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A kulonb6z6 anyagok, anyagcesaladok tulajdonsagai-
nak megismerése, majd megszerzett tudasunk alapjan
igényeinknek megfelels Gj anyagok el&allitisa nagy-
ban elGsegitette a technika fejlédését, mai moderni-
zalt vilagunk kialakulasat. Mindennek lényeges pillére
a szerkezetkutatds, amelynek célja az anyagokban
talalhat6 atomi elrendez6dés meghatarozasa. Ez az
ismeret azért fontos, mert az anyagok fizikai és kémiai
tulajdonsagai szorosan Osszefliggnek azzal, hogy mi-
lyen atomokbol, molekulakbol éptilnek fel és ezek
hogyan helyezkednek el a térben.

Az anyagvizsgalat, szerkezetkutatas alapveté mod-
szerei kozé tartoznak a szoraskisérletek. Ilyenkor egy
ismert tulajdonsagd hullimot bocsatunk a mérendd
objektumra, majd a kolcsonhatdsuk miatt megvalto-
zott hullamtér detektalasabol kovetkeztetiink a minta
tulajdonsagaira, példaul szerkezetére. Ahhoz, hogy
atomi elrendezésekrdl kapjunk informaciot, az alkal-
mazott hullam hullimhosszanak az atomi tavolsagok
nagysagrendjébe kell esnie, azaz A ~ 0,1 nm. Elektro-
magneses hullimot alkalmazva ez a rontgensugarzas
tartomanyat jelenti. A rontgensugarzas rugalmas szo-
rodasa leger6sebben a minta elektronjain megy vég-
be, ezért a modszerrel a térbeli elektronsiriséget
térképezhetjik fel. A rontgen behatolasi mélysége
viszonylag nagy, segitségével az anyagba ,belelitha-
tunk”, tdmbi informacidhoz jutunk.

A rontgensugarzas 100 éves torténetének tudoma-
nyos fontossigat mi sem tiikr6zi jobban, mint hogy
hozza kapcsoldddan az 1900-as évektsl napjainkig 14
Nobel-djjat itéltek oda.

A szerkezetkutatds Gj kihivdsa:
a kristalyoktol az egyedi molekulak felé

Altalaban elmondhatjuk, hogy a kisérleti berendezések
fejlédése a kapcsolodo tudomanyagak intenziv fejlédé-
sét vonja maga utin. Erre j6 példa a szinkrotron forra-
sok megjelenését kovets forradalmi valtozas a krista-
lyosithatd fehérjék szerkezetkutatisaban: a publikus
Protein Data Bank (ww.pdb.org) adatbazis ma mar
tobb, mint 70 000 fehérje szerkezetét tartalmazza. Azon-
ban nem minden molekula kristalyosithat6, vagy els-
fordulhat, hogy nem a kristdlyos forma szerkezete ér-
dekel minket. Kiilondsen a biologia teriletén mutatko-
zik nagy igény az egyedi molekulik feltérképezésére.
Egy rontgenszorasos (ronigendiffrakcios) mérés
soran a mintan szorodott sugdrzas irdny szerinti inten-

A 2010. évi Fizikus Vandorgytlésen elhangzott el6adads szerkesztett
valtozata.
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zitaseloszlasa, a szoraskép kerul rogzitésre. Kristalyok
esetén cél az elemi egységet alkotd molekulak re-
konstrukcidja és azok térbeli periodikus rendjének, a
kristalyracsnak a meghatarozasa. A rontgenszords a
minta 10°-10% db azonos atomcsoportjan egyszerre
torténik, ami az egy molekulan elvileg mérhetd jel
jelentSs felerGsodését eredményezi. Azonban, ha a
minta csupan egyetlen molekulabol all, nincs ez az
erdsité hatas, ami a mérhetSséget drasztikusan meg-
neheziti.

Azt gondolhatnank, hogy ha kicsi a jel, ezt potol-
hatjuk hosszabb mérési idével. A helyzet nem ilyen
egyszerd. Egyrészt még a legmodernebb szinkrotron
sugarforrasokat felhasznalva is irredlisan hosszi mé-
résidéket kapunk. Masrészt a minta jelentSs sugarka-
rosodast szenved, joval a megmérhetSsége el6tt tonk-
remegy.

Ennek oka, hogy a mérés soran nemcsak a sza-
munkra szerkezeti informiciét hordozé rugalmas,
hanem a rugalmatlan, energiaatadassal (példaul foto-
nok elnyelddésével) jaro folyamatok is végbemennek.
Ezek okozzak a minta ionizdciojat, kotések felszaka-
dasat, atrendezédését, a karosodast. A biologiai rend-
szerek atomjainak legnagyobb része konnyd elem
(mint szén, nitrogén, oxigén), amelyekre rdaadasul
mintegy 10-szer nagyobb (1) a fotoeffektus (rugalmat-
lan folyamat) val6szintsége, mint a rontgen rugalmas
szo6rodasié. Azaz mire atomonként legalabb 1 rugal-
masan szorodott fotont detektalnank, drasztikusan
roncsolodik a minta. A sugarkirosodas természetesen
a kristalyos mintadk esetén is probléma: gyakran a
szinkrotronos mérés alatt is tonkremegy egy krista-
lyos biolbdgiai minta. Azonban az a tény, hogy az ato-
mok elmozduldsa egy kristalyban jelentGsen korlato-
zott, lassitja a karosodast. Tovabba, mivel sok mole-
kulapéldany atlagat mérjiik, a véletlenszeren végbe-
mend roncsolddasoknak a szoraskép megvaltozasa-
ban tikroz6dé hatasat a kidtlagolodas jelentGsen
csokkenti.

Egyedi (tehat nem kristilyos) minta esetén ezek a
hatasok nincsenek: minden egyes valtozas az eredeti
szerkezet irreverzibilis megvaltozasit eredményezi.
Amennyiben a mérésidg ezen folyamatok tipikus id6-
skaldjanal joval nagyobb (ahogy ez a 20. szazad ront-
genforrdsai esetén van), a szerkezetmeghatarozdshoz
elégséges informacio elvileg sem gyujthets 6ssze az
eredeti szerkezetrdl a karosodas elétt [1].

Svédorszagban €16 magyar kutatd, Hajdu Janos
ismert fel egy lehetséges kiutat [2]. Otlete a kovetke-
z6 gondolatmeneten alapul: végezziik el olyan gyor-
san a mérést, ami alatt még nem, vagy csak alig moz-
dulnak el az atomok. Becslések azt mutatjak, hogy ez
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az id6 rovidebb kell legyen, mint 100 fs. Ez sokkal
kisebb, mint a szinkrotronokbél jovS impulzusok
hossza (tipikusan 50 ps). A mérésre mégis az ad re-
ményt, hogy az utobbi évtizedben egy Gj tipusu ront-
gen sugarforrast dolgoztak ki, a rontgen szabadelekt-
ron-1ézert, amely képes 100 fs-nal rovidebb, nagyon
intenziv impulzusokat el&illitani. Azonban a késSb-
biekben irottakbol latni fogjuk, hogy 6nmagiban a
rovid impulzusok még nem elégségesek a szerkezet-
meghatarozas minden problémajanak megoldasihoz,
ehhez szamos gyakorlati és elvi kérdés megvilaszo-
lasa sziikséges. Ezeket a kovetkez$ fejezetekben

targyaljuk.

A rontgenforrdsok Gj generacidja: a rontgen
szabadelektron-lézerek

Az optikai lézerek altal kibocsatott fény unikalis tu-
lajdonsagokkal rendelkezik: keskeny savszélesség
(azaz nagy pontossaggal egyféle hullamhosszua fény-
komponenst tartalmaz), nagy térbeli (cm — km) és
idébeli (ns — ms) koherencia, nagy intenzitas. Kulon-
b6z6 izemmodu 1ézerek léteznek: vannak folytonos
és impulzus tzemtek, napjainkban pedig mar az ult-
rarovid fs-os impulzushossz is elérhetd. E fényforra-
sok kétségkiviil az anyag megismerésének 1ényeges
eszkozeivé valtak.

A specialis tulajdonsagt fény keletkezéséhez szik-
ség van valamilyen kozegre, amely egy hullimhosz-
szon torténd sugarzast preferdl, valamint a kozeg és a
kibocsitott hullam kozotti kolesonhatasra, ami majd a
sugdrzas feler6sodését eredményezi. A hullimhosszt
kivalaszthatja példaul atomok elektronallapotai kozotti
energiakiilonbség: ha az elektronok erGsebben kotott
allapotokbol a gyengébben kotottbe valo gerjesztése
utan visszatérnek alapallapotukba, az dtmenet soran
az energiakiilonbségnek megfelels karakterisztikus
sugarzas jelenik meg. A kozeg és a mar kibocsatott
sugarzas kolcsonhatasat tgy tesszik lehetévé, hogy a
fényt tikrokkel visszavezetjik a kozegbe. A tikrok
megfelel tivolsaga esetén allohullim alakul ki, az
allohullam pedig a gerjesztett atomokat vele megegye-
z6 tazisu hullam kibocsdtdsaval jar6 atmenetre készteti
(indukalt emisszio). Ha kivilrdl (példaul egy villano-
lampaval) fenntartjuk az atomok gerjesztettségét (po-
puldcidinverziot létrehozva), a rendszerbe pumpalt
energia attételesen a kialakul6 és egyre er6sodé hul-
lamtérnek adodik at. A sugarzas kicsatolasa példaul az
egyik tikron keresztil torténhet.

Az ultrarovid impulzusa optikai lézerek nagy idS-
felbontasi méréseket tesznek lehet6vé, viszont a
nagy térbeli (atomi) felbontishoz a hullamhossz
csokkentése sziikséges. A fent emlitett séma sajnos
nem alkalmazhat6 a r6vid hullamhosszi rontgenlé-
zer el6allitasara, mert ugyan talalhatunk olyan ato-
mokat, amelyek rendelkeznek a kivant energiaki-
lonbségt elektronillapotokkal, de a rontgensugarzas
szamara mer6leges beesésben miikods tikrok nem
léteznek.
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1. dabra. A szabadelektron-lézer sugarzasinak kialakuldsa az undula-
torban. Az elektroncsomag elektronjai palydjuk kanyarulataiban el6re
sugdroznak, az atfed6 sugarzasbol feler6sodé komponens hullaim-
hosszit az elektronok energidja és az unduldtor paraméterei hataroz-
zak meg. A paraméterek megfelel6 hangolasa esetén (egy palyaperio-
dus alatt az elektronok pontosan egy fényhullimhossznyit maradnak
le a sugdrzastol) rezonancia alakul ki az elektronok és a tér kozott,
ami Onerdsité spontin emissziot (Self-Amplified Spontaneous Emis-
sion, SASE) eredményez (kép forrdsa: http://en.wikipedia.org/wiki/
Free-electron_laser).

A szabadelektron-lézerek (Free Electron Laser,
FEL) [3-5] mikodési elve viszont lehetGséget adhat a
kivant rezonancia huzamos fenntartasihoz, bar ah-
hoz, hogy technologiailag megval6sithatd legyen a
rontgen tartomanyban mikods FEL (rontgen szabad-
elektron-1ézer, XFEL), napjainkig kellett varni. A lé-
zerhatds a szinkrotronokban alkalmazott periodikus
magnesen (undulatoron) athaladé ultra relativisztikus,
10-15 GeV-es energidji szabad elektronok csomagja
és az altaluk kibocsatott sugidrzas kolcsonhatisara
épul. A magneses tér hullampalyara allitja a relativisz-
tikus elektronokat, amelyek a gorbiilt palyaivek men-
tén egy eldre iranyuld keskeny kupba koncentraltan
sugdroznak. Ha a rendszer paraméterei (elektronok
energidja, magneses periddushossz) bizonyos tarto-
manyba esnek (Ggynevezett gyenge terd eset), a
kapok folyamatosan atfednek (7. dbra). Ekkor egy, a
rendszerparaméterektSl meghatarozott hullimhossza
Osszetevire igaz lesz az, hogy a kilonbozdé ivek men-
tén kisugarzott hullamok fazishelyesen (rezonancia-
ban) adédnak 6ssze. Ezen a hullimhosszon a kijové
intenzitds a magneses periddusszamtdl négyzetesen
fugg, azaz jelentSs erGsités tapasztalhato. Az elektro-
nok viszont egymashoz képest nem 6sszehangoltan
sugaroznak, az erésités az elektronok szamanak elsé
hatvinyaval ardnyos.

A szabadelektron-1ézerben — az elektrongyorsitd
és az undulator paramétereinek megfelel6 megva-
lasztdsa esetén — az undulator vége felé az elektro-
nok altal kibocsatott rontgensugarzas elektromagne-
ses tere mar olyan nagy lesz, hogy jelentSsen vissza-
hat az elektronok mozgasara és egyuttal fazishelye-
sen talalkozik az elektroncsomagokkal. Ennek ered-
ményeképpen az unduldtoron athalado elektroncso-
mag térbeli szerkezete fokozatosan megviltozik,
Ggynevezett mikrocsomagokba rendezédés indul
meg. Az undulator elején még Osszehangolatlanul,
spontan sugaroznak az elektronok, az undulator vé-
gére érve viszont mar egymassal fizisban. Az erGsités
az unduldtor mentén exponencidlisan novekedve éri
el telitési értékét, ami a elektronok szaminak négy-
zetével ardnyos — az egy csomagban 1évé elektronok
szamat, tipikusan ~10°-t figyelembe véve ez igen
jelentGs.
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A kijove impulzus hossza és szbriskép

minGsége az elektroncsomag
minGségétdl fligg. Az eredeti
tervek szerint ez 100 fs korli,
de a legtjabb kisérleti eredmé-
nyek szerint a < 10 fs-os tarto-
many is elérhetévé vilhat. Az
XFEL lényeges és igen elényos
tulajdonsaga, hogy a sugarzas
hulldimhossza az elektronok és
undulator paraméterein keresz-
tul folytonosan hangolhat6.

Az FEL sugirzds hullamhosszat alapvetSen az elekt-
ronok energidja hatirozza meg. A rontgentartomany el-
éréséhez sziikséges ~17 GeV-es elektroncsomagok 1ét-
rehozasahoz dedikalt linearis gyorsitd sziikséges, vala-
mint rendkivil preciz undulatortechnologia. Mindez egy
ilyen berendezés megépitésének magas koltségét ered-
ményezi. A lagy rontgen (A ~ 6-50 nm) tartomanyban
mikods Free-Electron Laser in Hamburg (FLASH) XFEL
prototipus szerényebb technikat igényel, a hamburgi
Deutsches Elektronen-Synchrotron (DESY) tertiletén
2005-ben indult be. Az els6 (és egyenlSre egyetlen) ke-
mény rontgent (~1,5 A) szolgiltat6 Linac Coherent Light
Source (LCLS) pedig 2009-ben az amerikai Stanfordban
lett Gzembe helyezve. Az eur6pai XFEL (European
XFEL, Hamburg) 2014-re varhato, amely az LCLS-nél va-
lamelyest révidebb (1 A) hullimhosszon masodpercen-
ként mintegy 300-szor tobb impulzust szolgaltat majd. A
Fold mas pontjan is terveznek rontgen szabadelektron-
lézert (Japan, Svajc), azonban paramétereik alapjan az
atomi felbontasu egymolekulas szerkezetmeghatarozas-
ra leginkabb az eurdpai igérkezik megfelelének.

szOrt
nyalab

/v.

bejoves rontgennyalab

A szerkezetmeghatdrozas elvi Iépései

Hagyomanyos, kristilyokon torténd diffrakcios méré-
sek esetén, a kristalyt a bejové nyalabhoz képest kii-
16nb6z6 (nagyon sok) orientacioba allitva, megmérjiik
a rugalmasan szort fotonok szamat. Azt tapasztaljuk,
hogy csak bizonyos jol megha-
tarozott orientaciok esetén, ak-
kor is csak bizonyos irinyok-
ban van szamottevé intenzitas,
mashol kozel nulla értéket ka-
punk. Részletes elemzés azt
mutatja, hogy ezen iranyoknak
megfeleltethetink egy 3 di-
menzios racsot. Ezt nevezziik
reciprokricsnak, illetve a be-
foglalo 3D teret reciproktér-
nek. Megmutathat6, hogy a
valos térbeli periodikus atomi
szerkezet egyértelmien meg-
feleltethet6 a 3D reciprok-
térbeli  intenzitaseloszldsnak
amennyiben az egyes recip-
rokriacs-pontokba szort hulla-
mok fazisat is ismerjik. A két

>1000000 db

meéres

azonos mintak
véletlen orientacioban
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2. dbra. a) a minta megvilagitasaval 2D széraskép mérhetS. b) a 2D szorasképet a reciproktérbeli
Ewald-gombre vetitve abrazoljuk. ¢) sok kilonbozé allasa (killonbozé mintaorientaciobol adédo)
2D Ewald-gombfeliilettel kitolthetS egy reciproktérbeli 3D térfogat.

tér kozott Fourier-transzformacio 1étesit kapcsolatot.
A nem-periodikus egyedi molekulik szoérdsképe
abban kilonbozik a kristilyos mintikétol, hogy nem-
csak a reciprok racs pontjaiban van jelentSs szort in-
tenzitas, hanem a térben folytonosan. A legnagyobb
probléma itt abbdl adodik, hogy ugyanazt a mintat
nem tudjuk kiillonb6z6 orientacidban a nyaldbba he-
lyezni, mert mar egy lézerimpulzus alatt nagy sugar-
karosodas éri (felrobban). Ezt a problémit gy kertl-
hetjik meg, ha ugyanabbol a mintabol szamos replika
all rendelkezésre és ezeket egymas utan 16jik be az
egymist kovets impulzusokba. Igy sok szordsképet
kapunk, ugyanazon szerkezetd, de véletlentl orientalt
mintiakrol. Ezeket a képeket kell Osszeraknunk egy
3D reciprok térbeli képpé. A szerkezetmegoldast még
az is neheziti, hogy az intenzitis mérésekor csak a
fotonok szamat mérjik, amibdl aztin a szort hulla-
mok amplitddoéjat kapjuk meg, a hullamok fazisat
viszont nem. Ez a probléma a kristilyos esetben is
fennall, és fazisprobléma néven ismert.

A fentiek szerint tehdt a mérés és rekonstrukcio
menete vazlatosan a kovetkezs: mérjunk szorasképe-
ket egy 2D helyzetérzékeny detektorral (2.a dbra),
amibsl 2D gombfelilethez kapcsolodd adatokhoz
juthatunk (2.5 dabra). A sok, kilonb6z6 mintaorienta-
ci6 mellett elvégzett mérésbdl (sok gombfeliilet 2D
adataibol) allitsuk 0ssze a reciprok térbeli 3D elosz-
last (2.c abra), majd végezzik el az inverz Fourier-

transzformaciot az elektronsuriség elGallitisahoz.

3. dbra. A szerkezetmeghatdrozads 1épései — séma.

~1000000 db

~10000 db

N klasszifikacio orientacio rekonstrukcid

v
rekonstrudlt
szerkezet

orientacios
képosztalyok

3D intenzitas
reciproktérben
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4. dbra. A kiértékelés 1épései. a) modellszimolas egy 10 fs-os impulzusban 1évé, vizburokkal kor-
bevett szénklaszter sugarkarosodasarol (keresztmetszet) [8]. A mintit pozitiv Ossztoltése miatt az
elektrosztatikus erék szétvetik (Coulomb-robbands), de a centrumba vonzott kvaziszabad lassa
elektronok arnyékold hatasa lelassitja a belsé atomok mozgasat. Az atomok jobb lathatésdganak
kedvéeért az elektronokat nem dbrazoltuk. b) Klasszifikdcio: a kozel azonos mintaorientacidhoz tar-
tozo képek korrelacidja magas, a tavoliaké zérushoz kozeli [9]. ¢) Orientacio: az egyes szoraskeé-
peknek megfelelS reciproktérbeli Ewald-gombok kozds metszésvonallal rendelkeznek. d) Rekonst-
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minta pozitivan toltott lesz és
igy vonzo6 hatast fejt ki a kis
energids kvaziszabad elektro-
nokra. A vonzas hatasiara
ezek a mintidban maradnak,
méghozza a molekula belsé
régidjaban. Toltésszeparicid
alakul ki a mintaban: egy bel-
s6, semleges, plazmaszerd
mag és egy elektronszegény
kilsG, pozitiv toltést héj jele-
nik meg. A centrumban az
elektronok arnyékol6 hatasa
miatt lasst az ionmozgas, mig
kivil egy erGteljes tagulds
tapasztalhatd (4.a abra). Az
ionok dinamikajat az elektro-
sztatikus erdk hatdrozzak
meg, ezért a jelenséget Cou-
lomb-robbandsnak hivjak.

A mérés alatti sugarkaroso-
das két modon is csokkenthe-
t&: rovidebb impulzusok (<10
fs) hasznalataval és/vagy kes-
keny viz védéburok alkalma-
zasaval [7, 8] (4.a dbra). Az
elsé megoldas mikodése egy-
értelmd, hiszen rovidebb idé
alatt kevesebbet tudnak el-

rukcios iterativ algoritmus sémaja.

A kovetkezSkben attekintjik az egyedi molekulak
szerkezetmeghatarozasanak sémajat (3. dbra) -
ahogy azt ma elképzeljikk —, a felbukkan6 nehézsége-
ket és azok lehetséges megoldasait.

Mérés, a sugarkarosodas

Az egyedi molekulak gondosan bedllitott spray-tech-
nika segitségével juttathatok egyesével az impulzus-
ba. Mivel a mérés soran nem csak a minta eredeti,
hanem a sugarzas miatt mar roncsolodott allapotan
szorodott fotonokat is detektaljuk, a mért szoraskép
eltér az idealistol. A képek megviltozasinak a mérés
paramétereitSl (példaul az alkalmazott sugarzas tulaj-
donsagaitol, vagy a minta Osszetételétél) valo fuggé-
sének vizsgalatahoz a sugarkarosodas idébeni lefolya-
sanak megismerése, modellezése sziikséges [0].

A karosodast beindit6 folyamat a rontgensugarzas
ionizalo hatasa, a fotoeffektus. Konnyd atomok (C, N,
O) esetén a beesd foton energiaja (~10 keV) sokkal
nagyobb a kotési energidknil (<0,5 keV), ezért a kilo-
kott fotoelektronok kinetikus energidja 10 keV kortli,
ami azt eredményezi, hogy elhagyjak a rendszert. A
fotonok nagyobb valoszintséggel titik ki a mélyebben
kotott atomi elektronokat, igy a fotoeffektust kove-
téen az atomok gerjesztett dllapotba kertilnek, amibdl
egy ~250 eV-os elektron kibocsatasaval (Auger-rela-
az elektronok tovabbi ionizacios lavinakat okozhat-
nak a mintdban. Az eltdvozott fotoelektronok miatt a
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mozdulni az atomok. A ma-
sodik megoldas Ggy segit, hogy a vizréteg lesz a pozi-
tivan toltott réteg, mig a minta a belsé semleges mag,
amelyben a mozgisok lassubbak.

Szorasképek orientdcio szerinti osztalyozdsa,

a klasszifikacio

A mérényaldb és a minta paramétereit ismerve kisza-
mithatjuk a szordsi képet. Kidertl, hogy a kép egy-
egy pixelébe atlagosan nagyon kevés (0,01-1) foton
szorodik. Ez statisztikusan nem ad elégséges informa-
ciot a rekonstrukciohoz. A statisztikat tgy tudjuk javi-
tani, hogy azonos orienticional sok képet vesziink
fel. Azonban, ahogyan azt korabban mar emlitettiik, a
mintak véletlenszerd, szamunkra ismeretlen orienta-
cidbban érkeznek a nyaldbba. A szorisképeket magu-
kat hasznalhatjuk az orientacié utdlagos megallapita-
sahoz. A legegyszertbb, ha csak annyit akarunk meg-
allapitani, hogy két kép azonos vagy kulonbozé
orientdcioban érkezett-e. Ezt a 1épést klasszifikdcio-
nak nevezzik. Megmutathato6 [9, 10], hogy ha a képe-
ket egyes pixeljeik betitésértékeibdl képzett vekto-
rokkal reprezentdljuk, akkor az azokon értelmezett
normalt skalaris szorzat, mint korrelacios faktor segit-
ségével a klasszifikicio elvégezhets: azonos, vagy
igen kozeli mintaallasa képek kozott a szorzat 1 korii-
li, de a nagy szogeltéréstek kozott zérus kozeli (4.6
dbra). Az eljards sikerességét természetesen befolya-
solja a képek statisztikdja, azonban a szerkezetmegha-
tarozashoz sziikségesnél sokkal (~100-szor) kevesebb
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beltésszam esetén is mar elvégezhets ez a 1épés. Na-
gyobb molekula, vagy tobb megvilagitd foton esetén
tobb lesz a betitésszam a képben, és sikeresebben
végezhets el a klasszifikacio.

A sikeres klasszifikacidé eredményeképp immar jo
statisztikaja szorasképeket kapunk, azonban altalinos
esetben nem ismert, hogy ezek milyen mintaorienta-
cidhoz tartoznak.

Szorasképek orientalasa

A kovetkez6 feladat tehat a 2D szorasképekbdl felépi-
teni a reciproktérbeli 3D intenzitaseloszlast. Egy sz6-
raskép a reciproktérben egy, a tér origdjan dtmend
gbmbon adja meg az intenzitast. Egy masik minta-
orientaci6 egy masik gombon, ezek a gombok a 4.c
abra szerint metszik egymast egy kozos iv mentén.
Az egyik orientiacios modszer, a k6zds vonal modszer
ezt felhasznilva keresi meg a lehetséges metszésvo-
nalakat és illeszti 6ssze a gomboket [11, 12]. Egy
masik kidolgozas alatt 4ll6 modszer (GTM, az onszer-
vezl térkép egy valtozata [13]) a klasszifikaciot és az
orientaciot egy lépésben igyekszik megoldani, kihasz-
nalva, hogy a kozeli képek hasonlok: ez mért képek
kozvetlen rendezését valositja meg a szomszédok
hasonlosiga alapjan. Lehetséges mindkét jellegzetes-
séget egyszerre kihasznalni [14]: a mért képet minden
lehetséges orientdcioban hozzaprobaljuk a reciprok-
térbeli feltételezett 3D megoldashoz, majd a hozza
legjobban illeszkedS orientacioban javitjuk vele a
megoldast. Az eljarasok egyelére alternativak, mind-
nek megvan a maga elénye és hatranya. A két leglé-
nyegesebb szempont a képek zajossigara valo érzé-
kenység, és az, hogy a numerikus megoldas ideje
hogyan skalazodik a feladat (azaz a meghatarozando
molekula) méretével. Idealis esetben ebben a lépésé-
ben tehit 6sszeaillitjuk a 3D reciproktérbeli intenzi-
tas-, illetve amplitadoeloszlast.

A szerkezet rekonstrukcitja

A numerikus megoldids sordn a valds (és reciprok)
teret diszkretizaljuk, cél az ehhez bevezetett racs racs-
pontjaiban 1évs sirlségértékek meghatarozasa. Az
amplitidéadatok onmagukban nem elegendSek az
elektronstriség elGillitaisihoz: a feladat alulhataro-
zott (az ismeretlenek szima nagyobb, mint a figget-
len egyenleteké), az inverz Fourier-transzformaci6
nem végezhetS el. A hianyzo6 informiciot valahonnan
potolni kell, azaz masfajta ismeretiinket is fel kell
hasznalni. Ilyen példaul az, hogy az elektronstriség
csak valos pozitiv lehet, vagy az atomicitas, azaz hogy
a sudrdség jellemzSen az atomcentrumok koril mutat
éles maximumot. Tovabbi lényeges informaciéhoz
juthatunk a mért intenzitasértekekbdl: a minta mére-
tére lehet kovetkeztetni (a reciproktérbeli intenzitas-
eloszlas a valos térbeli elektronstriség autokorrela-
cios fuggvényének Fourier-transzformaltja). A kere-
sett strtiségmegoldast tehat véges, a mintat magaba
foglal6 térfogatra korlatozhatjuk, amin kivil sziikség-
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szerlen zérus. A kovetkezd stratégiat valaszthatjuk: a
minta méreténél joval nagyobb valos térbeli tarto-
manyban keressiik az elektronstriséget, ami aranyo-
san nagyobb reciproktérbeli finomsagot kovetel meg
és aranyosan tobb valtozot (amplitado, fazis) és
egyenletet eredményez (mivel az egyedi molekulak
szorasképei folytonosak, ez megtehetd). Azonban
tudjuk, hogy a bennfoglal6 térfogaton kivil zérus a
megoldas, tehat ezzel csokken a valodi ismeretlenek
szama. A minta méreténél legalabb kétszer nagyobb
tartomanyt kell valasztani, a gyakorlatban azonban
ennél nagyobbat szoktak (oversampling).

Ezeken az adatokon pedig iterativ eljarassal allit-
hatjuk el a megoldast (4.d dbra): véletlenszerd kiin-
dulasi 3D elektronstriségen (diszkrét) Fourier-transz-
formaciot végziink, majd kicseréljik az amplitadoér-
tékeket a meért értékekre. Ezutan inverz Fourier-
transzformacioval visszajutunk a valos térbe, ahol
Gjabb kényszert alkalmazunk, példaul a mintan kivil
lenullazzuk a strdséget. A kapott elektronstriségen
végzett Fourier-transzformacidval az iterdcié ujabb
ciklusat kezdjik meg. Az iteraciot addig végezzuk,
amig stabil megoldast nem kapunk, azaz amin a ko-
vetkez6 iterdcios lépések és alkalmazott kényszerek
mar nem vialtoztatnak.

Tobb ilyen, a tapasztalat szerint jol mikodd iterativ
eljaras is létezik [15-18], azonban a felmertls elvi és
gyakorlati kérdésekre nehéz matematikai precizitasa
valaszt adni, példaul: valéban a valos strlség megol-
dast kapjuk vissza, vagy esetleg egy masik, nem fizi-
kai megoldas is kijohet? Konvergidl-e mindig az elja-
ras? Ha igen, milyen gyorsan?

Elsé kisérletek és kilatasok

Osszegezésiil azt mondhatjuk, hogy a f6 nehézséget
két tényezs okozza: az, hogy a minta egyedi moleku-
la, és az, hogy atomi felbontissal szeretnénk megis-
merni. A legfrissebb, 2010-es kisérleti eredmények jol
mutatjak, hogy az id6 haladtaval kozelediink a cél
felé. Hajdu Janos és csoportja az igynevezett Mimivi-
rus egyedi példanyain végzett sikeres méréseket [19],
bar az elért felbontds (32 nm) egyel6re még nem ato-
mi. H. Chapman és tarsai pedig membrin fehérje
komplex nanokristalyait (0,2-2 wm méret, 10°~10°> db
molekula) mérték, szubnanométeres felbontast elérve
[20]. Mindkét mérés az amerikai LCLS-nél tortént.

Az elmult 10 év elméleti és kisérleti eredményei,
valamint a rontgen szabadelektron-lézerek tovabbfej-
leszésére vonatkozo jelenlegi tervek alapjan tehat
egyértelmien kijelenthets, hogy joggal bizakodunk
az egyedi molekulak atomi szintd szerkezetmeghata-
rozasanak jovébeli sikerében.
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MUTARGYAK RONCSOLASMENTES VIZSGALATA
NEUTRONOKKAL — AZ EU ANCIENT CHARM PROJEKT

Kis Zoltan, Belgya Tamas, Szentmikldsi Laszlo, Kasztovszky Zsolt

Az Ancient Charm projekt

Az Eurdpai Kozosség 6. keretprogramjaban (EU FP6)
kertlt elfogadasra az Analysis by Neutron Resonant
Capture Imaging and other Emerging Neutron Tech-
niques: New Cultural Heritage and Archaeological
Research Methods (ANCIENT CHARM) elnevezési
nemzetkozi pdlyazat. Célja a roncsolasmentes neut-
ronanalitikai modszerek kombinalasa, tovabbfejlesz-
tése volt, illetve ezen technikak alkalmazasa értékes
mutargyak hiromdimenzios elemeloszlasanak, fazis-
szerkezetének feltérképezésére [1]. A 4 éves kutatasi
program 2006 janudrjaban, 10 nemzetkozi kutatdocso-
port (egyetemek, kutatdintézetek, mizeumok) rész-
vételével indult.

A vizsgalatok soran a mintakat kivezetett termikus-,
illetve hidegneutron-nyalabbal sugaroztuk be. A neut-
ronok elektromosan semleges részecskék, igy kony-
nyen behatolnak a minta belsejébe, és ott magreak-
ciokat valthatnak ki. Lassi neutronok esetén a reak-
ciok és igy a mérési eljarasok két {5 csoportra osztha-
tok az alapjan, hogy a mért jel a neutronok sugarza-
sos befogasabol vagy sz6rodasabol keletkezik. Befo-
gds révén az elemi Osszetételrdl, szorddas révén a
szerkezetrSl kapunk informaciot. Az elsG csoportba
tartozik a prompt-gamma aktivicids analizis (PGAA)
és a rezonancia-neutronbefogasos analizis (NRCA),
mig a masodikba a repulési idS-neutrondiffrakcio
(TOF-ND). A tirgyon atbocsatott neutronnyalab gyen-
glilése altalaban mindkét hatas egytittes kovetkezmé-
nye, amelynek képi megjelenitésére alkalmas a neut-
ronradiogrifia (NR), illetve -tomografia (NT). A fenti
modszerek sok tekintetben kiegészitik egymadst, ezért
egyuttes alkalmazasukkal a vizsgalati eredmények
teljesebb informaciot szolgaltatnak példaul a mdtar-

Kutatasunkat az EU FP6 ANCIENT CHARM (015311) projekt és a
NAP VENEUS08 (OMFB-00184/2000) projekt timogatta.
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MTA Izotépkutatd Intézet, Nuklearis Kutatdsok Osztalya
és az Ancient Charm EgyUttmikodés

gyak kivilrdl lathatatlan részeinek jellegzetességeirdl,
kozvetve a készitésiik modjarol, a szarmazasi helytk-
r6l és a restauralast befolyasolo tényez&krdl.

A behatolas mélysége és a reakcio végbemenetelé-
nek valdszinlsége erdsen fligg a mintat besugirzo
neutronnyaldb energiaeloszlasatol és a nyalab ,atja-
ban 1évé” vizsgalt anyagtol. A neutron és a MeV-es
energidji gamma-foton akar tobb c¢m anyagon is at
tud haladni, igy nagyobb targy belseje is sikerrel vizs-
galhato.

A kovetkezSkben roviden attekintjiik az ANCIENT
CHARM projektben szereplé neutronos modszerek
jellegzetességeit. A vizsgalatok soran lehetévé tettiik
a mintdk pontos térbeli pozicionilasat és forgatasit.
Ezaltal a mért informaci6 (elemosszetétel, szerkezet)
térbeli koordinatakhoz kothetévé valt, vagyis harom-
dimenzios (3D) leképezést hoztunk létre: a vizsgalt
targy belsejének jellemz6i térképszeriien megjelenit-
hetok.

A mintin athaladé neutronnyalab gyengilésén
alapuld neutrontomogrifia/radiografia a targyak valo-
di 3D/2D-s képalkotasara alkalmas modszer. Jelenleg
az irodalombol ismert [2] elérhetS legjobb térbeli fel-
bontas kortlbelil 25 um. Mi a kisérleteinkben 330
um-es felbontist valositottunk meg. A transzmisszios
kép kémiai elemek azonositasiara azonban csak korla-
tozottan alkalmas. ElényOs a szerves anyagot tartal-
mazo6 targyak megjelenitésére (a nyaldbgyengitilés a
hidrogéntartalom miatt szimottevd), illetve a hasonlo
rendszamu elemek elkiilonitésére (amelyek a rontgen
radiografiaval nem adnak megfelel6 kontrasztot). A
projekt keretében a tomografiai/radiografiai modszer
fejlesztése nem volt cél, csak az altala kapott szerke-
zeti informacid kerult felhasznalasra.

Bizonyos atommagok a neutronbefogasat kovetSen
masodpercekkel, percekkel vagy akar napokkal ké-
s6bb tgynevezett késd gamma-fotonokat bocsatanak
ki, altalaban B-sugarzas kiséretében. Hevesy Gyérgy
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