%-a bomlik fel, azaz a tavoli
(lagy) iitkdzésekben a molekuldnak atadott energia kevesebb, mint a disszociacios
kiiszobenergia. Hasonléan az OH'+Ar {itkozésekhez feltételezhetjiik, hogy az
elektrongerjesztések itt is jelentés szerepet jatszanak a disszocidciéban, azaz a
molekula az iitkozésben instabil gerjesztett &llapotba keriil. A szimuldciéban a
gerjesztések hatasat hozzaadott kinetikus energiaként figyelembe modellezve, a mért
spektrumoknak mind a folytonos részét, mind a kéttest-iitkozésbdl szarmazo
negativion-csucsokat reprodukalni tudtuk.

A 4.5 alfejezet azokban a nemzetkézi egytttmiikodésben sziiletett
eredményeket foglalja dssze, amelyekben negativ t6ltésii molekula-fragmentumok
keletkezését vizsgaltuk keV energidji ion-molekula iitkozésekben. Az OH'
molekulaion fragmentaci6janak vizsgalata soran azt talaltuk, hogy mind a H" mind a H"
fragmentumok cstcsai két atfedé csicsra bonthatdk. Vizsgaltuk az atfedé csucsok
kialakitasaban szerepet jatszo lehetséges folyamatokat. A spektrumok elemzésébol
kideriilt, hogy az Osszes hidrogén fragmentum ~0,7 %-a anionként jelenik meg.
Ertelmeztiik az O*+H,O iitkozésekben kapott kétszeresen differencialis anion-
emisszios spektrumokban lathat6 szerkezeteket. Klasszikus szimulacioval kimutattuk,
hogy az elektrongerjesztések szerepe, illetve a tovabbi atomi centrumok hatdsa az
anionok keletkezésében jelent6s lehet. Azonositottuk a tiszta kéttest- és a soktest-
kolcsonhatasbdl szarmazé anion-fragmentumok alkotta strukturakat.

Nemzetkozi egyiittmiikodésiink egy nagyobb 1étszdmu csoportban végzett munkat
jelentett. Itt aktivan részt vettem a mérésekben (30%), az eredmények kiértékelésében
(40%), és folyamatos érdekl6déssel vettem részt az eredmények értelmezésérdl folyod
vitdkban, megbeszélésekben (20%). A tézisponthoz a [3], [4], [8], [O5] és [O6]
kodzleményeim tartoznak.
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5. Osszefoglalas

Az atomfizika az atomok és molekulak szerkezetével, és kolcsonhatasaival
foglalkozik. Ahhoz, hogy ezeket tanulmanyozhassuk, a kisérletekben a vizsgaland6
rendszert ki kell billenteniink egyenstlyi helyzetébdl, pl. tgy, hogy ionokkal
bombdazzuk 6ket. Az ion-atom és ion-molekula {iitkdzésekben lejatsz6dé folyamtokrol
és az Utkozési partnerek tulajdonsagair6l a kilép6 toltott részecskék energia és
szogeloszlasanak mérésével gyiijthetiink informaciot. A kisérleti eredmények elméleti
joslatokkal valé Osszevetése pedig a meglévé modellek ellen6rzését teszi lehet6vé,
illetve a modellek pontositasara, fejlesztésére Gsztonzi a kutatokat.

Dolgozatomban a molekuldk ionizaci6ja soran emittalt elektronok, valamint az ezt
kovetd fragmentadci6 sordn kilépé iontéredékek energia és szogeloszlasanak
vizsgalatdban elért eredményeimet mutatom be. Ismertetem a mérérendszer és a
kiértékeld maddszer fejlesztésében végzett munkdmat. A mért spektrumokbdl abszolut
fragmentacids és elektronemisszios hataskeresztmetszeteket hatdroztam meg, és
vizsgaltam az {itkozési rendszertdl, azaz a 16vedék-paraméterektdl és a céltargytdl vald
fliggéstiket. A mért hataskeresztmetszeteket CDW-EIS és CTMC elméleti modellek
eredményeivel Osszehasonlitva azonositottam az {itk6zésben lezajl6 folyamatokat.
Mindharom 1évedék esetén meghataroztam a kapott fragmentaciés spektrumokbél a
céltargy tobbszords ionizdcidjanak hataskeresztmetszeteit. Bemutatom a nemzetkdzi
egylittmi{ikodésben, alacsonyabb bombaz6 ionenergia tartomanyban végzett méréseket
is, melyekben negativ t6ltésii ion-fragmentumok keletkezését is vizsgaltuk.

A kisérleteket az Atomkiban és a GANIL intézetben, Franciaorszagban végzetiik.
Az Atomkiban taladlhaté mérési elrendezésben a gaz céltargyak molekuldit a VdG-5
részecskegyorsitobol érkez6 MeV energidju H', He" és N* ionokkal bombéztuk. Az
litk6zési zonabdl kilépo elektronok és kation-fragmentumok energia és szogeloszlasat
egy, az Atomkiban kifejlesztett kompakt, energia-diszperziv elektrosztatikus
spektrométerrel mértiik. Spektrumainkat a nyalabiranyhoz képest 20° és 160° kdzé es6
megfigyelési szogtartomanyban vettiik fel. A GANIL intézetben taldlhat6 hasonld
kisérleti elrendezésben az elektrosztatikus spektrométert kiegészitettiik magneses
eltéritéssel is. Ennek segitségével szétvalasztottuk az elektronokat és negativ ion-
fragmentumokat, igy az utébbiak eloszlasat alacsony hattér mellett vizsgalhattuk.

A dolgozatban bemutatom az altalam kifejlesztett gaz céltargy rendszert kifejezetten
molekula fragmentaciéos kisérletekhez. Az abszolit hataskeresztmetszetek
meghatadrozasa  szempontjabol  kulcsfontossdgd  mennyiséget, a  céltargy
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részecskestirtiségét a megtervezett gazbeeresztd rendszer paramétereit felhasznalva az
aramlasi ellenalldsokon keresztiil a gazmennyiség aramokbol szarmaztattam. Ezzel
megkaptam a céltargy részecskesiirtiségét a puffernyomas fiiggvényében. A szokasos
eljarason tdl, ellen6rzésiil egy hataskeresztmetszet méréseken alapulé kalibracios
modszert is alkalmaztam. A kamrat a mérendd gazzal elarasztva, a kamranyomas és a
céltérfogatban uralkodé gaznyomas kozott hataroztam meg kozvetlen 6sszefiiggést. igy
kalibrdlni tudtam a puffernyomds és céltargy részecskesiirlisége kozti nemlinedaris
fliggvénykapcsolatot. Ez széles részecskestirliség-tartomanyban teszi lehetévé abszolit
hataskeresztmetszetek megbizhaté meghatarozasat.

A sz06g szerint differencialis abszolut hataskeresztmetszet meghatarozasa gaznyalab
céltargy esetén nem nyilvanvalé, mert a gaznyalab céltargy anyagatol és
puffernyomastol is fiiggd alakja kozvetlen mérésekkel nem kovethetd. Ezért a szog
szerint differencidlis abszolit hataskeresztmetszetek meghatarozasara a relevans
paraméterek azonositasan, és azok pontos mérésekkel térténé meghatarozasan tul, a
mar emlitett eldrasztdsos modszert is felhasznaltam. A megfigyelési szdg
fliggvényében mért hozamok differencialis hataskeresztmetszetekké konvertalasara
kidolgoztam és jo eredménnyel alkalmaztam egy korrekciés formulat, mely a
homogén, és a hengeres céltargyakra vonatkozo 6sszefiiggések linearis kombinacidjan
alapul. Ennek egyetlen szabad paraméterét az eldrasztasos kontrollmérések
segitségével hataroztam meg. Az 1 MeV H'+CHj, litkozésekben kapott kétszeresen
differencidlis ionizacios hataskeresztmetszetek jol egyeznek az irodalomban referencia
adatoknak tekintett hataskeresztmetszetekkel.

Viz, metan és nitrogén molekuldkat 1 MeV H*, 1 MeV He" és 650 keV N ion-
lovedékekkel bombézva a mért spektrumokbol kétszeresen differencidlis
elektronemisszios hataskeresztmetszeteket hatdroztam meg a 20° és 160° kozotti
megfigyelési szogtartomanyban. Azonositottam és elemeztem a kiilonb6z6 ionizacios
mechanizmusokbdl szarmazd jarulékokat a kiilonboz6 iitkozési rendszerek esetén. Azt
taladltam, hogy proton 16vedékt6l a nitrogén felé haladva nemcsak a
hataskeresztmetszetek névekednek, hanem a spektrumok szerkezete is valtozik. Ezt a
perturbacio-erésség novekedésének tulajdonitottam, mely a lovedék effektiv toltésének
és sebességének hanyadosaval ardnyos. Arnyékolt lovedékekre az effektiv toltés az
iontoltésnél nagyobb lehet, a Iovedéksebesség pedig a protontdl a nitrogén felé haladva
csokken. Erésebb perturbacio esetén a t6bbszords ionizacié szerepe is megnd. Az
arnyékolt 16vedékek az iitkozésekben maguk is ionizalédnak, a spektrumokban ennek
jarulékat is azonositottam.

A kiilonboz6 céltargyakra kapott hataskeresztmetszetek Osszehasonlitdsaval a
Wilson és Toburen [52] altal csupan szénhidrogénekre megallapitott skalazasi szabalyt
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kiterjesztem a H>O és N, molekuldkra is. Azt taldltam, hogy a skélazasi szabdly a
l6vedék elektron vesztésére (16vedék ionizacio) is érvényes.

A kiilonboz6 16vedékekkel viz és metan céltargy esetén meghatarozott kétszeresen
differencidlis elektronemisszids hatdskeresztmetszeteket dsszehasonlitottam CDW-EIS
és CTMC elméleti modellek keretében a 16vedék és a céltargy ionizacidjara végzett
szamolasok eredményeivel. Mindkét elméleti modszernél olyan fejlesztések torténtek,
amelyek az ionizaciét a molekulapalydk szintjén irjak le. A CTMC modszer
mindharom 16vedék esetén reprodukalja a kisérleti hataskeresztmetszet értékeket,
vagyis a lovedékr6l és a céltargyrol szarmazo elektronok jarulékainak osszegét. A
perturbativ CDW-EIS elmélet a H" 1ovedék esetén adja a legjobb egyezést. A CDW-
EIS szamolasok a He" lovedékre vonatkoz6 kisérleti adatokat még viszonylag jol
reprodukaljak, de N* l6vedék esetén az eltérés mar jelentés. A hataskeresztmetszetek
elektronenergia-fiiggésének 0Osszehasonlitdsaval kimutattam a Fermi-féle gyorsitasi
mechanizmus megjelenését az N* 16vedékkel mért spektrumokban. Nagyobb (200 eV
folotti) elektronenergidkon ennek jaruléka meghatarozova valik.

Fontos eredményeket hozott a viz és metdn molekuldknak MeV energiaju
ionbombéazassal indukélt fragmentaciojanak kisérleti vizsgalata. Itt az ion-
fragmentumok kétszeresen differencidlis E/q spektrumait mértiink a Coulomb-
robbanasra jellemzd (0-100 eV) energiatartomanyban. Az irodalmi adatok
feldolgozasaval osszedllitottam a molekuldk masok 4ltal szamolt és szelektiv
madszerekkel mért fragmentacios csatorndinak listajat, azok fontosabb paramétereit. A
mért spektrumokban azonositottam ezeket az ismert fragmentaciés csatornakat, és a
vizmolekula esetén illesztéssel meghataroztam abszolit hozamaikat. A teljes abszoltit
hozam a proton 16vedéktdl a nitrogénig koriilbeliil két nagysagrendnyit novekszik.
Ezzel egyiitt a novekv6 perturbacié a nagyobb energiaji H" csticsok, azaz magasabb
ionizacios fokhoz tartozé csatorndk megjelenését, illetve hozamuk novekedését
eredményezi. Mindharom lovedék esetén a vizmolekula kétszeres ionizacidjahoz
tartoz0 OH'+H" csatorna hozama a legnagyobb. Vizmolekuldkra a kiilonb6z6
lovedékek esetén a legnagyobb kinetikus energia-felszabaduldssal jaré csatorndk a
kovetkezok: protonndl a viz haromszoros ionizacidjahoz tartozé O*+H'+H’, hélium
ionnal a négyszeres ionizacichoz tartozé O*+H'+H’, nitrogén lovedéknél pedig az
0Otszoros ionizacidhoz tartozé O*+H'+H? csatorna.

A vizmolekula ionizaciés foka és a fragmentaciés csatornak kozti egyértelmii
kapcsolatot felhaszndlva az egyedi fragmentacios csatorndk illesztéssel meghatarozott
hozamaib6l t6bbszords ionizacios hataskeresztmetszeteket szarmaztattam. Ezeket
osszehasonlitottam a CDW-EIS és a CTMC szamolasok eredményeivel. Proton- és
héliumion-bombazas esetén a mért hataskeresztmetszeteket jol kozelitik a
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kvantummechanikai (CDW-EIS) szamoldsok. A klasszikus (CTMC) modell
protonbombazas esetén tulbecsiili a tobbszords ionizacids hataskeresztmetszeteket, de
kivalo egyezést ad nitrogénion-bombazas esetén egészen a négyszeres ionizacioig.
Magasabb ionizaciés fokok felé haladva az egyezés mindkét elmélet esetén
fokozatosan romlik. Ezt annak tulajdonitom, hogy mindkét elméleti kozelités a
fliggetlen részecske modell keretei kozott marad, amelyben az elektron-korrelaciot
nem vessziik figyelembe. Az abszolit hataskeresztmetszetek szintjén az elméletekb6l
és a fragmentaciés spektrumokbdl szdrmaztatott tObbszords — ionizacios
hataskeresztmetszetek egyezése jonak tekinthetd.

Nemzetkozi egyiittmiikodésben vizsgaltuk negativ toltésti molekula-fragmentumok
keletkezését keV energidji ion-molekula {itkdzésekben. Kimutattuk, hogy a
spektrumokban a H~ fragmentumok két atfedd csticsban jelennek meg, melyek két
kiilonb6z6 folyamatbol szarmaznak. A spektrumok elemzése azt mutatja, hogy az
osszes hidrogén toredék ~0,7 %-a anion fragmentumként jelenik meg. Ertelmeztiik az
O"+H,O  {itkozésekben  kapott  kétszeresen  differencidlis  anion-emisszids
spektrumokban lathat6 szerkezeteket. Klasszikus szimuladci6val kimutattuk, hogy az
elektrongerjesztések szerepe, illetve a tovabbi atomi centrumok hatdsa az anionok
keletkezésében jelent6s lehet. Azonositottuk a tiszta kéttest, és a soktest
kolcsonhatasbdl szarmazé anion-fragmentumok alkotta strukturakat.

A dolgozatban bemutatott eredmények az alapkutatasok korébe tartoznak, am szinte
mindegyikiik fontos lehet mas tudomanyteriiletek és alkalmazasok szdmaéra. A
molekuldk fragmentaci6ja a vilaglirben, a bolygdk légkorében lejatsz6d6 folyamatok
és a sugarbioldgiai alkalmazasok szempontjabol egyarant alapvet6 jelent6ségi.
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6. Summary

Atomic physics deals with the structure of atoms and molecules and with their
interactions. In order to investigate them, one has to disturb the target for example by
bombarding it with swift ions. In ion-atom and ion-molecule collisions the properties
of the colliding partners can be investigated by measuring the energy and angular
distribution of the emitted charged particles. The interpretation of the experimental
results including the identification of the different processes are based on the
comparison with theoretical predictions at different levels. The analysis often leads to
significant developments of the theoretical models.

In this work I present the results obtained in studying the electron emission and the
subsequent molecular fragmentation processes by ion impact. I describe my work in
developing the experimental system and the evaluation method. From the measured
electron and ion spectra I determined the absolute fragmentation and electron emission
cross sections, and I analysed their dependence on the collision systems e. g. the
properties of the projectile and target. I identified the different electron emission
processes by comparing the experimental cross sections with the results of CDW-EIS
and CTMC calculations. In addition, from the fragmentation spectra the absolute
multiple target ionization cross sections for the three projectiles could be determined. I
also present our measurements on negative hydrogen-ion production in low-energy
ion-molecule collisions carried out in the frame of an international collaboration.

The measurements were carried out in Atomki and in the GANIL institute, Caen,
France. In the Atomki apparatus the jet of the target gases were crossed by MeV energy
H', He" and N* ion beams supplied by the VdG-5 accelerator. The energy and angular
distribution of the electrons and cation fragments originating from the collision region
were analysed by a compact- energy-dispersive electrostatic spectrometer, designed in
Atomki. Spectra were taken in the 20-160° observation angle range relative to the
incident ion beam. In the GANIL arrangement magnetic and electrostatic field were
applied simultaneously. The setup and the electrostatic spectrometer, were similar to
those used in Atomki. It allowed us to measure the distributions of negative-ion
fragments, separating the electrons from the anions.

In the dissertation I present the gas target system designed and constructed
specifically for molecule fragmentation experiments. The accurate value of the target
gas density is essential for the determination of the absolute cross sections. I calculated
the target density from the gas flow parameters and the flow resistances, starting from
the geometrical properties of the gas inlet system. With this method I obtained the
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target gas density as a function of the pressure in the buffer container. Beyond that
procedure I also applied another method for the determination of the target gas density.
It is based on the measurement of the cross sections at a homogeneous filling of the
chamber, in which case the target density can be directly calculated from the measured
pressure. By combining the two methods, the non-linear connection between the target
density and the buffer pressure as well as the absolute cross sections could be
determined in a wide range of the target gas densities.

The determination of absolute, angle-differential cross sections is not
straightforward for effusive gas jet targets, since the shape of the jet can not be
measured directly. Thus for the determination of absolute cross sections differential in
angle and energy, beyond the determination of the relevant parameters, I utilized the
method of homogeneous filling (see statement 1). For converting the measured angular
dependent yields to differential cross sections, I developed and successfully applied a
correction formula. It is based on the linear combination of an expanded homogeneous
and a thin cylindrical target. The obtained expression has only one free parameter,
which was determined by reference measurements performed with homogeneous gas
density in the experimental chamber. The double-differential ionization cross sections
obtained in 1 MeV H'+CH, collisions are in good agreement with the reference data
measured by Wilson and Toburen [52].

In the experiments molecular water, methane and nitrogen targets were bombarded
with 1 MeV H", 1 MeV He" and 650 keV N" ion projectiles. Spectra were taken in the
observation angle range of 20-160°, and were converted to double-differential electron-
emission cross sections. In the spectra measured in different collision systems I
identified and analysed the contributions originating from the different electron
emission mechanisms. I found that the cross sections are increasing from H" to N*
projectiles. The structure of the spectra are also different for the three projectiles. These
findings are attributed to the increasing perturbation which can be characterized by the
ratio of the effective charge and velocity of the projectile. For screened projectiles the
effective charge can exceed the ionic charge. In addition, the velocity of the projectiles
are decreasing from H' to N*. At higher perturbation strength the role of multiple
ionization also increases. For screened projectiles, electrons originating from the
bombarding ions also contribute to electron emission. These contributions are
identified in the spectra.

By comparing the electron emission cross sections obtained for the different target
species the scaling rule of Wilson and Toburen (established earlier only for
carbohydrates) were extended to the target molecules of H>O and N,. The scaling rule
is fond to be valid also for the ionization of the projectile (electron loss).
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The double-differential electron-emission cross sections for water and methane
obtained by different projectiles were compared with the results of CDW-EIS and
CTMC calculations for both electron loss and target ionization. Both theoretical
models were recently improved to describe molecular ionization at the level of
molecular orbitals. The sum of the calculated projectile and target ionization calculated
by the CTMC method reproduce the measured electron emission spectra for all of our
projectiles. The perturbative CDW-EIS method provides a good agreement with the
experiments for the H* projectile. The agreement is worse for He* and pure for N*
impact. With the analysis of the energy dependence of the electron emission cross
sections induced by N* projectiles I demonstrated the appearance of the Fermi-shuttle
acceleration mechanism in the electron spectra. Above 200 eV electron energy it
becomes the dominant electron emission mechanism.

Important results were produced by the investigation of the fragmentation pattern of
the H,O and CH, molecules. Here the E/q spectra of the fragments originating from the
dissociation of the target molecules induced by 1 MeV H*, 1 MeV He" and 650 keV N*
impact were measured. I performed the measurements in the 0-100 eV fragment energy
range, which is typical for the Coulomb-explosion. By analyzing the available data in
the literature I listed the possible fragmentation channels including their most
important properties. These channels were identified in our spectra, and their absolute
yields have been determined by a fitting procedure. The total fragmentation cross
section is found to be increasing about two orders of magnitude from the H" to the N*
projectile. With the increasing perturbation from H* to N*, higher energy proton
fragments appear sequentially, which belong to higher ionization degrees of the target.
I found that the OH"+H" channel has far the highest yield for any of the projectiles.
The highest observed kinetic energy release (KER) values belong to the O*+H"+H",
O*+H'+H" and O*+H'+H’ channels for H*, He* and N+ impact, respectively. These
channels refer to the g=3, 4 and 5 ionization degrees of the target molecule,
respectively.

Utilizing the unique connection between the ionization degree of the target and the
identified fragmentation channels, I deduced the multiple ionization cross sections of
the water molecule from the channel yields. The multiple ionization cross sections for
the three different projectiles were compared to those, obtained from the CDW-EIS and
CTMC calculations. For H" and He" impact the experimental multiple ionization cross
sections are in good agreement with the CDW-EIS results. Although the classical
(CTMC) calculation overestimates the experimental multiple ionization yields in the
case of the H" projectile, its results practically coincide with those for N* impact up to
four-fold ionization. In general the agreement between experiment and theory becomes
worse as the degree of ionization increases. This behavior is attributed to the fact that
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both theories are limited within the framework of the independent particle model
(IPM), which can not give account for electron-correlations. However, at the level of
absolute cross sections the agreement between experimental and theoretical multiple
ionization cross sections is satisfactory.

In the framework of an international collaboration we investigated the production of
negative fragment-ions in keV energy ion-molecule collisions. We observed that H*
and H peaks originating from the dissociation of the OH" projectile contain two
overlapping peaks, and analyzed the possible contributing processes. We found that
~0.7 % of the total hydrogen fragment production emerged as H-anions from the
collisions. We interpreted the structures in the measured double-differential anion-
emission spectra obtained in the collision of O"+H,O. It was demonstrated by classical
elastic scattering simulations that the effect of the electronic excitations and the
presence of the further atomic center are non-negligible in the anion production. The
structures of anion fragments originating from pure two-body and many-body
interactions were identified.

The presented works are fundamental researches with the aim of the deeper
understanding of the fundamental processes in ion-molecule collisions. The results can
be relevant in several other research-fields such as space sciences, planetary
atmospheres, and solid state physics. Some applied fields also can utilize our results.
One of them is the radiotherapy.



112 Koszonetnyilvanitds

7. Koszonetnyilvanitas
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Név szerinti felsorolasuk igen hosszadalmas enne, ezért a kovetkez6kben csak azon
személyeknek mondok név szerint kdszonetet, akik kézvetleniil is tAmogattak munkam
elkésziilését.

Els6sorban témavezetomnek, Dr. Sulik Béldnak tartozom koszonettel és halaval a
kozos munkaért, tevékenységem koordinalasaért, és az épitd jellegli beszélgetésekért,
melyekbdl nagyon sokat tanultam.

Koszonet illeti Dr. Juhasz Zoltan, és Herczku Péter kollégaimat folyamatosan
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Az elméleti eredményekért, a hasznos beszélgetésekért, segitségért koszonettel
tartozom Dr. Gulyas Laszl6, és Dr. Sarkadi Laszlé kollégdimnak.
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Utkozések Laboratériuméban dolgozé minden kollégamnak.
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Chesnelt.
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A nem szakmai segitséget nyujté emberek tamogatasa is fontos volt szamomra.
Ezért meg szeretném koszonni szeret6 sziileimnek, hogy tanulmanyaim r6gos utjan
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megirasara koncentralhassak.
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