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Bevezetés

A gyors, nagy energiaju ionbombazassal kivaltott folyamatok a természetben és
az alkalmazasok teriletén egyarant fontosak. A [athatd univerzum tdlnyomo része
plazma allapotu, szabad elektronok, ionok, és semleges részecskék elegye. A foldi
élet fejl6édésének meghatarozé tényezbje a Fold mdagneses terének eltérit6 hatdsa,
mely a bolygdnkat bombazd toltott részecskék ellen nyujt védelmet. Az ionok a tech-
nikdban, az anyagvizsgalatban és anyagmegmunkalasban, de a fuzids energiaterme-
Iés megvaldsitasdban és a gydgyaszatban is kiemelked6en fontosak.

Szamos alkalmazasban ismerniink kell a kiilénb6z6 folyamatokra vonatkozd
lovedék-céltargy hatdskeresztmetszeteket. Amennyiben egy (itkozés ,termékei” io-
nok, akkor fliggetleniil attél, hogy milyen folyamatban (példaul foton-molekula vagy
ion-molekula kdlcsonhatas soran) jottek létre, a kilépd ionok tulajdonsagainak meg-
hatarozdsdhoz gyakran specialis technikak, detektorok, spektrométerek kifejlesztése
szlikséges.

A szilard testek fellletének ionbombazassal torténé vizsgdlata és alakitasa
korszer( technoldgidk fontos eleme, gondoljunk csak arra, hogy az egyre tobb helyen
szerepl6 vékonyréteg szerkezetek ionbombazasos maédszerrel vizsgdlhatdk rétegrél
rétegre. Az ion-felllet kdlcsénhatasok vizsgdlata soran specidlis kutatasi teriletek is
kialakultak, ilyen példdul a dolgozatban is vizsgalt jelenségkdrnek, a szigetel6 kapil-
larisokkal torténd ionterelésnek a vizsgalata.

Dolgozatomban az MTA Atommagkutaté Intézetben (Atomki) végzett, ion-
bombazassal kivaltott, és ionok spektrometridjaval kapcsolatos kutatasaimrol és fej-
lesztési munkdimrél szdmolok be. Az intézet Magyarorszdg nemzeti gyorsité-koz-
pontjanak tekinthetd, erés magfizikai, (itkozéses atomfizikai, ionnyaldb-fizikai és ion-
fizikai témakkal. Segédmunkatarsként és PhD hallgatoként tobb kutatasba is bekap-
csolddtam, ezekbdl keriiltek ki az ismertetésre kerild, sajat eredmények. A kisérle-
teket az Atomki tobb gyorsitéjanak nyaldbvégén végeztiik.

El6szor azokrdl az atom-atom, illetve ion-atom Gtkozéses kisérletekr6l sza-
molok be, melyekben nemesgaz atomok tébbszoros ionizacidjat vizsgaltuk proton és
hidrogén atomokkal bombdzva 6ket. A méréseket az Atomki 1 MV-os csucsfesziilt-
ségli Van de Graaff (VdG-1) tipusu gyorsitéjan végeztik, repulési-idé spektroszkdpi-
aval koincidenciaban mérve a I6vedék- és céltargy ionokat. A mért adatokat elméleti
szamolasok (CTMC és nCTMC) eredményeivel 6sszevetve elemeztlk.

A csoportunk altal végzett ion-molekula Gtkdzéses kisérletekben, melyeket
az Atomki VdG-5 tipusu gyorsitdjanak nyaldbvégén végeztik, molekularis céltargyak



lassu fragmentumait vizsgdltuk. Ezen mérésekhez kifejlesztettem és megépitettem
egy specidlis kovetelményeknek megfelel§ elektrosztatikus spektrométert egy ion-
palya-szimulaciés program (SIMION) segitségével. A molekula-fragmentacids kisér-
letek eredményei egy masik doktori disszertaciod alapjat képezik, igy sajat eredmény-
ként csak a spektrométer tervezésérél, épitésérdl és kalibracidjardl szamolok be.

Munkam és eredményeim legnagyobb része a szigetel6 nanokapillarisok
ionterelési tulajdonsagainak vizsgdlatdhoz kapcsolddik. Ez széles kdrben kutatott
téma, mely az ion-fellilet kélcsénhatasok kdrébe sorolhaté, de igazi érdekessége az,
hogy egy 6nszervez6d6 mechanizmus megismerését is megcélozza. A kisérleteket az
Atomki Elektron-ciklotronrezonancias (ECR) ionforrasanak nyaldbvégén végeztiik,
részben nemzetkozi egyuttmikodés keretében. A kapillaris-mintak egy részét az
egyluttm(ikodés keretében kaptuk, a tobbi minta kereskedelemben kaphaté polikar-
bonat sz(ir6félia volt. Fellletiket néhanyszor tiz nanométeres aranyréteggel vonat-
tuk be. A geometriai paramétereket a mintak fellletének optikai és elektronmikro-
szkdpos vizsgdlataval dllapitottuk meg. Az atjutd ionok szog és toltésallapot szerinti
eloszlasanak mérésére egy két dimenzidban detektald, mikro-csatornads elektronsok-
szorozoval miikods helyzetérzékeny detektort alkalmaztunk. A nagy tomegU adat ki-
értékelése egy magas szintl nyelven (Mathematica) irt program segitségével tortént.

Az ionterelés vizsgalatdban a munka nehézségét az adja, hogy kdzvetlenil
nem mérhetd, hogy mi zajlik a nanokapillarisok belsé feltletén, amikor oda toltések
rakddnak le. Az egyensulyi ionatvitel vizsgalata ehhez kevés informaciét ad, az atvitel
kialakuldsanak dinamikaja is nagyon soktényezds folyamat. Ezért olyan kisérleteket
végeztem, amelyekben csokkentettiik a folyamatokat befolyasold tényez6ék szamat.
Ilyen a magdra hagyott minta atvitelének csdkkenése, amelynek id6fliggését teszt-
impulzusokkal vizsgdltuk, és a néhany mintanal kialakulé blokkolédds. Fontos a meg-
értéshez a folyamat megfelelG és véges id6 alatt eredményt add szimulacidkkal vald
kovetése. Az ez irdnyban végzett |épésekrdl, egy Uj modellezési mddszer fejlesztésé-
rél is beszamolok. Az 6nszervezd folyamat megértésének kulcsa a kapillaris felliletén
zajlé toltésvandorldsi folyamatoknak ismerete. Az ismertetett munkdakkal ehhez igye-
keztem, igyekeztiink hozzajarulni. Az eredményeket nem tekintem lezartnak, dolgo-
zatomban és téziseimben arrdl szamolok be, hol tartunk ezen az Gton.



Eredmények

Ertekezésem 1j eredményeit az alabbi tézispontokban foglalom ssze:

1. Hidrogén atomokkal és protonokkal bombazott nemesgazok tobbszordos io-
nizaciéja

A kisérletek soran 75-300 keV energiju protonokat és H° atomokat iitkdztet-
tiink nemesgaz atomokkal, és mértiik a He, Ne, Ar és Kr tobbszords ionizacios
hataskeresztmetszeteit, a 10vedék elektron-vesztésével koincidenciaban. A sem-
leges hidrogén-atom arnyékolo elektronjanak szerepét vizsgaltuk. Azt talaltuk,
hogy a H° 16vedék atlagosan 20-50 %-al kevésbé hatékonyan ionizéal, mint a pro-
ton 16vedék. Az alacsonyabb céltargy-ionizaltsagi foknal mért hataskeresztmet-
szetek jol egyeznek az olyan klasszikus modellszaimolasok eredményeivel, me-
lyek az elektronnak csak arnyékolo szerepét veszik figyelembe. Nagyobb ioni-
zaltsagi foknal az egyezés kvalitativ. Ezek alapjan azt mondhatjuk, hogy a H°
elektronja az titkdzésben passziv szerepet jatszik, leginkabb a magtoltés arnyé-
kolasat végzi. Kripton céltargy esetén, 300 keV bombazo energianal a befogassal
egylitt jard tobbszords ionizacid valdszinliségét nagyobbnak taldltuk az egysze-
resénél, amit egy bels6 héjrol torténd rezonans befogasnak tulajdonitottunk.

Az 1-es tézispontban sajat munkamnak tekintem azt, hogy megépitettem a kisér-
lethez sziikséges gazbeeresztd rendszert, mely jelenleg is hasznalatban van. Részt
vettem valamennyi mérésben, a kiértékelésben, valamint az eredmények értel-
mezésérél folytatott vitakban, megbeszéléseken. A tézisponthoz a [7] és a [14]
publikaciok tartoznak.

2. Kompakt, parhuzamos siktiikor spektrométer tervezése

Kifejlesztettem, megépitettem és kalibraltam egy kompakt, parhuzamos sik-
tiikor tipusu elektrosztatikus spektrométert. Ennek paramétereit a 100 eV alatti
energiaju ion-fragmentumok szog és energia szerint differencialis spektrumainak
méréséhez optimalizaltam. Az eszkoz specialis tulajdonsagokkal rendelkezik:
Képes nagy megfigyelési szogtartomanyon (15°-165°) méréseket végezni, a ré-
szecskék palyaja pedig az iitk6zési térfogattodl a detektorig csak ~10 cm hosszi-
sagn, ami jelent6sen csokkenti a fragmentumok att6ltédésének kockazatat. Az
eszkoz a belépo részecskéket gyorsitani és lassitani is képes, ezzel alacsonyener-
gias atvitele, vagy energia-feloldasa javithatd. A spektrométer analizatoranak tu-
lajdonsagait, valamint a gyorsito-lassitdo lencse tulajdonsédgait is a SIMION
ionoptikai program segitségével vizsgaltam, ¢€s hatdroztam meg. A berendezés



energia szerinti kalibralasat ismert autoionizacios és Auger-vonalak mérésével
végeztem el, és helyességét a 650 keV N* + CHa iitk6zési rendszeren teszteltem
a céltargyrol (CHa) és a 16vedékrol (N¥) szarmazd Auger-elektronok energiaja-
nak mérésével.

A tézispontban leirtakat teljes egészében a sajat eredményeimnek tekintem.
A tézisponthoz csak egy beszamol6 [P. Herczku, Atomki Annual Report 2010
p55] és egy konferencia-kozlemény [17] tartozik, nemzetk6zi tudomanyos folyo-
iratban nem kozo6ltem. Ugyanakkor eredményemnek tekintem azt is, hogy az ez-
zel az eszkozzel végzett mérésekbol két cikket rangos nemzetkozi folydiratban
(Physical Review A) publikaltunk.

3. A nano- és mikrokapillarisok ionterelésének vizsgalataban elért eredmények
a. A nanokapillarisok letoltédésének vizsgialata

Megmértiik a polietilén-tereftalat anyagban, kiilonb6z0 siiriséggel kialakitott
kapillarisokbol allé mintak atvitelének idébeli valtozasat a befutd ionaram ki-
kapcsolasa utan kezd6do letdltddési folyamat kézben. A kisérleteket az
Atomki ECR ionforrasanak nyalabvégén végeztik. A 3 keV energigju
ionnyalab Ne’* ionokbdl allt. A céltargy folidkban a ~200 nm kapillarisok
stirlisége 5,1x10° cm??, illetve108 cm? volt. A céltargy kiilonbozd d6lésszo-
geinél vizsgaltuk a fel-, és letdltodési folyamatot. Mind az atvitt ionok, mind
a semlegesit6dott részecskék viselkedésének dinamikajat megfigyeltik. A
feltoltést az egyensulyi helyzet bealltaig folytattuk. Ezt kovetden az ionnya-
labot kikapcsoltuk, majd hosszabb sziineteket beiktatva, rovid impulzussoro-
zatokkal monitoroztuk az atvitel pillanatnyi értékét. A mért letoltddési gorbék
a fél-logaritmikus &brazolasban szignifikansan eltértek az egyenestol. A le-
toltodés idofliggését a térerdsség és a vezetoképesség kozott linedris kapcso-
latot feltételezve nem tudtuk modellezni, a nemlineéris kapcsolatot josolo, a
letorés-kozeli tartomanyt leird Frenkel-Poole modell azonban sikeresnek bi-
zonyult. Ennek keretében a toltésparaméter, ami a kritikus térerdsségnek felel
meg, allandonak adodott valamennyi dolésszog és mintasiiriség esetén. A
modell vezetdképességi paramétere is csak gyengén fiiggott a d6lésszogtol.
Mindez a modell alkalmazhatdsagat tamasztja ala [1], [2], [10], [11]. Az ered-
ményekrol a Nanomaterials and Nanotechnology folyoiratba bekiildott cikk
jelenleg elbiralas alatt van.



Nanokapillarisok elektrosztatikus elzarédasa

Polikarbonat anyagu nanokapillaris mintak atvitelét vizsgalva kimutattuk, hogy
a kapillarisok részlegesen blokkolddhatnak. A kisérletben 3 keV energiaju Ar’™*
ionok atvitele mellett megmértiik a kapillarisokban semlegesitddott Ar atomok
atvitt intenzitasat is. A minta 170 nm atmér6jii és 30 um hosszisaga kapillariso-
kat tartalmazott 4x10® cm stirtiséggel. A méréseket 1°, 5,5° és 7°-0s d6lésszog-
nél végeztiikk. Az 1° és az 5,5° d6lésszognél az atvitel monoton névekedés utan
csokkent, majd egy véges, nem nulla értékhez tartott. A 7° d61ésszognél az atvitel
végig monoton novekvd volt, a kapillarisok elzarddasanak jeleit nem tapasztal-
tuk. Mértiik az atvitt semlegesit6dott részecskék intenzitasat is, €s azt tapasztal-
tuk, hogy a semleges részecskék intenzitdsa minden d6lésszognél koriilbeliil az
atvitt ionok 10 %-anak felel meg. Ez a mas anyagu mintakhoz képest jelentOs
atvitt semlegesrészecske-intenzitas. Az ionok és a semleges részecskék intenzi-
tasanak id6fejlodési hasonlosagibol arra kovetkeztettiink, hogy a semleges ré-
szecskék tulnyomd tobbsége a kapillaris kijaratanak kozvetlen kozelében kelet-
kezett, mivel a semlegesitddés utan mar semmilyen elektrosztatikus tér nem hat
a részecske palyajara [8].

Nemzetkozi egyiittmiikodés keretében polietilén-tereftalat (PET) anyagbol,
kiilonb6zo laboratoriumokban (GSI, Darmstadt ¢s FLNR, Dubna) késziilt mintak
ionatvitelét vizsgaltuk. Az Atomkiban két kiilonboz6 kapillaris-stirtiségti (4x10°
és 1x10% cm?) FLNR minta ionatvitelének id6fejlddését mértiik. A kapillarisok
atmérdje 200 nm, hosszasaguk 12 pm volt. A besugarzo nyalab 3 keV energiaju
Ne’™ ionokbol allt. A GSI-ben késziilt mintaknal mértekkel ellentétben hosszan-
tarto, stabil atvitelt figyeltiink meg mindegyik, az FLNR-ben késziilt minta ese-
tében, a kapillaris-stirliségtol fiiggetleniil. Azt talaltuk, hogy a blokkolodas azo-
nos anyagu mintak esetén nem a geometriai méretektol, vagy a kapillaris-stri-
ségtol fiigg, azt legvalosziniibben a mintak feliiletkezelési modszere hatarozza
meg, és a kapillaris feliileti vezetoképességének alacsony értékénél jelentkezik

[5].

Ennek feltérképezésére, szintén nemzetkdzi egyiittmiikdodés keretében vizs-
galtuk, hogy milyen hatassal van a vezetéképesség a kapillarisok belso falan 1ét-
rejovo toltésfoltok kialakulasara. A kisérletekben 200 nm atmérdji, 1x108 cm™
stirliségii, az FLNR Intézetben PET anyagbdl késziilt mintak ionatvitelét tanul-
manyoztuk 3 keV energiaju Ne'*ionokkal. Ezt hasonlitottuk dssze a korabban a
GSl-ben eldallitott 165 nm atmérdjii, 6x107 cm? stiriségli PC mintak ionétvite-
lével. Az 4tvitt ionintenzitason til vizsgaltuk a kapillarisokat elhagyo ionok ki-
1épési iranyanak valtozasait is. A kilépési szogben lathato oszcillaciok a kapilla-
risok belsejében kialakul6 ujabb toltésfoltok 1étrejottérdl adnak informaciot. Mig
a PC mintan végzett mérésekben az atlagos kilépési szogben jelentds oszcillaciok
voltak megfigyelhetdk, addig az Atomkiban végzett mérések esetében oszcilla-



ci6 nem mutatkozott. Kiilonbozé feliileti vezetoképességeket feltételezd szimu-
laciok eredményei szerint kisebb vezetOképesség esetében jelentds oszcillacio
alakult ki az 4tvitt ionok atlagos kilépési szogében, mig nagyobb vezetdképesség
esetén egyaltalan nem jott 1étre oszcillacio. Ugyanakkor blokkolddas csak az 0sz-
cillaciot mutatd mintdknal 1épett fel. Megallapitottuk, hogy a blokkolodast tal-
nyomorészt a feliilet vezetoképessége hatarozza meg. Vizsgalataink eredménye-
ibol arra kovetkeztettiink, hogy a blokkolodas egy adott kapillaris-stirtiség felett
nem altalanos jelenség [4].

A részben blokkolt atvitel ionenergia-fliggésének vizsgalata

A 3.b pont kvalitativ eredményei altal nyitva hagyott kérdések tisztazasa érdek-
¢ben megvizsgaltam az atviteli dinamika id6fejlédésének 16vedékenergia-fiiggé-
sét. A Ne’* ionok nyaldbjanak energiait a 3-6 keV tartomanyban valtoztattuk. A
mintaban a véletlenszeriien elhelyezked6 200 nm atmér6jii és 26 um hosszi ka-
pillarisok sfirtisége 4x108 cm volt. A mintak nyalabiranyhoz képesti d6lésszo-
gét igyekeztiink minden energian kozel azonosra beallitani. Az mar ismert tény
volt, hogy nagy energiakon (10 keV f6l6tt) a polikarbonat mintak sem blokko-
l6dnak. Ebben a munkaban az atmeneti tartomanyt vizsgaltuk részletesen. A leg-
kisebb lovedékenergian (3 keV) az ionatvitel ~4° d6lésszognél kezdetben mono-
ton novekedett, majd csokkeni kezdett, és részleges blokkolodas mellett allando-
sult. 4 keV l6vedékenergian, hasonlo d6lésszognél az atvitt intenzitas a 3-keV-
es intenzitasnak kozel dupldjara emelkedett, majd ismét a blokkolodas jelei lat-
szottak, az atvitt intenzitas csokkent, és egy magasabb atviteli értéken stabiliza-
lodott. 4,5 keV kinetikus energian az atvitel végig monoton névekvé volt, de ko-
riilbeliil 10 fC egy kapillarisba juto t6ltés utan hirtelen ment telitésbe, ami eltér a
blokkolodas-mentes esetre jellemzd, lassan telitddd viselkedéstdl. A nagyobb
energiakon (5-6 keV) az atviteli gorbe idofejlodése mar ,,szabalyos”, eleinte mo-
noton novekedés, majd stabilizal6do atvitel jellemzi. Az atviteli gérbe kezdeti
meredeksége novekvo ionenergiaval csokkent. Kisebb dolésszogeknél a blokko-
16das erdsebb, nagyobb délésszogeknél gyengébb volt.

Mindezt Ggy értelmeztem, hogy kisebb l6vedékenergidknal a felhalmozo to1-
tés a kis vezetoképességli mintdban létrehozhatja azt a fesziiltséget, amelynél az
atvitel blokkolodik. Nagyobb 16vedékenergiaknal a blokkolddashoz sziikséges
fesziiltség nagyobb. Az erésebb tengelyiranyu térben viszont a vezetéképesség a
térerdsséggel nemlinearisan nod, a toltések gyorsabban tavoznak. A kialakuld
egyensulyi fesziltség nagy ionenergia esetén mar nem lesz elegendé az atvitel
blokkolasahoz. A tengelyiranyu teret a kapillarisok 0sszessége alakitja ki, ezért
a beesO ionnyalab peremén ez kisebb lesz. Kialakulhat tehat olyan helyzet,
amelyben a kapillarisok egy része blokkolodik, a széleken 1évok pedig atvezet-
nek. Ez is lehet a blokkolodas részleges jellegének oka [9].



d. Egy idétakarékos szimulacios modell kidolgozasa

Kidolgoztunk egy uj megkozelitést a kapillarisok ionatvitelének és ionterelésé-
implementaltunk. Az eddig ismert szimulacios modszerektol eltéréen a kapillaris
falat vezetd henger-szegmensekkel, elektrodakkal modellezziik. Ha ezekre tolté-
seket adunk, meghatarozhatok az elektrodak fesziiltségei, és az elektrodak altal
igy kialakitott elektromos tér. Elegendd szamu elektroda esetén ez jol kozeliti a
szigeteld falra rakodott, hasonld toltéseloszlas terét. Adott elektroda-elrendezés
esetén a toltések €s az elektroda-fesziiltségek kapcsolatat meghatdrozod numeri-
kus matrixot a Mathematica programcsomag keretében irt programmal hataroz-
zuk meg ugy, hogy figyelembe tudjuk venni a kapillaris végeinek fesziiltségét
meghatarozé foldelt aranyfoliakat és a minta feliiletegységére esé atlagos kapil-
laris-stirliség értékét is. Ezt a numerikus matrixot a SIMION szimulaciés prog-
ramcsomag altalunk irt felhasznaloi (LUA) programjaba beolvasva, az ionpalyak
a SIMION programmal, sebességre optimalizalt médon szamolhatok. A felhasz-
naléi LUA program biztositja, hogy az elektrédakat a becsapodo ionok toltik, a
toltésvandorlast pedig az elektroda szegmensek kozti vezetoképességgel model-
lezziik, és ezt kiilonbozo6 fizikai feltevésekre alapozva tehetjiik. Ugyanez a prog-
ram biztositja tobb kapillaris allapotanak parhuzamos fejlesztését is.

A szimulécios program jelen valtozataban alkalmas a stabil atvitel kialakula-
sdhoz vezetd onszervezo folyamat dinamikajanak modellezésére, €s a teljes blok-
kolodas leirasara. A modellt masodmagammal fejlesztettem ki. Technikailag az
én feladatom a SIMION programcsomagba torténé implementalas és a modszer
tesztelése volt.

e. Nagyrendezettségii mikrokapillaris minta atvitele

Megmértem egy livegkapillarisokbol allo, szabalyos elrendezésii minta iontere-
1ési és atviteli tulajdonsagait. A minta a nanokapillarisoknal 1ényegesen nagyobb,
5 pum atmérdjl, a homlokfeliiletre merdleges kapillarisokbol allt, a tengelyeik ko-
z0Otti tavolsag 7 um volt. Ez 52 %-os geometriai nyitottsagot jelentett. A minta
vastagsaga, azaz a kapillarisok hossza 1 mm volt. Ebben a szabalyos, siiri min-
taban varhato volt, hogy a szomszédos csatorndkban felhalmozodo toltések az
atvitelre nagy hatassal vannak, de nem volt vilagos hogy ez milyen dinamikahoz
vezethet. A nanokapillarisoknal gyakran alkalmazott 3 keV, valamint a 6 keV 16-
vedék-energian semmilyen atvitel nem volt tapasztalhato, csak a semlegesitodott
részecskék foltja volt észlelheté. Nagyobb (10,5; 17,5 keV) kinetikus energiakon
kialakult ugyan atvitel, de a megszokott egy nagy ionfolttol eltérden itt a semle-
ges részecskék kozponti foltja mellett tobb kisebb folt alakult ki, melyek a no-
vekvd gylijtott toltés fiiggvényében folyamatosan valtoztattak pozicidjukat. A



legnagyobb kinetikus energian (21 keV) a kezdeti, mozgé foltok lassan dsszeol-
vadtak, és fokozatosan a korabbi iontereléses kisérletekben megszokott atviteli
kép alakult ki.

A megfigyelt kaotikus viselkedésbdl arra kovetkeztettem, hogy a kapillarisok
kozotti vékony falak miatt az egyes kapillarisokban statisztikus jelleggel kiala-
kulo elektrosztatikus terek olyan erésen befolyasoljak a szomszéd kapillarisok-
ban az ionok palyajat (és ezzel a kialakulo t6ltéslerakodast), hogy az egyes ka-
pillarisok dinamikaja szoros csatolasba keriil, mely képes kinagyitani az aramok
statisztikus fluktuacioit. Ez izgalmas jelenség, melynek megértése komoly moti-
vaciot jelent a hatékonyabb modellek kifejlesztésére. Az eddig alkalmazott szi-
mulaciés modellek erre nem tiinnek alkalmasnak. Az el6z6 tézispontban ismer-
tetett modellt kivanjuk ebben az iranyban tovabb fejleszteni [3], [6], [12].

A 3-as tézispontban leirtakban sajat munkamnak tekintem a mérések elokészitéséhez
sziikséges fejlesztéseket, a mérésekben vald részvételt, az dsszes, az Atomkiban mért
kisérleti eredmény kiértékelését, valamint értelmezésiikben, és kozlésiikben vallalt je-
lentds részt.



Introduction

Processes induced by swift, energetic ions are important both in nature and in ap-
plications. Most part of the visible universe is in plasma state, a mixture of ions, elec-
trons and neutral particles. The development of life on Earth is significantly deter-
mined by the deflecting geomagnetic field, which provides a natural shield against the
stream of charged particles bombarding our planet. lons are important in technology,
in many analytical methods of material sciences, in cancer therapy, and play a decisive
role in fusion power research.

In many applications we need to know the relevant target-projectile cross sections
for different processes. When the final products of the collision are ions then, inde-
pendently from the ongoing process (for example photon-molecule or ion-molecule
interaction), we need to develop special techniques, detectors, analyzers and spectrom-
eters in order to characterize the properties of the emitted particles.

The investigation and modification of solid surfaces by ion bombardment are
key elements in recent technologies. A good example is the exploration of multilayer
structures from atomic layer to atomic layer by the method of ion-impact sputtering in
secondary ion mass spectrometry. Recently, within the field of ion-surface interaction
studies, a special research field emerged. This is the study of ion guiding through in-
sulating capillaries, the main object of the present thesis.

In my dissertation | report about my research and development activities re-
lated to studies of ion impact phenomena. These research works have been performed
in the Institute for Nuclear Research (Atomki), in Debrecen, Hungary, during my PhD
period. The Institute can be considered as a national accelerator center, where nuclear
physics, collisional atomic physics, ion-beam physics and ion physics topics are stud-
ied. As a research associate and PhD student I joined to different research projects.
The results in my thesis emerged from these projects. The experiments were carried
out at different beamlines of Atomki accelerators.

First, | report on atom-atom and ion-atom collisional experiments, in which
multiple ionization of noble gas atoms were studied by H* and H® bombardment. The
measurements were performed at the beamline of the 1 MV Van de Graaff-type accel-
erator. The interaction of charge-state selected projectiles with the target atoms were
investigated by time-of-flight spectroscopy and coincident detection of the outgoing
target and scattered projectile ions. The recorded data were analyzed by comparing
them with the results of CTMC and nCTMC calculations.

In the ion-molecule collision experiments performed by our group at the
beamline of 5 MV Van de Graaff-type accelerator, slow fragments originated from
molecular targets were studied. | developed and constructed a specific electrostatic



spectrometer dedicated for those experiments. Since another PhD thesis is based on
the results of those molecule fragmentation experiments, | consider only the design,
construction and calibration of the device as my own result.

The most part of my work and results is related to the topic of ion guiding in
insulating nanocapillaries. This is a widely studied topic, which can be considered as
a part of ion-surface interaction research field, but its real challenge is to understand a
self-organizing process. The experiments were carried out at the beamline of Electron
Cyclotron Resonant lon Source (ECRIS) of Atomki, partially within the framework
of an international collaboration. Some of the capillary samples were transported here
from other laboratories within the framework of the collaboration, the other samples
were commercially available polycarbonate filter foils. The surfaces of the foils were
covered by a few tens of nanometers thick gold layer by evaporation or sputtering.
The geometric parameters of the samples were determined by means of optical and
scanning electron microscopy. Angular and charge state distribution of the transmitted
and guided particles was measured by a two dimensional position sensitive micro-
channel plate detector. The large amount of collected data was evaluated by using a
computer code written in a high level language (MATHEMATICA).

The difficulties in ion guiding investigations lies in the fact that the ongoing
processes inside the capillary (ion trajectories, charge deposition and migration) can-
not be observed directly. The study of ion transmission in equilibrium state gives only
limited information about these processes, and the formation of the transmission de-
pends on many factors, too. Thus, we strived for performing experiments, in which
the number of parameters was reduced. For example, without charge insertion the
transmission of the capillaries is slowly decreasing, and this process is governed only
by surface conductivity. As another example, in case of certain samples the transmis-
sion gets blocked. From the understanding point of view that is important to compare
the experimental data to results obtained by appropriate simulations. Here | report on
a developed new method of modelling. The key to understand the self-organizing pro-
cess is to know the mechanisms of charge migration on the inner capillary surface.
The predictability of ion guiding is the general aim of the investigations in this topic,
this is the key feature from the point of view of possible future applications. I tried to
contribute to these efforts with my work.



Results

The new results of my dissertation are summarized as follows:

1. Multiple ionization of noble gas atoms bombarded by H* and H° projectiles

Multiple ionization cross sections were determined for noble gas atoms in collision
with protons and H° beams in the energy range of 75-300 keV in coincident with the
electron loss of the projectiles. We studied the role played by the electron of neutral
Hydrogen atom. It was found, that the H° is on average 20-50 % less effective in ion-
ization than the proton. Good agreement was found between the measured cross sec-
tions at lower target ionization degrees and the results obtained by those classical cal-
culations, in which only the screening effect of the electron was taken into account.
At higher ionization degrees the agreement is qualitative. In possession of these results
we concluded that the electron of H® plays only passive role in collision by screening
the charge of the atomic core. In case of Krypton target, at 300 keV impact energy, we
found that the yield of multiple ionizations associated with electron capture exceeds
that of single ionization. This was attributed to the resonant electron capture from an
inner shell.

In this point | constructed the gas inlet system, which is still in use. | was participated
in all of the experiments, data evaluation and the discussion about the interpretation
of results. This thesis point is based on papers of [7] and [14].

2. Design of a compact parallel-plate spectrometer

| designed, constructed and calibrated a specific, compact parallel-plate spectrometer.
Its parameters were optimized for the measurement of the angular and energy distri-
bution of the ion-fragments below 100 eV kinetic energy. The special characteristics
of the device are: i) Measurements can be performed in a wide range of observation
angle (15°-165°), ii) The pathway of the particles from the collision volume to the
detector is short (~10 cm), this feature significantly reduces the possibility of charge
exchange of the low energy fragments with the residual gas. iii) The incoming parti-
cles can be accelerated or decelerated, the transport of low energy particles, or the
energy resolution can be improved. The parameters and characteristics of the analyzer
and the electrostatic lens were investigated and determined by using the ion and elec-
tron optics simulator program, SIMION. The energy calibration method of the spec-
trometer was based on the measurement of known auto-ionization and Auger-lines.
The calibration was tested by measuring the 650 keV N* + CHj collision system by
the measurement of Auger-electron energies originated from the projectile (N*) and
target (CHa).

This thesis point contains my own work. The development was not published in sci-
entific journals, only a report [P. Herczku, Atomki Annual Report 2010 p55] and a



conference abstract [17] were published. However, | consider as result that the abso-
lute fragmentation cross sections were measured by using this device, and the results
were published in two Physical Review A papers.

3. Results in studying the ion guiding by nano- and macro-capillaries
a, Study of the discharging process in nanocapillaries

We studied the time evolution of the decreasing transmission in capillary samples in
the discharging period, which starts by switching off the ion beam. Samples with dif-
ferent areal densities in polyethylene therephthalate (PET) foil were studied. The ex-
periments were carried out at the beamline of ECR ion source in Atomki. The 3-keV
Ne’™ beam was guided by nanocapillaries with diameter about 200 nm. The samples
had 5.1x10® cm and 10® cmareal capillary densities. Both the charging up and the
discharging processes were measured at different tilt angles of the sample. Both the
transmitted ions and emitted neutral particles were recorded. The charging up of the
sample was continuous until the transmission became saturated. At this point, the
beam was turned off and the actual transmission was monitored only by triplets of
short test pulses. The measured discharging curves were significantly deviated from
a straight line in a semi-logarithmic plot. The time dependency of the discharging
process could not be modelled by assuming a linear connection between the field
strength and conductivity. Good agreement with experiment was found by using the
nonlinear connection predicted by the Frenkel-Poole model for the pre-breakdown
regime. Within the framework of this model, the fit parameter, which corresponds to
the critical field strength, was found to be the same for all studied tilt angle and for
both areal densities. The conductivity parameter of the model only weakly depended
on the tilt angle. These findings support the reliability of the model. A paper, submit-
ted to Nanomaterials and Nanotechnology, is in the hands of the referees. Preliminary
results were presented in [1] and [2].

b. Electrostatic blocking of nanocapillaries

We demonstrated that the transmission of nanocapillaries in polycarbonate foil could
be partially blocked. In the experiments, we measured the transmission of 3-keV Ar’™*
ions, and also the yields of those particles which neutralized within the capillary inte-
rior. The diameter and the length of the capillaries was 170 nm, and 30 pum, respec-
tively. The areal density of the sample was 4x108 cm. The measurements were per-
formed at the tilt angles of 1°, 5.5° and 7°. In cases of 1° and 5.5° observation angle,
the transmission, after a short period of monotonous increase, started to decrease, and
finally asymptotically tended to a constant nonzero value. At 7° tilt angle the trans-
mission was found to be monotonically increasing during the whole measurement,
signatures of the blocking of capillaries were not visible. The measured neutral trans-
mission was found to be about 10 % of the ion intensity. This value is rather large
compared to neutral transmission of other materials. The time development of the



transmitted ions and neutrals was very similar. We concluded that the majority of the
neutrals was originated from the capillary exit region, since electrostatic fields do not
affect the trajectory of the particle after neutralization [8].

Within the framework of an international collaboration transmission of PET
samples was investigated. The foils were prepared at different laboratories (GSI in
Darmstadt and FLNR in Dubna). In Atomki, we studied the time development of ion
transmission through the foils manufactured at FLNR with different areal densities
(4x10° and 1x108 cm™2). The diameter and length of the capillaries were 200 nm and
12 um, respectively. The sample was irradiated by 3-kev Ne’* beam. Contrary to re-
sults obtained for the GSI samples by another group, we observed long-term stable
transmission for both FLNR samples, independently from their areal capillary densi-
ties. It was found that the blocking of the capillaries depended neither on the geometric
properties nor on the capillary density. We found it most probably that surface prepa-
ration methods determined the difference, and blocking appears at low surface con-
ductivity of capillary materials [5].

To clarify the above mentioned hypothesis, the effect of conductivity on the
development of charged patches evolved on the inner capillary surface was also in-
vestigated within the framework of the same collaboration. Transmission of 3-keV
Ne’ ions through PET capillaries with 200 nm in diameter and 1x108 cm™ in density
prepared at FLNR Institute were studied. Our results were compared to those obtained
earlier on PC samples made at GSI with 165 nm in diameter and 6x10’ cm? areal
density. Beyond the transmitted intensity, the changes in the direction of the transmit-
ted particles were also investigated. Information about the charge patch formation in-
side the capillary can be gained from the observation of the oscillations in the mean
angle of the transmitted particles. While on the GSI PC samples strong angular oscil-
lations were observed, in our experiments, performed at Atomki, oscillations were not
found. Results of simulations showed that at small surface conductivities strong oscil-
lations occurred in mean emission angle of the transmitted particles, while with large
conductivity no oscillations were developed. Since in the experiments blocking
evolved only at those samples, where oscillations were visible, we concluded that the
blocking effect is dominantly determined by the surface conductivity. It was con-
cluded from the result of our investigations, that the blocking above a certain areal
capillary density is not a general phenomenon [4].

c. Impact-energy dependence of the partially blocked transmission

In order to clarify the remaining open questions after the qualitative results described
in the thesis point 3.b, I studied the impact energy dependence of the time development
of ion transmission. The primary energy of Ne’* beam was varied in the energy range
of 3-6 keV. The 200-nm diameter, 26-um long capillaries were randomly distributed
and their areal density was 4x108 cm2 in the polycarbonate foil. We tried to keep the



same tilt angles with respect to the incoming beam at every studied ion energy. It was
already a known fact, that PC samples had not been blocked at high ion energies
(above 10 keV). In this work the transient energy range was studied. At the lowermost
studied projectile energy (3 keV) around 4° tilt angle the transmission initially in-
creased, then started to decrease, partially blocked and came to stay with a nonzero
value. At 4-keV ion energy, with similar tilt angle the transmitted intensity increased
twice as high as at 3-keV, then blocking came into play again, the transmission de-
creased, and stabilized at a higher value. At 4.5 keV kinetic energy the transmission
monotonically increased during the whole measurement, but at about 10 fC inserted
charge per capillary it suddenly saturated. At highest ion energies (5-6 keV) the time
development of the transmission was found to be regular, initially rising, then saturat-
ing. The initial steepness of transmission curves was decreasing with increasing ion
energy. At smaller tilt angles the blocking was stronger, while at highest tilt angles
was weaker.

| interpreted these observations as follows: If the surface conductivity is low,
at smaller ion energies the accumulated charge in the capillary interior creates a volt-
age, which is sufficiently high to block the transmission. At higher energy, the neces-
sary voltage for blocking is higher, and a stronger axial field starts to be formed. Due
to this higher field, the conductivity nonlinearly increases, and the charges get faster
removed. At sufficiently high kinetic energy the equilibrium voltage will be not
enough to block the transmission. The axial component of the field is formed by the
ensemble of capillaries, therefore at the edge of the incoming beam this field remains
weaker. It may happen that a part of the capillaries is fully blocked, however those
which are located close to the edge of the incoming beam still can guide the ions to-
wards the exit. This could be one of the reasons for partial blocking [9].

d. Development of a time saving simulation model

We developed a new approach for the simulation of ion transmission and ion guiding.
It was implemented into the MATHEMATICA and SIMION program packages. Un-
like in known simulation methods, we model the capillary walls by conductive elec-
trodes with the shape of cylindrical segments. If charges are transferred onto these
electrodes, the voltages of the segments, and the whole electrostatic field inside the
capillary can be determined. With sufficient number of electrodes this field satisfac-
torily approaches that field, which is created by the distribution of the individual
charges deposited on the insulator capillary surface. In case of a given electrode ar-
rangement the numerical matrix of the connection between charges and electrode volt-
ages is straightforward to determine. This is performed by a program written in
MATHEMATICA. In the calculation of the matrix, the effect of the metallic layers at
the capillary ends can be properly accounted for. Moreover, the contribution from the
similarly charged surrounding channels at a given areal capillary density also can be
taken into account. This numerical matrix is implemented into the user program sur-
face of the SIMION simulation package, which calculates the ion trajectories in an



optimized way. It is ensured by the user program, that the electrodes are charged up
by the colliding ions, and the charge migration is determined by the conductivity be-
tween the electrode segments. This conductivity can be modelled on the basis of dif-
ferent physical concepts. The program ensures the parallel development of transmis-
sion through several capillaries simultaneously.

The simulation program in its present version is suitable for modelling the
development of the dynamics of the self-organizing process leading to the stable trans-
mission and for the description of total blocking. The concept and the model has been
developed by two persons (including myself). Technically, my task was the imple-
mentation into SIMION and the testing of the method.

e. Transmission through a highly ordered glass sample

| measured the ion transmission and guiding properties of a highly ordered, regularly
arranged glass capillary sample. The diameter of the capillaries were significantly
larger (5 pm), then in case of nanocapillaries. The capillaries were perpendicular to
the surface of the sample and the distance between the axis of the capillaries was 7 um,
corresponding to a 52 % geometrical opening of the sample. The thickness of the glass
plate i.e. the length of the capillaries was 1 mm. It was expected that in this dense,
highly ordered sample the charges accumulated in neighboring capillaries can affect
the transmission, but it was not clear what kind of dynamics might develop. At the 3-
keV and 6-kev initial energies no transmission could be observed, only the spot of the
neutralized particles was visible. At higher (10.5 and 17.5 keV) energies, beside the
spot of neutralized particles, some ion transmission was also developed. However,
instead of a single ion spot, only small spots were visible. Additionally these spots
appeared, disappeared and changed their location with increasing deposited charge.
At the highest studied kinetic energy (21 keV) these initial moving spots slowly
merged together and gradually a regular transmission pattern was developed.

From the observed chaotic behavior, | concluded that due to the narrow walls,
the statistically evolved fields inside a capillary so strongly affect the ion trajectories
in the neighbor capillaries (together with the evolving charge distributions) that the
dynamics of individual capillaries becomes strongly coupled. This coupling could
even magnify the statistical fluctuation of the currents entering the individual capillar-
ies. This is an exciting phenomenon, a challenge to develop more accurate models.
The known models are not suitable for reproducing this behavior. We intend to im-
prove the model of the above subsection to this direction, too [3] [6].

In the works described in thesis point no. 3, my own works were the developments
and prepare the measurements, participating on the most of the experiments, and the
evaluation all of the data recorded in Atomki as well as the taking a remarkable part
of interpretation and publish of the results.
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