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1. Bevezetés

Az ionok szamos kémiai folyamat kulcsszerepl&i. Kérnyezetiikbdl kiszakitott,
szabad ionokrél a mindennapi életben kevés sz6 esik, bar a természetben meg-
lehetdsen gyakran fordulnak el. A lathatd univerzum tilnyoma része plazmabdl
all, amelyben nagy aranyban taldlhatdk szabad elektronok és kilonb6z6 ionizalt-
sagi foku szabad ionok. A csillagok s(ir(i plazmaja gyakorlatilag teljesen ionizalt.
A vilag(r hatalmas kiterjedésd csillagkozi gazfelhSiben is az atomok és molekulak
jelent@s része van ionizalt dllapotban, és a lejatszddo litkdzések komoly szerepet
jatszanak ennek a hig plazmdanak a nagyléptékd folyamataiban.

Foldinket is folyamatosan bombdzza a Nap dltal kibocsatott ionokbdl
allé napszél, valamint a mély Urbél szarmazd kozmikus sugarzas ionjai. Foldi élet
fejl6édésének és fennmaradasanak meghatdrozo tényezGje a Fold magneses te-
rének a napszél ionjaira gyakorolt eltérit6 hatasa, az ionoszféra léte, mely napki-
torések alkalmaval a sarki fény formajaban lathatova is valik. A féldi kornyezet-
ben is taldlkozhatunk természetes uton keletkezett ionokkal, példaul villaml3s-
kor, de vannak ionok a tiz langjaban is.

Az ionok kémiai és fizikai szerepének felismerése 6ta tanulmdanyozasuk
és elSallitasuk, kdlcsonhatdsaik megértése rohamléptekkel fejl6dott. Mivel az io-
nok létrehozasa 6nmagaban is nagy energidkat igényel, az elére |épések altala-
ban az élvonalbeli technolégiak fejl6désével jartak. Az ionforrasok, gyorsitdk és
taroldgylirlik technikajanak fejlédése volt és ma is a magfizika és a részecskefizika
kibontakozasanak egyik kisérleti pillére. Gondoljunk csak a CERN-re, vagy a
Darmstadtban épités alatt all6 ion-antiproton tarolégy(ir(i komplexumra (Facility
for Antiproton and lon Research, FAIR).

Azionok a technikaban és a gydgyaszatban is jelentGs szerepet jatszanak.
A technoldgiai plazmak az anyagmegmunkalds megszokott eszkdzei, és ma is az
egyik legnagyobb kihivas a fuzidés energiatermelés megvaldsitdsa. Az anyagok
ionbesugdrzas hatasara végbemend valtozasai szamos teriileten |étfontossa-
guak. Gyorsitott ionokkal torténd besugarzason alapul szamos analitikai modszer
(pl. részecske-indukalt rontgen és gamma emisszid, PIXE és PIGE; Rutherford visz-
szaszoras, RBS, kis és kozepes energidju ion-széras, LEIS és MEIS), beleértve a



néhanyszor tiz nanométeres lateralis feloldast add ion-nanoszondakat is. A pon-
tosan fékuszalt ionnyaldbokkal mikro és nanoszerkezeteket alakitanak ki.

Az ionsugarzas roncsold hatdsa is tobb szempontbdl vizsgdlandd teriilet.
Az emberi (irutazds realitdsanak ez az egyik kulcskérdése. De a foldi kommunika-
ci6 is leginkdbb a Fold korill keringé mdholdakra épil, melyek folyamatosan ki
vannak téve az (irbél érkez6 ionokkal torténd ltkozéseknek. A gydgyaszatban a
nehézion terdpia az egyik legigéretesebb mddszer a népbetegségnek szamito da-
ganatos megbetegedések kezelésére. A gamma-besugarzassal ellentétben, mely
a bdérfelllethez érve azonnal nagymennyiségl energidt ad at, a nehézionok az
energiajuk nagyobb részét bizonyos behatolasi mélység elérése utan adjak at. igy
egy testen bellli tumor az egészséges szovetek kisebb besugarzott ddzisaval ke-
zelhetd. A folyamatok részleteit azonban még fel kell térképezniink.

Szamos alkalmazasban, igy a sugarterdpia tervezésénél alapvet6, hogy
ismerjuk a kiilonb6z6 folyamatokra vonatkozé l6vedék-céltargy hatdskereszt-
metszeteket. Amennyiben egy Utkozés ,termékei” ionok, akkor — fliggetlendl at-
tél, hogy milyen folyamatban (pl. foton-molekula kélcsénhatas) jottek létre — a
kilép6 részecskék tulajdonsagainak meghatdrozdsahoz gyakran specidlis techni-
kak kifejlesztése sziikséges. A spektrométerek azok az eszkdzok, melyekkel az io-
nok, elektronok energiajat, toltésallapotat, stb. meg lehet hatarozni. Gyakran kell
tobb reakcid-terméket koincidencidban mérni, a folyamatok differencialis anali-
zise érdekében.

Az Utkozéses kisérletek soran a lovedék és céltargy Osszetételétdl flig-
gben igen sok és bonyolult folyamat lejatszddhat. A legegyszer(ibb ilyen folyama-
tok példdul a direkt ionizacid, a céltargy gerjesztése, vagy a lovedék altal torténd
elektronbefogas a céltargyrdl. Ezek akkor is lejatszédhatnak, ha a céltargy egy
atom, és a lovedék strukturalatlan ponttdltésnek tekinthetd. Az elsGdleges folya-
matot (pl. elektronbefogas) ilyenkor is kovethetik masodlagos, relaxacids folya-
matok. llyen példaul az Auger-folyamat, vagy az autoionizacié. Ezek eredménye-
ként a céltargy ionok toltésallapota nagymértékben megvaltozhat. Elektronokat
is hordozo l6vedék esetén a fenti folyamatok a I6vedék oldalan is lejatszédhat-
nak. Ha az egyik, vagy mindkét Utkdz6 partner molekula, elsGdleges és masodla-
gos folyamatként is megjelenhet a molekuldk fragmentdcidja, semleges, vagy io-
nizalt toredékek kilépése az litkdzésbdl. lon-feliilet kdlcsdonhatdsok esetén a le-
het&ségek még valtozatosabbak.



Dolgozatomban az MTA Atommagkutatd Intézetben (Atomki) végzett, a
targykorhoz tartozé kutatdsi és fejlesztési munkaimrdl szamolok be. Az intézet
Magyarorszag gyorsitékdzpontjanak tekintheté, er6s magfizikai, Utkozéses
atomfizikai, ionnyalab-fizikai és ionfizikai hagyomdanyokkal, témakkal. Segéd-
munkatarsként és PhD hallgatoként tobb kutatasba is bekapcsolddtam, ezekbdl
kertltek ki a most ismertetésre keriild, sajat eredmények. A kisérleteket az
Atomki tébb gyorsitéjanak nyaldbvégén végeztiik.

Az elsé munkaban atom-atom, illetve ion-atom (itkbzéses kisérleteket vé-
geztiink a 75-300 keV lévedékenergia tartomdnyon az 1 MV-os csucsfesziiltségli
Van de Graaff (VdG-1) tipusu gyorsito nyaldbvégén. A céltargyak nemesgdz ato-
mok (He, Ne, Ar és Kr) voltak. Vizsgalatunk fékuszaban az arnyékolt, semleges H°
|6vedékben az elektron Uitkdzésben jatszott szerepe allt. A mérések folyamadn a
céltargy ionokat a toltésallapotuk szerint szétvalogatott szort I6vedékkel koinci-
dencidban vizsgdltuk. Azért, hogy a I6vedék elektronjanak szerepe vildgosan lat-
szédjon, a méréseket proton I6vedékkel is elvégeztiik, azonos paraméterekkel. A
mért adatokat elméleti szamoldsok (CTMC és nCTMC) eredményeivel 6sszevetve
elemeztik.

Az ion-molekula Utkozéses kisérletekben, melyeket az Atomki VdG-5 ti-
pusu gyorsitéjanak nyalabvégén végeztiik, molekularis céltargyak lassu fragmen-
tumait vizsgaltuk. Ezek kalénb6z6 folyamatok révén johetnek létre: gerjesztés,
ionizacio, de akdr tobbszoros ionizacid, vagy a Iovedék és céltargy kozott fellépd
toltéscsere is felel6s lehet a kialakulasukért. Ezekhez a mérésekhez kifejlesztet-
tem és megépitettem egy elektrosztatikus spektrométert. Ennek az eszkdznek
specidlis kovetelményeknek kellett megfelelnie azért, hogy a mérési eredmények
megbizhatok legyenek. Az egyik legfontosabb kdvetelmény az volt, hogy a kelet-
kezett fragmentumokat az ttk6zések utan minél hamarabb detektaljuk, vagyis a
repllési Uthossz az litk6zéstél a detektorig a lehetd legrovidebb legyen. A mole-
kula-fragmentacios kisérletek eredményei egy masik doktori disszertacié alapjai,
igy az eredményeket itt csak érintem, sajdt eredményként csak a spektrométer
tervezésérdl, épitésérdl és kalibrdcidjardl szamolok be.

A dolgozat legnagyobb részében azokat a munkdakat ismertetem, melye-
ket a szigetel6 nanokapilldrisok ionterelési tulajdonsagainak vizsgalataban végez-
tem. Ez egy széles korben kutatott téma, mely az ion-feliilet kdlcsonhatdsok té-
makaorébe sorolhato, de igazi érdekessége az, hogy egy 6nszervezd mechanizmus



megismerését is megcélozza. A kisérleteket az Atomki Elektron-ciklotronrezo-
nancias (ECR) ionforrasanak nyalabvégén végeztiik, részben nemzetkozi egylitt-
m(ikodés keretében. A munka nehézségét az adja, hogy kevés mérhet6 mennyi-
ségbdl kell megérteni, hogy mi zajlik a nanokapillarisok belsé feliiletén, amikor
oda toltések rakddnak le. Az 6nszervez6d6 folyamat megértésének kulcsa ennek
a mechanizmusnak legalabb hozzavetéleges ismerete. Az eredményeket ezért
nem tekinthetjlik lezartnak, arrél szamolok be, hol tartunk ezen az aton.

A dolgozat harom témakort érint, melyeknek az el6zményei, irodalmi
hatterei kozott csak laza kapcsolat van. A konnyebb olvashatédsag érdekében ugy
gondolom az a célszerd, ha az atomi Utkozések vizsgalataban és a spektrométer
fejlesztésében végzett munkdimhoz tartozé részek maguk tartalmazzak azok ro-
vid bevezetgjét. Az irodalmi attekintés fejezetét a legnagyobb témakor, a nano-
kapillarisok ionterelése elemzésének szentelem.

A dolgozat felépitése a kovetkez8: A masodik fejezetben attekintem a
szigetel6 nanokapillarisok ionterelésének vizsgdlataroél szol6 irodalmat, és a jelen
vizsgalataim motivaciéjat. A harmadik fejezet a mérérendszerek leirasat tartal-
mazza. A negyedik fejezetben irom le az elért eredményeimet részletesen, a té-
zispontoknak megfelel6 sorrendben. A nemesgdzatomokon végzett kisérletekkel
kezdem, ezt koveti a spektrométer fejlesztésérdl szold rész, majd tobb pontba
szedve mutatom be a nanokapilldrisok ionterelésének vizsgalatdban elért ered-
ményeimet, ez utdbbi teszi ki az eredmények rész legnagyobb hanyadat.

2. lonterelés kapillarisokkal - irodalmi attekintés

2.1 El6zmények: lon-feliilet kélcs6nhatasok vizsgalata az ,,lireges”
atomok spektroszkdpiajaval

Az ionterelési jelenség felfedezéséhez az ion-feliilet kdlcsonhatdsok vizsgalata
vezetett. A kilencvenes években tébb laboratérium egylttm(ikodésével vizsgal-
tak néhany keV-es energiaju, erdsen toltott ionok (highly charged ion, HCI) szilard
anyagok fellletébe torténé becsapddasat [1].

A kis szogekben becsapddo, elektronjaitdl teljesen, vagy majdnem telje-
sen megfosztott ionok a felililethez kozeledve, abbdl elektronokat fognak be. A



befogas tébbnyire magasan gerjesztett allapotokba torténik. Azt tapasztaltak,
hogy atmenetileg beliil Gires ionok, s6t semleges atomok, ugynevezett , hollow
atom”-ok is kialakulhatnak [1]. Magyarul erre talan az lireges atom kifejezés
haszndlata a legelfogadhatdbb. Kilonleges tulajdonsdguk, hogy elektronjaik
tobbsége nagy fékvantumszdmu allapotban van, mig belsé elektronhéjaik nem,
vagy alig betoltottek. Ezek az atomok (ionok) igen magasan gerjesztett allapotu
objektumok, melyek életideje tipikusan néhany szaz femtoszekundumos (fs),
ugyanakkor néhany szdzalékuknal meglepéen nagy lehet, akar nanoszekundu-
mos (ns) nagysagrendd is [2]. Ez millidszorosa a dominans relaxacids csatorna, az
Auger folyamat tipikus életidejének.

Ezen atomok (ionok) keletkezése, legerjeszt6dése és elbomlasa bonyolult, tébb-
lépcs6s folyamatok Osszessége. A szcenarid a 2.1.1. dbrdn lathatd [3], ahol az
Ureges atomok a fellilet megkozelitésének szakaszaban formalédnak és kezde-
nek relaxaldédni. Ez 6nmagaban is igen 6sszetett folyamat. A rezonans elektron-
befogdsok az ion magasabb kvantumszamu héjaira torténnek. Az elektronok
tobbsége valamilyen Auger-folyamat sordn keril alacsonyabb energidju alla-
potba, ez elektronemisszidval jar, és Ujabb befogas kovetheti. A rontgenfolyamat
is jelen van, de nem tul nagy rendszamu l6vedékek esetén a sulya kisebb. A feli-
let elérésekor a l6vedék altalaban mar semleges, vagy kdzel semleges, de még
erdsen gerjesztett allapotban van, ennek tovabbi fejlédése azonban itt megsza-
kad.

A becsapdddas nemcsak a gerjesztett allapotok fejlédésének tovabbi megfigyelé-
sét teszi lehetetlenné. A becsapddassal bonyolult folyamatok sokasaga indul el.
Az akkor és azt kovet6 felllet alatti (itkozésekbdl kilépd részecskék szama altala-
ban jéval nagyobb, mint a kozelité szakasz relaxacids termékeinek (elektronok,
fotonok) hozama. Ha tehat a befogasokkal létrejott lireges atomok legerjeszts-
désének dinamikajat kivanjuk vizsgdlni, kozvetlenil a becsapddas elétt valahogy
szabad térbe kell juttatni 6ket, és csak a beldlik kilép6 részecskéket észlelni, a
becsapddas utaniintenziv részecske-emisszié hattere nélkil. Hosszu élettartamu
allapotok esetén ez az allapot elbomlasi id6pontjanak megfigyelését is lehetévé
teszi. Ismert ionsebesség esetén ez az id6 a szabad replilés Uthosszabdl hataroz-
haté meg a nyaldbiranyra merélegesen emittalt elektronok és fotonok detekta-
lasaval. Az elv hasonldé ahhoz, ahogy az Ugynevezett beam-foil spektroszképidaban
vizsgaltak a hosszu élettartamu gerjesztett iondllapotok bomlasat [4], de lreges
atomok esetén a megvaldsitds mddja nem volt nyilvdnvald. Egyetlen lépcsds
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2.1.1 dbra: Az lireges atomok keletkezésének és legerjesztédésének Gsszetett folyamata
[3]. A réntgenemisszid az dbrdn nem szerepel, de az iitkézés minden fdzisdban jelen van,
igaz az elektronemisszional tébbnyire kisebb intenzitdssal. A réviditések jelentése: KE (Az
ion kinetikus energidja dltal fedezett elektronemisszié); PE (Az ion potencidlis energidja
dltal fedezett elektronemisszio); Al (Autoionizdcid); AN (Auger-neutralizdacid); AD (Auger-
legerjesztddés)

fellilet élét elhagyd ionok szama tul kevés volt a mérésekhez. Az élek hatdsos
hosszat ugy novelték meg, hogy a nyaldb utjdba helyezendd anyagban kapillari-
sokat alakitottak ki. Amennyiben ugyanis a kapillarisok tengelye kozel parhuza-
mos a nyalab tengelyével, azt varhatjuk, hogy az ionok jelent6s része lireges
atomként, er6sen gerjesztett allapotban hagyja majd el a kapillarisok kimenetét,
és folytatja utjat.

Az elsé ilyen mérésekben Yamazaki és munkatdrsai [5] az lireges atomok |étre-
hozdasara szigetel6 anyagban kialakitott, néhany szaz nanométer atméréji kapil-
larisok sokasagat hasznaltak. Az altaluk hasznalt anyag aluminium-oxid volt, eb-
ben novesztéses technikaval allitottak elé a kapillarisokat [6]. A 16vedék lassu,
nagytéltési (9 keV/u, Ne%) ion volt. Annak érdekében, hogy a bejévé ionnyaldb
elektrosztatikusan ne toltse fel a minta (Al,Os) felliletét, folyamatosan egy izz6-
katédbdl szarmazo, kisenergiaju elektronokkal drasztottak el a felliletet. A kapil-
larisok kimeneti élei kozelében létrejové lreges atomok (-ionok) szama kis nya-
labatméré esetén is elegendd volt ahhoz, hogy szabad replilési fazisban, vakuum-
ban vizsgdljak azok bomlasat, tulajdonsagait, élettartamat.

Hasonl¢ kisérleteket fémekben (Ni és Au) kialakitott kapillarisokkal is vé-
geztek [1]. Ezek a mérések jobb statisztikajuak és zavard elektromos terektdl



mentesek voltak, alkalmasak arra, hogy a folyamatok részleteit is vizsgaljak a ki-
bocsatott elektronok, valamint a kisugarzott fény- és rontgen-sugarzas detekta-
ldsaval, mérésével. Az elmélet is fejl6dott. A kilonbozd szamitasok, szimuldciok
[7, 8, 9] j6 kozelitéssel visszaadtdk a kisérletileg mért adatokat.

A kétezres évek elején az lireges atomok (-ionok) kutatdsanak iranya
egyre inkabb a nagytoltésl ionoknak a szigetel6 fellletekkel torténd kélcsénha-
tdsainak vizsgalata felé fordult. llyen, kapillarisokat tartalmazé mintdk vizsgalata
kozben fedezték fel az ionterel6dés jelenségét.

2.2 Az ionterel6dés felfedezése, kutatasi iranyok

Az els6 kozlemény, mely nanoméretd szigeteld kapillarisok kdtegein at-
haladd nagytoltésl ionok terel6désérdl adott szamot, egy konferencia-el6adas
volt, Stolterfoht-tdl és munkatarsaitdl [10]. A kapillarisokat tartalmazé mintat
egy kereskedelemben is kaphatd sz(ir6félia elGallitdsanak mddszerével készitet-
ték, nagy energidju nehézionok nyomainak maratasaval.

Mar az els6 mérésekben tapasztaltdk, hogy a nyaldbirdnyhoz képest
megdontott folidk akkor is atengedték az ionokat, amikor ez geometriailag nem
lett volna lehetséges. Ez a kisérlet még nem szolgaltatott megbizhatd eredményt,
de az eredményekbdl levont kbvetkeztetés, nevezetesen, hogy az ionok terel6d-
nek, mar helyes volt. Az ezt kovetd szisztematikus munkardl Stolterfoht és mun-
katdrsai egy 2002-ben megjelent Physical Review Letters kozleményben [11] sza-
moltak be, amelyben mar értelmezést is adtak eredményeikhez. Ebben a kozle-
ményben a szerz6k megmutattdk, hogy a kapillarisokba bejutd ionok donté tébb-
sége er6sen megdontott kapillaris mintdk esetén is eredeti toltésallapotdban,
eredeti energidjat megdrizve haladt at a kapillarison. Ez azért volt meglepé ered-
mény, mert ismert tény volt, hogy egy nagytoltésdion a felllettel kdlcsdonhatasba
lépve, onnan a lehetd leghamarabb igyekszik a semlegesitédéshez elegendé
elektront felvenni. Megmutattak tovabbad, hogy a jelenség 6nszervez6dé médon
jon létre.
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2.2.1 dbra: A PET mintdban 1évé kapilldrisokon dtvitt Ne” ionok szégeloszldsa. A kapillg-
risok délésszigét jelezték az abrakon. A pontok a kisérletileg mért értékeket, a folytonos
vonalak pedig Gauss-fliggvény illesztéseket reprezentdlnak. A 0°-kériili keskeny cstcsokat
eziist bevonatu kapilldrisokon mérték [11].
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2.2.2 Gbra: A Ne% jonok téltésdllapot szerinti eloszldsa, miutdn a Ne’* ionok dthaladtak
a PET kapilldrisokon. A kiilénb6z6 csucsokndl megadtdk, hogy mely téltésdllapotoknak
felelnek meg. Ezeket a méréseket két kiilonb6z6 dblésszognél W=0°¢és W=5°végezték [11].

A 2.2.1 4bran lathato a leglényegesebb eredményiik. A megfigyelési és
délési szogeket ennek megértéséhez, vagyis a mérési geometriat a 2.2.2. dbra
felsd része mutatja. A mért ionintenzitast a megfigyelési szog fliggvényében tiin-
tették fel. Ezeket az intenzitas-eloszlasokat, amit atviteli profilnak neveziink, a
kapillaris minta tobb délésszogénél (a minta szoghelyzete a nyalabiranyhoz ké-
pest) is felvették. Ezek a d6lésszogek vannak jellve a gorbék tetejénél.



A minta polietilén-tereftalat (PET) anyagu fdlia volt, amiben a kapillariso-
kat ugy alakitottak ki, hogy a féliat nagyenergiaju ionokkal (1 GeV Xe) sugaroztak
be, majd az ionnyomokat NaOH oldatban kémiailag marattdk. A maratassal
100 nm atmérdgjd, a folia felliletére meréleges kapillarisokat hoztak |étre. Aminta
vastagsaga, igy a kapillarisok hossza 10 um volt. A hosszlusag és atmérd alapjan
kiszamolhatd, hogy az ionok mar ~0,5°-t6l nagyobb d6lésszog esetében nem tud-
nak egyenes vonal mentén athaladni a kapillarisokon. Ezt ezlsttel bevont kapil-
larisokkal kapott keskeny csucs jelzi, fém falak esetén ugyanis nem alakulhat ki
ionterelés, csak az egyenes vonalban, szabadon mozgd ionok juthatnak at. Lé-
nyeges jellemzéje az ionterelésnek, hogy az atviteli profilok maximuma minden
esetben a beallitott d6lésszogh6z nagyon kozel esett. Ebbdl arra kovetkeztettek,
hogy az ionok tobbsége a tengellyel parhuzamosan ment at a kapillarisokon. Je-
lentGs atvitelt figyeltek meg még a nagy, 10°-ot meghaladd délésszogek eseté-
ben is. Ugyanakkor az is kideriilt, hogy az atjutd ionok joval szélesebb szdgtarto-
manyban lépnek ki, mint a fém kapillarisokbdl, tehat a kimenet kdzelében féku-
szaldsi effektusok Iépnek fel. Ezek a megfigyelések voltak a kapillarisok iontere-
|ésére vonatkozd kutatasok kiinduldpontjai.

A 2.2.2 abran a kapillarisokon atjutott 3 keV-es Ne% ionok toltésallapot
szerinti eloszldsa lathatd. Az alacsonyabb t6ltésallapotokat a kapillaris falaval 1ét-
rejott toltéscserél6 kolcsonhatdsok alakitottak ki. A spektrumokat 0° és 5° d6-
lésszognél vették fel, a megfigyelési szoget a d6lési szoggel egyenlre allitva (0 =
Y). Ay = 0°-nal, a PET mintan athaladt ionok toltésallapot spektruma hasonld
ahhoz, amit fémben (Ni) kialakitott kapillarisokon keresztllhaladt ionoknal fi-
gyeltek meg korabban [12]. Lathatd, hogy az atvitt ionok domindns toltésallapota
7+, mig a tovabbi toltésallapotok intenzitdsa 1 % alatti. Hasonlé eredményeket
kaptak késébb, polikarbonat (PC) mintakban kialakitott kapillarisok esetében is
[13].

A kapillarisokat 5°-al megdéntve, azt tapasztaltdk, hogy a toltésallapot-
eloszlds alig valtozott. Az eredeti 7+ toltésallapot maradt a dominans, a tovabbi
toltésallapotoknak ekkor sem volt jelent8s szerepe. Az ionok tehat akkor sem ko-
zelitették meg a kapilldrisok falat néhany nm-nél jobban, amikor iranyt kellett
valtoztatniuk.
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2.2.3 dbra: Az gtvitt Ne7+ intenzitdsdnak idéfejlédése. Az dbra a nyaldbirdnyhoz képest
10 fokban megdéntétt PET kapilldrisok fel- és letdlt6dési jelenségét mutatja be. A 10 per-
ces feltéltési szakasz utdn a nyaldabot kikapcsoltdk és csak révid tesztimpulzusokkal min-
tavételezték az dtvitel id6beli cs6kkenését [11].

Ebben az elsé§ munkdban [11] is vizsgaltak mar, hogyan fejl6dik az ionatvitel az
eltelt id6vel. Ezt a 2.2.3 dbra mutatja. Az atvitel nullardl indult, és rovid, korilbe-
|Gl 10 perces feltoltésiidd alatt elérte az egyensulyi allapotot. Ezt kovetden a nya-
Idbot kikapcsoltdk és csak rovid tesztimpulzusokkal monitoroztak az atviteli tu-
lajdonsag alakuldasanak id6beli fejlédést. Azaz, révid impulzusokkal vizsgaltak,
hogy a feltdltés megsziintetése utdn mekkora atviteli intenzitas mérhetd. Azt ta-
pasztaltdk, hogy az id6 muldsaval az atvitt ionok szama ugyan csokkent, de még
ordakkal a felt6lt6 nyalab kikapcsoldsa utan is volt mérhetd atvitt intenzitas. A ta-
pasztalt id6fliggést egy egyszer(, linearis differencialegyenlet analég megoldasa-
val kozelitették.

Stolterfoht és munkatarsai az ionterelést olyan 6nszervezddé folyamat-
ként értelmezték, melyet a kapillarisok belsé falan, a besugarzé ionok altal lera-
kott toltés hatdroz meg. Amikor a kapilldris tengelye a nyaldb iranyaval valamek-
kora szoget zar be, akkor a kapillaris bejaratanal az ionok egy toltott foltot hoznak
|étre. A bejdrat kozelében kialakulé folt addig névekszik, mig az altala lIétrehozott
elektromos mez6 elegendden nagy lesz ahhoz, hogy az ionokat a kapillaris ten-
gelyének iranyaba téritse. Ekkor a toltéslerakas ebbe a foltba olyan mértékre
csokken, ami kiegyensulyozza a kapillaris anyaganak vezet6képessége miatti tol-
téselfolyast, és a toltésfolt (valamint annak eltérité tere) stabilizaladik, igy alakul
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ki az allandé atvitel. Vagyis a beesd ionok sajat maguk alakitjak ki a tobbi iont a
kapillaris kimenete felé terel6 elektromos mez6t.

A fentebb vazolt els6 munkaban az ionterelés szamos lényeges vondasat
feltartak. A kozlemény nagy érdeklGdést valtott ki, és tobb kutatdcsoport is vizs-
galni kezdte a jelenségkort. Stolterfoht csoportjanak tovabbi szisztematikus ku-
tatasaiban kezdetben szintén PET céltargyak szerepeltek [14-32]. Mas laborato-
riumokban a PET mellett tovdbbi anyagokbdl készilt kapillaris mintakat is vizs-
galtak, mint példaul a szilicium-dioxid (SiO,) [33-35], aluminium-oxid (Al,O3) [36-
43], vagy a polikarbonat (PC) [44-46], illetve csillam [47, 48]. Ezekben rendre
egyenes kapillarisokat alakitottak ki. Hamarosan vizsgalni kezdték a puha anya-
gokbdl kialakitott, hajlitott kapillarisokat is [49]. Megfigyelték az ionok terel6dé-
sét sik Gveglapok kozott [50-54], valamint egyedi kapillarisokban is [55-61]. Ezek-
nek tdbb fajtajat is vizsgaltak, tobb mérettartomdanyban. Altaldban tvegbdl ké-
szlilnek, van egyenes, melynek az atmérdgje allando, kupos, illetve hizassal ké-
szllt, tolcséres alaku is. Az utdbbi mar gyakorlati alkalmazast is nyert: az altala
szolgdltatott néhany mikronos atmérdjd protonnyaldbbal é16 sejtek részeit lehet
szelektiven besugarozni, és a sugarzas hatasat kovetni [62].

A kisérleti eredmények gyarapoddasa mellett gyorsan kialakult a jelenség-
kor elméleti vizsgalata is. A Bécsi M(iszaki Egyetem kutatdcsoportja részletes szi-
mulacidkat dolgozott ki az ionterelési mechanizmus modellezésére [63-69]. Ezek-
ben a munkdkban a feliiletbe csapddott toltések mozgasat diffuzids, véletlen-
szer(, termikus mozgasnak tekintették. A szimuldcidk masik valtozatat N. Stol-
terfoht dolgozta ki, itt a felliletre lerakott t6ltések a kialakult elektromos tér altal
vezérelt médon mozognak, sodrédnak [70-74].

A lassu, nagytoltésl ionok mellett egyéb részecskék terel6dését is rész-
letesen tanulmanyoztak. Elektronok terel6dését vizsgaltak Al,Os [75-77] és PET
[78-84] kapillariskotegekben is. Vizsgaltak az elektronok mozgasat egyedi, egye-
nes és kipos geometridju SiO, és mas lveg [85-95] kapillarisokban is. Az egysze-
resen toltott negativ ionoknal terel6dést nem tapasztaltak [96-100].

A terelés jelenségét vizsgdltdk MeV-es, nagyenergidju, protonokkal és
kénnyl ionokkal is [101-107]. Nagyenergiaju ionok terelését vizsgaltak egyedi,
kupos és tolcsérszer( kapillaris céltargyakon is [108-116], ezek kérébe esik a fen-
tebb emlitett sejtbesugdrzasi technika kidolgozasa [62]. Probalkozasok torténtek
kiilonboz6 egzotikus részecskék, miionok [117, 118] és a pozitronok [119, 120]
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terelésére is, ahol els6sorban az egzotikus részecskék nyaldbjainak sdritését sze-
rették volna elérni, tudomasom szerint eddig gyakorlati eredmény nélkil. A tol-
tott részecskék szigeteld kapillarisokkal valé terelésében elért eredményeket két
nemrég megjelent attekint6 cikk is 6sszefoglalja [121, 122].

A jelen dolgozatban csak olyan munkak szerepelnek, melyekben keV-es
energiaju, pozitiv ion I6vedékeket tereliink kapillaris-kotegek segitségével. A to-
vabbiakban az irodalmi attekintésben is erre a teriletre koncentradlok, a masfajta
|6vedékekkel és egyedi kapillarisokkal kapcsolatos munkak ismertetésére nem
térek ki.

2.3 A terelés altalanos jellemzoi

Az ionok terel6dése a kapillarisokban dnszervez6dé mddon jon létre. A
jelenséget a kapillarisok belsé falanak elektromos felt6lt6dése hozza létre. A ka-
pillarisba néhany fokos szogben beérkezd ionok belelitkoznek a kapillaris faldba,
ahol kezdetben leadjak az 6sszes toltésiiket, semlegesit6dnek [123-125]. A nagy-
toltésl ionok a fellletbél elektronokat vesznek fel. Egy elektron kiszakitasakor a
fellleten pozitiv toltés( elektronhidny (lyuk) keletkezik. Nagytoltésl ionok ese-
tén a keletkezd lyukak gyors folyamatban elrendezddnek egy kis (néhany nm-es
méret) toltésfoltban [63]. Ennek a kis foltnak az elektromos tere kissé mddo-
sitja a kovetkez6 ion palyajat, amely igy a kapillaris bejaratatél némileg tavolabb
Utkozik a falba, és ott adja le tdltését. igy fokozatosan kialakul egy nagyobb tél-
tésfolt, amelynek egyre nagyobb tere van. Amikor ez az ionokra nézve taszitd
elektromos tér elér egy kritikus értéket, akkor a kévetkezé ion mar nem fog a
kapillaris faldba (itkézni, hanem eltéril a kapillaris tengelyének iranyaba.

A terelési jelenség fontos tulajdonsaga, hogy az eltéritett ionok még ak-
kor sem keriilnek kozel a kapillaris faldhoz, ha a kapilldris tengelye néhany fokkal
dél a bejovs ionnyaldb irdnyahoz képest. A toltott folt tere olyan erds, hogy ami-
kor az ion a lehet6 legkdzelebb keril a felllethez, a tavolsag koztiik még akkor is
sokkal nagyobb, mint a toltéscseréhez sziikséges kritikus (5-10 A) tavolsag a fal
és azion kozt. Ezt a kritikus tavolsagot Burgdorfer és munkatarsai hatdroztdk meg
[126] az altaluk kifejlesztett over-the-barrier modell segitségével. A kritikus ta-
volsagon kivil a toltéscsere tiltott folyamat, ezért az ionok megdrzik eredeti tol-
tésdllapotukat, ahogyan azt a kisérleti eredmények is mutatjak.

Monte-Carlo szimulacidk [63, 64] egyértelmlien megmutattak, hogy a
legtdbb toltés a bejarat kozelében kialakuld toltésfoltban rakddik le. Valéjaban
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2.3.1 dbra: A kapilldrisok ionterelésének kialakuldsa. Az dbra (a) része a dinamikus sza-
kaszt mutatja, amikor az ionok dtvitele mdsodlagos téltésfoltok kialakuldsdval megy
végbe. Az dbra (b) részén az egyensulyi dllapot bedllta utdni szakaszra jellemzé téltésel-
oszlds ldthatd. Ekkor a bejdrati téltésfolt szabja meg az iondtvitelt, a mdsodlagos téltés-
foltok szerepe lecsékken.

ez a bejarati folt tul is toltédhet. A kialakuld elektromos tér olyan nagy lesz, hogy
az ionokat nem a kapillaris tengelyének irdnydba, hanem azon is tul tériti. Ha ez
bekovetkezik, akkor az ionok egy része a kapillaris szemkozti faldba csapodik. igy
atmenetileg egy masodik, gyengébben toltott folt alakulhat ki a kapillaris belse-
jében. Ha ez a masodik folt toltédik tal, akkor egy harmadik toltott folt keletkez-
het, és igy tovabb. Ezek az ideiglenes foltok a terelés létrejottének dinamikai fa-
zisdban jatszhatnak lényeges szerepet (2.3.1 dbra). A t6ltott foltok kialakuldsanak
dinamikdja vezérli az ionok terelésének dinamikajat is.

Az id6 muldsdval az 6nszervez6dd toltéslerakddas és vesztés gyengiti a bejarati
foltot, igy a kapillaris ellenkez faldba csapddé ionok széama csdkken. igy a tere-
|ési folyamat elér egy aszimptotikus, egyensulyi dllapotot. Ebben az allapotban a
masodlagos toltott foltok elveszitik jelentGségliket és az ionok atvitele stabiliza-
l6dik. A kapillaris belsejében egy kisebb t6ltott folt maradhat, ami a kapillaris
tengelyének mentén iranyitja az ionokat. Ezért az ionok tulnyomo része a kapil-
laris tengelye mentén Iép ki, ahogyan azt a kisérletekben is megfigyelhetjik
[122].

Tekintslik at az eltérités szogét meghatarozo alapvet6é mennyiségeket. Eleinte,
mikor a bejdrati toltésfolt kialakulasa kezd6dik, a kapillarisban kialakulé elektro-
mos mez8 nagyon gyenge, igy az ionok palyaja gyakorlatilag egyenes. Ekkor a
toltésfolt hossza zy.

d

= 2.3.1
tan W ( )

Zy

ahol d a kapillaris atmérgje.
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A toltéslerakddas ndvekedésével a térerGsség y iranyu Ey(r) komponense
jelent6ssé valik, ahol r=(x,y,z) az ionpalya aktudlis pontja. Ha

%=f%U@DW (2.3.2)
az elektromos mez6 E, komponensének az integralja a beesd ion palyajanak men-

tén, akkor a dt = dz/v kozelitéssel az ion eltériilési szoge 6 [30,72]:

qU.
2T,

sinf = (2.3.3)

Itt g a lovedék toltése, T, pedig a kinetikus energidja.

Gyakorlatilag a (2.3.3) egyenlet akkor ad lényeges informacidt, ha az E,
térkomponens allandénak tekinthetd az x-y sikban. Ekkor E,,(r(z2)) = E, (2), és
igy a palyaintegrdl a ,,z” koordinata szerinti egyszer( integraldssa egyszer(sodik.
Megjegyzendd, hogy az U. mennyiség potencidl dimenzidju.

A legegyszer(ibb kozelitésben feltételezziik, hogy az E, komponens valto-
zasa a bejarati toltésfolt mentén z iranyban meglehet6sen kicsi. Ebben az eset-
ben az effektiv ,potencialt” dgy irhatjuk:

U, ~ E,l, (2.3.4)

ahol Ey a bejarati toltésfolt I, hossza folott atlagolt térkomponens. Ezért a 2.3.3-
es egyenletet atirhatjuk:

qEy L,

(2.3.5)
2T,

sinf =

A (2.3.5) formula a legegyszertibb, ,homogén bemeneti toltésfolt” kdzelitést rep-
rezentalja. A terelés ebben a kozelitésben akkor effektiv, amikor az eltérités
szoge megegyezik a d6lésszoggel, azaz 8 = W. Ebben az esetben az optimalis te-
rel6 mez6 a 2.3.5-0s egyenletbdl hatarozhaté meg.

A 2.2.1 abrdn az atviteli profilok intenzitdsa a kétszeresen differencidlis
ion hozamnak dY (8, ¢)/dQ) felel meg, ahol 8 és ¢ a bejové nyalabhoz képesti
horizontalis és vertikalis szogeltérés. Ebben az dbraban 6 a megfigyelési szog, mig
¢ = 0 ebben a kisérletben rogzitett volt, azaz a mintara merélegesen esett a
nyaldb. A kisérletileg meghatarozott atviteli profilokat Gauss-szerU fliggvénnyel
illeszthetjuk [122]:
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dvy(6,¢) Yyexp <_ sin? a) (2.3.6)
— 10 ) ..

dQ sin? a;

ahol az Yy = dY/dQ a = 0°-nal mért hozam és az atviteli profil a; szélessége
illesztett paraméterként kezelhet

6. Ahogy a 2.2.1 abra is mutatja, a kisérletileg mért atviteli profilok mind jél il-
leszthetSk Gauss fliggvényekkel. Az ionok kilépési szogét (o = — 8) a kapilla-
ris tengelyéhez viszonyitva mérték, mig a d6lésszég W a bejové nyaldbhoz képest
volt definidlva. Az atviteli profilok o félértékszélessége (FWHM) az alabbi egyen-
letb6l hatdrozhatd meg [122]:

sing, = 2VIn 2 sina, (2.3.7)

Az atvitt ionok Y () teljes hozama a dY (6, ¢)/dQ a 6 és ¢ szerinti integralasa-
val kaphaté meg. Gauss fliggvények esetén ez analitikus eredményt ad:

T
41n?2

Y) = Yo0:04 (2.3.8)

ahol a o a félértékszélesség ¢ irdnyban. Az tviteli hatésfok f(¥) =Y () /Yn
pedig a bejovs és az atvitt ionintenzitdasok hanyadosa.

A 2.3.8-as egyenlet azt mutatja, hogy a teljes hozam Y (1) arényos a pro-
fil maximumaval Yy, ha gg és o, szélességek nem valtoznak. Ezért a 2.2.1-es db-
ran a profil maximumok értékei az atvitel d6lésszogtdl valo fliiggését adjak. Ezek
szinte tokéletesen illeszthetdk egy Ujabb Gauss fiiggvénnyel. igy az atvitel szog-
flggését felirhatjuk az egyszer( [127, 128]:

.2
St w) (2.3.9)

sin? i,

alakban, ahol fy < 1 a1y = 0° d6lésszognél atvitt ionhanyad. A késGbbi mérések

f@) = foexp <—

azt mutattak, hogy a formula igen széles korben alkalmazhatd, a kapillaris-minta
nil. Ezért a benne szerepl8 karakterisztikus 1. mennyiséget fontos kisérleti pa-
raméternek tekintjlik és a terel6képesség szogének neveziink. Azt mutatja, hogy
milyen dGlésszognél esik az atvitt intenzitds e-ed részére a nulla fokban pozicio-
nalt minta atviteléhez képest.
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2.4 Kisérleti modszerek

e

2.4.1 Kapillaris mintak elGallitasa

A kilonbo6z6 laboratériumokban a kapilldarisminta-készités sokféle valtozatat al-
kalmaztdk. Egyenes kapillarisokat gyakran nagyenergias ionok altal polimer
membranban hagyott nyomok maratasaval allitanak el8. Az els6 iontereléses ta-
nulmanyokban [11] polietilén-tereftaldtot (PET) hasznaltak. A félia vastagsaga
10 um volt, amit el6z6leg 100 MeV-es Xe ionokkal sugaroztak be a dubnai Flerov
Intézetben. A besugdrzas utan a féliat 6N NaOH oldatban marattak, amivel min-
den ionnyomot hengeres kapillarissa alakitottak. A maratds id6tartamaval szaba-
lyoztak a kapillarisok atmérgjét az 50-300 nm tartomanyban. Kiegészit6 mérések
azt mutattak [129], hogy a kapillarisok tengelyének egy relativan nagy, FWHM
1,5° sz0gszdrasa volt. Ezt a szogszérast az ionnyomok létrehozasara haszndlt Xe
ionok Rutherford-széréddsa okozta.

A kisérletek szempontjabdl el6nydsebb volt olyan kapillarisokat hasz-
nalni, amelyek tengelyei sokkal kisebb sz6gszdrdsuak, jo kozelitéssel parhuzamo-
sak. 2005 utan a PET fdlidban kialakitott kapillarisok parhuzamossagan ugy sike-
rilt javitani, hogy a nyomokat létrehozé ionok energidjat jelent§sen megnovel-
ték [129, 130]. A Flerov Intézetben a kapillarisokat jobb, mint 0,2° FWHM szog-
szdrdssal tudtak késziteni ugy, hogy |6vedékként 250 MeV-es Kr ionokat hasznal-
tak. A 2.4.1.1 abra egy pasztazé elektronmikroszkép (SEM) altal készitett képe-
ken mutatja a kapillarisok bejaratat és azok teriileti eloszlasat. A bal oldali képen
a kapilldrisokat 1x10%ion/cm? részecskedrammal, mig a jobb oldali képen
4x10° ion/cm? részecskedrammal sugdroztak be.

2.4.1.1 dbra: PET foliaban kialakitott kapilldrisok elektronmikroszkdpos felvételei. A bal
oldalon a kapilldrisok stirlisége 10% cm™ a kapilldrisok dtméréje 200 nm. Ezt nagy s(iri-
ségii mintdnak tekintjiik. Az dbra jobb oldaldn a kapilldrisok stirlisége 5,1x10° cm™, a ka-
pillarisok atmérdje 170 nm, ez egy kis siirliségli minta felvétele [131].
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2.4.1.2 dbra: A bal oldalon SiO:2 kapilldrisok feliilnézeti képe. A kapilldrisok dtmérdje
200 nm, az oxid réteg 100 nm vastagsdgu [132]. A jobb oldalon aluminiumbdl elektrokeé-
miai oxiddcidval elddllitott Al203 kapilldrisok elektronmikroszkdpos felvétele [28].

Az ionnyaldb véletlenszer( természete miatt a kapillaris bejaratok statisztikusan
oszlanak el a minta egész felliletén. A nagyobb kapillaris strlség( mintan el&for-
dulnak atfedd kapillaris bejaratok, mig az alacsonyabb s(ir(iségl minta esetében
ilyet nem latunk.

M3s eljardst hasznaltak ahhoz, hogy SiO.-ben alakitsanak ki kapillarisokat
(2.4.1.2 abra) [132]. Ezeket derékszogl elrendezésben, elektrokémiailag ma-
rattak N-tipusu sziliciumba (fajlagos ellenallas ~1Q cm). A kezdeti mintazat létre-
hozdsahoz a szilicium fellileten éles konturu godrocskéket alakitanak ki, amit az-
tdn KOH-val maratnak tovabb. Ezutan a kapillarisok belsé felliletén oxidalassal
hoznak Iétre egy 100 nm vastagsagu SiO; réteget. igy a kapillarisok belsd feliile-
teit nagyon jo szigetel6 anyag boritja, amely lehetévé teszi az ionok terel6dését.

A SiO; kapillarisok parhuzamossaga 6sszemérhet6 a PET kapillarisokéval. A SiO,
kapillarisok egyedi tulajdonsaga a vékony (100 nm) oxid réteg, ez kiloniti el a
kapillaris falat a vezetd sziliciumtdl, ami viszont foldpotencidlon van. Kovetkezés-
képpen a belsé kapillaris falra lerakott toltések elvandorlasa a tombi anyagba re-
lative nagy lehet.

A 2.4.1.2 abran olyan kapillaris kotegekre is [athatunk példat, amelynek
anyaga Al,0; (alumina). A nanopdrusos aluminium oxidot elektrokémiai oxidaci-
dval dllitottak el6 aluminium lemezbdl [36, 37, 133, 134, 135]. Egy 6nrendezd
folyamat révén az oxid szorosan illeszkedd nanokapillarisokat hoz |étre hexago-
nalis szerkezetben. A nanokapillarisok geometriai paraméterei konnyedén beadl-
lithatdk, ami a lehetséges alkalmazasok szempontjabdl is nagyon elényds. Az b-
ran lathato kapillarisok atmérdje 280 nm, a hosszuk 15 um, mig a pdrusok kozotti
tavolsag ~450 nm.



18

A minta el6- és hatlapjara aranyréteget parologtatnak, vagy porlaszta-
nak, hogy elkeriljék a minta fellileteinek makroszkopikus feltoltését. Sajat min-
tdinknal a porlasztdst négy iranybdl, 30°-0s szogben végeztik, igy alakitva ki egy
~20 nm vastagsagu réteget.

A kapillaris kotegek egyik fontos tulajdonsaga a parhuzamossaguk mér-
téke. A kapillaris-tengelyek szogszérasanak meghatdrozasdra nagyenergiaju io-
nok atvitelét hasznaljak, ezeknél a d6lésszogtél fliggt terelési effektus elhanya-
golhatd [133]. Ez a mérési eljards altalaban egy Gauss-szer(i gorbét eredményez,
amelynek a szélessége aranyos a kapillaris tengelyek sz0gszorasaval.

Az itt felsorolt mintakon kivil mas tipusu kapillarisokat is vizsgaltak. Ke-
reskedelmiforgalomban elérhet6 PC kapillarisokat vizsgaltak az Atomkiban, Deb-
recenben [46, 107]. Darmstadtban a GSI Helmholzzentrumban szdmos nagy par-
huzamossdgu mintat allitottak elé PET és polikarbonat (PC) anyagban. Ehhez
2,2 GeV-es arany ionokat hasznaltak [30, 32]. Ezeket a mintakat biztositottak to-
vabbi laboroknak is, ahol szintén a terelési jelenséget vizsgaltak. Tovabba derék-
sz0gl négyszog alaku és rombikus kapillarisokat is el6allitott a GSI csoport musz-
kovit csillamlemezben [47, 48].

2.4.2 Mérési elrendezések

Az iontereléses kisérletekben az ionforras és az ionnyalab-vezeté rend-
szer egy olyan kisérleti kamrahoz csatlakozik, amelyben a kapillaris-minta gonio-
méterre van felszerelve, és a detektor-rendszer is elforgathatd az titkdzési zéna
korul. Az atvitt ionok detektdlasara gyakran elektrosztatikus analizatorokat hasz-
nalnak, amelyek az ion energidjanak és toltésallapotanak hanyadosat mérik.

A 2.4.2.1 3bran az a mér6kamra lathatd, amelyben az elsé ionterelési ki-
sérleteket végezték [11]. Az elrendezés tipikusnak tekinthetd. Ezt a berlini HMI
intézet lonenstrahl Laboratory-jaban allitottak 6ssze egy 14,5 GHz-es Elektron
Ciklotronrezonancias (ECR) ionforras nyaldbjan hasznalt ultranagy-vdkuum kam-
raban, amelyben a hattérnyomas 102° mbar volt [128]. A céltargy-folidkat egy
kor alaku keretre feszitették ki, amit egy nagy precizitadsu goniométerre szereltek
fel. Ez lehet6vé tette, hogy a céltargy-féliat a nyalabirdnyhoz képest megdontsék,
illetve két irdnyban mozgassak. A 0,01-1 nA kdzott valtozo dramerd@sségli ionnya-
lab 1,2 mm atmérére volt kollimalva.
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2.4.2.1 dbra: A nano-kapillarisok

[ ionterelésének vizsgdlatdra hasz-

E—— ﬁ ndlt tipikus mérési elrendezés se-
— e matikus vdzlata [122]. A balrdl be-

Lens o 1épé lassu, nagytéltési ionnyald-
——T= | lonBeam_ _ R \.N%t""s bot a lencserendszer fokuszdlja és
il _ ‘; a goniométerre felszerelt cél-
[E: — Tar’ge-{/ H | = tdrgyra irdnyitja. Az dtvitt ionokat
Capfioies ﬁ o e elektrosztatikus analizétorral

| = Detector chember  elemzik. A spektrométer a kamra

[E: "‘ Q:' tengelye mentén kérbe forgat-
MF/ e hatd. Ha a spektrométer hdtlap-

| e T jan nyilds van, akkor egy mdsik

detektorral a semlegesitédoétt ré-

To Pump ‘
| szecskék is detektdlhatok.

A nyaldb széttartdsa +0,25° volt. Az ionokat elektrosztatikus analizator segitség-
ével mérték. A spektrométer a kamra kdzéppontjdban rogzitett céltargy korl
forgathato volt.

Ha elektrosztatikus analizatort hasznalunk, akkor a részecskék emisszios
sz0gét csak egy dimenzidban tudjuk mérni. Tobb kisérleteket végeztek ugy is,
hogy kétdimenzids helyzet-érzékeny detektort (PSD) hasznaltak, ami a kisugarzas
sz0gét két dimenzidban méri [38, 42]. llyen berendezéssel végeztiik sajat méré-
seinket is. Ugyanakkor kétdimenzids detektalasnal nincs pontos informacié a ré-
szecske energiajarol. A terelt lassu ionok eredeti energidjukat megdrzik, igy nem
szlikséges energia szerinti analizalast végezni. Ugyanakkor hasznos az ionok tol-
tésdllapotat megadllapitani, ami a detektalds el6tti elektrosztatikus eltéritéssel
megoldhatd.
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2.5 Kisérleti eredmények

2.5.1 Toltésallapot eloszlas meghatarozasa

A 2.2.2 abra téltésallapot eloszldsa rogzitett megfigyelési szogeknél lett felvéve.
Valdjaban az atvitel nagysagat az is befolydsolja, hogy az atviteli profil szélessége
valtozik a toltésallapottal [127]. A 2.5.1.1 dbra mutatja a gr =1-6 kozotti végsé
toltésallapotokhoz tartozd csucsok szélességét nulla fokos délésszognél. Lathato,
hogy a szbgeloszlas szélessége novekszik a gf végsd toltésallapottal. Ez azt su-
gallja, hogy a toltéscsere a kapillaris kijarata el6tt torténik, az ottani foku-
szalo/defdkuszalo tér a kimend toltésallapottal ardanyosan szélesiti a nyalabot.

Hasonl6 eloszlasok adddtak 7 keV-es Ne’* ionokkal bombézott SiO; cél-
targy esetén is [33]. Kanai és munkatarsai [26] szintén elvégezték a PET kapillari-
sokat besugarzo 3 keV-es Ne”* ionok téltésallapot analizisét ugy, hogy kétdimen-
zids helyzetérzékeny detektort (PSD) hasznaltak. A PSD el6tt egy elektrosztatikus
eltérité lemezpart helyeztek el, ami az atvitt ionok téltésallapotait szétvalogatta.
toltés fliggvényében mérték. A Qq toltés alkalmas mennyiség arra, hogy az atvitt
ionok intenzitasanak id6beli fejlédését vizsgaljuk. A 2.5.1.2 dbran nyilak jelzik a
semlegesit8détt Ne® atomok és Ne’ ionok vart helyzetét. A besugarzas kezde-
tén, egy gyenge semleges Ne® csucs figyelhet6 meg az dbra ,A” részén, mig a Ne”*
csucs gyorsan novekszik a Qq toltés ndvekedésével. Az egyensulyi dllapot elérése
utan a 0-7+ toltésallapot kozotti kevés ion is megfigyelhetd, habar ezek nem el-
kiilonithet6k, mert a detektor felolddasa nem elég jo.

Juhdsz és munkatérsai [125] 3 keV-es Ar’* ionokkal bombdaztak PET cél-
targyat. Az egyensulyi allapot beallta utani allapotot mutatja a 2.5.1.3 abra.

3keVNe™ on PET[ ' '
1o v=0 y
=
é 2.5.1.1 dbra: A Ne ijonok szdgeloszldsa a
g 43 g=6-os téltésdllapotig. A gérbéket csucsban
g osl. | Osszenormadltdk, hogy a hasonlésdgok és kii-
2 I6nbségek jobban ldtszodjanak. A vizsgdlat
W=0° dblésszégnél tértént. A folytonos vona-
lak Gauss-illesztéseket szemléltetnek [127].
T NI

Observation Angle (deg)
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2.5.1.2 dbra: Az atvitt Ne ionok idéfejlédésének kétdimenzids képe kiilbnb6z4 integrdlt
Qu téltéseknél. A besugdrzé ionnyaldb 3 keV Ne”* volt. Az dbra (A) részén Q4=0-5 nC, (B)
részén Qu= 20-25 nC, (C) részén pedig Qu4=80-85 nC lerakddott téltés utdni dllapotot ldt-
juk [26].

0 5 10 15 20
10ET T T T L P
s 2.5.1.3 dbra: Micro-Channel Plate (MCP) de-
sk ‘ 15 tektorral mért kétdimenziés iondtviteli profil
& s Tadie ] PET kapilldrisokndl. A kiilénb6zé téltésdllapo-
g of el 4 ‘ Jo  tokat horizontdlis elektrosztatikus térrel vd-
< o 'xﬁ'“ 4 7 ] lasztottdk szét. A semleges részecskék foltjabol
s Ar s megdllapithatd, hogy a kapillarisok délésszége
W=5,5°, Az ionok ettél jobbra tolédnak el a sze-
b et pardl6 tér hatdsdra [125].
0 5 10 15 20
0, (degree)

Esetiikben is az eredeti Ar’* toltésallapot volt a dominans. A semlegesit8détt ato-
mok hanyada néhany szazaléknyi jarulékot adott. Hasonldan a 2.5.1.2-es abran
latottakhoz, az egyéb toltésallapotok itt is olyan elenyész6ek voltak, hogy nem
lehetett megfigyelni azokat.

2.5.2 A kapillarisok tolt6désének és Kisiilésének vizsgalata

Ahhoz, hogy az ionatvitel id6beli fejlédését tanulmanyozzuk, a jellemzé mennyi-
ségeket az id6 figgvényeként kell kezelniink. Az id6 helyett tébbnyire a kapillaris
felliletére érkez6 integralt toltést

Qq = Ipt (2.5.2.1)

tekintik fliggetlen valtozénak, ahol az |, a I6vedék-nyaldb drama. Ebben az eset-
ben az eredmények lényegében fliggetlenek a beérkezé ionaram fluktuaciditdl.
Természetesen ez csak kozelit6leg igaz, de ha a nyalabdram ingadozasa nem
drasztikus, ez a kozelités jonak mondhata.
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LABAANARARS RAREE RARRE R —
05_Beam Beam off + short pulses 3 keV Ne™ via PET

2.5.2.1 dbra: Az Gtvitt, 3 keV-es Ne”* jonok

c
'é oalh intenzitdsdnak idébeli alakuldsa. A kapilldri-
;L sok feltéltédése és kistilése is lathato, a PET
2 01 minta hdrom kilénbéz6 déblésszégénél
% 005 | (W=5°, W=1°, W=15°) végzett kisérletekben.
é’ I A 10 perces feltéltédési szakasz utdn a nya-
F ool labot kikapcsoltdk, majd. idénként révid
nyalabimpulzusokkal tesztelték az atvitel
0.01 cs6kkenését. A vonalak modell-szamitdsok

0.005 eredményei [128].

00620 50 40 50 60
Time (min)

Hogy a kiilonboz6 atmérdjl kapilldrisokra kapott eredményeket 6sszehasonlit-
hassuk, kedvez6bb, ha az egy kapillarisba beérkezd integralt toltést haszndljuk:

dr\2
Qm::Qd(_) (2.5.2.2)
D

ahol a d és D a kapilldris és a nyalab atmérégje. A toltott folt kialakulasanak kez-
detén az ionok behatolnak a kapilldris feliiletébe, ahol teljesen lefékez8dnek. Egy
sokkal kisebb toredékiik kiszérédhat a feliiletbél és semleges atomként elhagy-
hatja a kapillarist. A bejarati téltésfolt novekedésével elkezd6dik az ionok atvi-
tele. Ha a kapillarisok parhuzamosak a bejové nyalabbal, akkor az ionatvitel azon-
nal elkezd6dik a besugdrzassal.

A kapillarisok tolt6désérdl és kistlésérdl ugy szerezhetlink informaciot,
ha az ionok f(t) atvitt hanyadanak (az atviteli hatasfoknak) id6beli fejlédését ta-
nulmanyozzuk. A 2.5.2.1-es dbra a 3 keV-es Ne’* ionok &tvitt hanyadat mutatja
egy PET minta kilénb6z6 d6lésszogeinél [128].

Az els6 10 percben az atvitel novekszik, elér egy konstans (egyensulyi) értéket.
Az adatokat egy késleltetve indulé exponencialis felfutas gorbéjével illesztették.

t—1g

f@) = fo [1—exp(— )] ha t > 1,

f() =0, ha t<t,.

Itt f., az egyensulyi helyzetben elért atvitel, ts egy kliszObérték, és 1. a kapillaris

T (2.5.2.3)

feltoltédésére jellemzs id6allandd, mely a d6lésszoggel novekszik.
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A 10 perces feltoltési szakasz utdn a nyaldbot kikapcsoltak azért, hogy
megmérijék a kapillarisok atvitelének a toltések kisiilése miatti csokkenését. Ezt
Ugy végezték el, hogy az atvitelt rovid nyaldbimpulzusokkal vizsgdltak, amiknek
hozzdjaruldsa a kapillaris toltéséhez elhanyagolhato volt. Lathatd, hogy mindha-
rom letoltédési gorbe eltér az exponencidlis fliggvénytél (amely fél-logaritmikus
abrazolasban egy egyenes vonal lenne). Azt tapasztaltak, hogy a kapillarisban
megmaradé toltés miatt még napok multan is volt egy nagyon kicsi, de észlelhet6
atvitel. Ez annak a jele, hogy a kistilési folyamatot egy nemlinedris vezetési tor-
vény vezérli, ami nagyon fontos szerepet jatszik a terelési mechanizmusok mo-
dellezésében.

Az dbrabdl Iathatd, hogy a kislilés sebessége névekszik a névekvd délés-
szoggel, ami egy masik jele annak, hogy a toltések eltavolitdsanak térvénye nem-
linearis. A kisérleti eredményeket jol reprodukaltak a folytonos vonallal jelzett
modellszamitasok [128]. Ezekben a szamitasokban a téltéseltavolitds exponenci-
alisan novekedett a lerakott toltések altal keltett elektromos mezével.

2.5.3 Atviteli profilok

Az atviteli profil reprezentalja a kapillarison atvitt, és az abbdl kilép6 ionok
szogeloszlasat. Az iontereléses kisérletek egyik f6 modszere, hogy ilyen atviteli
profilokat vesziink fel. Ezek legfontosabb paraméterei a terelési szog, ¥. (ld.
(2.3.9)), illetve a profil-szélesség o: (Id. (2.3.7)).

A 2.2.13bran egy igen jo terel6képességli PET kapilldris-minta adatai lat-
hatok. Ezekhez a Y.=9° terelési szOg tartozik. Az atviteli profilok is szélesek: 0.=6°.

A 2.5.3.1 ,a” abra egy masik széls6 helyzetet mutat be, a SiO,-ben [33]
kialakitott kapillarisok esetében megfigyelt atviteli profilokat. A lovedék itt is
Ne”*volt, de nagyobb, 7 keV energidval. A terelési szog Wc=2,8° relative kicsi, és
az atviteli profil 0:=1,2° FWHM szélessége sem nagy. Ez részben a nagyobb love-
dékenergidanak kdszonhetd.
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2.5.3.1 dbra: 7 keV energidju Ne”*
ionok dtviteli profiljai az adbrdkon jel-
zett délésszégeknél. Az dabra felsé
részén a kapilldrisok anyaga SiO:
[33], az alsé részen pedig Al203 [37].

A2.5.3.1,b"” abran ugyanolyan I6vedékkel bombazott, Al,Os-ban kialaki-

tott kapillarisok atviteli profiljai lathatdk [37]. Ennek a mintanak a terelGképes-

sége rosszabb (W.=1,2°). Az Atomkiban, ugyancsak Al,O3 mintan elvégzett méré-

sekbdl szarmazo atviteli profilokat mutatja a 2.5.3.2 dbra [42]. EbbdI a kisérletbdl

W=4,5°-0s terelési szoget szarmaztattak, ami sokkal magasabb, mint az el6bbi

W=1,2°.

AterelGképesség és a profilszélesség ndvekvs energidval csdkken. Jél 1at-

haté ez a 2.5.3.3 4bran, amely egyetlen mintdn végzett mérések eredményeit

mutatja a bombazé energia fliggvényében.

2.5.3.2 dbra: Az Al:Os kapillari-
sokbdl kilépd 3 keV-es Ne®* jonok
dtviteli profiljai. A kapilldrisok d6-
lésszége az abrdn lathato. A ka-
pilldrisok dtméréje 260 nm [42].

T T T
1000 - d=260 nm
E . Tilt angles
; ke = 025
- - - 5
5 100k o L -, c 2°
2 E . & - 4 525
= i . - o
= . y -, 7 7.75
% 10 E = = - =~ L
Cﬂ'. E - . ¥ ™ =
Q r - Yo
@ 1L 7 .
< E 2 ¥ 1
= 5
8 -
01k~ \
0'01 | SR T TS ST S [ ST S S T S S S T S S T T T
-5 0 5 10

Qbservation angle (degree)



25

2.5.3.3 dbra Ne’* dtvi-
3 keV Ne'* 5 keV Ne'* 7keVNe' | |10kevne” | teli profilok paraméte-
r% _ {_ ‘%_ ,% L R L J reinek l6vedékenergia-
3 i { - 3 { filiggése PET minta ese-
L 5 - ¢ -E- & ¢ B - tén. Afelsé sor mutatja
I i * 1 a profilok félérték-
szélességét, az also sor

w

Profile Width (deg)
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bttt ettt et | pedig a délésszég
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f(W) ionhdnyadot. A
felsé sor szaggatott vo-

sl

v, =2.24°

lon Fraction

nalai csak a szemet ve-

zetik. Az also sor foly-
tonos vonalai Gauss-il-
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w, Tilt Angle (deg) [21].
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g fA AN - [{v=0" | 2.5.3.4 dbra: A 7keV-es Ne”, a
i 13 keV-es Ar'3* és a 25 keV-es Xe®* io-
4 nok dtviteli profiliai a W=0°, 5° és 8°
déblésszégnél. A lévedékek konstans
4 energia per téltés ardnyaindl az dtvi-

F 1 i teli profilok jol megfigyelheté hason-
10 .‘ L ; L g4 I6sdgai lathatok. [21]
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1 1
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Egy elemzés szerint a profil szélesség kozel aranyos a terelési szoggel, mivel
mindkett6t a kapillaris belsejében felhalmozddd toltések hatarozzak meg [42].
Az adatok azonban mindkét mennyiségnél nagy szérdst mutatnak. A kilonb6z6
laboratériumokbdl, ugyanazon anyagl mintan végzett kisérletek eredményei
erdsen eltérhetnek egymastol [122].

A 2.5.3.4 abra tovabbi példakat mutat az atviteli profilokra. Az adatokat
7 keV Ne”*, 13 keV Ar'®, illetve 25 keV Xe?** lovedékekkel vették fel Ggy, hogy az
energia/toltés arany allandé legyen. Az eredmények gyakorlatilag megegyeznek
az atviteli profilok intenzitdsat és szélességét tekintve. Ez a felismerés azt jelzi,
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hogy a leglényegesebb paraméter, ami az atviteli profilokat vezérli, a Iovedék t6l-
tés per energia aranya. Ez arra utal, hogy a terelési tulajdonsagok fliggetlenek a
|6vedék tomegétbl, ami az elektrosztatikus mezd6k tipikus tulajdonsaga [122].

2.5.4 Az ionatvitel aramfiiggése

A teljes ionhozam id6beli fejlédését tanulmanyoztak Stolterfoht és munkatarsai
[19]. A hozamot az atviteli profilok (2.3.2)-as egyenlet szerinti integralasaval ha-
taroztdk meg. A 2.5.4.1-es dbra az atvitt 3 keV energidju Ne”* ionok teljes Y hoza-
mat mutatja.

A felfutasi gorbék a 2.5.4.1-es abra (a) illetve (b) részén lathatdk 0,1 nA
és 1 nA teljes ionaram mellett. Az f = Y /Y, atviteli hatasfokot (atvitt ionhanya-
dot) a Qg = I,t beérkezett toltés figgvényében a 2.5.4.1-es abra (c) és (d) részei
mutatjak. Lathatd, hogy mig az abszolut hozam id6beli fejlédése erésen fligg a
bemend dramtdl, az atviteli hatasfok az aramtdl gyakorlatilag fliggetlen, kons-

tans
3keV Ne™ via PET, ¥=5° . .
————— ce e ——— 2.5.4.1 dbra: Az dbra bal
10k a M! m ¢ 1 oldaldn a 3 kev-es Ne”* io-
I s 10'F 4 nok teljes hozamdt Y, a
%3 OF . _aamin Ja S f 1 jobb oldalon pedig az dtvitt
3 104;. , ;t [ 1 ionhdnyadot Idthatjuk a
3 F ] w0, . , . 4 W=5°d6lésszégnél. A besu-
e H . , . .
% 1ol A é w d 1 gdrzé nyaldbdram 1,=0,1 és
S ol 1 1nA volt, ahogyan az db-
2 10, : =oE 1 rdn is lgthaté. A felfutdsi
- - 1 s 1 id6 1t és a hozzdtartozo tél-

10? tés Q.= tclp, a goérbéken pa-

H oo E [ R , ,

0 10 _20 30 40 : 0 200 400 o0 8o raméterként szerepel [19].
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3keVNe"viaPET| = ]
§ 0.2-_ M_ 2.5.4.2 abra: Az egyensulyi dllapot bedllta utani
g T * 1 iondtvitel, f-, mint a Ne”* besugdrzé dram fiigg-

7+

I n 1 veénye. A nyitott négyszéggel jelzett adatokat a
-{/“/6/ 1 RIKEN intézetben mérték, a telekérrel jelzett

adatokat pedig a HMI-ben. A vonalak pedig a

Transmitted Ne
o

B RIKEN: 3.5 keV, 2.8°Til 1 nemlinedris modell felhaszndldsdval szamitott
e HMI: 3.0keV, 5.0°Tilt , .,
Model Calculations | eredményeket mutatjdak [19].
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értékhez tart. A 2.5.4.1-es 4bra (c) és (d) részében a kisérleti adatokat a (2.5.2.3)-
as egyenletbdl szdrmaztatott normalizalt kifejezéssel illesztették:

Ca - Qs)] (2.5.4.1)

Y(Qq) =Y, [1 — exp <_—

Qc
ha Q4 > Q,, egyébként pedig Y(Q4) = 0. A Q, toltés itt egy kiszobértéket je-
lent, mig Q. egy karakterisztikus allando, amelyet szabad paraméterként kezel-

tek. A Q.-re kapott eredményeket a 2.5.4.1-es dbra jobb oldalaban feltiintették.

A 2.5.4.2-es abran az f,, egyensulyi dtvitel lathato a bejéve ionaram I,
fliggvényében, két, egymashoz nagyon hasonlé, a HMI-ben késziilt mintdra, két
fliggetlen méréssorozat esetén [19]. Az adatokat kilonb6zé dblésszognél és
ionenergianal vették fel, ahogyan az az dbran jelezve is van. Ezen kiilénbségek
ellenére a két laboratériumbdl szdrmazé eredmények azt mutatjak, hogy az
egyensulyi helyzetben atvitt ionhanyad f,, gyakorlatilag konstansnak tekinthetd
az iondram nagysagrendeket atfogd valtozasatdl fliggetlenil. Az dramtdl vald
ilyen gyenge fliggésnek nagyon fontos kévetkezményei vannak a terelési jelen-
ség modellezésében.

2.5.5. Nemlinearis téltés-aram kapcsolat

Az a tény, hogy az aszimptotikus hanyad, f, nagyjabdl dllandd, maga utdn vonja,
hogy a bejarati foltban lévé t6ltés, ami az ionok eltéritéséért felel6s, nem nagyon
valtozik az ionarammal. Az egyensulyi toltést, ami a bejarati foltjdban lerakddik
durvdn megbecsiilhet6 a

Qoo = nc(Qs + Qc) (2.5.5.1)

feltételezés alapjan [122]. Itt n, = (d/D)?, a félia feliletére lerakédott téltést
az egy kapillarisban lerakddott toltéssé konvertalja (lasd a (2.5.2.2)-es egyenle-
tet). Hogy a toltés ebben a foltban adllandé maradjon, a bejové aramnak J;,, =
Ja + Jp két részre kell esnie, egy Ja kisiitd és egy J, atvitt (a kapillris kijarata felé
haladd) aramra. Az dthaladé dram J,, = fJin az dtvitt ionhdanyadbdl hatarozhaté
meg. gy a kisiit6 dram megbecsiilhet6 a J; = 1J;,, Osszefiiggés alapjan, ahol r =
1 — f. Egyensulyi helyzetben tehat, a bejové aram értékétél fliggetlendl, a tol-
tésnek ugyanolyan szazaléka folyik el a féldelt fémfeliilet irdnyaba.
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3keVNe viaPET ' ' ']
100 | 4 2.5.5.1 dbra: A kisiit6 dram (Jg =
r]in) a kapilldris bejdratdnak kézelé-
4  benlerakott Q- fiiggvényében. A pon-
tokat kisérleti adatok alapjan becsiil-
4 ték. A vonalak a (2.5.5.2) egyenlet
alapjdan szarmaztattdk, mig a szagga-

60 |-

tott vonal az er8sen kinagyitott lined-

Discharge Current (e/sec)

ris dramfiiggést mutatja [19].

20 |

0 2 3 4 5 6 7
Deposited Charge (fC)
Mivel a Q. nem sokat valtozik a J;;,-nel, a kisuté dramnak kell nagyon
megnovekedni a befutd dram novekedésekor. Ez az erds névekedés lathatd a
2.5.5.1 abran, ahol a J; = (1 — fx)]in Osszefuiggéssel a kisérleti eredményekbdl
kapott kistit6-aram értékeket lathatjuk az egy kapillarisba beesé téltés fliggvé-
nyében.

A kistité dram hirtelen novekedésének leirdsdra Stolterfoht és munkatarsai a
Frenkel-Poole modellt [136] alkalmaztak. Ez a modell a szigetel6kben nagy tér-
erdsségeknél, a letorést megel6z6 tartomanyban kialakulé vezetési mechaniz-
must irja le. Ha a térerdsség nagy, lecsdkkenti azokat a potencidlgatakat, amelyek
magassaga megszabja a toltéshordozdk hé hatdsdra torténd atmenetét a veze-
tési sdvba. Az atmenet er6sségét (transition rate) az alabbi kvazi-exponencialis
kifejezés adja meg:

e(kT)?
23

E
[}, = I[hexp | ahol E. =

c

(2.5.5.2)

ahol I a térmentes esetet (E - 0) jellemzd dtmenet-erdsség, E. pedig a hEmér-
séklettd| fliggl kritikus térerdsség, szobahémérsékleten 1.33 V/m [122]. Ez a mo-
dell a kistit6 aramra [127] az alabbi formulat adja:

Ja(@) = %eXp Q% (2.5.5.3)
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ahol Q4 és t4 karakterisztikus toltés és id6allando értékek, melyeket tébbnyire
szabad paraméternek tekintenek. A 2.5.5.1-es dbran folytonos vonal a (2.5.5.3)
formula illesztésével kapott kislit6aramot mutatja mint a beérkezé toltés flgg-
vényét. A kisérleti és az elméleti értékek kozotti egyezés a fenti kvazi-exponenci-
alis jellegl J4-Q kapcsolat helyességét mutat;ja.

Az atviteli hatdsfok befutd dramtél valo fliggetlensége hatadrozottan el-
lentmond a linedris dramfliggésen alapulé szamitasok eredményeinek (a 2.5.5.1-
es abran szaggatott vonal jel6li), ami azt mutatja, hogy a linearis modell alkal-
matlan a kisérleti eredmények reprodukalasara [19].

2.5.6 Az ionatvitel dinamikaja

Az ionok terel6dése a d6lt kapillarisokban a bejarati toltésfolt mellett altaldban
tovabbi toltés foltok kialakuldsan keresztll fejlédik (lasd a 2.3.1 abrat). Hogy a
toltésfoltok a kapillaris teljes hosszdban kialakulhatnak, mar Schiessl és munka-
tdrsai [63, 64, 68] feltételezték modellszamitasaikban, és kimutattak, hogy a tol-
tott foltok hatdssal lehetnek az atvitt ionok kibocsatasi szogére. A kapillaris teljes
hosszadban kialakuld toltésfoltokat kisérleti iton Skog és munkatdrsai [38] tanul-
manyoztak el6szér (2.5.6.1 dbra), 7 keV-es Ne” ionok terel§désének mérésével
SiO, mintdban kialakitott kapillarisokon keresztil. A kapilldrisok hossz-atméré
aranya igen nagy, 250 volt.

Lathatd, hogy az atviteli profil kozéppontja a kapilldris tengelyétdl 0,6°-kal el-
térve indul, 4tmozog a kdzépvonalon, mig el nem éri a kapillaris tengelyéhez ké-
pest -0,5°-0s tullépést, ahonnan visszafordul, és a kozépvonalon megall. A profil
kozéppontjanak mozgasat azzal magyaraztak, hogy a kapillarisban 3 toltott folt
alakul ki, ahogyan az abra jobb oldala mutatja. Ez a meggondolas gyiimolcs6z6-
nek bizonyult [26, 35, 48]. A 2.5.6.2-es abra tovabbi példat mutat az atviteli pro-
filok dinamikus fejl6désérdl PET kapillarisok esetében [48]. Minden egyes atviteli
profilt Q; = 1 nC befutd toltésre normalizaltak. Minden abrdan jeldlve van a tel-
jes Q4 toltés, amit addig a pillanatig gydjtottek, mikor a profil felvételre keriilt.

A tObbszords csucsok jelenléte a mért eloszlasokban a kapillarisban 1évé toltott
foltoknak tulajdonithatd. Hasonld megfigyeléseket tettek Schiessl és munkatar-
sai [64].
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2.5.6.1 dbra: Az egy kapilldrisba esé téltés-

mennyiség utdn felvett kétdimenzids képek,
(a) 250 e utdn, (b) 420 e utdn, (c) 1290 e
utdn és (d) 4360 e utdn. A szaggatott vonal
jelzi a délésszéget (W=-2°). Jobbra ldthaté a

téltésfoltok kialakuldsanak sematikus rajza

a megfelelé minta ionpdlydval [38].

2.5.6.2 dbra: A 200 nm datmérdji PET
kapilldrisokon dtvitt 3 keV-es Ne”* ionok
atviteli profiljai és az dtlagos kilépési
szdgei. A dblésszog W=5°. A bal oldali
oszlopban a profilok a névekvé lerakott
téltés (Qu) szerint Iathatok. A profilokat
hdrom Gauss fiiggvény dsszegével il-
lesztették, ez adja a kisérleti pontokra il-
leszkedd folytonos vonalakat. A jobb ol-
dali oszlop mutatja a kapcsolodé dtla-
gos kilépési széget. A bal oldali oszlop
(a)-(e) jeldlései megfelelnek a jobb ol-
dali oszlop ugyanigy jelélt pontjainak
[48].
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2.5.6.3 dbra: A kapilldrisok belsejé-
ben kialakulo téltésfolt elrendezd-
dés idébeli fejlédése. A domindns
folt a bejdrat kbzelében keletkezik. A
tébbi folt idélegesen van hatdssal az
ionok dtvitelére [25].

Az is |athatd, hogy az egyes csucsok intenzitasa jelentGsen valtozik a toltéslera-
kdddssal. Ennek megfelel6en a kibocsatdsi szog atlagértéke valtozik, ahogyan a
2.5.6.2-es abra jobb oszlopa is mutatja. A kibocsatasi szogoszcilldlé mozgast ir le
a kozépvonalhoz képest. A 2.5.6.3-as dbran a foltkialakuldsnak egy lehetséges le-
folydsa lathatd. Osszességében harom toltott folt keletkezik. Két ideiglenes folt
intenzitasa és helye megvaltozik a besugarzd toltés ndvekedésével.

2.5.7 Semleges részecskék kibocsatasa
A semleges lIovedékek a nagytoltésli ionok kapilldrison torténd athaladasa sordn,
tobbszoros toltéscserével jard folyamatok eredményeként keletkeznek. A sem-
leges részecskék szisztematikus vizsgalatdt Juhasz és munkatarsai [125] végezték
el, ahol ionok atvitelét vizsgdltak PET nano-kapilldrisokon Ar’* ionokkal. Azt talal-
tak, hogy a semleges részecskék hanyada nagyobb volt, mint azon részecskék
szama, melyek az eredetitél eltérd toltésallapotban léptek ki a kapillarisokbdl.
A 2.5.7.1-es 4bra az ionok és a kilépd semleges részecskék atvitelének
idébeli fejl6dését mutatja, szokas szerint a Qq toltés fliggvényében. Az Ar’* ionok
atvitele a Qg = 13 nC kiiszobtoltésnél kezdédik, az intenzitds pedig @, = 118 nC
karakterisztikus toltésallanddval emelkedik (lasd (2.5.4.1)). A exponencialis
emelkedésre Ul6 oszcillaciok jol mutatjak az el6z6 alpontban leirt dinamikat.
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5.0 2.5.7.1 dbra: A PET kapilldrisokon
. gtvitt 3 keV-es Ar’* lévedékek ho-
g 25 zama az ionok (a) és a semlegesité-
nm:. détt részecskék (b) esetén a minta
g 90 feliiletére lerakddott téltés fiiggve-
[
> nyében. A kapillarisok délésszége
[}
k=] =5 5°
2 010k 5,5° volt [125].

0.05F Qn=33 nC -

Af Qs=4 nC
L R 1 . 1 .
0.007, 100 200 300

Deposited Charge(nC)

A semlegesit6dott részecskék atvitele kisebb késéssel Q; = 4 nC kezdédik, ka-
rakterisztikus toltésallanddja Q. = 33 nC az ionokénal jelentdsen kisebb. A sem-
legesit6dott atomok kibocsatasa megelGzi a terelt ionok atvitelét. A téltésbevitel
kezdetekor a bejarati toltésfolt még gyenge, igy az ionok még beléphetnek a ka-
pillaris felGletébe. Ebben az esetben valdszin(, hogy a semleges részecskék a ka-
pilldris bejaratanak kdzelében keletkeznek. Az azonnal felbukkand semleges ato-
mok bizonyitékul szolgalnak a kapillaris bejaratanak felllete és a beérkezé ion
kozott lejatszdé tobbszoros toltéscserére.

2.5.8 A kapillarisok blokkolddasa és a stiriiségi hatasok

Azt, hogy az atvitel nem mindig stabilizalddik egy egyensulyi értéknél, el6szor po-
likarbonat mintakon tapasztaltak [30]. A 2.5.8.1-es dbra a teljes ionhozamot mu-
tatja, melyet 95 nm atmérgjd és 10 um hosszusagu PC kapillarisokon mértek
3 keV-es Ne’ ionokkal. Az dbra (a) részén a kis szégnél, -0,4°-nal mért hozam
lathatd, amely kezdetben éles maximumot mutat, ezt az intenzitas nulldra csok-
kenése koveti, ahogy a toltésbevitel ndvekszik a kapillarisban. A 3° és 5°-nal mért
hozamok a csdkkenés el6tt kezdeti emelkedést mutatnak.
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Minden délésszognél kozos, hogy a hozamgorbék végil nulldra esnek. Ez a blok-
koldédas annak tulajdonithatd, hogy a kapillarison belil lerakédé toltések tere
részlegesen vagy teljesen lefékezi azionokat. Ezzel a jelenséggel sajat kutatasaink
ismertetésekor részletesebben is foglalkozom majd.

Részleges blokkolédast figyeltek meg 165 nm atmérdjd PC kapilldrisok
esetében is, melyeken 3 keV-es Ne’* ionok haladtak keresztiil, ahogy a 2.5.8.2-es
abra (b) része is mutatja [30]. A teljes, vagy részleges blokkolddas a PC kapillari-
sok esetében specidlis jelenség, melyet mdas anyagok hasznalatdnak esetében
nem figyeltek meg. Kordbbi, PET kapillarisokban tértént iontereléses mérések az
egyensuly elérése utdn konstans atvitelt mutattak [11, 25, 29]. Példaul a 2.5.8.2-
es abra (a) részén olyan eredményeket lathatunk, melyeket PET kapillarisokon
mértek, driasi lerakddott toltés tartomanyon.
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Kés6bb kimutattak [32], hogy az egyik laboratériumbél szarmazé PET
mintdk esetén szintén jelentkezett blokkolddas, és annak mértékét a mintaban
kialakitott kapillarisok sdrlségével talaltak aranyosnak. Errél az eredmények fe-
jezetben részletesebben lesz sz9, ezért itt nem térek ki ra.

2.6 A kapillarisok terelésének modellezése, szimulaciok

Az ionok terel6désének felfedezése 6ta 6sszegydlilt kisérleti eredmények
birtokaban a kutatdk kilonféle elképzeléseket vazoltak fel a jelenség lefolydsa-
nak leirasara. Az ionterelés id6beli fejlédésének modellezése azért bonyolult fel-
adat, mert térbeli és id6beli skalan is tobb nagysagrendet kell figyelembe venni.
A toltésatadas és a lyukak gyors szétoszlasa egy néhany nm-es zénaban, néhany
femtoszekundum alatt megy végbe. Az id6, ami alatt egy keV energidju ion atha-
lad egy 10 um hosszusdgu kapillarison, korilbeliil egy nanoszekundum. Ameny-
nyiben feltételezziik, hogy a nyalab atmérgje egy milliméter, a kapillarisok atmé-
rGje 100 nm nagysdagrendd, a besugarzé aram pedig 1 nA, akkor az az idg, amely
alatt ugyanabba a kapillarisba egy masik ion is belép a nyalabbdl, korilbelil tized
masodperces. Végil, a kapillarisok letolt6déséhez sziikséges id6 akar néhany éra
is lehet. A folyamatok mind térben, mind id6ben sok nagysagrendet fognak at.

Mivel a dolgozatomban javarészt a lassu, nagytoltésd ionok terel6désé-
ben elért kisérleti eredményeimrél szamolok be, igy a szimuldcidk terén az ilyen
részecskék terel6désének modellezését részletezem. A szimulacidkban altalaban
klasszikus palydju Monte Carlo szamoldssal kdvetik egy adott részecske palydjat
az adott toltéseloszlds keltette térben. Az elektrosztatikus térben mozgd részecs-
kére haté eré [121]:

Di(r) =F(t) = — 2 V() + Fotner (t) (2.6.1)
j

A formula jobb oldaldnak elsé tagja a potencial negativ gradiense, a masodik tag
az egyéb erdket reprezentadlja (szomszéd csatornak sztochasztikus hatasa, tikor-
toltés hatasa, stb.). Az egyes részecskék palyajat Iépésenként kell fejleszteni. Ha
egy részecske palydja a kapillaris faldban végz&dik, akkor a becsapddasi pont a
toltésvandorlas szimulacidjanak kezdGpontja, mely hatassal van a kévetkez6 ré-
szecskék palydjara. Ezutan inditjdk az ujabb részecske palyajat az Ujra szamolt
térben, kiszamolva a részecskére hatd er6t. Ezt sokszor megismételve a kapott
eredményeket atlagoljak. Az igy kapott atvitel hasonlithatd 6ssze a kisérleti ered-
ményekkel.
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Az irodalomban taldlhatd, szimuldcidkrél beszamold kozlemények két
csoportba sorolhatdk. Kozos jellemzdjik, hogy a palyaegyenleteket a kapillaris
falakon jelenlévé ponttoltések terében fejlesztik a Newton-egyenletek numeri-
kus megoldasaval. Az elektrosztatikus tér meghatdrozdsa nagyon idGigényes, hi-
szen minden ionbecsapddasnal a teljes tér valtozik. A szamoldsok gyorsitdsanak
technikai részleteire itt nem térek ki. Lényeges kiilonbségek vannak a becsapo-
dott ionok altal leadott toltések sorsanak leirdsaban, azok fellleti mozgasanak
modellezésében, valamint abban, hogy az egyéb er6k kozil melyeket épitenek
be a szimulacidkba.

A Bécsi Miegyetemen kidolgozott technikaval végzett Monte-Carlo szi-
mulacidkban [63, 64, 121] a toltések mozgdsat a szigetels felliletén és belsejében
termikus diffuzioval modellezik, és a kialakuld elektromos tér ehhez adddé tol-
tésmozgato (drift) hatasat linearisan kezelik (j = aﬁ, azaz az Ohm-torvény sze-
rint). A tényleges szimuldcié sordn a lerakddott toltéseket tobbnyire nem moz-
gatjdk, hanem a diffzids allanddkbdl és a vezet6képességekbbl meghatarozott
idéallanddval exponencialisan csokkentik. A mozgd ionok altal a falakban keltett
tikortoltés hatasat a kapillaris kimenetén figyelembe veszik a transzmisszié szog-
flggésének leirdsa céljabol [63, 64, 121].

A Stolterfoht altal kidolgozott, szintén Monte-Carlo szimuldciés technika
[70, 72] a felliletre lerakédott toltéseket a Kirchoff térvények ,,szigoru betartasa-
val” mozgatja. A térfogati diffuziét is figyelembe képes venni, de annak hatdsat
elhanyagolhatdnak talalja. A feliileti vezetést a Frenkel-Poole mechanizmussal
modellezi, a mddszer természetesen linearis kozelitésben is hasznalhatd. A
mozgo ionok tikortdltésének hatdsat nem integralja, a kapillaris végein nulla po-
tencidlt biztosité fémréteg hatdsat viszont figyelembe veszi. Cikkeiben altalanos
szabalyszerlségek megallapitdsara torekszik, és tobbet fel is tdr. RAmutat a ka-
pillaris szemkozti oldala felé torténd toltésaramlas fontossagara [72] és megmu-
tatja a bemeneti toltésfolt id6beli fejlédésének dontési szogtdl vald fliggését.

Mindkét modell egyszerre tobb (5-10) kapillaris fejlédését koveti, majd
ezeket atlagolja. Egyik modell sem veszi figyelembe a szomszédos csatornak ko-
z0Otti esetleges csatolast, és a tobbi csatorna télt6dése miatt kialakuld kollektiv
tér hatasat, pedig nagy sliriségl mintak esetén ezek meghatarozoak lehetnek. A
jelenlegi szimulacidk nem tudnak a terel6dési folyamat minden részletérgl sza-
mot adni. Nem tudjak leirni példdul a téltésvandorlas lassi komponensét, vagy a
kapillarisok részleges blokkolddasanak jelenségét.
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Ezért az altalunk kisérletileg is megfigyelt, a nanokapillarisokon atvitt io-
nok id6fejlédésének leirasara miis megprobaltunk egy kielégité elméleti modellt
feldllitani. Errél az ,,Eredmények” részben szamolok majd be.

3. Kisérleti eszk6zok

Ebben a fejezetben a sajat kisérleteim sordn hasznalt berendezéseket ismerte-
tem. Roviden bemutatom az ion-atom és atom-atom Uitkozéses kisérletekben
hasznadlt replilési-id6 spektrométert, valamint a mérési geometriat. B6vebben
targyalom a kapillarisok ionterelését vizsgald kisérletekben hasznalt berendezé-
seket. A sajat fejlesztés(i spektrométert, bar szintén kisérleti berendezés, az
Eredmények cim(i fejezet 4.2 szamu alfejezetében ismertetem majd.

3.1 Az 1 MV és 5 MV névleges csuicsfesziiltségii Van de Graaff tipusi
iongyorsitok

Az atom-atom Utkozéses kisérleteket az Atomki 1 MeV névleges cslcsenergidju
Van de Graaf (3.1.1 dbra) (VdG-1) tipusu részecskegyorsitd nyalabvégén végez-
tlk. Ez a részecskegyorsitd az elektrosztatikus gyorsitok csalddjanak tagja, egy
klasszikus, fliggéleges elrendezés(, egyvégli gyorsitd, melyben az ionok egyenes
vonalu palya mentén gyorsulva mozognak. Az ionforrasban a radidfrekvencias
térrel létrehozott pozitiv toltésl ionokat (leggyakrabban protonokat) sztatikus
elektromos tér gyorsitja a nagy potencialu elektroda fel6l az igynevezett gyorsi-
toécsé foldpotencidlu vége felé. A gyorsitashoz sziikséges nagyfesziltséget ugy al-
litjak el6 [137-139], hogy két forgd hengeren egy végtelenitett, gumirozott tex-
tilszalagot hajtanak. A meghajtémotor a féldpotencidlon |évé hengert forgatja. A
szalag alsé részére egy fesziiltséggeneratorral 6sszekotott, tolt6 tlsor segitségé-
vel toltéseket visznek fel. Ezeket a toltéseket a szalag a gyorsitd felsé részébe
tovabbitja, ahol a leszedd tlsoron at a foldtél elszigetelt nagyfesziiltség( elekt-
rodara keriilnek. Ennek fesziiltségét egy elektrodrendszer osztélancara is raveze-
tik, melynek feladata a gyorsitd csé teljes hosszaban egyenletesen térerdsséget
biztositani. A nagyfesziiltségli elektrdda fesziiltségét az azon felhalmozott toltés
hatdrozza meg. Ezt a gyorsito feszliltséget a szalagra térténg toltésfelvitel sebes-
sége és a kis(ité aramok (az osztélanc arama és a gyorsitott toltések arama) ha-
tdrozzak meg.
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Nagyfesziiltségl elektroda
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Lassu szabalyzasa a tolt6 tapegység fesziiltségével, gyors finomszabalyzasa egy
kistit6 elektrédarendszer, az ugynevezett koronatridda segitségével torténik,
elektronikus uton, vagy elektréda-mozgatdssal.

Azért, hogy a gyorsité minél nagyobb energidju ionokat tudjon szolgal-
tatni, dltaldban egy tartalyban helyezik el, amibe nagy nyomasu, nagy atutési szi-
lardsagu szigetel6 gazt toltenek. Az Atomki Van de Graaff gyorsitéi esetén ez a
gaz szaraz nitrogén (N2 80 %) és széndioxid (CO, 20 %) keveréke.

A gyorsitd ionforrasaba bejuttatott gazbdl radidfrekvencias gerjesztéssel
plazmat allitanak eld. Ebbdl a plazmabdl [épnek ki a keltett pozitiv ionok, melyek
a kivono elektrodan keresztiil hagyjak el az ionforrast. Innen a gyorsitdcsGbe jut-
nak, melyen végig haladva egyenletesen gyorsulnak. Ez a részecskenyalab az ugy-
nevezett direkt nyaldb. A direkt nyaldbban kiilonbozé fajtaju részecskék is els-
fordulhatnak. Ezért sziikséges a direkt nyaldbot magneses térrel analizalni, mely
tomeg/toltésallapot (m/q) szerint valogatja szét az ionokat. Az analizidl6 magnes
kimend rése utan mar biztosan a megfelel§ ionok nyaldbja jut a nyaldbcsator-
naba. Az ionnyalabot ionoptikai elemekkel (elektrosztatikus és magneses tereld
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elemekkel és kvadrupdl lencsékkel) iranyitjak, formaljak, fékuszaljak, hogy a fel-
haszndldk szamdra legmegfelelGbb részecskeszam és nyaldabméret alljon rendel-
kezésre.

Az Atommagkutatd Intézetben két Van de Graaff tipusu gyorsité Gizemel,
a VdG-1 és a VdG-5. Az atom-atom (tkdzéses kisérleteket a Vdg-1 nyaldbjan haj-
tottuk végre. A VdG-5 gyorsitd nyaldbvégén végeztiik a molekula-fragmentdcios
kisérleteket, amelyhez a parhuzamos siktiikor spektrométert fejlesztettem.

3.2 Az atomi céltargyak ionizacidjanak vizsgalatara, a VdG-1 nya-
labvégen alkalmazott kisérleti eszk6zok

Az ion-atom és atom-atom (itkdzéses kisérletekben hasznalt mérési el-
rendezés sematikus rajzat a 3.2.1 dbra mutatja. Ebben a részben tébbes szam
els6 személyt hasznalok, mivel a mérések el6készitésében is részt vettem. Az ab-
ran az az elrendezés lathatd, mikor a lI6vedék semleges hidrogén atom, H volt. A
méréseket elvégeztik proton Iovedékkel is.

A semleges |6vedéknyaldbot protonokbdl allitottuk eld. A gyorsitdbadl ki-
|ép6 protonok egy része az Gtkdzési kamra felé vezet6 Utja soran a vakuumrend-
szer maradékgdzainak részecskéivel titkdzve, toltéscsere révén semlegesitédik. A
kamraba |épés el6tt egy elektrosztatikus eltérité lemezparral kitéritettiik a nya-
lab toltéssel rendelkez6 komponensét. Az egyenesen tovabb repiilé H nyaldb
végsd iranyat két, egymadstol 50 cm-re elhelyezett kollimator hatdrozta meg, be-
allitva a nyalabatmérdét is, mely a kisérletekben 0,5 mm volt. A kollimatorokon

ok tones-
) 6\,edek10_ P lon
Gézn(’a\ab apot 202280 Lo\ detektor
Nyaléd —)
fsztito H
~ Kollimator ‘rﬁ"}/ ™, \
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1okO z z
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3.2.1 dbra: Az atom-atom és ion-atom litk6zéses kisérletekben haszndlt mérési geomet-
ria sematikus rajza. A céltdrgyion-detektor (meglokétt céltdrgyion-analizator) egy repii-
lési-idG spektrométer, amely a jobb lathatésdg miatt kinagyitva keriilt abrdzoldsra. A mé-
résben a start jelet a céltdrgyion-detektor adta, a stop jelet pedig a szorodott I6vedék. A
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céltargyion id6ben lassabban érkezik be a detektorba, mint a szorédott lévedék, ezért a
mérd elektronikdba be kellett épitentink egy késleltetést a szorddott I6vedékek dgdba. Ez
az ugynevezett inverz koincidencia mérés.

|étrejott ionokat egy elektrosztatikus nyalabtisztitd sz(irte ki, mely kdzvetlenil a
gaz céltargy eldtt helyezkedett el. A kisérletek soran ellendriztiik a nyaldb Ossze-
tev8inek aranyat, és azt tapasztaltuk, hogy a H nyalab H* szennyezettsége kériil-
bellil 0,1 % volt.

A nyalab és a céltargy kolcsonhatdsdban létrejott céltargy ionokat az Gt-
kozési térfogatbdl gyenge, homogén elektromos térrel vontuk ki. Az ionokat a tér
a céltargyion-spektrométerbe (amely a repilési id6 mérésével hatdroz meg ener-
giat) juttatta. A g toltési ionok az analizatorban qU (U=3,1 kV) energiara gyorsul-
tak, majd egy térmentes szakaszon atrepilve jutottak el a replilési-idé spektro-
méterbe (time of flight, TOF).

lon nyalab 3.2.2 Gbra: A repiilési-id6 (TOF) spektrométer elekt-
1 réddinak elrendezése. Az E; elektréda (20 V) taszito
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Ennek elektrdda elrendezését mutatja a 3.2.2 dbra. A TOF spektrométer miko-
désének optimalizalasat a SIMION 3D [140] program 8.0-3s verzidjaval végeztiik.
Ennek kdszonhet6en, a keltett céltargy ionokat kozel 100 %-os hatékonysaggal
gyljtottik be. A gyorsitott ionokat egy keramia csatorna-elektronsokszorozé
(CEM) detektor regisztralta.

A kilép6, szérédott I6vedékeket egy elektrosztatikus eltérit6 lemezparral
toltésallapot szerint szétvdlogattuk. Ezeket aztdn egy gyors ion detektorral de-
tektaltuk [141]. Ennek a detektornak a késleltetett jele szolgaltatta a STOP jelet
a meglokott ionok repiilési idejének méréséhez. A céltargyion-detektor jelének
és a szorodott lovedék detektor késleltetett jelének idSkiilonbségét egy idG-amp-
litudo konverterrel (Time-to-Amplitude Converter, TAC) hataroztuk meg. Sokcsa-
tornas amplitido analizatorral (Multichannel Amplitude Analyzer, MCA) végez-
tik el a TAC kimenetérdl kapott impulzusok amplitidé- eloszlasanak vizsgalatat.
Egy tipikus, igy kapott id6spektrumot mutat a 3.2.3 dbra.

Akisérletek alatt a mérGkamraban a céltargy gdz beengedése nélkil mért
nyomas 10 mbar volt, a céltargy gaz beengedésével pedig 3x10™ mbar. A cél-
targy slrlisége elég alacsony volt ahhoz, hogy az egyszeres ltkdzések korilmé-
nyeit biztositsuk. Megmértiik a hattérgazbol szarmazd, meglokott ionokhoz be-
szamithato jarulékot is, mely kevesebb volt, mint 0,1 %.

A méréseket Ot kilonboz6 lovedékenergian (75, 100, 150, 200 és
300 keV) végeztik. He, Ne, Ar és Kr céltargy gazok id6spektrumait vettik fel, H*
és HO ldvedékek esetén. A koincidencia vizsgélatokat a szérédott I6vedékek g=0
és g=+1 toltésallapotaira végeztik el. Megvizsgaltuk a szérddott ionok g=-1 tol-
tésdllapotaval végz6dd reakcidk hozamat is, de ilyen I6vedékenergidkon elenyé-
sz6nek taldltuk. A mérést addig folytattuk, mig a statisztikus hiba a kit(izott érték
ala csokkent. igy a mérési idé 200 és 3000 s kdzott valtozott az egyes spektrumok
esetén attél fliggden, hogy az adott reakcidécsatorndnak mekkora volt a hozama.
A 3.2.3 dbran lathaté spektrum felvétele pl. korilbelil 2100 s-ig tartott.

3.3 Elektron ciklotronrezonancias ionforras (ECR, vagy ECRIS)

Az ECR ionforrast az 1960-as években fejlesztették ki. Azéta szdmos mo-
dositdson és generacidvaltason atment a technoldgia. Felfedezték és kiaknaztak
a tekercsekben és magnesekben, valamint a mikrohullam frekvencidjanak médo-
sitdsaban rejlé lehet6ségeket [142, 143].
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Elekiomigasses 3.3.1 abra: Az ECR ionforrds felépitése. Az ion-
forrds plazmakamrdjaba juttatott gdzbdl mik-
razmaclekirsda — rohulldmu gerjesztéssel plazmdt dllitunk elé.
Mikrohullami Kivonoelektroda ; . . , 4 4
rendszer A plazmdt dllandé mdgnesek és elektromdg-
Sivaiii nesek dltal keltett mdgneses mezGk tartjak
L& jneses mezok tard
A N egyben. A plazmakamrdbdl a kivond elektro-
Gzkerels Hexapdi ddn keresztiil vonjuk ki a kivdnt téltésdllapotu
- és energidju ionnyaldbot ([142] alapjdn).

Ezaltal javult az ionok atlagos csapddazddasi ideje, és a toltésallapot-eloszlas ma-
ximuma is a nagyobb toéltésallapotok felé tolédott. N6tt a kivont nyalab stabili-
tdsa is. Magyarorszag egyetlen elektronciklotronrezonancids ionforrasa az
Atomkiban mdkodik. Ha az ionforrasbdl kivont ionokat nyaldbvezeté és nya-
laboptikai rendszerekkel a céltargyra irdnyitjuk, akkor az ionforrast 6nmagaban
is lehet kisenergias gyorsitoként hasznalni. Mivel méréseim tulnyomé tobbségét
ezen kis gyorsité nyaldbvégén hajtottam végre, ezért részletesen bemutatom.

Az ionforras egyszerdsitett, elvi felépitését mutatja a 3.3.1 dbra [142]. Az
ionforrasban az atomok és a bel6lik képz6dott alacsony lefosztottsagu ionok io-
nizacidjat a forras kamrajaban létrejovs, magnesesen csapdazott plazma nagy-
energidju, mikrohullamu térrel gyorsitott elektronjai végzik. Ahhoz, hogy a ma-
gasabban ionizalt toltésallapotok is 1étrejohessenek, a mikrohulldm altal
gyorsitott elektronoknak elegendden nagy energidra kell szert tenniiik.
Ezen tl egy mésik feltételnek is teljesiilnie kell, mégpedig, hogy az ionok
megfelelden hosszu ideig legyenek csapdazddva a plazmaban. Ez utdbbi
azért fontos, mert az ionok ugynevezett ,,step-by-step”, azaz 1épésenkénti
ionizacioval keriilnek magasabb és magasabb toltésallapotba.

Az 4lland6 magnesek ¢€s a tekercsek altal keltett specialis magneses
mezOben a toltott részecskék az indukcidvonalak mentén mozognak spira-
lis palyan. Novekvd indukcidju térrész felé haladva a sebességkomponen-
siik elgjelet is valthat, igy lehet csapdazni 6ket. Amennyiben az elektron
koriiljarasi frekvenciaja, w=(e/m)B megegyezik a becsatolt mikrohulldm
frekvenciajaval, teljesiil az elektron-ciklotronrezonancia feltétele, és az
elektron tobbletenergiat kap a mikrohullamtél. Ilyen modon az elektronok
akar kilo-elektronvoltos energidkig gyorsulhatnak, és a szintén csapdazott
ionokat sokszorosan képesek ionizalni. Ez a tipusu ionforras igen sokféle
elembdl, szinte a periddusos rendszer Osszes elemébdl képes plazmat, igy
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ionnyalabot is eldallitani. Ezeken kiviil 1étrehozhatd 6ridsmolekulakbol
(példaul fullerén) 4ll6 plazma is.

Az ECRIS kedvez6 tulajdonsagai miatt sok nagy gyorsité ionforrasaként is
ilyen tipusu berendezést hasznalnak. Az ionok energidjat a kivond elektroda fe-
szliltsége, V hatdrozza meg, mely tipikusan néhdnyszor tiz kV. Utdgyorsitds nélkdl
az ionok energiaja E=qV, igy is tobb szaz keV értéket elérhet.

3.4 Az ECR ionforras nyalabvégén talalhaté mérdérendszer

A nanokapilldrisok ionterelési tulajdonsagainak megfigyelésére az ECR ionforrds
nyalabvégén taldlhaté mérGkamrat haszndltuk. Ebben az elrendezésben az ion-
forrasbdl kilépd ionokat 90° eltéritésli magneses térrel analizaljuk. llyen mdédon
megtisztitjuk a nyaldbot a kivanttdl esetlegesen eltérd, mas toltésallapotu ionok-
mos lencsék és finomeltérité elemek biztositjak. A nyaldb a mérékamraba lépés
el6tt két, egymdstdl korilbelll 20 cm-re elhelyezett, 0,5 mm atmérdjd kollima-
toron halad at. Ezek a kollimatorok hatdrozzdk meg a nyaldb végleges atmérgjét,
valamint a nyalab széttartasanak maximalis értékét. A nyaldb atlagos nyalabve-
zetésnél Gauss-profild, és divergenciaja ~0,2° FWHM. A nyaldb pontos poziciona-
lasat a mérékamraban taldlhato, kiviilrél forgathaté asztalra szerelt kétfokozatu
Faraday-csésze segitette. A Faraday-csésze elsé fokozatanak végén egy 1,2 mm
atmérdjd kor alakud rés talalhaté. A nyaldbvezetést addig allitottuk, mig ezen a
résen athaladva a Faraday-csésze hatsé (itemében maximalis nyaldbaramot mér-
tlnk. A forgathatd szogasztalra felszerelt szogskala a mar emlitett Faraday-csé-
sze és a szintén az asztalra erdsitett detektor pozicionalasat segitette.

A mérGkamra belsé atmérdsje 380 mm, belmagassaga 350 mm. Kétszeres
mumetal magneses arnyékolassal van ellatva, mely a kamra kdzéppontjaban és
annak 100 mme-es kdrnyezetében 1 mG ald csokkenti a magneses indukciét. A
kisérleti kamra tipikusan p=5x107 mbar hattérnyomdsat turbdémolekuldris szi-
vattyu biztositja.

A nanokapilldris-mintdk egy forgathatéd mintatartéra lettek felszerelve,
melynek szogleolvasasi pontossaga ~0.1°. A kapillarisokon athaladt részecskéket
egy 40 mm atmérgjl pozicidérzékeny Multi Channel Plate (MCP) detektor fogta
fel.
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A detektor el6tt kdzvetlenil elhelyezett elektrosztatikus eltérité lemezpar segit-
ségével a detektorra érkezs részecskéket toltésdllapot szerint szét tudtuk valo-
gatni. A 3.4.1 abrdn a kisérleti elrendezés vazlata, a 3.4.2 dbran pedig egy tipikus
felvétel lathatd, melyet az MCP-vel rogzithetlink. Ez a kép 3 keV besugarzé ener-
giaju 2Ne” nyaldbbal késziilt. A minta polikarbonat (PC) anyagu. A minta délés-
szoge W=1°. Az eltérit6 lemezpar hatasara a kiilonb6z6 toltésallapotu részecskék
a kapillarisokon athaladt nyalabban szétvalaszthatok. Az abra bal oldalan a vi-
szonylag intenziv folt az elektronikaba épitett generator-jel. Ennek tobb funkcidja
is van, jelzi, hogy a berendezés muikodik, ellenérzi a kétdimenzids kép orientdci-
djanak helyességét, és folyamatosan monitorozza a berendezés holtidejét.

A mérési elrendezés lehet6vé teszi a nyaldb gyors eltéritését. llyen ese-
tekben a mérGkamraba toltések nem érkeznek. Ezt egy betolhatd Faraday-csé-
szével ellendrizni is tudjuk.

A mérések soran tdbb szaz ilyen, kétdimenzids képet vesziink fel. Ez nagy
mennyiség(i adatot jelent. A képeket szamitdgép segitségével, a Juhdsz Zoltan
munkatarsam altal Mathematica keretben megirt komplex, hibaanalizist is tar-
talmazd program haszndlataval értékeltem ki.

3.4.2 abra: Egy tipikus kép, melyet az MCP régzit
mérés kézben. Ez a felvétel 3 keV-es ?2Ne”* ionok
(also, intenziv folt) és a PC mintdn dthaladds so-
ran semlegesitédétt Ne atomok (felsG, elmoso-
dott folt) kétdimenzids eloszldsdt mutatja, a bal
oldali viszonylag intenziv folt az elektronika ge-
nerdtor jele. A céltdrgy délésszége W=1°volt. Az
ionokat a semleges részecskéktél 1 kV szepardlo
fesziiltséggel vdlasztottuk el.
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4. Eredmények

Ebben a fejezetben a sajat, doktori képzésem soran elért fontosabb ered-
ményeimet tekintem at a tézispontoknak megfelel6 szerkezetben. Els6ként a ne-
mesgaz atomokon végzett méréseket mutatom be. A kdvetkez6 eredményem
egy specialis kovetelményeket kielégitd elektrosztatikus spektrométer megter-
vezése és megépitése a molekula-fragmentacio sordn kilépd ion-fragmentumok
mérése céljabdl. Ehhez a SIMION ionoptikai szimulacidés programot haszndltam.
Az utolso fejezet tobb alfejezetbdl all 6ssze. Ez utébbi tézispont adja a sajat ered-
ményeim tulnyomo részét. Ebben a nanokapillarisok ionterelésének vizsgalata-
ban elért eredményeket foglalom 6ssze. Az egymastdl elkiilonilé eredményeket
alpontokba tagolva részletezem.

4.1 Nemesgazok tobbszorés ionizaciéja H* és HC Iovedékekkel valé
litkozésekben

Ebben a fejezetben ismertetem a nemesgazok (He, Ne, Ar, Kr) atomjain
végzett méréseket, melyben azok tébbszords ionizacidjat vizsgaltuk. A kilonb6z6
|6vedékekkel kivaltott tobbszords ionizacié irodalmat 6sszefoglald, legutébbi at-
fogd tanulmanyt Montanari és munkatarsai [144] jegyzik.

A vizsgdlat motivacidja a semleges atomok (céltargy) és egyéb részecskék
(I6vedék) kozotti Gtkdzési mechanizmusok jobb megértése volt. Ezek a folyama-
tok a fizikaban alapvets fontossaguak. A kutatasokban elért eredmények az élet
szamos teriletén jol hasznosithatdk, példaul a plazmafizikaban, az anyagtudo-
manyokban, stb. A nyert adatoknak kiemelkedé jelentdségiik van a sugarterdpids
eljarasok megtervezésében, kivitelezésében is. Ezen vizsgalatok mar a legegysze-
ribb I6vedékek (elektron, proton, esetleg ezek antirészecskéi) esetében sem tel-
jesen trividlisak.

A megértés kovetkezs Iépcs6fokanak tekinthetd, ha pontszeri l16vedé-
kek helyett olyanokkal végezziik a kisérletet, melyek valamilyen szerkezettel,
strukturaval rendelkeznek. llyen |I6vedékek lehetnek példaul részben ionizalt ato-
mok, semleges atomok, vagy példaul a pozitronium. Az egyik legérdekesebb kér-
dés, hogy az ilyen I6vedékekben az elektronok milyen szerepet jatszanak az (it-
kozés soran? Lehetnek aktivak, de passzivak is. A passziv szerep azt jelenti, hogy
az elektron csak arnyékolja a I6vedék magjanak Coulomb-terét. Az elektron aktiv
szerepe pedig azt jelenti, hogy a I6vedék elektronja a céltargy elektronjait maga
is gerjesztheti, vagy ionizalhatja. Amennyiben a I6vedék elektronja ilyen szerepet
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tolt be az Gtkozés sordn, akkor annak mozgdsat jél leirja a ,kvazi-szabad elektron
sz6réddas”-i modell. Ennek az elképzelésnek a keretén belil a |6vedék elektronjat
szabad részecskének tekintjik, mely szabadon kdlcsén hathat a céltarggyal, a 16-
vedék magjatdl fliggetlendl. Ez a modell [145], sikeresen alkalmazhaté példaul a
rezondns elektronatadasi és gerjesztési folyamatokra is [146].

Ezek mellett a H atomnak kiemelkedd jelent&sége van a plazmafizikaban
is: Rutinszerlien hasznaljak a plazma felf(itésére azt az eljarast, melynek sordn a
plazmaba semleges hidrogén atomok nyaldbjat |6vik be. Ugyanakkor a semleges
hidrogénnek plazmadiagnosztikai jelent8sége is van, ez a gerjesztett H® atom
legerjeszt6dése sordn kisugarzott fény mérésén (spektroszképiajan) alapul. An-
nak ellenére, hogy a H® atom tulajdonsagainak pontos ismerete milyen nagy je-
lent&ségl, csak néhdny olyan kisérlet van [147, 148], melyben az atomok tobb-
szOros ionizaciodjat vizsgaltak semleges hidrogén atommal torténd titkozésekben.

A kisérletben nemesgdz céltargy atomok tobbszoros ionizacids hataskeresztmet-
szeteit, illetve ezek bombazod-energia fliggését mértik meg. A mérési elrendezést
a 3.2 alfejezetben ismertettem. A méréseket 6t kiilonboz6 I6vedékenergian (75,
100, 150, 200, 300 keV) végeztiik. He, Ne, Ar és Kr céltargy gazok id6spektrumait
vettiik fel, H* és HC I6vedékek esetén. Ezzel parhuzamosan vizsgaltuk a I6vedék-
nek az tUtkozések kovetkeztében bekdvetkezs ionizacidjat is, amit a szakirodalom
elektronvesztésnek, , electron loss”-nak nevez. A méréseket megismételtiik azo-
nos korilmények kdzott proton I6vedékekkel is. A mért adatokat elméleti sza-
molasok (CTMC és nCTMC) eredményeivel vetettik 6ssze.

A méréseket koincidencia technikaval végeztiik, ennek eredményeként
az aldbbi, 4.1.1 abrdn lathatd tipusu spektrumokat kaptuk. A mért koincidencia

400 | 4.1.1 dbra: Egy tipikus példa a

q=1 céltdrgy ionok idéspektrumdra a
300 keV H° + Kr (itk6zési rend-

3001 szerben a kimend H* lévedékkel

koincidenciaban mérve. A krip-

200 + ton egészen nagy (q=4) toltésal-

Beltésszam

lapotait is vizsgdlni tudtuk. Az
100 - abra ,x” tengelyén az idé defini-

cidja a I6vedék és a céltdrgy re-

plilési idejével kifejezve:
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1d8, t [ns] t = (tisveack + 0) — teeitargys
ahol 6 a késleltetés.
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spektrumokbdl relativ hatdskeresztmetszeteket hatdroztunk meg. Abszolut a;j
(ahol az i és j a Iovedék kezdeti és végs6, mig g a meglokott céltargy ion toltése)
hatdskeresztmetszeteket ezekbdl Ggy szarmaztattunk, hogy az adatainkat DuBois
és Kdvér [149] altal elvégzett abszolut mérésekhez normaltuk. A normalast a H°
+ He itk6zési rendszer esetén, 300 keV |6vedékenergia mérési pontjan végeztiik.

Mérési eredményeinket az elméletekkel 6sszehasonlitva a 4.1.2 és 4.1.3
abrakon mutatom be. Megallapithatd, hogy a mért, egyszeres ionizacios hatds-
keresztmetszetek energiafliggését (az dbrak (a) részében a o és (c) részében a
a0%) mindkét elmélet j6l reprodukalja, mindkét I6vedék esetében. Ugyanigy, H°
|6vedék esetében is igaz ez a megallapitas az egyszeres ionizaciéval egyszerre
végbemend lévedék-ionizécié (az dbra (d) részén a o) esetében. Proton léve-
dék esetén az elektronbefogdsi hataskeresztmetszetek az energia novekedésével
meredeken csokkennek (az dbra (b) részében), amelyet az elméleti szamitasok
eredmeényei szintén jél leirnak, ugyanakkor az elméleti és kisérleti értékek nagy-
sagrendi eltérést mutatnak.

Erdekes effektust figyeltiink meg kripton céltargyat proton l6vedékkel
bombdzva. A |6vedék elektronbefogdsi csatornajat vizsgalva az eredmények sze-
rint a I6vedékenergia ndvekedésével a kiilonbozé ionizaltsagi fokokhoz tartozd
hataskeresztmetszetek kozotti kiilonbségek eltlinnek (Id. a 4.1.3/b dbran). A két-
szeres ionizacids hataskeresztmetszet még meg is haladja az egyszeres ionizaci-
O6hoz tartozd hatdskeresztmetszetet. Ez a jelenség annak tulajdonithato, hogy
300 keV lovedékenergian a protonok sebessége megkozeliti a céltargy belsé hé-
jain 1évé elektronok pdlyasebességét. Ebben az ugynevezett ,velocity matching
tartomanyban” megnd a lévedék elektronbefogasi valdszinlisége. A bels6é héjon
keletkezett elektronhidny a céltargyban végbemend relaxacios folyamatok
(Auger-folyamat) révén a kilsé héjakon tovabbi elektron(ok) kiszakadasahoz ve-
zet.
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4.1.2 dbra: A hélium céltargyndl mért (kérék) és szamitott (folytonos vonal — nCTMC és
szaggatott vonal — CTMC) egyszeres és kétszeres ionizdciés hatdskeresztmetszetek pro-
ton és HO I6vedék esetében a 75-300 keV energiatartomdnyban. Az (a) panelen a tiszta,
egyszeres (o.1) és kétszeres (o1) ionizdcié Iathatd proton lévedék esetében. A (b) pane-
len a tiszta elektronbefogdst (ai°) és a céltdrgy ionizdciéjdval egyiitt bekévetkezd elekt-
ronbefogdst (a1°) dbrdzoljuk proton lévedék esetében. A (c) panelen H° I6vedék esetében
a céltdrgy tisztdn egyszeres (a°) és kétszeres (03°) ionizdcidja, a (d) panelen pedig H°
I6vedék esetében a lévedék ionizdcidjdval egyidejiileg bekévetkezs egyszeres (o)1) és
kétszeres (a21) céltdrgy-ionizdcid Idthatd.
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4.1.3 dbra: A kripton céltargyndl mért (kérék) és szamitott (folytonos vonal — nCTMC és
szaggatott vonal — CTMC) egyszeres, kétszeres és hdromszoros ionizdciés hatdskereszt-
metszetek proton és H° I6vedék esetében a 75-300 keV energiatartomdnyban. A panelek
ugyanolyan rendben kévetik egymdst, ahogyan azt az 4.1.2 dbra szévegében leirtam.

Osszefoglalva, a kisérletekben 75-300 keV energiaju protonokat és H°
atomokat Utkoztettlink nemesgaz atomokkal. Vizsgaltuk a semleges hidrogén
elektronjanak szerepét az iitkdzésekben. Azt taldltuk, hogy a H° I6vedék atlago-
san 20-50 %-al kevésbé hatékonyan ionizal, mint a proton. Ezt aldtdmasztja az
alkalmazott nCTMC modell is. Ez azt mutatja, hogy a H° elektronja leginkdbb
passziv, arnyékold szerepet jatszik az Gtkozésekben.

Ehhez a munkdhoz a hozzajaruldsom: az el6készit6 fazisbhan megépitet-
tem egy gdzbeereszt6 rendszert, ami jelenleg is haszndlatos; részt vettem min-
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den mérésben, a kisérleti adatok kiértékelésében, valamint az eredmények ér-
telmezésérdl folyd vitdkban és megbeszélésekben. Ehhez a tézisponthoz a [150,
151] koézlemények tartoznak, melyekre eddig két SCI hivatkozas van.

4.2 Kompakt parhuzamos siktiikor spektrométer tervezése

Ebben a részben eszkdzfejleszté munkat mutatok be, melynek soran molekula-
fragmentdcios kisérletek elvégzésére terveztem és megépitettem egy 45°-os par-
huzamos lemezpar (parallel plate, PP) analizatort tartalmazd spektrométert. A
tervezés motivacidja az Atomi Utkdzések Laboratériumaban akkor még csak
meghonositandd molekula-fragmentacids kisérletek egyik feltételének biztosi-
tdsa volt. Nem allt ugyanis rendelkezésre olyan mér6eszkoz, ami alkalmas lett
volna ilyen mérések kivitelezésére.

A molekula-fragmentacids kisérletek soran a gyorsitd ionnyaldbjat egy mo-
lekularis gdznyalabon vezetjik at. Ez az ugynevezett ,crossed beam” kisérleti
technika. A létrejové ion-molekula itk6zések kovetkeztében a céltargy molekulai
ionizalddnak, kisebb-nagyobb daraboka téredeznek (fragmentalédnak) az ttko-
zési zOnabdl pedig toltott és semleges részecskék sokasaga repl ki. Ha a kirepllé
részecskéknek valamilyen fizikai mennyiség szerinti eloszlasat vizsgaljuk, akkor
egy ugynevezett spektrumot kapunk. A megfigyelést végz6 berendezést spektro-
méternek nevezziilk. Munkam soran egy elektrosztatikus spektrométert tervez-
tem és készitettem, amely a kirepuilé ionok energia (pontosabban energia/t6ltés)
szerinti eloszlasat méri, de természetesen elektronok energiaspektrumanak fel-
vételére is alkalmas. Az aldbbiakban roviden attekintem az elektrosztatikus
spektrométerek tipusait, majd bemutatom az altalam tervezett méréeszkozt.

Az elektromos toéltéssel rendelkezé részecskék elektromos és magneses
térben a Lorentz-erd hatdsara térilnek el:

Fiorentz = qQE + q(v X B), (4.2.1)

ahol a g az elektromos toltés, E az elektrosztatikus térerGsség vektor, v a ré-
szecske sebességvektora, B pedig a magneses indukcid vektora. A részecskék ki-
netikus energidjanak meghatdrozdsa tehat elektromos és magneses terek alkal-
mazasaval térténhet. Kis kinetikus energia tartomanyban, ahol a részecske se-
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bessége alacsony, a képletbdl kiolvashatéan a magneses tér hatdsa a kis sebes-
ségek felé fokozatosan csokken. Az elektromos tér eltérité hatdsa viszont nem
fligg a részecske sebességétdl. igy ebben az energiatartomanyban kézenfekvé
elektrosztatikus spektrométereket haszndlni. A mdagneses spektrométerek a
nagy (relativisztikus) sebességl részecskék mérésére kindlnak jobb alternativat.

Az elektrosztatikus spektrométerek f6bb tipusai [152]:

e Energia-diszperziv spektrométerek:

o Eltéritd tipusu spektrométerek: Az ilyen tipusu spektrométerek-
ben a részecskék palydja az ekvipotencialis feltletekkel parhuza-
mos. llyen pl. a henger-kondenzator spektrométer.

o Tuakor tipusu spektrométerek: Ezekben a spektrométerekben a
részecskék egy fékezd potencidlu elektroda felé kozelitenek,
amely elektréda az adott részecskét eltériti, esetleg visszafor-
ditja. Az ilyen spektrométerek siktlikor, hengertikor vagy fél-
gdémb tipusu analizatort tartalmazhatnak.

o Fékez6 tipusu spektrométerek: Ebben a tipusban a detektor
el6tt egy potencidlgatat hoznak létre egy elektréddra adott fe-
szliltség segitségével. A toltott részecskék ezen potencialgat el-
lenében mozognak, és csak azok a részecskék érik el a detektort,
amelyeknek energidja elegendd a potencidlgat leklizdéséhez.

Létezik még egy spektrométer tipus, melyben gyakran alkalmaznak elektroszta-
tikus teret a részecskék energidjanak meghatarozasakor. Ez az Ugynevezett repi-
|ési-id6 spektrométer (Time-of-flight, TOF), illetve annak bonyolultabb valtozatai
(példaul a Recoil lon Momentum Spectroscopy (RIMS) és ennek valtozatai), me-
lyeket mégsem sorolunk az elektrosztatikus spektrométerek kézé. Ezekben a ré-
szecske repilési idejét mérik nagy pontossaggal, és ebbdl hatarozzdk meg annak
energiajat.

Szeretném felhivni a figyelmet az elektrosztatikus spektrométerek azon
fontos tulajdonsdgara, mely szerint a részecskéket azok energidja szerint (nem
pedig sebességiik) kilénbozteti meg. Ezért az ilyen tipusu spektrométerek ionok
és elektronok vizsgalatdra is alkalmasak.

Az altalam tervezett elektrosztatikus parhuzamos siktiikor lemezpar ana-
lizdtorra éplil6 energia-diszperziv spektrométer. Az ilyen spektrométerek fonto-
sabb jellemzdi:
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o Az egyik legfontosabb az Ggynevezett linearis diszperzié (D). A diszperzid
egy hosszlsdg dimenzidju mennyiség, mely azt adja meg, hogy, ha min-
den egyéb paramétert (belépési szog, feszliltségek) rogzitlink, akkor a ré-
szecske energidjanak relativ valtozasa mennyivel tolja el a leképzés x he-
lyét. Definicidja:

dx

D=E= 4.2.2
T (4.2.2)

e A (relativ) energiafeloldds: Ez a mennyiség megadja, hogy a névleges
energiaval (E) érkezd toltott részecskék mellett mekkora az az energia-
tartomany (AE), amellyel rendelkezG részecskék még atjutnak az analiza-
toron és elérik a detektort. Az energiafeloldast az analizator ki- és belép6
réseinek nagysaga (S: és S;), a spektrométer linedris nagyitasa (M) és li-
nedris diszperzidja (D), valamint a leképezési hibak (H) hatarozzak meg:

R _DE_MSi +S,+H

(4.2.3)
E 2D

Megjegyezziik, hogy a linedris nagyitas tobbnyire, és esetlinkben is M=1.

e Befogadd térszog: Ez a teljes, 47t térszognek az a része, amelybdl a spekt-
rométerbe érkeznek a részecskék.

e A spektrométer fényerejének nevezziik a kézépponti sz6ghdz tartozd
térszoget.

e Aluminozitas a forras teriiletének és a fényerGnek a szorzata.

e Transzmisszid (T): Ez adja meg, hogy a spektrométeren athaladva a pont-
forrasbdl kiindulé részecskék mekkora hanyada éri el a detektort.

o Spektrométerfliiggvény: monoenergids nyalabot feltételezve megadja,
hogy a detektdlt részecskék szdmanak milyen az eloszlasa az eltérit6
elektréddra adott fesziiltség fliggvényében.

e A spektrométer konstans (k), ami megadja, hogy milyen a viszony a hat-
lapra adott fesziiltség, és a réseken éppen atmend toltott részecskék
energiaja kozott: k=U/E.

A fontosabb tulajdonsagok megismerése utan roviden tekintsiik at, hogyan ma-

kodik a parhuzamos lemezpar spektrométer [64].

A parhuzamos lemezpar spektrométer analizatora két, egymastdl d tavolsagra,
egymassal parhuzamosan elhelyezett lemezbdl all. A két lemez kozil az egyik, az
alaplemez, tébbnyire foldelt elektréda. Ezen a lemezen taldlhatdk az analizator
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be- és kilépd rései, melyeknek mérete és egymastol vald tavolsaga meghatdrozza

az analizator relativ energiafeloldasat. A mdsik lemezre tetsz6legesen beallithaté

V potencial adhatd. Az ionok a belépé résen &t jutnak be az analizatorba. Az E/q

fajlagos energidval érkez6 részecskék a hatlapra adott megfeleld fesziltség hata-

sara a V/d nagysagu elektrosztatikus térben lassulni kezdenek, palyajuk az ere-

deti irdnytdl eltér. Csak azok a részecskék hagyhatjak el az analizatort a kilép6

résen keresztil, melyeknek megfelel6 a toltésiik és energiajuk. Mint mar emli-

tettem, az ilyen parhuzamos lemezpar analizator energia per toltés (E/q) szlré-

ként funkcional. A spektrométer m(kodési elvét a 4.2.1 abra mutatja.

A toltott részecske mozgdsat az analizatorban az aldbbi differencial-

egyenletek irjak le:

d’x
F_O
d’y qe
a2~ m

(4.2.4)

Itt a g a részecske toltésdllapota, e az elemi toltés, m a részecske tomege, mig

az elektromos térerésséget jeloli.
Ezeknek az egyenleteknek a megoldasai a kbvetkezdk:

x =vcosOt,

: qe
= 0t——ect?
y = vsin 7 &

(4.2.5)

4.2.1 dabra: A pdrhuza-
mos lemezpdr analizd-
tor sematikus rajza és
miikédési elve. Az L a két
rés tdvolsdgdt, a w a ré-
sek  méretét  jeldli.
Amennyiben a hdtlapra
(fels6 lemez) megfelelé
fesziiltséget adunk, a
téltott részecske a kilépd
résen dt a detektorba jut
[153].
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Ezekb6l meghatarozhaté az analizatorban mozgé részecske pdlyaegyenlete, me-
lyet altalanos esetben a kovetkez6 kifejezés ir le:

qee

y =xtanf — 2 (4.2.6)

—_— X
2mv? cos? 0

Amennyiben a részecske 45°-0s szégben |ép be az analizatorba, akkor az egyenlet
az aldbbi alakba egyszer(isodik:

x% =x ——x? (4.2.7)

Itt az E az adott részecske kinetikus energidjat jel6li. A palyaegyenletbSl megha-
tdrozhatd, hogy az adott energiaval belépd toltott részecske milyen maximalis
tdvolsagot tesz meg az analizatorban:

xl == 0
2E (4.2.8)
Xp = — = L
gee
Azaz, az analizator be- és kilépG réseinek tavolsaga (L) a részecske energidjatol és
a lemezek kdzott alkalmazott térerdsségtél fligg. A spektrométer linedris diszper-
zidja pedig (4.2.2) és (4.2.8) alapjan D=L.

Az analizator megtervezéséhez még tudnunk kell, hogy a benne repliilé
részecske palydja mekkora maximalis magassagot ér el. Ez szabja meg ugyanis,
hogy az analizator két lemezét milyen tavolsagra kell egymastdl elhelyezniink:

E L
= =—, 4.2.9
2qes 4 ( )

Itt h jeloli a részecske palydjanak magassagat. A fenti Osszefliggés tehat azt
mondja meg, hogy a részecske pdlydjanak magassaga a két rés tavolsaganak a
negyede lesz, vagyis a két lemezt minimum 0,25L tavolsagra kell helyezni egy-
mastol. Ahhoz, hogy a részecskék biztosan ne ltkdzzenek bele az analizator felsé
lemezébe, észszer(i a lemezek kozotti tavolsagot ennél valamivel nagyobbra va-
lasztani. A biztonsag szempontjabdl elegendd, ha ez a tavolsag 0,3L. igy kiszamit-
haté az analizator felsé lemezére adandod fesziiltség:
% %

£==

=— 4.2.10
d 03L ( )

azaz.
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E
V=03Le= 0,65 (4.2.11)

A voltban mért feszliltséget az elektronvoltban mért kinetikus energia 0,6-szoro-
sara kell beallitanunk, hogy a részecskék biztosan atjussanak az analizatoron. A
spektrométer konstans tehat k=0,6.

Amennyiben az analizatorba belépd részecskék pontforrasbdl indulnak
ki, az iranyukat rogzitjik és eltekintlink az aberracids hibaktél, akkor azt a AF
energia-ablakot, amelyben az atvitel eltér nullatdl (az atvitel talpszélességét), az
aldbbi egyenlet megoldasa adja (lasd (4.2.3)):

AE  Ax

(4.2.12)
E L

ahol Ax a kimend rés szélessége. Ha a részecskék nem pontforrasbdl, hanem az
ugyancsak Ax szélességl résen lépnek be az analizatorba, akkor a nullatél eltéré
atvitel energidban mért talpszélessége kétszerese lesz a fentebbi értéknek. Azo-
nos Ax méretl kimend és bemend rések esetén a félértékkel definidlt energia-
feloldas értéke:

AEFWHM — A_X

(4.2.13)
E L

Amennyiben a részecskék nem rogzitett irdnybdl, hanem egy véges szbgtarto-
manyban lépnek be az analizatorba, és figyelembe vessziik a kiilonbdz6 torzita-
sokbdl szarmazé hibdkat is, akkor a tényleges energiafeloldas ett6l némileg na-
gyobb lesz. Ha az energia feloldds 3 % kordli, akkor ez a kiszélesedés nem tobb
néhany tized szdzaléknal, ami ezzel a spektrométerrel folytatott mérések eseté-
ben elhanyagolhaté.

Az analizator és vele egyiitt a teljes spektrométer tervezését elsGsorban
azok a specialis elvarasok, kovetelmények vezérelték, amelyeket az elvégzendé
kisérletek tdmasztottak. Mivel az eszk6zzel molekuldk fragmentalddasat akartuk
vizsgalni, egy kicsi, kompakt berendezésre volt sziikség. A kompaktsag azért fon-
tos, mert az Uitkozésbdl kilépé részecskék az Uitkdzési zonatdl a detektaldsig tartd
palydjuk soran a vakuumkamraban a maradékgdzokon attélt6dhetnek, semlege-
sitédhetnek. Ez torzitja a mért spektrumot, a kisérlet szempontjabdl ez nemkiva-
natos jelenség. igy a tervezés egyik f6 szempontja a toltott iontoredék részecskék
palyahosszdanak minimalizalasa. A spektrométer tervezése soran az litkGzési tér-
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fogattdl a detektorig tartd uthosszt sikerilt ~10 cm-re réviditeni. Az ismert elekt-
rosztatikus spektrométer tipusok koziil a 45°-o0s parhuzamos siktiikér analizdto-
raban a legrovidebb a részecskék altal bejart pdlya. A geometria egyszer(isége
miatt egy ilyen spektrométer nagyon kis méretben legyarthatd. Az elektrodak kis
mérete miatt fellépé tértorzuldsokat kielégitéen lehet kompenzalni.

Emellett a spektrométer energiafeloldasa elfogadhaté kellett, hogy ma-
radjon. Az energiafeloldast a be- és kiléps6 rések mérete, illetve a rések kozotti
tdvolsag hatdrozza meg (ld. (4.2.12)). A tervezés sordn az optimalis méretek a
kovetkez6knek adédtak: a rések effektiv mérete 1 mm, mig a rések kozotti tavol-
sag 30 mm. Ez 3,33 %-0s névleges energiafeloldast jelent, amelyet a leképezési
hibdk kb. 3,6 %-ra novelnek. A kivdgandé résméret meghatdrozasa az analizator
45°-0s d6lésszogének, valamint az alaplemez 0,2 mm-es vastagsaganak figyelem-
bevételével tortént. A lemez sikjaban adddo résméret ezért 1 mm-nél némileg
nagyobb: 1,2 mm. Az energiafeloldas ugyan nem tinik elsére tul jénak, sok spekt-
rométer létezik, amelyeknek az energiafelolddsa 10*-es nagysdgrendbe esik, de
ezek altalaban nagy berendezések, nagy uthosszal, kisebb fényerével. Az altalam
tervezett kisméret(i, kompakt berendezéssel gyorsan lehet spektrumokat fel-
venni, mikézben az ionspektrumokban jelen levd, tipikusan nem éles csucsokbdl
allo strukturak sem tilinnek el. Sziikség esetén a feloldas fékezéssel amugy is ja-
vithato.

A spektrométerrel szemben tdmasztott tovabbi kdvetelmény az volt,
hogy a lehet6 legnagyobb megfigyelési szogtartomanyt lefedje. Ez a spektromé-
ter alakjanak korultekint6 megvalasztasaval érhet6 el. A spektrométer alakja igy
fellilnézetbdl ék alakra hasonlit. Ezzel sikerilt elérnem, hogy a berendezés a 15°-
165° megfigyelési szogtartomanyban legyen képes méréseket végezni.

A spektrométert lgy terveztem meg, hogy a belépd részecskéket gyorsi-
tani, illetve lassitani is lehessen vele. Ez a funkcié a mérések minGségének javita-
sat segiti. Fékezéssel a feloldas, gyorsitassal pedig a nagyon alacsony energiaju
részecskék észlelése javithatd. Mindezt a spektrométer belépd rése és az anali-
zator belépd rése kozé tervezett elektrosztatikus lencsével valdsitottam meg. A
lencse tulajdonsagait, paramétereit a SIMION programcsomag segitségével ha-
tdroztam meg. Ez a program elektrosztatikus, illetve magneses ionoptikai elemek
tulajdonsagait, illetve azoknak a részecskék mozgdsara, palyajara gyakorolt hata-
sait vizsgalja.
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4.2.2 abra: A tervezett spektrométer sematikus rajza. Az abra bal oldaldn a spektrométer
oldalnézete, mig jobb oldaldn a feliilnézete lathato. Ezen a rajzon még nincs megjelenitve
az elektronsokszorozo detektor, valamint a térlezdré lemezek fesziiltségét leoszté dram-
kéri elem és az elektromos vezetékek csatlakozdsai sem.

A programban fel lehet épiteni tetszGleges elektroda elrendezést, az elektro-
dakra fesziiltséget lehet adni, majd tetsz6leges toltott részecskéket inditva azok
mozgasa, palydja az elektrodak fesziiltségének fliggvényében kirajzolédik. A
spektrométer méreteit a mérési geometria és a mérékamra geometria adottsa-
gai hataroztdk meg. Szerkezeti felépitése a 4.2.2 dbran lathato. Az abra bal oldala
a spektrométert oldalnézetben, mig jobb oldala fellilnézetben dbrazolja. A felll-
nézeti képen megfigyelhet6 a spektrométer specialis, ,,ék”, vagy , balta” alakja.

Az litkozési térfogat a henger alaku, nagy atmérgji (d="~1 m) mérékamra
fliggbleges tengelyében helyezkedik el. Ezen tengely mentén daramlik be a mé-
rendd céltargy gaz. Ennek a gdznyaldbnak és a VdG-5 gyorsitobdl jové ionnyaldb-
nak a keresztezésében alakul ki az titk6zési zéna. Ennek kiterjedését az ionnyalab
atmérGje (dionnyaiap="2 mm), valamint a gazbeereszt6 rendszer végére szerelt fu-
vokabdl kidramld gaz szétterlilése hatarozza meg. Az litkdzési hossznak nincs jol
definidlhaté mérete, mivel a fuvokabdl kidramlo céltargy gaz slrlisége a fuvdka
tengelyétél tavolodva folyamatosan valtozik, csokken. Az a jobban behatarol-
hatd, ugynevezett effektiv céltargy hossz, amit ebbdl a spektrométer lat a 6 =
90° megfigyelési szog esetében: L.g=6,5 mm.
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A spektrométer befoglalé méreteit (milyen tavol helyezkedhet el mini-
malisan az Utkozési térfogattdl, milyen tévol kell elhelyezkednie az analizator be-
|ép6 résének ugyanonnan, stb.), a mér6kamra méretei hatarozzak meg. Ennek
atmérGje 1000 mm, amelyet egy kétrétegli magneses drnyékolas kissé csokkent.
A spektrométert a mérékamrdban talalhatd, forgathatd szdgasztalra szereltem
fel, melynek belsé atmérdje 265 mm. Az ltkodzési térfogat kdzéppontjabdl kiin-
dulé két, a« = 30° nyilasszog(i félegyenes szabja meg a ,balta” oldaliranyu kiter-
jedését. A spektrométer bemend rése a céltargytdl L=~22 mm-re lett elhelyezve,
igy a spektrométer csérének (ami egy csonkakup) kisebb atmérgje 9 mm-re ado-
dott, ami egy jol kézben tarthatd, mechanikusan viszonylag konnyen kialakithaté
méret. A csonkakip magassdga m=10 mm, ennek talpatdl mérendé a spektro-
méter dobozdnak Lsm=100 mm-es mérete. Ezt a méretet a forgathatd szogasz-
talra vald konnyl felszerelhet&ség adta. Ezen belil kellett elhelyeznem az anali-
zatort és minden egyéb szlikséges alkatrészt.

A spektrométer belépd résének magassagat a szogasztal és a gyorsitobdl
jové ionnyalab kamraba |épési magassaga adja meg, ami Mpyqias=75 mm. A spekt-
rométer teljes magassagat a belsé szerelvények igényei szabtdk meg, ezt
Mpm=145 mm-re vdlasztottam.

Az analizator f6bb paramétereit (résméret, réstdvolsag, energiafeloldas),
megvdlasztva, annak geometridjat a befoglalé mérettartomany alapjan tervez-
tem meg. Az alaplap és a hatlap a bemend rés iranydban keskenyedik. A kis mé-
retek miatt Ugynevezett térlezard lemezeket kellett beépitenem. A térlezaré le-
mezek az analizator két lapja kozott kialakuld elektrosztatikus teret homogé-
nebbé teszik, igy a részecskék palydja az analizator belsejében kdzel idedlissa te-
het6. A SIMION programmal végzett modellezés azt mutatta, hogy a megfelel
elektrosztatikus tér kialakitasahoz négy térlezard elektréda elhelyezése sziiksé-
ges az analizatorban. Ezekre a megfeleld fesziiltséget egy, az analizator hatlapja-
nak fesziiltségéhez kapcsolt fesziiltségosztdval allitottam be. A fesziiltségosztdba
specialis, nagy fesziiltséget t(ir6 ellendllasokat épitettem be, ezdltal nagy energi-
akig (~5 keV) képes a spektrométer részecskéket analizalni. Az analizatorrol ké-
szllt fotd lathatd a 4.2.3 abran. Az elektrodakat galvanikus GUton, vékony arany-
réteggel vonattuk be, hogy kis &tmend energidkon is lehetbleg torzitatlan atvitelt
kapjunk, amikor a kiilonb6z6 anyagi minGségl fémek kozott kialakuld kontakt-
potencidlok mar megzavarjak a mérést. A gyorsito-fékez6 lencse geometriajanak
haromdimenziés modelljét a SIMION-ban épitettem fel (4.2.4 abra).
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belépé rés

kilépé rés

4.2.3 abra: Az dbra bal oldaldn az analizator térlezdro lemezei, valamint az analizdtor
alaplapja a be- és kilépé résekkel Iathatd. A jobb oldalon a spektrométer 6sszeszerelt ana-
lizatora. Az elektréddkra galvanizdldssal vékony aranyréteget vittiink fel. Az aranyréteg
a kiilbnb6z6 anyagi mindségli fémek kézétt fellépd kontaktpotencidlok kialakuldsat csék-
kenti, igy viszonylag alacsony energidatol (~2 eV) is végezhetbk mérések az eszkozzel.

A spektrométer tesztelése sordn azt tapasztaltuk, hogy ezzel a médszer-
rel sikerllt ~2 eV-re beallitani azt a hatart, amely felett a mért spektrumok meg-
bizhatdan reprodukalddnak. Méréseket ez alatt is, kb. 0.3 eV energiatdl tudunk
végezni, a spektrumok ezen szakaszai azonban csak kvalitativ indikaciéra hasz-
nalhaték, mert a hosszu tavu reprodukalhatdsag itt nem kielégitd.

Ezt az elektroda-elrendezést mutatja a 4.2.5 dbra az X-Z sikban, amelyen
a kételemes lencsérél egy metszeti képet latunk. A rendelkezésre all6 kis térfo-
gatban ennél bonyolultabb lencserendszer kialakitdsara nem volt lehet6ség. Az
abran a barna négyzetracsos részek a kialakitott elektrédakat jel6lik. Az dbran a
zolddel jel6lt rész a kiilonboz6 részecskék palydjanak vonala a lencsére adott fe-
szliltség hatdsdra. Egy-egy futtatdsban tizezer darab részecskének a palydjat ko-
vettem nyomon. A részecskéket kor alaku forrasbdl inditottam, melynek sugara
a belépd résmérettel azonos volt. A részecskék eloszlasa a koron belil véletlen-
szer( volt. Széttarté nyalabot tételeztem fel, melynek félszége 2,56°, a céltargy
geometridjabol adddott. A futtatdsok soran a lencse tulajdonsagait a lencse-
fesziltség és atmend energia hanyadosanak figgvényében vizsgaltam. A lencsé-
nek a 4.2.5 abran [athatd lireges felépitése a futtatdsok sordn alakult ki. Gyorsitds
esetén arra torekedtem, hogy a lencse minél szélesebb gyorsitasi arany tarto-
manyban az analizator bemend réséhez kozeli pontba fokuszélja a részecskéket.
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4.2.4 abra: A spektrométer lencséjének modellezése a SIMION nevii program segitségével
hdrom dimenzioban. A barna szinnel jelélt részek az elektrédak. A z6ld szinnel jel6lt rész
az egyes részecskék padlydit jel6li.
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4.2.5 dbra: A spektrométer lencséjének kétdimenzios képe az X-Z sikon. Lathatd, hogy a
széttarto bejové nyaldb a lencse el6tt veszteséget szenved, de az dtjuto ionokat a lencsére
adott gyorsito fesziiltség (-250 V) nagyjabdl az analizdtor bemeneti résének helyére foku-
szdlja.
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4.2.6 dbra: A mérési elrendezés, melyben a spektrométert haszndljuk. Az Atomki 5 MV-
os gyorsitojabol érkezd ionnyaldbot kiilbnbdz6 ionoptikai elemekkel formdljuk és irdnyit-
juk a mérékamrdba. Itt a gyorsité ionnyaldbja keresztezi a gdzbeereszté rendszerbél ér-
kez6 gdzmolekuldk utjdt. Ennek sordn (itk6zések jonnek létre, ahonnan kiilénbézé ré-
szecskék replilnek ki. Ezek a kireplilG részecskék a spektrométerbe jutva analizdldsra,
majd detektdldsra kertilnek.

Fékezés esetén pedig arra, hogy minél szélesebb tartomanyban egyenletes le-
gyen a relativ veszteség. A lencse alakja természetesen kompromisszumok ered-
ménye. A modellezés szerint a fokuszalds az Epgss= E €s Epass=6E kozti (hatszros és
az alatti gyorsitas) tartomanyban tekintheté kielégitének, a fékezési veszteség
pedig az Epqss= E €s Epass= E/3 kOz0tti tartomanyban tekinthet6 elfogadhaténak. A
spektrométer alkalmazdasa soran fékezéssel és gyorsitassal csak ritkan mértiink,
ekkor nagyjabdl a modellezés alapjan vart eredményeket kaptuk.

A spektrométert az Atomki mechanikai miihelyében készitették el, a fo-
lyamatot végig felligyeltem. Az alkatrészek aranyréteggel torténd bevonasa utan
a spektrométert 6sszeszereltem, és beépitettem a kisérleti kamrdaba. A teljes mé-
rérendszer sematikus képét a 4.2.6 dbra mutatja.

A kisérleti kamra az Atomki 5 MV-os Van de Graaff tipusu részecskegyor-
sitdjanak tobb felhasznald altal is haszndlt, jobb-30°-0s nyaldbvégén taldlhatd. A
mérShelységbe érve az ionnyalab egy kollimatoron (K1) keresztiil a 15°-o0s elté-
rité kamraba lép. Ez az eltérit6 kamra a teremben elhelyezett egyéb, nagymé-
retd, rogzitett helyzetl méréberendezések, valamint a nyalab tovabbi tisztitdsa
(nemkivanatos toltésallapotok) miatt sziikséges. Az eltérité kamra kilépé nyila-
san (K2) a nyalab tovabbi kollimalasat végezziik. A nyaldbcsatornan horizontali-
san és vertikalisan elhelyezett lemezparok (steerer-ek) segitségével a nyalab ira-
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nya finoman dllithatd. A méréseket 2x2 mm méret(ire kollimalt nyalabbal végez-
zik. Ezt a nyaldbméretet alakitja ki a résnégyes (R4). Ezutdn a kamraba belépd6
nyaldb iranyat pontosan definialo kollimatorok (K3 és K4) kévetkeznek, melyek
koziil az elsé fixen felszerelt, mig a masodik a kamraban taldlhaté forgathaté gy-
rik egyikére van rogzitve. A kamra atellenes oldaldra felszerelt, két részbél allé
Faraday-csésze gondoskodik arrdél, hogy mérés kdzben az dram intenzitasat mo-
nitorozni tudjuk. A Faraday-csésze elsé fokozatanak végén talalhaté 1,5 mm-es
kor alakd rés, valamint a K2-K4 kollimatorok és az R4 egyiittes egy pontos, jol
definidltionnyalabot eredményez. A mérékamra (~1 m? térfogatu) rozsdamentes
acélbol késziilt. A belsejében kétrétegli magneses arnyékolds talalhatd, mely a
Fold magneses mezGjét minimalisra csokkenti a kamran belil. A kamrdban két,
koncentrikusan felszerelt, egyenként forgathaté gy(ird helyezkedik el. Ezek kozil
a belsére rogzitettem a spektrométert. A kamrdba felilrél nydlik be a gazbe-
ereszt6 rendszer végére szerelt fuvoka. A mérékamraban a vakuum elGallitasardl
két darab, egyenként 2000 I/s szivdsebességli turbomolekularis szivattyu gon-
doskodik. Ezek egymdshoz képest parhuzamosan vannak bekotve. Az elévakuu-
mot egy rotdcids szivattyu allitja el6, amelyet egy Roots-tipusu elévakuum szi-
vattyU is segit. A kamraban ~8x107 mbar a gdzbeeresztés nélkiili, mig a mérendd
géazt beengedve 3x10%-1,5x10° mbar nyomas érhet§ el.

A spektrométer energia szerinti kalibraldsat ismert energiaju He autoio-
nizacids és Ar LMM Auger vonalak mérésével végeztiik el. Gyors, hozzavetbleges
kalibrdldsra illetve ellen6rzésre a molekuldris rendszerek mérése kdzben is van
lehetdség. A 4.2.7 abra a 650 keV N* + CH, tkozési rendszer vizsgdlata kdzben
mért elektronspektrumot mutatja 60° megfigyelési szognél. A spektrumban jél
azonosithaték mind a l6vedékrdl, mind pedig a céltargyrdl szarmazd Auger-elekt-
ron-atmeneteknek megfelel6 vonalcsoportok csucsai. Ezek energidi hibahataron
belll megegyeznek a szén ~250 eV-es, illetve a nitrogén (60° megfigyelési szog-
nél 430 eV-es) varhato értékeivel

A spektrométer lizembe helyezése 6ta tobb abszolut mérést is végeztiink
vele molekuldris céltargyakon. A mérésekbdl tébb tudomanyos kdzlemény szii-
letett [154, 155], kett6 koziiliik a Physical Review A-ban kerilt publikalasra. Ezek
az eredmények egy mdsik doktori értekezés alapjat képezik, de eredményemnek
tekintem, hogy azokat a méréseket ezzel az eszkdzzel végeztiik el.
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T T 4.2.7 abra: A 650 keV N* + CHs

10000 litk6zési rendszerben, 60° meg-
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nyében vdltozik, folyamatosan csékken a megfigyelési sz6g névekedésével.

A spektrométer tervezése teljes egészében a sajat munkam. En dolgoz-
tam ki az adott peremfeltételeknek megfelel6 megoldast, magam dllitottam 6sz-
sze és futtattam le a sziikséges szimulacidkat, és magam végeztem a mechanikai
tervezést. A spektrométerrel végzett mérések tulnyomo tobbségében is részt
vettem, tehat a kalibracion tul is dolgoztam vele. A spektrométer tervezésérdl
tudomanyos folydiratban nem jelent meg koézlemény. Err6l az Atomki Annual
Reportban [156] szamoltam be, valamint egy nemzetkdzi konferencian mutat-
tam be egy posztert [157].

4.3 A kapillarisok ionterelésének vizsgalata

Az irodalmi attekintésbdl lathatd, hogy a kapilldrisok ionterelésének ki-
sérleti vizsgalata viszonylag konnyen ad eredményeket, ha Uj anyagokat, minta-
kat akarunk kiprébdlni, de a szisztematikus vizsgalatok nem egyszerlek. Azt,
hogy hogyan alakul ki és megy végbe az dnszervez6d6 folyamat, nagyon kevés
ismert és mérheté mennyiségbdl kellene megértentiink.

Ismert mennyiségek példaul a kapillarisok anyaga, geometriai mérete,
atlagos suriségiik a mintaban, a kapillarisok tengelyeinek egymashoz képesti
sz0gszorasa, a kapillarisoknak a nyalabiranyhoz képest tekintett d6lésszoge. Is-
merjik a lovedékként hasznalt ionok bizonyos tulajdonsagait is, melyek példaul
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a toltésallapot, az energia, vagy, hogy milyen a részecskék nyaldbjanak széttar-
tdsa.

Mérhet6é mennyiség példaul a bemend aram, amelyre a méréseket nor-
malhatjuk. Mérhetjlk tovabba a kapillarisokon atjutott részecskék szamat és tu-
lajdonsagait. A meghatarozott toltésallapotu atvitt részecskék szamlalasaval a
legfontosabb mennyiséget, a minta atvitelét hatdrozzuk meg. Altalaban dént&en
az eredeti és a semlegesit6dott toltésallapot van jelen az atvitt részecskék kozott.
Tudjuk mérni az atvitt ionok energia és szogeloszlasat. Alkalmas detektorral
ugyanezeket meg tudjuk hatdrozni a semlegesit6dott részecskékre is.

Megfigyelhetjiik az atvitt részecskék kilépési irdnyanak id6beli valtoza-
sait, melyek a kapillarison beliili toltésfoltok kialakuldsardl adnak informaciot. Ta-
nulmanyozni tudjuk a nyaldb kikapcsolasat kovetéen az atvitel csokkenését. Ezt
rovid tesztimpulzusokkal kell vizsgalnunk, hogy ne toltsiik fel Ujra a falat, mely
meghamisitana a mérési eredményt.

Ugyanakkor a kapillarisok belsé falanak felliletérél semmilyen informacid
nem all rendelkezésiinkre. Pedig az, hogy az 6dnszervez6dé folyamat hogyan ala-
kul ki, hogyan megy végbe, dontéen azon mulik, hogy a fellilet mentén hogyan
mozognak a lerakott toltések. Sziikségképpen mozogniuk kell, hiszen a kapillari-
sokba bejové ionok drama folyamatos. Ha a kapillaris belsé felliletérél nem urul-
nének ki a toltések, akkor az atvitel blokkolédasa nagyon hamar bekovetkezne.

Ahhoz, hogy megértsiik, hogy hogyan m(ikodik az 6nszervezédés, és ho-
gyan alakul ki az egyensulyi allapot, alapvet6 fontossagu, hogy tisztdban legylink
a fellleten végbemend folyamatokkal. A kapillaris belsé feltletén végzett kdzvet-
len mérésekre azonban nincs lehet&séglink. Arra, hogy ott mitorténik, a mérheté
mennyiségekbdl kell kbvetkeztetniink.

Erre irdnyul kutatasaink nagy része. Az a tény, hogy az ionok a legkllén-
b6z6bb anyagi mindségl és atmérdjd kapillarisokon is képesek atjutni azt mu-
tatja, hogy a folyamat létrejottében lennie kell olyan tényezének, mely altalano-
san jelen van valamennyi szigetel6 anyagban. Ezért keresnlink kell azokat a k6zos
jellemzdéket, melyek szlikségesek és elégségesek az dnszervez6d6 folyamat kiala-
kulasahoz. A vizsgdlatok célja pedig altaldnosan az, hogy az ionok terel6dése ter-
vezhet6 legyen. Természetesen tovabbra is fontos, hogy Ujabb és Ujabb anyagok
és elrendezések esetében vizsgaljuk meg az atvitel jellemzdit.
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Szisztematikus kisérletek az elméleti modellekre, szimuldcidkra tamasz-
kodva tervezhetGk, és eredményeik értelmezésének igénye visszahat azok fejlé-
désére. Az irodalmi attekintésben Iattuk az alkalmazott szimulacids technikak ké-
pességeit és problémait. Lattuk az irodalmi attekintésben, hogy viszonylag kdny-
nyen szamolhaté egy adott toltéselrendezés hatasara a bejové ion palydja. Ehhez
a newtoni mozgdasegyenletek megolddsa sziikséges. Az elméleti megkdzelitések
nehézsége a fellileten térténd téltésmozgdsok leirdsdban van. Ezek fizikai mo-
delljeit nem konny( a szimulacidkba beépiteni. Egyik ismert szimulacié sem al-
kalmas példaul a toltésvandorlds lassu komponensének leirdsara, pedig az ilyen
kisérletek, melyekben a bemend dramot hosszabb id6ére kikapcsoljuk, kbzelebb
vihetnek a fellleten zajlé folyamatok megértéséhez. A szomszédos csatornak-
ban, az egész mintaban felhalmozddé toltések tere befolydsolja a kapillarisban
kialakulé térerGsségeket, ami az ionpalyakra és a felhalmozédé toltések kitirtilé-
sére egyarant hatdassal van. Ennek kovetésére az ismert szimulacidkban nem val-
lalkoztak. Ezért magunk is megprébalkoztunk egy, az eddigiektél eltérd szimula-
ciés technikaval.

Ebben az alfejezetben részletezem a kapillariskotegek ionatvitelének
vizsgalataban végzett munkamat, mely a kutatdmunkdm legnagyobb hanyadat
tette ki. Roviden ismertetem a végzett kisérleteket, az elért eredményeket rész-
letesen targyalom. Kiilon alpontokba szedve mutatom be az egymdstadl elkilonit-
het6 teriileteken elért eredményeket. Vizsgaltam, hogy a kapillarisok anyaganak
fellileti vezet6képessége hogyan befolyasolja a nanokapillarisok falanak toltésel-
rendezGdését. Ezt az értelmezhetGség szempontjdbol egyszerlbb kép miatt a ka-
pilldrisok letdlt6dése kozben vizsgaltam. Tanulmanyoztam a nanokapilldrisok
elektrosztatikus elzaréddsanak koridlményeit, valamint a bombazé energiatdl
valo fliggését. Témavezetémmel kidolgoztunk egy ujfajta megkozelitést a kapil-
larisok ionterelésének szimulacidjara. Végiil beszamolok egy uj tipusu minta vizs-
galatardl, a mikrométer atmérgj(i, nagy rendezettség( kapillariskotegeken atha-
ladd ionok viselkedésérél, mely szokatlan id6fejlédést mutatott.

4.3.1 A nanokapillarisok letoltédésének vizsgalata

Ezeket a kisérleteket a vezetési mechanizmusok tisztazasanak érdekében
végeztlk. A terelési folyamat dinamikajat az hatdrozza meg, hogy a kapillaris be-
jaratanal kialakulé elsédleges, valamint a kapillaris belsejében |étrejové atmeneti
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toltésfoltoknak az id6ben hogyan alakul a feltolt6dése. Az atvitel kialakulasat, il-
letve az atvitelben bedlld egyensulyi allapot |étrejottét is a kapillaris felliletén le-
rakédott toltések vandorlasa, kilirilése vezérli. Mint az irodalmi attekintésben
lattuk, az ezt leird elméleti modellek napjainkban egymas mellett |éteznek.

Amig a kapilldris falat a bejoévé nyaldb feltolti, az alapveté folyamatok
meglehetGsen Osszetettek. Ha csak a bejdrati toltésfoltot tekintjik, akkor az at-
vitel a bejové, a kisit6 és az atvitt dram értékétdl, valamint a toltésfolt éppen
aktualis toltottségétdl fiigg. Igy a nyaldb intenzitdsanak valtozasa észrevehetSen
befolyasolhatja a felt6lt6dési folyamatot, és kevésbé intenziven akar az egyen-
sulyi allapotot is. Fel kell ismerniink, hogy a feltélt6dési periddus alatt a bejarati
toltésfolt altal a kapillaris belseje felé tovabbitott aram nem azonos a kapillarison
atvitt drammal [25, 125]. Az egyensulyi allapot elérése utan a bejarati toltésfolt
fogja meghatdrozni az atvitelt, tehat ezutdn mar az vérhatd, hogy a bejarati tol-
tésfolt dltal tovabbitott aram és a kapillarison atvitt aram egymassal ardnyos lesz.

A helyzet egyszer(bb, ha a bejové aramot kikapcsoljuk. Ebben az esetben
az egyetlen végbemend folyamat a toltések vandorlasa a kapillaris falanak feli-
letén. Azt varjuk, hogy a leggyorsabb folyamat a fémréteg kdzelében fekvé beja-
rati toltésfolt kilirllése. A szimulacidk és a stabil atvitel egyarant azt mutatjak,
hogy az egyensulyi allapot kialakuldsa utan a kapillaris belsejében a toltések in-
homogenitasa és az azokat vezérlé mez6k gyengék [70, 72]. Ennek megfelel6en
a toltés-vandorlas a kapillaris belsejében és a fémrétegek iranydba varhatoan Ié-
nyegesen lassabb folyamatok, mint a bejarati toltésfolt kistilése. Elsé kozelités-
ben Ugy tekintjiik, hogy a kapillaris belsejében kialakult toltéseloszlas allandd,
amelyre a bejarati foltnak semmilyen hatdsa nincs. igy a kisiilési folyamat feltér-
képezhetd olyan médon, hogy rovid bejové nyaldbimpulzusokkal mérjiik az atvi-
telt. Ahogy a bejarati toltésfolt gyengiil, az atvitel is csokken. Ahhoz, hogy elke-
riljik a bejarati toltésfolt visszatoltését, elegendben rovid teszt impulzusokat
kell haszndlnunk.

Mint az irodalmi attekintésben lattuk, PET mintan kordbban is végeztek
hasonld méréseket [128]. Az atvitel csokkenését azonban csak egy 6ran at mér-
ték mindegyik d6lésszognél. Az eredményeket a Frenkel-Poole tipusi nemlinea-
ris vezet6képesség modellel értelmezték, de a rovid mérések miatt a modell he-
lyessége nem kapott hatarozott megerd@sitést. Meg kell még jegyezni, hogy a
[128]-as kisérletben olyan mintat hasznaltak, melyben a kapillarisok tengelyeinek
sz0gszorasa meglehetdsen nagy, korilbeldl 1,2° FWHM volt.
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Tovabbi kisérletekben, melyeket sokkal parhuzamosabb kapillarisokkal
végeztek, bebizonyosodott, hogy a terelési effektus fejlédésének dinamikaja je-
lentGsen fligg a kapillarisok szogszdrasatdl [25, 19]. Ugyanakkor a letdltédési di-
namikat ilyen mintdkon még nem vizsgaltak. Ezért hatdroztunk ugy, hogy a letol-
t6dési folyamat vizsgdlatadra szisztematikus méréseket végziink, a terelési folya-
matot irdnyitd vezetési mechanizmus jobb megismerése céljabol.

Ebben a munkdban az atvitt ionok szdmanak csokkenését vizsgaltuk. A
méréséket a [128]-as munkanal Iényegesen hosszabb idSintervallumon végez-
tuk. Az ilyen hosszi mérések esetén kritikus, hogy a mérés kdzben a kapillarisok
falat ne toltsiik fel Ujra a tesztimpulzusokkal. Ezért az impulzusok hosszat a lehetd
legrévidebbre valasztottuk. Az impulzusok hossza néhany masodperc volt, amit
néhanyszor megismételtiink. A tesztimpulzusokkal mért atviteleket megvizs-
galva azt tapasztaltuk, hogy a kapillarisok falait nem toéltjik djra.

A méréseket az Atomkiban taldlhatd ECR ionforras nyaldbvégénél végez-
tik. A nyalab 3 keV energiaju Ne”* ionokbdl allt. A tipikus nyaldbaram a kisérletek
alatt ~100 pA volt. A kisérleti elrendezés vazlata a 3.4-es alfejezetben taldlhato.

Két PET mintat hasznaltunk a mérések folyaman. Mindkét félia 12 um
vastagsagl, melyekben a kapilldrisok nagyon parhuzamosan helyezkedtek el
(sz6gszorasuk kisebb volt mint 0,2° FWHM). A kapillarisok atmérgje hasonlé volt,
mig s(rliségik nagyon eltér6. Ezeket a paramétereket pasztazo elektronmikro-
szkopos (SEM) felvételekbdl allapitottam meg. A nagyobb s(ir(iségl minta kapil-
laris &tméréje 233 nm, sdrlisége pedig 108 cm= volt. A kisebb s(ir(iségl minta pa-
raméterei: &tmérd 170 nm, sdrliség 5,1x10° cm= volt. Mindkét minta estében a
kapillarisok sz6gszoérasa 0,2° FWHM alatti volt.

Mindkét félia a dubnai FLNR intézetben, 250 MeV-es kripton ionokkal
lett besugdrozva, ezt kdvetGen pedig a berlini ISL-ben NaOH oldattal végezték el
a nyomok maratdasat. Azért, hogy a mintak fellilete elektrosztatikusan ne t6lt6d-
jon fel, mindkét minta mindkét oldalat egy hozzavet6legesen 20 nm-es arany ré-
teggel parologtattuk be. Ezeken a mintdkon korabban is végeztek mar kisérlete-
ket.

Kétdimenzids atviteli profilokat vettiink fel a pozicidérzékeny detektor-
ral. A detektor el6tt elhelyezett lemezparra adott fesziiltség segitségével az atvitt
nyaldbban el tudtuk kiloniteni a kiilonb6z6 téltésallapotu részecskéket.
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A fel-, és letolt6dés mérése kissé eltért egymastdl. A feltoltédés folya-
man az egyes profilokat 10 masodpercig vettik fel, amibdl 9 s volt a valddi adat-
gylijtés, 1 s pedig az adatok kimentése a szamitdgépre. Amig az atvitel el nem
érte az egyensulyi allapotot, addig folytattuk ezen képek rogzitését. Ezutan kez-
dédott el a letoltédés mérése. A nyaldbot egy elektrosztatikus eltéritével még
messze a kisérleti kamra el6tt kitéritettiik. A letoltédés dinamikajat ugy mértik,
hogy roévid nyaldbimpulzusokkal mintat vettiink az atvitelbél. Olyan rovid teszt-
impulzusokat hasznaltunk, amilyet csak lehetett, ugyanakkor arra is Ggyelnlink
kellett, hogy a mérés statisztikaja is kielégit6 legyen. Ezt a mintazasi eljarast a
kovetkez6képpen végeztiik: miutan az atviteli egyensuly beallt, a let6lt6dés mé-
résére egy elGre beprogramozott adatgydijtési eljarast inditottunk anélkil, hogy
az ECR-bdl érkezé ionnyaldbot lekapcsoltuk volna. Az atvitelbSl mintat vevé nya-
labimpulzusokat az adatgytjtéssel szinkronizaltuk. A mérés sziineteiben pedig a
kitérit6 elektrédara fesziiltséget adva a nyaldbot nem engedtiik a kamraba. Az
adatgyljtés kozben a kitérité elektroddra nem adtunk fesziiltséget, ilyenkor az
ionnyalab bejutott a kisérleti berendezésbe. Elsé Iépésként az atvitt részecskéket
10 s hosszusagig mértik, amit 1 s sziinet kovetett. Ezutan az atvitelt harom egy-
mas utdni, egyenként 2 szekundumos mintavétellel teszteltiik, amelyeket 1 sze-
kundumos szlinetek szakitottak meg. Az elsé ilyen impulzussorozatot két perc
hosszUsagu szlinet kbvette, ami utan jott az Ujabb harom darab mintavételi im-
pulzus. Ezt az eljarast ismételgettiik ugy, hogy a mintavételi impulzussorozatok
kozotti szlineteket egyre noveltik addig, mig az atvitel alig mérhet6 szintre csok-
kent. A hdrom egymas utdni mintavételezési impulzusra azért volt sziikség, hogy
meggydz6dhessiink arrdl, hogy az atvitel ezen impulzusok kovetkeztében emel-
kedd tendenciadt mutat-e, vagy sem. Az emelkedd tendencia azt mutatnd, hogy a
kapillarisok falai ujra feltolt6dnek. Azt taldltuk, hogy az atviteli értékek a harom
tesztimpulzus esetében a kisérleti bizonytalansagon beliil megegyeznek. Azaz, a
tesztimpulzusok alatt a kapillarisok falai nem toltédtek fel Gjra. A mérés nehéz és
idGigényes volt, csak a stabilan m{kddd ionforrdssal felvett adatsorokat tekintet-
tiik felhasznalhatdénak.

Minden mérést a feltdlt6dés mérésével kezdtiink. A 4.3.1.1 dbran az
ionnyaldb atvitt hanyadanak id6beli fejlédését lathatjuk mind a nagysUriség
(bal oldali oszlop), mind pedig az alacsony s(rlség( (jobb oldali oszlop) minta
esetében, az egy kapillarisba esé toltés fliggvényében. Az egyes feltolt6dési gor-
bék elég hasonld, emelkedd tendencidt mutatnak. Néhany oszcillacié is megfi-
gyelhetd a gorbéken, kiilondsen az alacsony s(rliségl minta esetén.
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4.3.1.1 dbra: A 3 keV energidju Ne’* jonok dtvitelének id6beli fejlédése (Qq fiiggvényében
dbrdzolva) az egy kapilldrisba beesé téltés fiiggvényében. Az dbra bal oldaldn a nagy sd-
riiségli minta, mig jobb oldaldn az alacsony siirliségii mintdn mért eredményeket latjuk
kiilbnbéz6 déléssz6geknél.

Ezek az oszcillaciok jel6lik a kapilldris belsejében kialakulé atmeneti, vagy
madsodlagos toltésfoltok kialakuldsat [25, 125]. Blokkolddasi jelenséget nem lat-
hatunk a gorbéken. A terelési képességet jellemzé terelési szdget, vagyis azt a
szoget, aminél a minta atvitele 1/e-ad részére esik a 0°-hoz tartozé atvitelhez
képest, az egyensulyi atvitelekbdl hatdroztam meg. Ezek a nagy s(irliségli minta
esetében 4,2°+0,2°, mig az alacsony slirliségli minta esetében 4,3°+0,3°-nak
adddtak.

A letolt6dés mérése soran, ahogyan az a 4.3.1.2 dbran is lathatd, az atvi-
tel minden esetben monoton csokkent. Lathatd, hogy a korabbi munkahoz [128]
hasonldan, a kisérletileg mért gorbék fél-logaritmikus abrazolasban eltérnek az
egyenestdl. Kezdetben a csokkenés gyors, az id6 el6rehaladtaval pedig fokozato-
san lassul. Ranézésre is nyilvanvald, hogy minél nagyobb a d6léssz6g, annal me-
redekebben indul az atvitel csékkenése. Mindez nehezen lenne magyarazhaté
egy linearis modell keretein beldl.

A let6lt6dést az ugynevezett bemeneti toltésfolt modell keretében pro-
baltuk értelmezni. Ebben a modellben Ugy tekintjlik, hogy az ionterelést egyetlen
toltésfolt végzi, amelyet a bejové dram tolt, a hatarold aranyréteg felé iranyulé
kistit6 daram sit ki, és terel6képessége a fesziiltségétbl fligg. A Q toltés és az U
fesziiltség kozotti kapcsolatot egy C effektiv kapacitas irja le.
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4.3.1.2 gbra: A Ne’* jonok dtvitele a letéltédési idé fiiggvényében, miutdn a nyaldbot ki-
kapcsoltuk. A szimbdlumok a kisérleti adatokat, mig a folytonos vonalak a Frenkel-Poole-
féle nemlinedris modell alkalmazdsdval szamolt elméleti gérbéket jelélik.

Ebben a modellben a bemeneti folt feltolt6désére az alabbi differencial-
egyenlet irhaté fel:

aeQ
o Jin = Jp — Jais) (4.3.1.1)
a let6lt6désére pedig
aoQ(t)
TR —Jais- (4.3.1.2)

Itt a J, jeldli a bejarati toltésfolt Altal tovabbitott aramot, a Juis pedig a toltésfoltot
kis(it6 daramot.

A toltés és az f=J,/Ji, atvitel kozotti kapcsolatot egy koraban bevezetett
formulaval [128, 122] kozelitettiik:

f(Q) = froe™m/?, (4.3.1.3)

ahol f.>f a maximalis atvitel, Qn pedig egy karakterisztikus toltés, mely a bejarati
toltésfoltban egyensulyi atvitel esetén kialakulé toltéssel aranyos. Latnunk kell,
hogy Q értéke nem novekszik az egyensulyi toltés folé. Ez az egyenlet azt a kisér-
leti megfigyelést adja vissza, miszerint az atvitel megindulasahoz bizonyos meny-
nyiségl toltés dsszegyljtése sziikséges (kliszob effektus), valamint véges atviteli
értéket ad Q-nak barmilyen pozitiv értékére.

A 4.3.1.2 abrardl vildgosan lathatd, hogy a kisérleti adatokat lehetetlen
megilleszteni a linearis vezet6képességi modellel, hiszen a pontoknak akkor egy
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egyenes vonalat kellene kirajzolniuk a féllogaritmikus dbrazoldsban. Ezért a ko-
vetkezd vizsgdlatban a Frenkel-Poole tipusu vezet6képességi modellt alkalmaz-
zuk. A kis(it6 dramot a (2.5.5.3) formulaval irjuk le:

_ Q@ Q)

Jais = =~exp| |-

(4.3.1.4)

ahol T a kis Q értékekhez tartozo letoltédés id6allanddja, amikor az exponencialis
A masik paraméter, Q. egy karakterisztikus toltés a nemlinearis tagban. A tolté-
sek aranyat elektrosztatikus térerGsségek aranyabdl szarmaztathatjuk, Q/Q, =
E/E. [122, 136]. A 4.3.1.2 abran lathato folytonos vonallal jel6lt gorbéket a
(4.3.1.2), (4.3.1.3) és a (4.3.1.4) egyenletek alapjan szarmaztattuk.

Ahhoz, hogy a bejarati toltésfolt toltésének id6fejl6dését modellezni tud-
juk, rekurziéval oldjuk meg az (4.3.1.1) egyenletet Q(0)=0 kezdeti feltétellel. A
rekurzids formula:

Qi = Qi1+ Qinsi — AQp,i — Jais(Qi—1)AL (4.3.1.4)

Itt Qi1 az el6z6 képkocka felvétele utdn a bemeneti toltésfoltban kialakult toltés,
Qinsi az adott képkocka alatt beérkezé toltés (mért mennyiség), AQ,, az adott
képkocka alatt a kapilldrison atvitt toltés (mért mennyiség), Jais-t, pedig minden
|épésben a (4.3.1.4) egyenlet alapjan szamitjuk ki a Frenkel-Poole vezet&képes-
ségi modell keretein belil. A rekurzids eljaras numerikus kapcsolatot eredmé-
nyez a mért atviteli értékek és a bejarati toltésfolt toltése kozott.

Ezek a |épések lathatdk az 4.3.1.3 dbran a nagystrlségl minta Y=5,7°
délésszoge esetében. Az dbra a) részében a bejarati toltésfoltban lerakddott tol-
tés az egy kapillarisba beesé toltés fliggvényében, Q(Qin), lathato, amit a (4.3.1.1)
egyenlet alapjan szamitottunk ki. Megjegyzem, hogy ahhoz, hogy az (4.3.1.1)
egyenletet megoldhassuk, kezdGértékeket kell megadnunk a (4.3.1.4) egyenlet-
ben taldlhatd t és és Q. paraméterekre. Ezeknek a végs6 értékét iteracidval ha-
taroztuk meg, a 4.3.1.3 a) dbran lathaté gorbe ezen végs6 értékekkel lett sza-
molva. A numerikus Q(Qj,) figgvénybdl és a (4.3.1.3) egyenletb8l meghatéroz-
haté a f(Q(Qi,)) flggvény, amely jol illeszkedik mind a kezdeti, mind pedig az
egyensulyi allapotban mért adatokra (4.3.1.3 b) része). Ezzel a mddszerrel meg-
hataroztuk a letolt6dési szakasz kezdeti feltételét, a Q toltés indulo értékét is.
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Afeltolt6dési folyamat legelején a kisiit6 és az atvitt dram elhanyagolhaté. Ebben
a régiodban a lerakddott toltés Q kdzel azonos a bemend toltéssel Qin. De a gorbe

hamarabb megy telitésbe, még miel6tt az atvitel elérné az egyensulyi allapotot.
Ennek oka a nemlinearis vezet6képesség lehet.

A 4.3.1.3 dbra b) részében az f(Q(Qin)) fliggvény paramétereit Ugy valasz-
tottuk meg, hogy helyesen adjak vissza mind a kezdeti, mind pedig az egyensulyi
atvitelt. Az ezek koz6tti részben a feltolt6dési folyamat nagyon osszetett. Ennek
oka f6ként az idGleges toltéslerakas a kapillaris belsejében [38, 125], igy az elté-
résék a mért atvitel és az illesztett gorbe kdzott elkeriilhetetlenil megjelennek.

A fel- és letolt6édési adatokon alapuld teljes iterdcids eljards a Q. és a t
paraméterpar kezdd értékeinek megadasaval indul. A kévetkezd |épésben kisza-
mitjuk a félempirikus Q(Qis) fuggvényt és a feltdlt6déskor mért atvitelre illesztve
megkeressiik az f(Q) fliggvény paramétereit. Végiil a (4.3.1.2) egyenlettel és f(Q)-
val kiszamitjuk a csokkeng atvitelt f(t) a kistlési id6 fliggvényében. Ha ez a sza-
molt gérbe nem koveti a mért atviteli értékeket, akkor a Q. és a T paraméterek
értékeit modositjuk és az egész eljarast kezdjik elolrél. Ezt addig folytatjuk, mig
kielégitd illeszkedést nem kapunk a mért letoltédési és szamolt adatok kozott.

Ennek az eljarasnak az eredményét mutatja a 4.3.1.2-es (letoltédés) abra
a kisérletileg mért adatokkal 6sszehasonlitva. Altalanossagban j6 egyezést latha-
tunk a kisérleti adatok és a nemlinearis vezet6képességi modell alapjan szamolt
adatok kozott, mindkét minta esetében, az 0sszes vizsgalt d6lésszognél. A fenti
eljaras soran kapott paramétereket 6sszegezi a 4.3.1.1-es tablazat.
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Sample (P (°) | T (10°s) | Q. (fC) | Qm (fC) fe

HD 3.1 7.49 0.126 1.65 0.426
HD 5.7 11.45 0.126 8.10 0.339
HD 8.9 11.68 0.126 10.77 0.013
LD 2.1 5.41 0.126 1.70 0.131
LD 3.3 5.40 0.126 4.25 0.165

4.3.1.1 tabldzat: a kapott illesztési paraméterek a kisiité dramra (t, Qc) és az atviteli
fiiggvényre (Qm, f-).

A tdblazatbdl 1athatd, hogy a Q. paraméterre mindig ugyanazt az értéket hasz-
naltuk. A kilonboz6 d6lésszoghoz tartozd adatok fliggetlen illesztése majdnem
ugyanazt a Q. értéket adta mindkét mintdra. Ezért Ugy hataroztunk, hogy kons-
tans Q. értéket hasznalunk minden esetben, ami ugyanolyan j6 egyezést ered-
ményezett. igy sikeriilt a szabad paraméterek szamat csokkenteniink.

A t id6allandd az alacsony térerGsségek esetében (az ohmikus tarto-
manyban) nem nagyon valtozik. De ezek a valtozasok a bejarati toltésfolt geo-
metridja valtozasanak kovetkeztében felléphetnek. A toltésfolt geometridja a d6-
|ésszOg valtoztatasaval mddosulhat. Ugyanakkor kiilonb6z6 anyagi tulajdonsa-
gok is szerepet jatszhatnak. A t paraméter a d6lésszog ndvelésével szintén né és
ugy tlinik, hogy a nagy szogeknél konstanshoz kozelit. A Qn paraméter az atvitel
jellemzGje. Ez is novekszik a novekvd d6lésszoggel, és a két kiilonb6z6 minta ese-
tében hasonld értéket vesz fel a legkisebb szogeknél. Minden esetben az f.. érté-
kei sokkal nagyobbak, mint a megfelelS, mért f atvitelek.

Osszefoglalva ezt az alfejezetet: A PET mintaban kialakitott nanokapillari-
sokon athaladt 3 keV energiaji Ne’* ionok id6éfejl6dését vizsgaltuk két kiilonbozé
mintdn mind a feltoltédési, mind pedig a letdlt6dési periddusban. A két mintara
a kapillarisok atmérGje kozel azonos volt, mig a kapillaris-siirliségek nagyon elté-
réek. A letoltédés folyaman az atvitt ionintenzitds az eltelt idével folyamatosan,
monoton csokkent. Ugyanakkor a megfigyelt csokkenés eltér az exponencidlistdl,
az atmenetiid6allandd az idGvel fokozatosan nétt. Ez teljességgel eltér barmilyen
linearis modell keretében targyalhato viselkedéstdl. A let6lt6dési folyamat id6-
flggését a nemlinearis Frenkel-Poole vezet6képességi modellel magyaraztuk. A
modell alkalmazdasdaval elvégzett szamitasok jo egyezést mutattak a kisérletileg
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mért atviteli értékekkel. A Frenkel-Poole formulaban szerepl6 toltés-paraméter,
ami a kritikus térerGsséggel van kapcsolatban dllandénak adédott az 6sszes mért
délésszognél mindkét mintara. A modellszamitasokbdl kapott vezet6képességi
paraméter a d6lésszogtdl alig fligg. Osszességében megmutattuk, hogy a nemli-
nearis Frenkel-Poole modell jél hasznalhaté a kiilonb6z6 délésszogek és kapilla-
rissCir(iségek esetében is, ha a vezet6képességi paraméter nem sokat valtozik.

A kisérleti munkak sordan a mérések el6készitésében és végzésében je-
lentds részt (sajat részem a teljes munka kb. 50 %-a) véllaltam. A mért adatok
kiértékelését én végeztem. Részt vettem az eredmények értelmezésérdl folyta-
tott vitakban, valamint a modell felallitasaban és finomitasaban. Ezen kisérletek
eredményeibdl sziletett egy (jelenleg elbiralas alatt allé) tudomanyos kozle-
mény, melynek masodik tarsszerzéje vagyok [131].

4.3.2 Nanokapillarisok elektrosztatikus elzarédasa

Az irodalmi attekintésben lattuk, hogy kevés kivételtél eltekintve az atvi-
tel a megdontott kapillarisokban a nyalab bekapcsoldsat kovetéen hamarosan
névekedni kezd, majd elér egy egyensulyi értéket, ahol stabilizalodik. Lattuk azt
is, hogy néhany polikarbonat minta esetén a kezdeti névekedést az atvitel csok-
kenése, tobb esetben teljes megszlinése kovette [32, 46, 122].

A jelenség vizsgalataba kezdett6l bekapcsolddtunk [46]. Méréseinket az
Atomki ECR ionforrasabdl érkezé 3 keV energidju Ar’* ionok nyaldbjival végez-
tik. A nyaldbaram tipikus értéke 100 pA koril volt. A vizsgdlt minta egy kereske-
delmiforgalomban megvdasarolhaté baktériumsz(irg félia volt. A félidban [évé ka-
pillarisokat nehézion besugarzast kovetd maratassal allitottak el, az altalanosan
alkalmazott mintakészitési médszerrel. Az igy preparalt félidban a kapillarisok s(i-
rliségeloszlasa véletlenszer(. A félia vastagsdga, azaz a kapillarisok hossza 30 um,
mig az 4tmérgjik 170 nm volt. A minta geometriai atlatszésaga 9,5 %, ezt pasz-
tdz6 elektronmikroszkdpos felvételek elemzése Utjan hatdroztam meg. A képek
elemzésébdl meghataroztam a mintdban elhelyezked6 kapillarisok s(ir(iségét is,
ez 4,2 x 108 cm?-nek adddott. A kapilldrisok hossztengelyeinek szdgszordsat
pasztazd- ionmikroszképiaval (Scanning Transmission lon Microscopy, STIM) ha-
tdroztdk meg [78]. A mérések a sz6gszordsra a ©,=0,95° FWHM értéket adtak. Ez
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4.3.2.1 dabra: A polikarbondt mintdn dtvitt Ar’* (az dbrdk (a) részei) és semleges Ar ato-
mok (az abrak (b) részei) a minta feliiletére lerakddott téltés (Qu) fiiggvényében. A délés-
szbg a bal oldali oszlop esetén W=1°, mig a jobb oldalindl ¥=5,5°.

majd haromszorosa a kiszamolt geometriai atviteli hatarszognek (a hossz-atméré
aranybol szarmaztatott sz6g), amely ®;=0,32°. Ennél a mintanal is, ahogy mind-
egyiknél a minta elG- és hatlapja egy kortlbelll 20 nm vastagsdgu, porlasztott
arany réteggel lett bevonva a nemkivanatos feltolt6dési effektusok kikiiszobolé-
sének érdekében.

A mérési eljaras az el6z6 alfejezetben leirttal azonos volt. A kisérlet fo-
lyaman az atvitt nyaldbban el6forduld toltésallapotokat egy arra alkalmas elekt-
rosztatikus térrel a detektor el6tt szétvalasztottuk. Az eredeti g=+7 és a g=0 t6l-
tésallapoton kiviil a kett6 kozotti toltésallapotok jelentGs atvitelét nem tapasz-
taltuk.

A mért adatokat kiértékelve a 4.3.2.1 abrdn lathatd gorbéket kaptuk. Az
abra bal oldali oszlopaban a ¥=1°, mig a jobboldali oszlop esetében ¥=5.5° d6-
|ésszognél mért eredményeket lathatjuk. Elsé |atdsra szembet(inik, hogy a legki-
sebb szognél (bal oldali oszlop) az ionatvitel azonnal megindul, ahogy a nyalab a
minta fellletét éri.
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Ezt a kapilldrisok viszonylag nagy szégszérasaval magyarazhatjuk. Ennél
a mintabeallitdsndl mindig lesz néhany kapillaris, ami a bejévé ionnyaldbbal par-
huzamosan all, igy azonnal atvezet. A nagyobb szdgek esetében (jobb oldali osz-
lop, (a) panel) a kiiszobjelenség jol megfigyelhetd. Az atvitel itt csak egy bizonyos
lerakddott toltés érték elérése utan indul meg. Az ionatvitel kezdetben mindkét
délési szognél gyorsan emelkedik, majd elér egy maximalis értéket, ezutdn esni
kezd, végil részleges blokkolédas alakul ki. Ebben a kisérletben sikeriilt minden
délésszognél megfigyelni a kezdeti, emelked6 szakaszt, ez volt az elsé kisérlet,
melyben a blokkolddas kialakulasanak részleteit fel tudtuk térképezni. Egy egy-
szer(ibb modellfiiggvényt is megadtunk, amivel a mért adatokat le tudtuk irni:

0, haQq<Qs

fQa) = {fo (1 —exp [_ QdQ_CQs])<eXp [_ QdQ_b Qs] +1<), 04> 0, (4.3.2.1)

Itt a Qs egy kiiszObérték, ami a nagyobb szogeknél lathaté atvitel meginduldsanak
késését adja meg. Az elsG zardjelben talalhatd rész irja le a felfutasi szakaszt (ezt
mar korabban is hasznaltak [19, 91]). A Q. pedig egy karakterisztikus toltés-para-
méter. A masodik zardjeles tag irja le a blokkolédast. Ez egy exponencidlisan
csokkend flggvény, amelyben szintén van egy Q, karakterisztikus toltés-paramé-
ter, valamint az el6z6 tagban is szerepl6 Qs késleltetés. Mivel az dbrakbdl lathato,
hogy az atvitt intenzitdsok nem nulldhoz, hanem egy attdl valamivel nagyobb
konstans értékhez tartanak, a lecsengési tényez6hoz egy konstans K értéket is
hozza kellett adnunk. Ennek a fliggvénynek a legjobb illeszkedései Iathatdék a
4.3.2.1 abran kék szaggatott vonallal. Az illesztett gorbék kvalitativan jol leirjak a
kisérleti adatokat, ugyanakkor eltérések is lathatok, amelyek leginkabb az abra
jobb oldali oszlopdban, a W=5,5° d6lésszognél szembet(inek. Azért, hogy meg-
bizhatd toltés-konstansokat tudjunk megallapitani, a lecsengé részeket kiilon is
megillesztettiik egyszer(i exponencialisan csokkend gorbékkel. Ezeket az illesz-
tett gorbéket lathatjuk a 4.3.2.1 abrdn piros vonallal. A kapott toltés-paraméte-
reket az dbraba irtuk. Megfigyelhetd, hogy a nagyobb d&léssz6ghdz |ényegesen
nagyobb érték (Q»=49 nC) tartozik, mint a Y=1°d6lésszoghoz (Qp=21 nC) tartozd
gorbe esetében. Ez arra utal, hogy a kis d6lésszogek esetében, amikor a kapillaris
blokkolddasa gyorsabb, nagyobb téltésmennyiség halmozadik fel.

Azionok id6beli fejl6dését 6sszehasonlitottuk a semlegesit6dott részecs-
kék hozaménak idébeli fejlédésével (4.3.2.1 abra (b) részei). Altalanossagban el-
mondhatd, hogy a viselkedés dinamikaja az ionokéhoz hasonlé. Az atvitelek a
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kezdeti gyors emelkedés utan a maximalis értéket elérve er8s csokkenésbe kez-
denek. A maximumok az ionatvitelek maximumaval szinkronban kovetkeznek.
Lényeges kiildnbség azonban, hogy semleges részecskék atvitele mar akkor is lat-
hato, mikor ionatvitel még nem tapasztalhaté (jellemz&en a nagyobb szogeknél).
Megfigyelhet6 tovabba, hogy az hosszu id6 utdn kialakuld intenzitdsok a semle-
ges részecskék esetében a maximumhoz viszonyitva nagyobbak, mint az ionok
esetében. Az illesztéssel meghatdrozott karakterisztikus t6ltés-konstansok sem-
leges részecskékre a Y=1° d6lésszognél az ionokndl kapott konstanssal kbzel azo-
nos (Qs=21 nC), mig a nagyobb délésszogeknél Iényegesen eltérnek attdl. Ez arra
utal, hogy a nyilvanvald hasonlésdgok ellenére eltérések vannak az ion- és sem-
leges-atvitelek dinamikdajaban.

Ebben a munkdban [46] sikerlilt megmutatnunk, hogy tobb polikarbonat
mintaban is kialakulhat az ionatvitel részleges blokkolddasa, és megallapitottuk,
hogy ennek mértéke fligg a minta d6lésszogétdl. Kérdéses volt, hogy a hasonld
geometriai és elektrosztatikai tulajdonsagokkal rendelkez6 PET kapillaris mintdk
tobbsége esetén, azonos ionenergidanal miért nem torténik ilyen blokkolddas. Ez
valdszinlileg a vezet6képességek, illetve a vezetési mechanizmusok kilonb6z6-
ségének tudhato be, de ezt igen nehéz vizsgalni. Célszer( lett volna kdzvetlendl
megmeérni a kapillarisok falanak vezet6képességét, illetve annak térerGsségtdl és
mas paraméterektdl valo fliggését. Nanokapillarisok esetében azonban nincs le-
het&séglink a kapillarisok belsé felliletén megmeérni a fellileti vezetSképességet,
hiszen a nanométeres atmérg6jli gorbilt fellleten ez nem lehetséges. A gyartok
altal makroszkopikus anyagmintakra megadott értékek nem feltétlendl helytal-
16k kis méreteknél. Ezen tul, fellileti adataik sem feltétlenil hasznalhatdk nagy-
vakuum koérilmények kozott.

Egyetlen Utnak a minél tébb mintan vald, minél pontosabb mérés lat-
szott. Kovetkez6 munkankat [160] az is motivalta, hogy egy el6z6 kisérletben
[32], ahol a kapillarisok siriiségének hatasat vizsgaltak az ionok atvitelére, azt
tapasztaltak, hogy PET kapilldrisok is blokkolddhatnak, nagyobb kapillaris s(ir(-
ségek esetén.

Mivel a kisérleti eredményeink arra mutattak, hogy a kapillarisok blokko-
I6dasanak oka a felliletek preparalasaval, illetve azok geometriai és elektromos
tulajdonsagaival van kapcsolatban, dsszehasonlité mérésekbe kezdtiink. Ennek
soran elGszor [160] a kilénb6z6 mddon és helyen, de ugyanabbdl az anyagbdl
(PET) elGallitott mintakat vizsgaltunk.
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Az egyik mintapart a darmstadti GSI Helmholtz-Zentrum-ban készitették.
A folidk vastagsaga 10 um. besugarzasuk 2,2 GeV energidju arany ionokkal tor-
tént. A besugarzas utdn NaOH oldatban marattdk a részecskék nyomait, aminek
soran ~140 nm atmérdjl kapillarisok keletkeztek. A kapillaris-siirliség az egyik
minta esetén 5x10° cm™, mig a masiknal 6x107 cm™ volt. A mérések Groningen-
ben, a Zernike-LEIF ionforrds komplexum ECR ionforrasanal torténtek.

A masik mintapart a dubnai Flerov Laboratory of Nuclear Reaction (FLNR)
intézetben készitették. Ebben az esetben a 12 um vastagsagu folidkat 250 MeV
energiaju kripton ionokkal sugdroztdk be. A részecskék nyomanak maratasat a
berlini lonenstrahl-Labor-ban (ISL), szintén NaOH oldat felhasznalasaval végez-
ték. Végeredményben 200 nm atmérdjli kapillarisokat kaptak, 4x10%cm?2 és
1x108 cm kapillaris-sr(iséggel. Ezeket a mintdkat mértiik Debrecenben.

A mérés menete a mar kordbban részletezett volt, 10 masodperc alatt
rogzitettiink egy képkockat, melybdl 9 s a valédi adatgydjtés, 1 s pedig az adatok
szamitogépre torténé mentése. A 4.3.2.2 dbran mutatom a W=1,3° (felsé sor), és
a W=6° (alsé sor) d6lésszognél mért adatokat. Az MCP detektoron mért poziciét
szogkoordinatakka transzformdltam, ahogy az abran is Iathaté. Minden képkocka
kétszeresen differencidlt szogeloszlasnak (dY (6, 6,,)/dQ) felel meg.

A W=1,3° d6lésszdg (felss sor) esetében lathatd, hogy a Ne” ionok a be-
sugarzas kezdetén rogton megjelennek. Kezdetben az atviteli profil intenzitasa
és szélessége is kisebb, mint a tébbi képen. Ennek a toltéslerakdédassal novekvé
kiszélesedésnek az oka a nyalab divergencidja, és fékuszalasi effektusok [32]. Az
abra alsé sordban a W=6° d6lésszognél mért adatokat lathatjuk. Mar az elsé pa-
nelon latszik, hogy ennél a d6lésszognél az ionok atvitele nem indul meg azonnal
a besugarzas kezdetén. A tovabbi képeken (b-d) ugyanakkor mar stabilizalédott
foltokat lathatunk, amelyeknek intenzitdsa és szélessége is allanddnak tekint-
het6. A kapillaris belsejében viszonylag rovid idé alatt kialakul egy olyan toltés
elrendez6dés, ami a kisérlet végéig stabilan meg is maradt.

A kilonb6z6 mintdkon mért atviteli gorbék idébeli fejlédését (4.3.2.3
abra) 6sszehasonlitva Iényeges kilonbségeket lathatunk.
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tdk esetében. A paneleken megadtam a mintdk jellemzdit.

Mindkét GSI minta (a két felsé panel) esetében jelentkezik a blokkolddas, csak
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annak kezdete fligg a kapillarisok slrlségétél. Az dbra jobb és baloldali részének
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(a) paneljait, azaz a GSI mintak kisebb és nagyobb s(riiségi valtozatat 6sszeha-

sonlitva lathatjuk, hogy a nagyobb slrlségli minta hasonlé dé&lésszognél
(W=~0,2°) nagyon kevés toltésbevitel utan nagymértékben blokkolddik. Ennek
alapjan azt mondhatjuk, hogy a GSI minta esetében a blokkolédasban a kapillari-

s sr

sok s(irliségének van jelent6s hatasa.
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Ugyanakkor az FLNR kapillarisok esetében stabil atvitelt mértiink minden
esetben. Szembeo6tld, hogy a nagyobb sirlségli FLNR minta kapillaris-strlsége
nagyobb a GSI mintdénal, ebben az esetben mégsem lathaté semmi jele a kapil-
larisok elektrosztatikus elzaréddsanak. Ezt nem okozhatja a kapillaris atmérék
kismértékd eltérése, hiszen korabban 100 nm atmérgjd PET kapillaris-mintakkal
is végeztek méréseket [30] és kdzel ugyanezt az atviteli gorbét mérték, mint a
jelen mérésekben. Ugyanakkor, PC kapillarisok estében azt figyelték meg, hogy a
kapillarisok délésszogének csokkenésével a kapillarisok blokkoldddsa er6sodott
[30]. Tobb d6lésszognél is megvizsgaltuk a PET mintakat, és sehol nem talaltunk
blokkolédast.

Mivel sem a kapillarisok atmérdje, sem pedig a d6lésszogiik nem okozzak
a két minta esetében az ionatvitelek jelent&sen eltérd viselkedését, igy a kilonb-
séget annak tulajdonitottuk, hogy a GSl illetve az FLNR kapillarisfellletek vezet6-
képessége eltér egymastol. Erre kerestiink kdzvetett bizonyitékokat.

A kapillarisok fellleti vezet6képességérdl informaciét a kapilldrisban 1ét-
rejove toltésfoltok kialakuldsanak vizsgalatabdl nyerhetiink. A téltésfoltok kiala-
kulasat pedig az atvitt ionnyaldb kilépési szogének valtozdsain keresztil tudjuk

vizsgalni.
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A 4.3.2.4 abra (a) részében a kis s(ir(iségl FLNR mintan athaladt ionok
kilépési szogét latjuk. Megfigyelhetd, hogy az ionok meglehet6sen nagy, +1°-os
oszcillaciot mutatnak. Ezek az oszcillacidk mutatjak meg az dtmeneti toltésfoltok
|étrejottét, amelyek a kapillarisok k6zéps6 régidiban keletkeznek. Kis s(r(iség
mintdk esetén ez nem mond semmit a vezet6képességrél, mert a kapillaris ten-
gelyének iranydba mutato térer6sség komponens kicsi, és a kialakult belsé tol-
tésfoltokbdl csak lassan vandorolnak el a toltések. Nagy s(rlségl mintaknal
azonban a kapillaris kozépsé régidjaban nagy fesziiltség alakulhat ki, amely gyor-
sabban képes az aranyrétegek felé mozgatni a toltéseket. Persze csak akkor, ha
a minta vezetGképessége elég nagy ehhez.

Valdban, a nagyobb stirliségl FLNR minta esetében az lathatd, hogy a
kibocsatds szoge kozel allandd a kisérlet végéig, azon oszcillacidkat egyaltalan
nem latunk. A nagyobb s(irliségl mintan mért konstans szog arra enged kovet-
keztetni, hogy a bejarati folton kiviili, masodlagos t6ltésfoltok hidnyoznak a ka-
pillarisbél, vagy gyorsan eltlinnek. Ez pedig arra utal, hogy a feliileti toltésvan-
dorlasnak itt nagyobb szerepe lehet. Az dbra (c) részében a GSI hasonldéan nagy
slrlségl mintdjan dthaladd ionok kilépési szogét latjuk. A (b) panelhez képest itt
sokkal kifejezettebb oszcillaciét figyelhetlink meg. Ez arra utal, hogy itt a fellleti
toltéskilrilés gyengébb, lassubb folyamat, igy a masodlagos foltok kialakulhat-
nak és hosszabban fennmaradhatnak a kapillarisok belsejében. A GSI mintaban a
toltésvandorlds gyengébbnek mutatkozik, ami kisebb vezet6képességre utal.

Ezzel a vizsgdlattal [160] azt mutattuk meg, hogy a blokkolddas kialaku-
lasa a kilénb6z6 PET mintaknal nem fligg sem a kapillarisok atmérgjétdl, sem a
kapillarisslrlségtdl, sem pedig a d6lésszogtbl. Megmutattuk, hogy a nagy kapil-
laris-s(ir(iségl mintak esetében sem altalanos a blokkolddas nemkivanatos jelen-
sége, és valdszinUsitettik, hogy az atvitel stabil mivoltanak kifejlédése a PET
anyaganak vezet6képességén mulik.

Ennek a munkanak [160] egyenes folytatasaként részletesebben vizsgal-
tuk a vezet6képességnek a kapilldrisban létrejové toltésfoltok kialakuldsara gya-
korolt hatdsat kisérleti és elméleti mddszerekkel is [161]. A kisérletileg mért ada-
tokat szimulaciok eredményeivel is 6sszehasonlitottuk. A szimulacidkat a kapilla-
risok fellletének vezet6képességét varialva futtattuk, és Gj méréseket is végez-
tlnk. A szimulacidk azt mutattak, hogy azonos ionokat, mintat és délési szoget
feltételezve (4,5 keV, Ar™, PET, 2°), kis témbi vezet6képességnél (1,45x107°
S/cm) nagy amplit(daja (£1°) sz6goszcillacidk jelentkeznek az atlagos ionkilépési
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szbgben, a vezetSképesség nagy értékénél (24,6x101% S/cm) pedig semmiféle
szogoszcillacié nem jelentkezett.

A kisérleteket az Atomkiban végeztik. Ebben a kisérletben is PET céltar-
gyat vizsgaltunk. A 10 um vastag fdlidban kialakitott kapillarisok atmérgje
200 nm, a kapillarisok siirlisége pedig 1x108 cm™ volt. Ezt a mintét is a dubnai
FLNR intézetben sugdroztak be 250 MeV energidju kripton ionokkal, majd a ber-
lini ISL-ben végezték a nyomok maratasat NaOH oldatban. Az ionatvitel hatdsfo-
kat mértik a nyalabiranyhoz mért délésszog és a kapillarisba beesé integralt tol-
tés figgvényében. Az Uj eredményeket korabbi kisérletekben mért PC minta at-
vitelével Gsszevetve is vizsgaltuk. Ez a PC minta a darmstadti GSl-ben késziilt,
2,2 GeV-es arany ionokkal sugdroztdk be, majd marattak. A kapillarisok atméréje
165 nm, s(irliségik pedig 6x107 cm2.

Az 4.3.2.5 abran a jelen kisérlet eredményeit hasonlitottuk 6ssze az el6z6 [30]
eredményeivel. A PC kapillarisoknal, melyeket kiilonb6z6 d6lésszognél vizsgal-
tak, 5° d6lésszognél is részleges blokkolddas alakult ki. Ezt az dbra (a) részén lat-
hatjuk. A 4.3.2.5 abra (b) és (c) részén a PET kapilldrisokon mért eredményeket
latjuk. A legszembet(indbb kiilonbség, hogy itt az atvitel a kezdeti emelkedés
utan végig stabil, illetve enyhén emelked§ maradt. Nem Iathaté nyoma a kapilla-
risok elzdrédasdnak még a PC mintdénal nagyobb kapillaris-sdr(iség (108 cm™) el-
lenére sem. Ahogyan az a 4.3.2.5 dbra (b) és (c) részébdl lathato, jelentds eltérést
a viselkedésben nem tapasztaltunk, kiilonb6z6 délésszogek esetében sem. Az io-
nok atlagos kilépési sz6gének oszcillacidjaban viszont jelentés kiilonbség mutat-
kozik a mintak kozott (4.3.2.6 dbra).
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A 4.3.2.6 abran lathato, hogy a PC minta esetében (az abra (a) része) jelentdGs,
11°-ot is meghaladd oszcillacidk vannak az atviteli szogben. Ezek amplituddja 6sz-
szemérhet6 a kis vezetSképességl szimulacidban kapottal. Az abra (b) és (c) ré-
szén, ahol a PET mintak eredményeit latjuk, a toltésbevitel legelején lathatunk
némi valtozast, mig a téltésbevitel tovabbi részében kozel dllandd atlagos kilé-
pési szoget figyelhetlink meg. A kis eltérést a toltésbevitel elején a kapillaris be-
jaratanak kozvetlen kézelében kialakuld toltésfolt Iétrejottéhez tarsithatjuk. A
kapillarisokon atvitt ionok kezdetben a kapillaris tengelye mentén, annak sz6gé-
ben lépnek ki. Kés6bb, ahogy a bejarati toltésfolt novekszik, az ionok a kozponti
sz0gt6l némiképp nagyobb szogben szérddnak, ami a maximumot jelenti az ab-
ran a 2-5 fC-os egy kapilldrisba esé toltés tartomanyban. Az ezt kévetd, szinte
allandé atviteli sz6g arra enged kovetkeztetni, hogy masodlagos toltésfoltok a
kapillarisokban nem alakulnak ki, vagy annyira gyengék, hogy hatasuk nem jele-
nik meg az atviteli szégben.

A két munka [160,161] 6sszefoglalasaként elmondhatjuk, hogy sem a ka-
pillarisok atmérdje, sem a slirlisége, sem azok d6lésszoge nem felelSs a két minta
atvitele kozott lathatd jelentGs eltérésekért. Az oszcillacidk eréssége viszont ha-
tarozottan korreldl a blokkoléddssal, a blokkolédas nagy amplituddju sz6g-oszcil-
lacidk esetén Iép fel. Ez azt sugallja, hogy a blokkolddas elsGsorban a kis vezet6-
képesség értékld mintak esetén jelentkezé effektus. Ezt a szimulacidk is megerd-
sitették. Elemzésink azt mutatja, hogy a kapillarisok elzarédasa nem altalanos
jelenség a nagy kapillaris-strtiségli mintak esetében. igy létezik olyan kapillaris
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minta készitésére alkalmas anyag, mely a terelt ionok hosszutavu, stabil atvitelét
képes biztositani.

Megallapitottuk azt is, hogy a blokkolddds a nagy kapillaris-sGr(iség(
mintak esetében konnyebben, de nem sziikségszerlen alakul ki. Az iondtvitelt
ugyanis befolyasolja a szomszédos kapilldrisokban lerakddott toltés. Elemzésiink
azt mutatja, hogy a PET kapillarisok vezet6képessége jobb, mint a PC kapillari-
soké. A PET [158] és PC [159] gyartéi adatlapjai szerint a fellileti vezet6képessé-
giik azonos, kdzel 10726 S. Ugyanakkor az anyag tulajdonsagait a szennyez8dések
és a felliletek kialakitasanak folyamata befolyasolhatjik, aminek soran viz keril-
het a fellUletekre. PET-re megmutattak, hogy a feliileti vezet6képesség négy
nagysagrenddel novekszik, ha a levegé relativ paratartalma 30 %-rél 80 %-ra
emelkedik [158]. Emellett a PET viz abszorpcids egylitthatdja sokkal nagyobb,
mint a PC egyltthatéja [158, 159]. Ez magyarazhatja a bizonyitottan nagyobb ve-
zet6képességet a jelen munkdban hasznalt PET minta esetében. Megjegyezziik,
hogy Al,O; mintdkon végzett mérések szerint vakuumban a viz deabszorpcidja a
szigetelGk fellleti vezetGképességét nagysagrendekkel képes csokkenteni [166].

A kisérleti munkak sordn a mérések el6készitésében és végzésében je-
lentds részt (sajat részem a teljes munka kb. 50 %-a) vallaltam. A Debrecenben
mért adatok kiértékelését én végeztem. Részt vettem az eredmények értelmezé-
sérél folytatott vitakban. Ezen kisérletek eredményeibél sziiletett harom tudo-
manyos kozlemény, melyeknek tarsszerz6je vagyok [46, 160, 161]).

4.3.3 Az atvitel energiafiiggésének vizsgalata blokkoldd6 mintaknal

A blokkolddassal kapcsolatos, az el6z6 alfejezetben ismertetett vizsgdla-
tok nem terjedtek ki arra, hogy hogyan fligg a kapillarisok ionatvitele a besugarzo
flggd jelenség, értékes informacidt adhat a jobb megértéshez. A fentiekben lat-
tuk, hogy 3 keV-es Ne’* ionoknal, PC mintakon az &tvitel blokkolédasa altalanos
jelenség. Az irodalomban ugyanakkor talalhaté olyan munka [44], amelyben nagy
energidju (10, 20, 50 keV) Ne’* ionok atvitelét illetve terel6dését vizsgaltak PC
mintdban kialakitott kapillarisokon, és ott nem tapasztaltak blokkolédast. Ezért
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azt a stratégiat valasztottam, hogy az atvitel energiafliiggését a 3 keV folotti tar-
tomanyban Ugy vizsgadlom, hogy a |épéskozok a I6vedékenergidk kdzott sokkal
kisebbek legyenek.

A kisérleteket az Atomki ECR ionforrasanak nyaldbvégén folytattuk le. L6-
vedékként most is 2Ne’* ionokat hasznaltunk. Az ionenergidk a 3-6 keV tarto-
manyba estek (3; 4,25; 4,5; 5 és 6 keV). A mérési geometria a kapillaris mérések-
ben megszokott volt, a bejévé ionnyalabot 0,5 mm atmérdre kollimaltuk még a
kisérleti kamraba |épés el6tt. A kollimatorokkal a nyaldb divergencidjat 0,2°
FWHM-re csokkentettiik. A tipikus nyaldbaram a néhany szaz pikoAmperes tar-
toményon belil volt. A kisérleti kamraban az alapnyomds ~8x107 mbar volt.

A céltérgy, hasonldan egy korabbi mérésiinkhoz [46], kereskedelmi for-
galomban beszerezhet6 polikarbonat félia volt, amit rendeltetésszer(ien bakté-
riumszlréként haszndlnak. Ebben a kapillarisok eloszlasa véletlenszer(, a kapil-
larisok tengelye merdleges a minta felliletére. A félia vastagsaga 26 um volt (pro-
filométerrel mérve) A kapillarisok atmérgjét a gyarté ~180 nm-ben adta meg.
Elektronmikroszkdpos (SEM) vizsgdlatunk szerint ez kissé nagyobb, 211 nm koérdli
volt. Ennél a mintdnal is, a minta mindkét oldalat egy ~20 nm vastagsagu arany
réteggel parologtattuk be, a minta felliletének elektrosztatikus feltdlt6désének
megakaddlyozasa céljabol. A kapillarisok stirliségét is meghataroztam a SEM ké-
pek alapjan, ez ~4x108 cm2-nek adddott. A kapilldrisok hossz/atmérd aranyét a
magallapitott &tmérd és a minta vastagsaga alapjan hatdrozhatjuk meg, ez ~120.
Ezen a mintan kordbban semmilyen iontereléses mérés nem tortént.

A mérést az el6z6ekben mar ismertetett berendezéssel, kétdimenzids
pozicidérzékeny detektorral végeztiik, mellyel atviteli profilokat vettiink fel. K6z-
vetlenil a detektor el6tt elhelyezett eltérité lemezparral a kapillarisokon atvitt
ionokat toltésallapot szerint szeparaltuk.

Ebben a kisérletben csak a feltoltédési periddust vizsgaltuk. Az atvitt io-
nok képét itt is 10 s mérési idével vettik fel, melybdl 9 s a valédi mérés, és 1 s az
adatok kimentése szamitogépre. A képeket addig gydjtottik, amig az atvitt ion-
hanyad értéke nem, vagy alig valtozott, azaz bedllt az egyensulyi allapot.

Az atvitel hasonld délésszogeknél, de kiilonbdzé energiaknal mért kifej-
|6désérdl ad attekintést a 4.3.3.1 dbra. Ahogyan az dbran feltiintettem, a méré-
seket hat kiilonb6z6 I6vedékenergianal is elvégeztiik.
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4.3.3.1 abra: A PC mintdban elhelyezkedd nanokapilldrisok iondtvitelének idéfejlédése a
kiilbnbéz6 lévedékenergidk esetén. Az ionenergia a 3-6 keV tartomdnyban vdltozik. A d6-
lésszégek a kiilonb6z6 mérések esetében kbzel azonosak. Alacsony I6vedékenergidn (3-

4,25 keV) részleges blokkolddds figyelheté meg. A 4,5 keV energidn mért gérbe esetében
a fliggvény monoton névekvd, ugyanakkor a kapilldrisok gyenge blokkoloddsa még meg-
figyelhetd. Nagy energidkon (5-6 keV) a blokkolddds jelei nem figyelheték meg, szabdlyos

atviteli gérbék lathatok.

Igyekeztiink olyan d&lésszogeket bedllitani, amelyek kdz6tt nincsenek nagy k-
6nbségek, igy 6sszehasonlithatd eredményeket kaptunk a kilénb6z6 energidk
esetében. A dblésszogek 1°-on belll megegyeznek. A legalacsonyabb, 3 keV-es
ionenergian az atvitel nagyon gyorsan és meredeken megindul. Aztan valamivel
0,2 % felett hirtelen csdkkenni kezd és egy kicsi, de véges értéken (0.03%) stabi-
lizdlédik. Ez tipikusan a kapilldrisok blokkolédasanak megfelel6 viselkedés. Az a
tény, hogy az atvitel fejlédése véges értéknél stabilizalodik azt mutatja, hogy a
kapillarisok csak részben blokkolédtak.

Az ionenergia 4 keV-es értékénél a kapillarisok részleges blokkolddasa
még mindig megfigyelhetd. Ugyanakkor az egyensulyi dllapot a 3 keV-nél tapasz-
talhaténal joval magasabb értéknél (~0,2 %) all be.

A 4,5 keV-es gérbe mar monoton névekvének tekinthet6. Ugyanakkor a

blokkolddas apré jelei még tetten érheték. llyen jel példaul, hogy az ion atvitel
kezdeti emelkedése utan hirtelen, éles forduldval kozeliti az egyensulyi allapotot.
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4.3.3.2 abra: (a 4.3.3.1 dbra kezdeti részének nagyitdsa) A kezdeti emelkedés meredek-
ségének csékkenése a besugdrzo energia névekedésével. Ez a meredekség cs6kkenés azt
mutatja, hogy nagyobb energidkon a kapilldrisok faldn tébb téitésnek kell lerakddnia ah-
hoz, hogy az dtvitel meginduljon, majd idében fejlédjén.

Ez a szabalyos esetekre nem jellemzé, éles vall helyett egy simabb gorbiilet az
altaladnos.

A magasabb vizsgalt energidkon (5 és 6 keV) a kapillaris mérésekben
megszokott atviteli gérbe rajzolddik ki. A kapillarisok elzarédasanak jelei [atszo-
lag nem tapasztalhatok. Am a kialakulé atvitel alacsony értéke arra figyelmeztet,
hogy ezeknél is felléphet olyan részleges blokkolddas, amely a gérbék menetén
mar nem latszik, de az atvitelt csokkenti.

Az 5 keV-hez tartozd gérbe maximalis értékben a 6 keV-es f6lé megy, de
ha Ujbdl megnézziik a d6lésszogeket, akkor lathatjuk, hogy a kisebb energidjuhoz
tartozik a legkisebb vizsgalt d6lésszog, mig a 6 keV-es gorbéhez 0,6°-kal nagyobb.
Mivel az atvitel d6lésszog fliggése erds lehet, ezért ebbdl nem lehet hatarozott
kovetkeztetést levonni.

Ahogyan az ionok kinetikus energiajat noveljik, az atviteli gorbék mere-
deksége egyre csokken (4.3.3.2 dbra). Ugyanakkor az atviteli maximum egyre ma-
gasabb lesz. Ennek a valtozasnak az az oka, hogy a nagyobb energiaju ionok elté-
ritéséhez erésebb tér sziikséges, azaz a bemeneti toltésfoltban nagyobb toltés-
nek kell felhalmozddnia. Blokkolddas nélkiil az ionenergia ndvekedésével csok-
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kend terel6képesség varhatd, a kezdeti meredekség csdkkenése is ennek jele-
ként tekinthetS. A blokkolddds miatt azonban az egyensulyi atvitel nem koveti
ezt a tendenciat.

Megfigyelhet6 azonban a fentebb vazolt varhaté tendenciatdél egy elté-
rés is. A 4,25 keV energiahoz tartozé gorbe ugyanis nem a varhato viselkedést
koveti. Ennek a gorbének a meredeksége kisebb, mint a 4,5 keV-es gbérbe mere-
deksége. Ezt az eltérést valdszinlleg az okozza, hogy ehhez a 4.25 keV-es gorbé-
hez tartozik a legnagyobb d6lésszog, és ennek megfelel6en a bemeneti toltésfolt
terelGképessége kisebb. Tovabba, ebben az dtmeneti tartomanyban, ahol az at-
vitel egyébként is instabil, az atvitt ionhanyad idébeli fejlédése még a kis d6lés-
sz0g eltérésére is ilyen érzékenyen reagal.

A kovetkez6 dbrdkon mutatom, hogy az egyes lI6vedék energidkon ho-
gyan flgg az atvitel a d6lésszogtél. Az dbra bal oldalan az ionok atvitelénél mért
gorbék, mig az dbra jobb oldaldn a semleges részecskék atvitelének id6beli (azaz
Qqszerinti) fejlédése lathato.

A 4.3.3.3 dbra mutatja a 3 keV kinetikus energiaju I6vedékek esetén mért
kisérleti eredményeket. Mindkét dbran lathatd, hogy a kapillarisok erGsen, de
csak részben blokkolédnak. A legnagyobb atvitelt a W=4,15° d6lésszognél mér-
tik. Mind a nagyobb, mind pedig a kisebb délésszog esetében az atvitel maxi-
muma kisebb értéket ér el.
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4.3.3.3 dbra: A 3 keV besugdrzé energidju 2’Ne’* ionok (bal oldal) és semlegesitédétt Ne
atomok (jobb oldal) dtvitt intenzitdsa az egy kapilldrisba beesé téltés fiiggvényében. A
kiilbnbéz6 szinli gérbék a kiilonb6z6 dblésszégek esetében mért eredmények. A délésszé-
geket az abrdn feltiintettem.
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Hasonld viselkedést tapasztaltak mar korabban R. Nakayama és munkatarsai
[162] egyedi, kupos lvegkapillarisok esetében. A névekvd dd6lésszoggel a maxi-
mumok helyei a nagyobb befutd toltés értékek felé tolddnak el. Ez 6sszefligg az-
zal, hogy a kezdeti meredekség a d6lésszog novekedésével csdkken.

A semlegesit6dott részecskék gorbéi hasonldk az ionokéhoz. Ugyanakkor
itt a két alacsonyabb szognél mért atvitel kozel azonos értékig névekszik, mig az
ionok esetében ilyen nem figyelheté meg. A semleges részecskék fontos infor-
macidt hordoznak. Viselkedésiik értelmezése azonban egyszer( képek alapjan
nehéz lenne. Ez erds motivaciot jelent egy olyan szimuldcié kidolgozdsara, amely
roluk is szamot tud adni.

A kovetkezd, 4.3.3.4-es abrdn mutatom be az dtmeneti energiatarto-
manyban, 4,5 keV lovedékenergidn mért adatokat. Itt az atviteli gorbék alakja is
atmeneti. Az ionok esetében (az dbra bal oldala) a legkisebb, ¥=2,19° d6lésszog-
nél az intenzitdas a maximum elérése utan csdkken, majd nagyjabdl konstans. A
W=4,25° d6lésszognél mért gorbe a szabalyos atviteleknél megszokott médon in-
dul. Azonban ~10 fC lerakott toltésnél hirtelen konstans értékre all be. A ¥=6,41°
délésszognél szabalyos atviteli gorbét mértiink. Az atvitel visszaesésével jaro,
erds blokkolddas a d6lésszog novekedésével csokken, hasonléan a korabbi ta-
pasztalatokhoz [30]
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4.3.3.4 dbra: A 4,5 keV energidju °Ne’* ionok (bal oldal) és semleges Ne atomok (jobb
oldal) atvitele az egy kapilldrisba esé téltés fliiggvényében. Az ionok esetében a legkisebb
vizsgalt délésszognél még tisztdn lathato a részleges (bdar nem tul erds) blokkolodds. A
semleges részecskék esetében még a W=4,25° délésszignél is lathato a kapilldrisok elzd-
réddsa.
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A legnagyobb vizsgalt [6vedék energian (6 keV), ahogyan a 4.3.3.5-0s abran is lat-
hatjuk, teljesen szabalyos viselkedést tapasztalhatunk minden mért délésszog
esetében. A legkisebb d6lésszognél (W=2,33°) az atvitt ionok gorbéjén szemmel
lathato oszcillacids strukturak jelentek meg. Ez a masodlagos toltésfoltok kiala-
kuldsanak bizonyitékai. Ennél a szognél 20 fC befutd toltés felett a kisérleti pon-
tok nagyon szérni kezdtek. Ennek oka a nagy bejové aram miatt megnovekedett
detektor-holtid6 volt. Ennek ellenére a tendencia tisztan kivehetd, nem lathato
jele a kapillarisok elzarédasanak. A W=4,35° d6lésszognél mért kisérleti adatok
szabalyos viselkedést mutatnak. Az atvitel maximuma természetes mddon jéval
a kisebb d6lésszognél mért alatt van. Ezen a gorbén mar nem figyelhet6k meg az
oszcillacids strukturak. A legnagyobb tanulmanyozott d6lésszognél hasonlé meg-
figyeléseket tudunk tenni, az atvitel id6fejl6dése teljesen szabdlyos.

A semlegesit6dott részecskék (4.3.3.5 adbra jobb oldala) esetében a leg-
kisebb d6lésszognél az atvitel gyenge csdkkenését lathatjuk. Ez a csokkenés nem
a kapillarisok blokkolédasat jelenti, hanem éppen arra utal, hogy az atvitel javu-
lasaval a surlédé szogben a falat megérint6 rugalmas szérast szenvedd ionok
szama csokken. Kisebb mértékben, de ez a relativ csokkenési tendencia lathaté

4.35°-nal is.
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4.3.3.5 dbra: A 6 keV besugdrzé energidju ?>Ne”* ionok (bal oldal) és semlegesitédétt Ne
atomok (jobb oldal) dtvitelének id6fejlédése az egy kapilldrisba esé téltések szamdnak
fliggvényében. Minden vizsgadlt d6lésszog esetében szabdlyos dtviteli gérbéket mértiink.
A legkisebb déléssz6gnél a nagy iondram miatt megnévekedett detektor holtid6 kévet-

keztében a kisérleti pontok kissé szornak.
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A kisérleti eredményeket 8sszegezve, Ne”* ionok energiafiiggs atvitelét
vizsgaltuk PC minta esetében. A mérések egy részét hat kiilonbo6z6 16vedék ener-
gian, egy 4.2° korili nagyon sziik d6lésszog tartomanyban végeztiik (3.72-4.44
kozott). Kordbban nem mértek hasonld energiafiiggést, csak a jelen munkanal
joval nagyobb kinetikus energian folytak vizsgalatok, ahol nem taldltak blokkolé-
dast. A legkisebb besugarzé energian, 3 keV-en hatdrozott, de részleges blokko-
|6dast tapasztaltunk. Az energiat névelve (4 keV, 4,25 keV) a kapillarisok elzaré-
dasanak mértéke csdkkent, az ionatvitel maximuma nagyobb értéket ért el, mint
a 3 keV-es I6vedék esetében. Az atvitel visszaesésével bekdvetkezd blokkolddas
azonban még mindig tisztan megfigyelhet6 az ionatviteli gorbéken. A maximalis
atvitel elérése utani csokkenés a ndvekvé energidval egyre kisebb, azaz a blokko-
l6das kovetkeztében végil kialakult egyensulyi allapoti atvitel egyre nagyobb
lesz. A kbvetkez6 energialépcsénél (4,5 keV) az atviteli gorbe érdekes viselkedé-
sét lathatjuk. A kezdeti emelkedés utan a gorbe élesen all be egy kozel konstans
értékre, a ndvekedés ugy torik meg, hogy kiegyensulyozza egy kismértékd csok-
kenés. A nagyobb energidkon (5 keV, 6 keV) szabalyos atviteli gérbéket mértiink.
A kialakuld egyensulyi atvitelek azonban olyan kis érték(iek, hogy tovabbra is fel-
tételezhet6 egy — a monoton ndvekedést csak korlatozd, de nem megtors — rész-
leges blokkolddas.

Az atvitel energiafliggésének vizsgalata mellett adott energidkon (3 keV,
4,5 keV, 6 keV) tanulmanyoztuk a kapillarisok atvitelének délésszogtél valo fug-
gését is mind az ionok, mind a semlegesit6dott részecskék vonatkozasaban. A
méréseket harom kiilonb6z6 dblésszognél végeztiik, ezek rendre ~3°, ~4°, ~6°
koriliek (Id. 4.3.3.3, 4.3.3.4 és 4.3.3.5 abrdk). A legkisebb vizsgalt |6vedék ener-
gian (3 keV) mindkét részecske tipus esetben, az 6sszes mért dGlésszognél erGs,
de részleges blokkolddast figyeltiink meg. A 4,5 keV-es |l6vedékek esetén az ion-
atvitelben a legkisebb d6lésszognél még a kapillarisok kismértékd elzarédasa lat-
szik, a nagyobb szégek esetében pedig monoton névekedés utani gyors egyen-
sulyi atvitel kovetkezik. A legnagyobb d6lésszognél viszont szabalyos atviteli gor-
bét mértink. A legnagyobb vizsgalt energian mindharom délésszognél szabalyos
atvitelt tapasztaltunk. Az ionatvitel energiafliggésérél elmondhaté tehat, hogy a
kapillarisok belsejében kialakuld toltéseloszlas miatt létezik egy kritikus |Iovedék
energia, amely alatt a kapillarisok elektrosztatikusan (részlegesen) elzarédnak.
Van egy atmeneti energia tartomany, amelyben az ionok atvitele monoton
ugyan, de a kapilldrisok elzarédasanak jelei felfedezheték. A nagyobb vizsgalt
energidkon pedig szabalyos atvitelt mértiink. Az ionatvitel d6lésszog fliggésérdl
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azt az informdciot nyertiik, hogy a kapillarisok elzaréddsa a d6lésszog novelésé-
vel csokken.

Méréseink megmutattak, hogy a blokkolédds ionenergia-fliggd, és feltér-
képezték az dtmenetet az atvitel visszaesésével jard blokkoldédas és a monoton
atvitel-novekedéssel, ,szabalyosan” beallé egyensuly kozott. Az egyensulyi atvi-
tel kis értéke az utdbbi esetben is valdszindsiti a részleges blokkolddas jelenlétét.
Ez magyarazatot adhat arra, miért fordulnak el6 kordbbi mérésekben nagyon ala-
csony ionatvitelek kis d6lésszogek esetén is, kiilondsen sird, szabalyos lyukelren-
dezésli mintak esetén [33,37].

Megmutattuk, hogy a blokkolédds, vagy legaldbbis annak az atvitel csok-
kenésével jaro, latvanyos formaja csak bizonyos ionenergia alatt jelentkezik. Ter-
mészetesen nagyobb energidkon a terelési képességek romlanak, igy gyakorlati
célok szempontjabél ennek nem mindig van jelent&sége.

Els6 kozelitésben az eredmények ugy értelmezheték, hogy a kapilldris
minta belsejében kialakulé fesziiltség nagysaga a vezet6képesség nemlinearis
jellege miatt korlatozott, mintha az adott minta egy Zener-diddaval lenne repre-
zentdlhatd. Az igy kialakuld tér blokkolhat kisebb energidknal, és defékuszalassal
csokkentheti az atvitelt nagyobb energidknal. Ezt a képet azonban megfelelé mo-
dellszamolasokkal alatdmasztva lehet csak elfogadni.

Az adatok részletessége j6 alapot adhat arra, hogy a kisérletek szimulaci-
Okkal vald reprodukaldsa feltarja a kapillarisok belsejében zajlé folyamatok alap-
vet6 jellemzGit. Ehhez azonban eddig nem rendelkeztiink megfeleld szimulacids
technikaval, amely a szomszédos csatornak és a tavolabbi kbrnyezet hatasait is
figyelembe veszi a kapilldrisban kialakuld tér leirdsaban. A kdvetkez6 alfejezet-
ben leirom azt a munkat, amelyet egy ilyen szimuldcids technika kialakitasa ér-
dekében végeztiink, és ismertetem a szimulaciés modell jelen valtozataval elért
eredményeket.

A kisérleti munkak sordan a mérések el6készitésében és végzésében je-
lentds részt (sajat részem a teljes munka kb. 80 %-a) véllaltam. A mért adatok
kiértékelését én végeztem. Részt vettem az eredmények értelmezésérdl folyta-
tott vitdkban. Ezen kisérletek el6zetes eredményeibdl eddig egy konferenciakoz-
lemény sziletett [163], és bekiildés el6tt all egy tudomanyos kdzlemény, mely-
nek elsé szerzGje vagyok [164].
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4.3.4 Uj szimulaciés modell kidolgozasa

Ebben az alfejezetben azt a szimulaciés mddszert ismertem, amellyel
megprobaljuk leirni a kapillarisok belsejében lejatsz6dd folyamatokat. A modell
két, jol elkilonithet6 részbdl tevédik Ossze. Az egyik részben a SIMION nev(
ionoptikai programban felépitett elektrddarendszer atvitelét modellezziik. A ma-
sik részben egy Mathematica keretprogramban irt szdmolé algoritmus segitség-
ével hatarozzuk meg az egyes elektrodakon felhalmozott toltés daltal indukalt
elektromos teret a tovabbi elektrédakon.

A mddszer Iényege, hogy nem egyedi toltések terét szamoljuk, hanem a
kapillaris felliletét rovidebb hengerpaldstokra bontjuk, és minden hengert négy,
90 fokos palastdarabra vagunk szét (a terekre ezzel kvadrupdl kozelitést alkalma-
zunk). A tovabbiakban agy tekintjlik, hogy egy-egy ilyen negyed-hengerpalaston
a toltéssirlség egyenletes. Ennek a palastdarabnak a tere j6l szdmolhatd. A ka-
pillaris-mintat hatarold két aranyréteg hatdsa ugy vehetd tekintetbe, hogy tikor-
toltések végtelen soranak a terét szamoljuk, dm a gyakorlatban igen jé pontossag
érhetd el 10 tag figyelembevételével. A szomszéd kapillarisokban lerakddott tol-
tések tere ugyanigy figyelembe vehetd soktagu, de véges 0sszegek kiszamitasa-
val. A tavolsagok itt a kapillariss(riiségb6l szamolhatok. Az 6sszeg 1/R-es poten-
cidl esetén elvileg a végtelenhez tartana, de az aranyrétegek miatt a sor konver-
gal. Ezzel, ha minden paldstdarabon beallitunk egy feltételezett toltéssirlséget,
a kapillarisban kialakuld tér sok tag 6sszegzésével kiszamithato.

Mindez elég bonyolultnak, és hosszadalmasnak tlinik, am ha a palastda-
rabok elég kicsinyek, akkor élhetiink egy kozelitéssel. A palastdarabokat fémle-
mezeknek tekinthetjik, melyek fesziiltségét a kozéppontjukban kiszamolt fe-
szliltséggel tekintjiik egyenlének. Ezen fémlemezek tere igen hasonld az egyen-
ként egyenletes toltésslirliségl palastdarabok terével. A fémlemezek esetén
azonban van egy linedris egyenletrendszeriink:

Ui = Z;Lzl Pl]Q] , (4341)

ahol n az elektréddk szama, U; az i-edik elektroda fesziiltsége, Q; a j-edik elektré-
dan Iévé toltés. A P; négyzetes matrix elemei az elektrosztatikabdl ismert induk-
cids egyltthatok, atlés elemei pedig az egyedi fémlemezek kapacitasainak inver-
zei. A Pj matrixot a Mathematica keretében irt programmal szamitjuk ki. Ez a nu-
merikus matrix mar tartalmazza az aranyozas altal adott térlezarasok hatdsat, és
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adott atlagos kapillaris-s(ir(iségek esetén a szomszéd kapillarisok hatasat is. Tet-
sz6leges toltéseket adva az elektrédakra, a (4.3.4.1) formula megadja valameny-
nyi elektrédan a feszlltséget.

A toltott részecskék palyainak meghatarozasat a SIMION programcso-
maggal végezzilk. Ennek a geometriat definiald kiinduld fajljaban felépitettem azt
az elektrédaelrendezést, amelyre a P; matrixot kiszdmoltuk. A felhasznalé sajat
programjait fogadd ugynevezett LUA felliletén |étrehoztam egy olyan programot,
amelybe a futtatds kezdetén betoltjik a P; matrix elemeit, és a szimuldcid soran,
valahanyszor véltoznak a toltések, ujra szamoljuk az elektrédafesziiltségeket a
(4.3.4.1) formula segitségével. A futds sordn a szimulacids program az elektrédak
terében kiszdmolja az ionok palydit, és megallapitja, hogy egy ion valamelyik
elektrodaba becsapddott-e, vagy athaladt a kapillarison.

Az ionokat ugy inditjuk, hogy azok a kivant belépési szogben, elGirt szog
szOrdssal érkezzenek a kapillarisba, a bemend feliileten egyenletes eloszlassal.
Minden m-edik (altaldban tizedik) ion utan az elektrodak toltéseit Gjra szamoljuk,
figyelembe véve az oda becsapddott ionok szdmat és a szomszédos elemek ko-
z6tt folydé dramokat.

Ez utdbbiakat az elektréddk fesziltségeibdl és az éppen vizsgalt feliileti
toltésvandorlasi modell altal adott aktudlis vezet6képességébdl szamithatjuk ki.
Ha az m darab ion beérkezéséhez sziikséges atlagos At id6 sokkal kisebb mint a
Gi vezet6képességek és kapacitasok altal megszabott id6allandok, akkor a tol-
tésvaltozasok elsé rendben, a AQ; = At Y i, AUy, /Gy, 6sszfiiggéssel becsiilhe-
t6k, ahol a k index a szomszédos elektrédakon fut végig. Ohmikus vezetési mo-
dellben példaul G,; = G, l/d kozelitést alkalmazunk, ahol d az elektrodék kzép-
pontjainak tavolsaga, | azok érintkezési hossza, G, pedig a fajlagos vezet&képes-
ség. A nemlinedris modell esetén ez a kapcsolat természetesen bonyolultabb.

A modellben egyszerre tobb kapillaris atvitelét fejlesztjik, és a futds vé-
gén atlagoljuk. A kés6bbi elemzés érdekében nagyon sok adatot (fesziiltségek,
toltések) eltarolunk. Elsé teszteredményeinket az el6z6 tézispontban megadott
geometridju kapillarisokon kaptuk. Ezekbél mutatok be két példat a (4.3.4.1) és
(4.3.4.2) abrakon. Ezeknél a nemlinearis Frenkel-Poole vezetSképességi modellt
alkalmazzuk. A szimulacio viszonylag gyors. Az dbrdkon lathato futdsok, amelyek
5 csatornat fejlesztettek parhuzamosan, atlagos személyi szamitégépen 3-4 éras
futasi id6t igényelnek.
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Atvitt ionhanyad %

1|5 3|0 4|5 elo
Egy kapillarisba bees6 toltés (fC)

75

Atvitt ionhanyad (%)

1

2|0 ' 4|0 ' 6|0
Egy kapillarisba beesé toltés (fC)

4.3.4.1 dbra: A modell dltal
szolgdltatott eredmény. A
szimuldciéban 3 keV energi-
dju Ne”* ionok dtvitelét mo-
delleztiik. A PC kapilldrisok
dtméréje 200 nm, hosszuk
30 um, siirdségiik 2x10% cm
2. A szimuldciéban a minta
déléssz6ge W=3°. A kritikus
térerbsség értékét
Ecie=3 V/um, a vezetdképes-
ségét pedig 1x10%° S-re dlli-
tottuk be. Ezekkel a para-
méterekkel a szimuldcio sze-
rint a kapilldrisok nem blok-
kolédnak.

4.3.4.2 adbra: Egy mdsik
példa, blokkoléddst mutaté
eredmény. A szimuldcidban
3 keV energidju Ne” ionok
dtvitelét modelleztiik. A
30 um hosszu PC kapilldri-
sok dtmérdje ugyancsak
200 nm, strdségiik  is
2x10% cm™. A minta délés-
szoge itt is W=3°. A kritikus
térerbsség értékét
Ecie=6 V/um (nagyobbra), a
vezetGképességét pe-
dig 1x10%° S-re (azonosra)
dllitottuk be. Ezekkel a para-
méterekkel a szimuldcio sze-
rint a kapilldrisok blokkoldd-
nak. Ebben az esetben ké-
riilbeliil 40 fC egy kapilla-
risba esé toltés utdn az atvi-
tel teljesen blokkolddik.
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Lathatd, hogy a nemlinearis felileti vezetési modell (Id. (2.5.5.2) formula) para-
métereit varidlva staciondrius atvitelt és blokkolddast is talaltunk ugyanazon
mintanal. A blokkolédas jellege azonban lényegesen eltér a mért atviteli gorbék-
nél tapasztaltaktdl. Az is lehetséges, hogy a (2.5.5.2) formula nemlinearis veze-
tési modellje finomitasra szorul, vagy mas modellel helyettesitendd.

Tekintetbe kell venniink azt is, hogy a tengelyiranyu teret a kapillarisok dsszes-
sége alakitja ki, ezért a bees6 ionnyaldb peremén ez kisebb lesz. Kialakulhat tehat
olyan helyzet, amelyben a kapillarisok egy része blokkolédik, a széleken |évék pe-
dig atvezetnek. Lehetséges tehat, hogy a kisérletileg kapott atvitel a (4.3.4.1) és
(4.3.4.2) jellegti abrak sorozataibdl allithatd 6ssze.

Szimuldciés modelliink jelenleg még fejlesztés alatt all, kozleményt réla még nem
jelentettlink meg. Célkitlizéslink az, hogy olyan mddszert alakitsunk ki, amellyel
viszonylag gyorsan lehet kilénb6z6 méret( és alaku elrendezéseket is szamolni,
és a térbeli felbontas (azaz az elektrédaszam) varidlasaval meg lehessen taldlni
az optimalis kompromisszumot futdsi sebesség és pontossag kozott.

A modellt masodmagammal fejlesztettem ki. A koncepcid kozos kialakitasan tal
sajat munkam a SIMION programcsomag keretében a felhasznaldi program ki-
alakitdsa, a futtatasok megtervezése és végrehajtdsa volt.

4.3.5 Nagyrendezettségii iiveg minta atvitele

Az eddigi eredmények azt mutatjak, hogy az egyes kapillarisokban kiala-
kulé elektrosztatikus tér (amelyet a toltéselrendezddés hoz létre) fligg a szom-
szédos kapillarisokban és a tagabb kornyezetben kialakuld toltéseloszlastol is. Ez
azt jelenti, hogy a szomszédos kapillarisokban létrejott potencidlviszonyok az
egyes kapilldrisokban haladd ionok palydjat torzitjdk. Ha a szomszédos kapillari-
sok elég tavol vannak, hatasukat egy atlagos térrel lehet modellezni, feltételezve,
hogy valamennyi kapillarisba hasonlé ionaram érkezik. SGrd mintaknal mar nem
biztos, hogy ez a szemlélet helyes. A kdzvetleniil szomszédos csatornaban lera-
kadé toltésfolt olyan nagy hatassal lehet a palydkra, hogy a tekintett csatornaban
mashol rakddnak le a toltések, melyek viszont befolyasoljak a szomszéd csatorna
ionpalyait is. llyen mdédon a szomszédos csatorndk, vagy kisebb csatornakotegek
folyamatai szorosan dsszecsatolédhatnak.
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A szomszédsag hatdsdnak kideritésére kezdtlink el vizsgalni egy olyan
lveg mintat, amelyben a kapillarisok s(ir(isége a lehetd legnagyobb volt. Az ed-
digi vizsgdlatokban a PET és PC mintak esetében a kapillarisok véletlenszerien
lettek kialakitva a mintdban, a kapillarisok egymashoz képesti tavolsaga is vélet-
lenszer(i volt. Ennél a céltargynal viszont jol meghatarozott falvastagsag van a
kapillarisok kozott, és a kapillarisok nagyfoku rendezettsége lathatd. A kapilldari-
sok atmérdje ugyan a mikrométer nagysdgrendbe esik, dm a hosszuk is millimé-
teres, igy a hossz-atmérd arany 200, a nanokapilldrisokéhoz hasonld értékd.

A méréseket az Atomki ECR ionforrasanak nyalabjan végeztik a mar is-
mertetett mérési 6sszedllitdsban. A I6vedék Ar™ ion volt. A I6vedék energiat val-
toztatnunk kellett annak érdekében, hogy a mintdn mérheté mennyiségtiion ha-
ladjon at. A I6vedékenergia igy rendre 3; 6; 10,5; 17,5 és 21 keV voltak.

A minta (4.3.5.1 4bra) egy korilbelil 1 mm vastag liveglemez volt, mely-
ben nagy slrlséggel és rendezettséggel helyezkedtek el az 5 um atméréji kapil-
larisok. Ez az liveglemez egy félig elkésziilt MCP (sokcsatornas elektronsokszo-
rozd) lemezének egy darabja volt. Hianyzott réla a masodlagos elektronok kelté-
sét segit6 boritds. Mivel a minta ismeretlen forrasbdl szarmazott, ezért XPS (X-
rax Photoelectron Spectroscopy) médszerrel meghataroztuk az 6sszetételét. Ezt
a munkat Téth Jozsef kollégam végezte, az Osszetétel meghatarozasat itt is ko-

sz6ném neki.
Fémek Fajlagos fématom-koncentracio (%) | Vegyilet
Si 54,5 SiO;
Ca 13,7 Cao
Na 11,1 Na,O
B 6,8 B.Os
Ba 5,5 BaO
Mg 4,4 MgO
K 2,2 K0
Zr 1,8 Zr0O,

4.3.5.1 Tablazat: A nagyrendezettségli livegkapilldris mintdnak XPS-el meghatdrozott
Osszetétele. Az XPS méréseket Toth Jozsef végezte el, melyet ezuton is k6szé6n6k neki.
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Az Gsszetételmérés eredményét az 4.3.5.1-es tablazat foglalja 6ssze. A tablazat-
ban az lathatd, hogy egy adott kémiai elem milyen fajlagos koncentraciéban
(fématom %) talalhaté a mintaban, valamint, hogy az adott elem milyen vegyi-
letbdl szarmazik. A kapillarisok a lemez fellletére merélegesen helyezkedtek el,
igy a kapillarisok hossza a lemez vastagsagaval volt egyenl6 (1 mm). A hossz-at-
méré arany 200, amely a nanokapillarisokkal végzett mérésekkel kozel azonos
volt. A minta geometriai nyitottsaga 52 % volt. A minta mindkét oldalat egy
~20 nm-es porlasztott arany réteggel vontuk be (DC-sputtering, 15° d6lésszég
alatt) azért, hogy a minta feliiletének feltolt6dése miatt fellépé nemkivant effek-
tusokat elkeriiljiik. Aramméréssel a minta ellenallasat is meghataroztuk. A két
arany réteg kozott atfolyt kicsiny dramot mértik, mikézben a minta két oldalara
200 V fesziiltséget kapcsoltunk. Teljesen pontos mérést nem allt médunkban vé-
gezni, mivel nem rendelkeziink olyan aramméré mdszerrel, mely a pA tartomany
alatt is képes lenne az aram mérésére, de azt meg tudtuk allapitani, hogy a minta
ellenalldsa nagyobb, mint 10%* Q. Ez az érték mintegy hat nagysagrenddel na-
gyobb, mint az olyan MCP detektoré, amelyen rajta van a masodlagos elektron-
keltést segits réteg.

Az ionforrasbol érkezd nyalabaram a kisérletek alatt néhany szaz (500-
700) pA tartomdanyban mozgott. Ezt a mérés folyaman folyamatosan mértik és
rogzitettik azért, hogy a mért adatokat a bejévé ionaramra normalva a nyaldb
idSbeli fluktuaciéjanak zavard hatasat kikiiszoboljik. igy az atvitt ionhanyad gor-
béje nem az id6 fliggvényében, hanem a bejévé 6sszes toltés fliggvényében ab-
razolhatd. Az eredményil kapott ionatviteli gorbék igy simabbak, ezéltal kony-
nyebben értelmezhetbk lettek. A nyaldb divergenciaja és a nyalabfolt &tmérdje a
minta feliiletén a kollimator méretébdl (0,5 mm) és a pozicidérzékeny detekto-
ron felvett intenzitdscsokkentett nyalabkép atmér6jébdl lett megbecsiilve. A ti-

pikus nyaldbdivergencia ~0,4° volt.

4.3.5.1 dbra: A minta optikai mikroszko-
pos felvétele 100-szoros nagyitdsban.
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A mérés menete a kovetkez6 volt: a mintdn athaladt argon részecskék
kétdimenzids eloszlasat vettik fel pozicidérzékeny detektor segitségével. A mé-
réseket a nyaldbiranyhoz képest a minta kiilonb6z6 délésszogeinél végeztik. Az
ionterelési jelenség idGbeli fejlédésének megfigyelése érdekében a mérések id6-
ben elnyudltak, az adatgy(ijtési id6 sok esetben tobb éra is volt. Minden egyes
»,pont” felvétele 10 masodpercig tartott, amibél 9 s a valddi, folyamatos adat-
gyljtés, 1 s alatt tortént az adatok kiirdsa a szamitégépre.

A kisérletek folyaman tdlnyomo részben Ar’* ionokat és semlegesit6détt
Ar atomokat észleltiink. Az egyensulyi dllapotot kdzelitve az ionok szama lénye-
gesen, tobb nagysagrenddel meghaladta a semleges atomok szamat. Ugyanak-
kor a koztes toltésallapotokban jové6 részecskék szama elenyészd, gyakorlatilag
kimutathatatlan volt.

A pozicié érzékeny detektoron lathato képet mutatja az 4.3.5.2 dbra. Az
elsé képtdl az utolsodig folyamatosan lathatd, nagy intenzitasu foltot a detektorra
érkez6 semleges részecskék hozzak létre. Ennek helye a mérés folyaman végig
valtozatlan, ahogyan az abran is latszik, és ennek a foltnak az intenzitasa sem
nagyon valtozik az id6 muldsaval.

Lathato, hogy az elsé 10 masodperces képkockan megjelenik egy kis in-
tenzitasuy, de fokuszalt ionfolt, tehat a mérés kezdetekor volt ionatvitel. A kovet-
kez6 képeken ez a folt eltlinik, mintha az atvitel gyorsan blokkolddott volna. A
20-ik képen mar tisztan latszik, hogy az ionfolt magassagaban tobb kis fényerej(i
folt jelenik meg. Ezek szdma fokozatosan né és elkezd6dik egy kaotikus, nagy te-

riletre kiterjed6

4.3.5.2 dbra: Az iondatvitel idébeli fejlédése 10 keV I6vedékenergidn, W=2° d6lésszégnél,
ahogyan a detektoron ldthattuk. A képen a szdmok a képkockdk szamat jel6lik. Tizzel
megszorozva megkapjuk az eltelt idét, ami igy 6sszességében 4000 s volt, azaz némiképp
tébb, mint egy ora.
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folyamatosan valtozé ionatvitel kialakuldsa. A 390-ik képnél mar elég jelentds at-
vitel alakul ki. A lemezpdrra adott feszliltséget kikapcsolva ez a folt visszatér cent-
ralisan szimmetrikus helyzetébe (400-ik képkocka).

A szétszérddott ionfoltok intenzitdsdnak integralasaval kapott teljes ion-
atvitel id6fejlédését a 4.3.5.3 dbra mutatja.

Az atvitelben talalhaté csucsokat nem az dram ingadozasa okozza, mivel
az nagyon stabilnak mondhaté. Arra kévetkeztettiink, hogy az atvitelben lathaté
ingadozasok valdszinlileg a formalddd ionterelés kaotikus jellegét tiikrozik.

A méréseket elvégeztiik tobb, nagyobb I6vedékenergian, valamint a min-
tanak a nyaldbiranyhoz képest tobb d6lésszogénél is. A dolgozat hossza nem teszi
lehet6vé, hogy minden mérést bemutassak, de a legjellemz6bb, az elébbi példa-
tol eltéré id6fejlédést bemutatom (4.3.5.4 dbra). A besugarzo energia itt 21 keV,
a minta délésszoge a nyaldb irdnydhoz képest pedig ¥=3° volt (4.3.5.4 dbra).
Megfigyelhetd, hogy az ionok atvitele azonnal megindul, amint az ionnyaldbot a
mintdra engedjik.

4.3.5.4 dbra: Az ionatvitel idébeli fejlédése 21 keV Iovedékenergidn, W=3° d6lésszégnél,
ahogyan a detektoron ldttuk.
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Az ionfolt nem is tlinik el, mint a 10,5 keV I6vedékenergia esetében, hanem a
mérés végéig lathatd. Az ionatvitel fejlédése kezdetben ugyanugy kaotikusan in-
dul, mint a kisebb energian, de korilbeliil a mérési idé 10 %-anak eltelte utdn az
ionfolt fejlédése szabalyossa valik. Az atvitel id6beli fejlédése (4.3.5.5 abra) is lé-
nyegesen kilénbozik a 10 keV-es esettdl. Az ionatvitel hatasfoka folyamatosan
né. 2500 nC integralt toltés felett a pontok szérdsa megnd. Ennek oka az, hogy a
teljes mért impulzusszam megkozeliti a detektor terhelhet&ségi hatarat. Ez az
oka annak is, hogy a mérést nem tudtuk folytatni.

Az ionatvitel fejlédésében az a legkiilonosebb, hogy a kaotikus eloszlas
elemeit ado kisebb foltok képkockardl képkockara vandorolnak. Erre mutat pél-
dat a 4.3.5.6 abra.

4.3.5.5 dbra: A 20keV
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Az egyes foltok intenzitdsa alapjan valdszin(, hogy azok egyetlen kapilla-
risbdl szarmaznak. A foltok megjelenése, mozgdsa, és eltlinése az egyedi csa-
torna megnyilasat, egy szomszéd csatorna tolt6dését, és az érintett csatorna el-
zarddasat reprezentalhatjak.

A megfigyelt kaotikus viselkedés arra enged koévetkeztetni, hogy a kapil-
larisok kozotti vékony falak miatt az egyes kapillarisokban statisztikus jelleggel
kialakulé elektrosztatikus terek olyan erésen befolydsoljak a szomszéd kapillari-
sokban az ionok palyajat (és ezzel a kialakulé toltéslerakddast), hogy az egyes
kapillarisok dinamikaja 6sszekapcsolddik, és képes kinagyitani az dramok statisz-
tikus fluktuacioit. A szomszédos csatornak kozti szoros csatolodas tehat kaotikus,
id6ben gyorsan valtozé ionatvitelt eredményezhet, legalabbis az atvitel fejlédés-
ének bizonyos szakaszaiban. Ez izgalmas jelenség, melynek megértése komoly
motivaciot jelent a hatékonyabb modellek kifejlesztésére. Szimulacidk nélkil a
kaotikus viselkedés okat nem tudjuk minden kétséget kizaréan azonositani. Az
eddig alkalmazott szimuldciés modellek ilyen csatolt kapillarisok kezelésére nem
tlinnek alkalmasnak. Az el6z6 tézispontban ismertetett modellt kivanjuk a jové-
ben ebben az irdnyban tovabb fejleszteni. Reményeim szerint a majdani kutato-
munkam keretében erre médom lesz.

A kisérletek sordn a mérések el6készitésében és végzésében jelentGs
részt (sajat részem a teljes munka kb. 70 %-a) vallaltam. Az adatok kiértékelését
én végeztem. Részt vettem az eredmények értelmezésérél folytatott vitakban.
Ezen kisérlet eredményeibdl szliletett egy tudomanyos kdzlemény, melynek elsé
szerz@je vagyok [165].
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5. Osszefoglalas

Dolgozatomban az MTA Atommagkutatd Intézetben végzett, az ion-
atom, ion-molekula és ion-feliilet (itkozések targykoréhez tartozod kutatdsi és fej-
lesztési munkdimrol szamolok be. Koincidencia technikaval vizsgaltam hidrogén
ionok és atomok mds atomokkal torténd (itkozéseiben lezajlott folyamatokat.
Megterveztem és megépitettem egy specialis, molekuldk toredezésének vizsga-
latara dedikalt parhuzamos siktiikor spektrométert. Munkam tulnyomo részét a
nanokapillarisok ionterelésének tanulmanyozasa tette ki. Vizsgaltam a kapillari-
sok belsé fellletén kialakuld toltésfoltok letdlt6désének idGbeli valtozasait. Ku-
tattam a nanokapillarisok elektrosztatikus elzarédasanak okat. Tanulmanyoztam
részt vettem egy szimuldcids modell elsé valtozatdnak kidolgozdsaban. Végill
megvizsgdltam egy nagyrendezettségl minta ionatvitelét.

A kisérleteket az Atomki kiilonb6z6 gyorsitdinak nyaldbvégein végeztem.
Az atomok tobbszords ionizdcidjanak vizsgalatdra a VdG-1 gyorsitd mellett keriilt
sor. Itt kiildnbdz8 energiaju H*, HC Iovedékekkel bombaztuk a nemesgdz (He, Ne,
Ar, Kr) céltargy atomokat. A I6vedék Gtkdzés utani toltésallapotaval koincidenci-
aban mértiik a céltargy atomok tdbbszords ionizacids hataskeresztmetszeteit a
bombazé energia figgvényében. Vizsgaltuk a semleges H® atom arnyékold elekt-
ronjanak az Utkozésekben jatszott szerepét. A kisérleti eredményeket 6sszeha-
sonlitottuk elméleti szamolasok eredményeivel, melyek kielégit6, alacsonyabb
ionizacios fokokndl igen jo egyezést mutattak. Megallapitottuk, hogy az (itk6zé-
sekben a semleges I6vedék elektronja passziv szerepet jatszik, a semleges love-
dék a proton lovedéknél kevésbé hatékonyan ionizal. Megallapitottuk tovabba,
hogy amikor a |6vedék sebessége kozel all a céltargy bels6-héj elektronjanak se-
bességéhez, akkor a rezonans befogdst kévets tobbszords ionizacié dominans
folyamatta valik.

A dolgozatban bemutattam az altalam tervezett parhuzamos siktikor
spektrométer tervezésének lépéseit. Ez a spektrométer kifejezetten molekula-
fragmentacids kisérletekhez késziilt. A méréeszkoz specialis kdvetelményeknek
kellett, hogy megfeleljen, amiket a mérés jellege és a mérési geometria szabott
meg. llyenek voltak: a lehet6 legnagyobb megfigyelési szogtartomany elérése, a



103

fragmentumok repiilési Uthosszanak minimalizalasa az Gtkozési térfogatbodl a de-
tektorig, valamint az, hogy a mérések pontositasanak érdekében a spektromé-
terbe bejutd részecskéket gyorsitani-lassitani lehessen. Mindezeknek a kivanal-
maknak ugy kellett megfelelni, hogy ekdzben az analizator felbontdsa is a lehet6
legjobb maradjon. A tervezés kbzben az analizator és az elektrosztatikus lencse
tulajdonsagait a SIMION nev(i ionpalya-szimulacids program segitségével vizsgal-
tam. A spektrométer kalibraldsa és a molekula-fragmentaciés kisérletek az
Atomki 5 MV-o0s VdG gyorsitéjanak jobb 30°-os nyaldabvégén folytak. Az eszkozzel
tobbnyire abszolut fragmentdacids hataskeresztmetszeteket hataroztunk meg, és
az eredményeket tobb folydiratcikkben publikaltuk. Ezek a kzlemények egy ma-
sik PhD dolgozat alapjait képezik, igy ezekrél a mérésekrdl itt nem szamoltam be.

A doktori képzésem alatt végzett munkam legnagyobb hanyadat a nano-
kapilldrisok ionterelési képességének vizsgélata tette ki. igy a dolgozat Eredmé-
nyek cim(i fejezetében is ezek a vizsgalatok teszik ki a legnagyobb részt.

Vizsgaltam a PET mintdkban kialakitott kapillarisok ionterel6 képességé-
nek lassu csokkenését kikapcsolt ionnyalab esetén. Célunk a kapillaris belsé falan
kialakuld toltéseloszlas id6beni valtozdsdnak vizsgdlata volt a letolt6dési folya-
mat kozben. A méréseket eltéré kapillaris-s(irliségl céltargyakon végeztiik, a
mintak kiilonb6z6 d6lésszogeinél. A fel- és letdlt6dési folyamatok mérésével ko-
vettlik az atvitt ionok és semlegesit6dott részecskék viselkedésének dinamikajat.
Az egyensulyi atvitel beallta utan a folyamatosan érkez6 ionnyaldb helyett csak
hosszu id6kozonként érkezd, rovid tesztimpulzus-sorozatokkal mintavételeztiik
a kapillarisok pillanatnyi atvitelét. Az impulzussorozat egyes tagjainal mért atvi-
telek egyezésébdl megallapithattuk, hogy a kapillarisok belsé falat nem toltjuk
fel Ujra a rovid mintavételezés kdzben. A let6lt6dés soran az atvitel id6fliggése
az exponencidlis lecsengéstdl [ényegesen eltér volt. Ezt csak a kapilldrisok anya-
ganak nemlinearis fellileti vezetGképességét figyelembe vevé modellel tudtuk ér-
telmezni. A modell kisszamu, fizikailag is értelmes paraméter haszndlataval, kii-
16nb6z6 kapilldris-slrlségek, valamint kilénb6z6 d6lésszogek esetén is kielégité
pontossaggal reprodukalja a mért kisérleti eredményeket.

Tanulmanyoztam a nanokapillarisok elzarédasat, mely a kapilliarisok
belsd falanak elektrosztatikus tultoltédése miatt jon létre. A vizsgalatokat poli-
karbonat anyagu céltargyakon végeztem 3 keV energidju, Ar’*ionokkal. Az atvitt
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toltott részecskék mellett megfigyeltik a semlegesit6dott részecskék atviteli di-
namikajat is. Megmutattuk, hogy a vizsgdlt kapillarisok csak részben zarédnak el,
a bees6 nyalabnak egy kis része mindig atjut a félian. Azt talaltuk, hogy a délés-
szog novelésével a kapillarisok elzaréddsanak mértéke csokkent. Egészen nagy
d6lésszog esetén az elzarddas teljesen megszlint. Az ionatvitelnek ezt a viselke-
dését egy egyszer( modellfliggvény segitségével viszonylag jol le tudtuk irni, am
annak eltérései a kisérleti eredményektél azt mutattak, hogy nem vettiink min-
den koérilményt figyelembe a leirds soran. Tovabbi vizsgalatok voltak sziiksége-
sek, melyeket nemzetkozi egylittmUikodésben folytattunk. Ennek keretében vizs-
galtam polietilén-tereftaldt (PET) mintakban kialakitott kapillarisok ionatvitelé-
nek blokkolddasat a minta kapillaris-strtségének figgvényében. A kisérleti ered-
mények hosszutavu stabil atvitelt mutattak, minden vizsgalt kapillaris-s(ir(iség
esetében. Mas helyen gyartott PET mintdknal, masik laboratériumban mérve vi-
szont tapasztaltak a kapillaris-sGrlségtdl fliggSé blokkolédast. Az eredmények
Osszevetésébdl azt a kovetkeztetést vontuk le, hogy a kapilldrisok elzardddsa
nagy kapillaris-strlségnél sem altaldnos jelenség, sokkal inkdbb a kapillarisok
belsd falanak feliilétét éré kezelésekkel, valamint a céltargy anyaganak vezet6-
képességével van kapcsolatban. A falak anyagdnak vezet6képessége hatdrozza
meg ugyanis a fellleten végbemend toltésmozgdsokat.

Ez a munka indukalta az Ujabb vizsgdlatot, melyben szintén nemzetkozi
egyuttmiikodés keretében tanulmanyoztuk a kilénb6z6 vezet6képességek hata-
sara a kapillarisok belsé falanak feliiletén kialakuld toltésfoltok létrejottét. Ezt a
kapillarisbdl kilép6 részecskék iranyanak megfigyelésével végeztik. A kilépd ré-
szecskék irdnya ugyanis a feltélt6dés soran valtozik, a kilép6 ionok eloszlasanak
atlagos szoge gyakran oszcilldl, és alakja is valtozhat. Azt talaltuk, hogy mig a GSI-
ben késziilt PC mintan végzett mérésekben az atlagos kilépési szogben jelentds
oszcillaciok voltak megfigyelhetdk, addig az FLNR-ben késziilt PET mintdkon az
Atomkiban végzett mérések esetében oszcillacié nem mutatkozott. Kiilonbozo fe-
lileti vezetOképességeket feltételezd szimulaciok eredményei szerint kisebb ve-
zetoképesség esetében jelentds oszcillacio alakult ki az atvitt ionok atlagos kilé-
pési szogében, mig nagyobb vezetOképesség esetén egyaltalan nem jott 1étre osz-
cillaci6. Ugyanakkor blokkolodas csak az oszcillaciot mutaté mintaknal [épett fel.
Megallapitottuk, hogy a blokkolodast tilnyomorészt a feliilet vezetdképessége ha-
tarozza meg. Vizsgalataink eredményeibdl arra kdvetkeztettlink, hogy a blokko-
16das egy adott kapillaris-stiriség felett nem altalanos jelenség.
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Tanulmanyoztam az ionatvitel |6vedék-energia fliggését blokkolédd min-
tak esetében. A kisérleteket az Atomkiban végeztiik. A mérések soran a |ovedék-
energiat a 3-6 keV energiatartomanyon valtoztattuk, az atvitt ionintenzitast tébb
megfigyelési szognél is tanulmanyoztuk. A legkisebb vizsgalt ionenergidk eseté-
ben a minta erételjes, am részleges blokkoldddsat figyeltik meg, a kbzepes ener-
gidkon monoton névekvé gorbét mértiink, mely szemmel lathatéan magan vi-
selte a blokkolddas jeleit. A két legnagyobb vizsgalt energian a korabbi mérések-
ben mdar megszokott, szabdlyosnak nevezett atviteli gérbe rajzolddott ki anélkiil,
hogy a kapillarisok elzaréddasanak jelei megfigyelhet6k lettek volna. Az ionatvitel
adott energian megfigyelt szogfliggése alapjan azt lattuk, hogy a legkisebb mért
energian a kapillarisok minden megfigyelési sz6gnél szinte teljesen blokkolddtak.
A nagyobb energian a ndvekvé délésszoggel a blokkolddas mértéke csokkent, a
legnagyobb megfigyelési szognél el is tlnt. A legnagyobb vizsgdlt energidkon
minden d6lésszognél szabalyos atviteli gorbét mértiink. Ezzel az ionok altal mu-
tatott viselkedéssel 6sszhangban volt a semleges részecskék id6fejl6désének di-
namikaja is. Arra kovetkeztetésre jutottunk, hogy a blokkolédas mértékét az io-
nok bobazé energidja hatarozza meg. Ugyanakkor a mért alacsony atvitt ionin-
tenzitasok azt sugalljak, hogy a magasabb energidkon is jelen van a blokkolddas,
csak a szemmel lathato jeleit nem tapasztaljuk.

Kidolgoztunk egy uj megkozelitést a kapillarisok ionatvitelének és ionte-
I3t vezetd elektrodak sokasagaval modelleztiik. Az ezeken felhalmozddott tolté-
sek altal indukalt fesziiltség, igy az altaluk |étrehozott elektromos tér kiszamol-
hato, figyelembe véve a kapillarisok végeit lezard foldelt fémrétegek, illetve a
szomszédos kapillarisok altal kifejtett hatdsokat is. Az adott elektréda-elrende-
zést implementaltam egy ionpalya-szamold programba, amely az adott elektréda
elrendezésben az ionok palyait sebességre optimalizadlt médon, automatizalva
koveti. Ez a felhaszndléi program figyeli az adott elektréddba becsapddott ionpa-
lyakat, ciklusonként Ujra szamolva az adott elektréda fesziiltségét, mely megha-
tdrozza a kdvetkez6 ciklusban érkezé ionpdlyakat. A kapillarisok fala mentén tor-
ténd toltésmozgasokat az elektréda szegmensek kozotti vezet6képességekkel,
kiilonboz6 fizikai feltevésekre alapozva modelleztiik. A program jelenlegi verzié-
jaban alkalmas a stabil atvitel kialakuldsdhoz vezet6 6nszervez6d6 folyamat mo-
dellezésére, valamint a teljes blokkolddas leirasara.
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Megmeértem egy szabalyos elrendezésl, nagy rendezettség( Uveg-kapil-
larisokbdl allé minta ionterelési és atviteli tulajdonsagait. A céltargy eltért az ed-
digiekt6l abban a tekintetben, hogy méretei nagysagrendileg nagyobbak voltak
(dtmérd és hosszusag), ugyanakkor a hossz-atmérg aranya a nanokapillaris min-
tadk ardnyainak nagysagrendjébe esett. A kisérlet els6dleges célja az egyes kapil-
larisok iondtvitelére szomszédos kapillarisok altal kifejtett hatasok vizsgdlata
volt. A méréseket tobb d6lésszognél és |Iovedékenergian is elvégeztik. Az atvitel
erdsen kaotikus mddon fejl6dott, amely csak nagyobb |I6vedékenergiadkon ment
at szabdlyos atvitelbe. A megfigyelt kaotikus viselkedést annak tulajdonitjuk,
hogy a vékony falak miatt az egyes kapillarisokban statisztikusan kialakulo elekt-
rosztatikus terek er6sen hatnak a szomszédos kapillarisokban mozgé ionok pa-
lyaira. Ezaltal az egyes kapillarisok atvitelének dinamikaja szorosan 6sszecsatolo-
dik, és ez nagyitja ki az aramok statisztikus fluktuacioit. Ezt a jelenséget jelenleg
nem tudjuk modellezni, az el6z6 paragrafusban emlitett modellt szeretnénk
ebbe az irdnyba is fejleszteni.

A dolgozatomban bemutatott munka az alapkutatasok korébe tartozik.
A kapilldrisok ionterelése esetében potencialis alkalmazasok lehetGségei is fel-
merilnek, de ehhez a folyamatok pontosabb megértése sziikséges. A témakorbe
tartozd vizsgdlatok altaldnos célja az, hogy az ionok terel6dése tervezhetd le-
gyen, mely kulcsfontossagu a lehetséges jov6beni alkalmazasok szempontjabdl.
Ehhez prébaltam itt ismertetett munkdimmal én is hozzajarulni.

6. Summary

In the present dissertation | report about my research and development
activities at the Institute for Nuclear Research (Atomki), in Debrecen, Hungary in
the fields of ion-atom, ion-molecule and ion-surface interactions. We studied the
collisions of hydrogen ions and atoms with other atoms by coincidence tech-
nique. | designed and built a specific electrostatic parallel plate spectrometer,
which was dedicated to investigate molecular fragmentation. My main topic was
the study of ion guiding by nanocapillaries. | performed measurements to follow
the time development of the charge patches at the inner capillary wall. | studied
the reasons of the blocking phenomenon in nanocapillary samples and the inci-
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dent energy dependence of the transmission through nanocapillaries. | signifi-
cantly contributed to the development of the first version of a new simulation
method. Finally, | measured the transmission and guiding properties of a highly
ordered microcapillary glass sample.

The experiments were carried out at different beamlines of different ac-
celerators in Atomki. Multiple ionization of atoms was investigated at the beam-
line of VdG-1 accelerator. Noble gas (He, Ne, Ar and Kr) target atoms were bom-
barded by H* and H° projectiles in a wide energy range. The multiple ionization
cross section of the target was measured in coincidence with the charge state of
the scattered projectile as a function of primary energy. We studied the screen-
ing role of the electron of neutral H® atom. The experimental data were analyzed
by comparing them with the results of classical CTMC and nCTMC calculations.
At low degrees of ionization a good overall agreement was found. The neutral H-
atom was less effective in ionization than the proton. We concluded that the
projectile electron played a passive role in the collisions. In the impact energy
region where the velocity of the projectile matched the velocity of the inner-shell
electron, the resonant capture followed by multiple ionization became the dom-
inant process.

The next part of my dissertation is the development of a specific parallel
plate spectrometer. This device was directly dedicated for molecular fragmenta-
tion experiments. Specific demands followed from the experimental conditions:
i) The largest possible range in observation angle was essential for measuring the
almost full angular distribution, so the spectrometer should be turned close to
0°and 180°observation angles without touching the beam. ii) The path of the ions
from the collision volume to the detector should be short for minimizing charge
transfer with the rest gas. iii) It was a demand to being able to accelerate and
decelerate the particles before entering the analyzer part of the spectrometer in
order to improve transmission or resolution, respectively. Within these bounda-
ries, the possible best energy resolution had to be achieved. Possible solutions
for the analyzer and the electrostatic lens were analyzed and determined by us-
ing the SIMION ion and electron optics simulator program. The molecular frag-
mentation experiments were performed at the right 30° beamline of 5-MV VdG
type accelerator of Atomki. Mostly absolute fragmentation cross sections were
determined by this device, and the results were published in Physical Review A
papers (which belong to another PhD thesis).
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During my PhD period the largest part of my work was devoted to the
investigation of ion transmission and guiding by insulator nanocapillaries. Thus,
the largest part of my thesis is devoted to this topic, in both reviewing the liter-
ature and reporting my results.

The slow decrease of the ion guiding ability of PET nanocapillaries with
turned off beam was investigated by short monitoring pulses. The aim was to
study the temporal evolution of the charge distribution evolved on the inner ca-
pillary wall during the discharging process. The measurements were performed
on samples with different areal densities. The dynamic behavior of transmitted
ions and neutral particles was observed during both the charging up and dis-
charging processes. After the equilibrium transmission was achieved the contin-
uous beam was switched off, and the transmission of the capillaries was moni-
tored by triplets of short pulses with increasing long breaks between the triplets.
From the conformity of the measured transmission at the individual pulses of the
triplets it was concluded that the capillary walls were not recharged during the
short sampling pulses. The time dependency of the transmission of the discharge
process was found to be significantly different from the exponential decrease.
This could be interpreted only within a nonlinear surface conductivity model. The
measured experimental data were satisfactorily described by such a model with
a few physical parameters at different areal densities and tilt angles of the sam-
ples.

The blocking of the capillaries was also studied. This phenomenon is
caused by the overcharge of the inner capillary wall. The measurements were
performed by 3-keV Ar’* ion impact on a polycarbonate sample with nanocapil-
laries of 200nm diameter. Beyond the transmitted charged particles, the dynam-
ics of time evolution of the neutralized projectiles was also studied. It was shown
that the capillaries were only partially blocked, a small part of the incoming beam
always could be guided through the foil. It was found that the extent of blocking
was decreased with increasing tilt angle. In case of the highest studied tilt angles
the blocking vanished. This behavior of the transmission could be relatively well
described by a simple model function, but many open questions remained. Fur-
ther investigations were needed, which were done within the framework of an
international collaboration. The blocking of ion transmission through PET
nanocapillaries was investigated as a function of areal densities. Long-term sta-
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ble transmission was observed for all of the studied capillary densities for sam-
ples prepared in one laboratory. Measurements on different PET samples origi-
nating from another laboratory shown an areal-density dependent blocking.
From the comparison of our results with those obtained by the other laboratory,
we concluded that the blocking of the transmission was not a general feature
above a certain capillary density. It was a strong indication that it is much more
related to the surface treatments and the conductivity of the target material.

This indication motivated our next study. Within the framework of the
same collaboration another effect of the conductivity was identified. We found
that the evolution of charged patches at the inner capillary surfaces was strongly
affects the angular and intensity patterns during the development of the trans-
mission. We measured the mean direction of particles emitted from the capillary.
During the charging up process the direction of those particles sometimes dra-
matically changed, the mean angle of the distribution of the outgoing ions often
shown oscillations. In case of a polycarbonate sample, measured at another la-
boratory, strong oscillations in the mean emission angle were observed, but such
a structure was not found in the PET data measured at Atomki. In case of low
conductivities simulations predicted strong oscillations in the mean emission an-
gle of the transmitted ions, while with higher conductivities oscillations were not
developed. Blocking evolved only in case of those capillaries, where strong oscil-
lations were observable. We concluded that the blocking was mostly determined
by the field dependency of conductivity.

For studying another parameter for the blocking effect, | measured the
ion transmission as a function of the incident ion energy. | selected a sample,
which got partially blocked at 3 keV ion energy. The experiments were performed
at Atomki. The kinetic energy of the incoming ions was varied in the energy range
of 3-6 keV. The transmitted ion intensity was observed at different tilt angles for
all impact energies. At low incident energies strong, but only partial blocking of
the capillaries was observed. At medium energies monotonically increasing
transmission was measured, which was visibly affected by the blocking. At the
two highest ion energies regular transmission has been observed, the signs of
the blocking were not visible. At the lowest incident energy, the capillaries were
almost totally blocked at all tilt angles. At higher energy, the extent of blocking
was decreased with increasing tilt angle. At the highest investigated energy, the
transmission was found to be regular for all of the studied tilt angles. The neutral
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particle dynamics was in accordance with this behavior of the transmitted ions.
The strength of the blocking was strongly affected by the incident energy of ions.
It is suggested by the measured low transmitted intensity that the partial block-
ing of the capillaries still exists in case of higher energies too but not visible signs
of this was observable.

A new approach of ion guiding and ion transmission simulation was also
developed with my significant contribution. Contrary to the so far applied meth-
ods, we modelled the capillary walls by an ensemble of conductive electrodes.
The voltage induced by the accumulated charges on these electrodes, and thus
the evolved electrostatic field can be calculated in a straightforward manner. The
grounded golden layers at both ends of capillaries and the effects exerted by the
neighboring capillaries can be taken into account in the calculations as well. Then
the electrode arrangement, and the calculated matrix of the linear connection
between electrode charges and electrode voltages is implemented into the user
program unit of an ion-optical simulator program, which calculates the trajecto-
ries of the charged particles in the field in a velocity optimized, automatic man-
ner. lon impacts into the electrodes are recorded by this user program and the
voltage is recalculated in every cycle. The subsequent ion trajectories are deter-
mined by the new voltages. The motion of charge carriers along the capillary sur-
face is modelled by the conductivities between the electrodes. These conductiv-
ities can be calculated on the basis of different physical concepts. The present
version of the program is suitable for modelling the evolution of the self-organ-
izing process leading to stable transmission formation and the description of to-
tal blocking of the capillaries.

Finally, | studied the ion transmission and ion guiding capabilities of a
regularly arranged, highly ordered glass capillary sample. This target was differ-
ent from those studied so far in the sense, that the capillary diameter and length
was bigger, but the aspect ratio of the capillaries was similar to the nanocapillar-
ies. The aim was to study the transmission when a strong cross talk can be ex-
pected between neighboring capillaries. The experiments were performed at dif-
ferent incident energies and tilt angles. The development of the transmission
was found to be strongly chaotic, the transmission turned to be regular only at
the highest ion energy. The observed chaotic behavior was attributed to the fact,
that due to the narrow capillary walls, the trajectories of ions in a capillary were
highly affected by the electrostatic field statistically evolved in the neighboring
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capillaries. In this way, the dynamics of individual capillaries became closely cou-
pled, magnifying the statistical fluctuations of the current. This phenomenon we
cannot model at present, but the simulation method described in the previous
paragraph should be extended in this direction too.

The works presented in my dissertation belong to the category of funda-
mental research. Potential applications on ion guiding through nanocapillaries
are likely, but for achieving that goal, more accurate and deeper study of the
process is needed. The predictability of ion guiding is the general aim of the in-
vestigations in this topic, this is the key feature from the point of view of possible
future applications. | tried to contribute to these efforts with my work.

7. Koszonetnyilvanitas

Dolgozatom megirdsdban sokaktdl kaptam tamogatast. Név szerint felsorolni
6ket hosszadalmas volna, ezért a kovetkez6kben csak azoknak mondok név sze-
rint kdszonetet, akik kdzvetlenil tdmogattdk, segitették a dolgozat Iétrejottét. A
dolgozat létrejottét els6sorban témavezetémnek, Dr. Sulik Béldnak készoném.
Azt is kdszondm, hogy munkdmat mindig a helyes iranyba terelte, és azt, hogy az
el6remutato, épit6 megbeszélésekbdl nagyon sokat tanultam téle. Kdszonettel
tartozom Dr. Juhasz Zoltan, és Dr. Kovacs Sandor kollégdimnak folyamatos segit-
ségikért és a kozosen elvégzett munkakért. A lehet&ségért, hogy kozos kisérle-
tekben vehettem részt, valamint a hasznos beszélgetésekért és segitségért ko-
szdnettel tartozom Dr. Sarkadi Laszl6 és Dr. Kévér Akos munkatarsaimnak. Min-
den segitségért és tamogatasért kdszénetet mondok valamennyi, az Atomi Utké-
zések Laboratériumaban dolgozé munkatarsamnak. K6szoném az Elektron-cik-
lotronrezonancias ionforras mellett dolgozé munkatdrsaimnak, hogy a kisérletek
elvégzését lehet6vé tették, minden mdszaki koriilményt biztositottak és konst-
ruktivan hozzajarultak az eredmények értelmezéséhez is a mérések kdzben foly-
tatott beszélgetések alkalmaval. A szakmai segitség mellett fontos volt sza-
momra a nem szakmai segitséget nyujtok tdmogatdsa is. igy végiil, de nem utolsé
sorban megkdszondm paromnak és csalddomnak, hogy tanulmanyaim soran fo-
lyamatosan tdmogattak és biztak bennem.
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