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A különbözô anyagok, anyagcsaládok tulajdonságai-
nak megismerése, majd megszerzett tudásunk alapján
igényeinknek megfelelô új anyagok elôállítása nagy-
ban elôsegítette a technika fejlôdését, mai moderni-
zált világunk kialakulását. Mindennek lényeges pillére
a szerkezetkutatás, amelynek célja az anyagokban
található atomi elrendezôdés meghatározása. Ez az
ismeret azért fontos, mert az anyagok fizikai és kémiai
tulajdonságai szorosan összefüggnek azzal, hogy mi-
lyen atomokból, molekulákból épülnek fel és ezek
hogyan helyezkednek el a térben.

Az anyagvizsgálat, szerkezetkutatás alapvetô mód-
szerei közé tartoznak a szóráskísérletek. Ilyenkor egy
ismert tulajdonságú hullámot bocsátunk a mérendô
objektumra, majd a kölcsönhatásuk miatt megválto-
zott hullámtér detektálásából következtetünk a minta
tulajdonságaira, például szerkezetére. Ahhoz, hogy
atomi elrendezésekrôl kapjunk információt, az alkal-
mazott hullám hullámhosszának az atomi távolságok
nagyságrendjébe kell esnie, azaz λ ~ 0,1 nm. Elektro-
mágneses hullámot alkalmazva ez a röntgensugárzás
tartományát jelenti. A röntgensugárzás rugalmas szó-
ródása legerôsebben a minta elektronjain megy vég-
be, ezért a módszerrel a térbeli elektronsûrûséget
térképezhetjük fel. A röntgen behatolási mélysége
viszonylag nagy, segítségével az anyagba „belelátha-
tunk”, tömbi információhoz jutunk.

A röntgensugárzás 100 éves történetének tudomá-
nyos fontosságát mi sem tükrözi jobban, mint hogy
hozzá kapcsolódóan az 1900-as évektôl napjainkig 14
Nobel-díjat ítéltek oda.

A szerkezetkutatás új kihívása:
a kristályoktól az egyedi molekulák felé

Általában elmondhatjuk, hogy a kísérleti berendezések
fejlôdése a kapcsolódó tudományágak intenzív fejlôdé-
sét vonja maga után. Erre jó példa a szinkrotron forrá-
sok megjelenését követô forradalmi változás a kristá-
lyosítható fehérjék szerkezetkutatásában: a publikus
Protein Data Bank (ww.pdb.org) adatbázis ma már
több, mint 70 000 fehérje szerkezetét tartalmazza. Azon-
ban nem minden molekula kristályosítható, vagy elô-
fordulhat, hogy nem a kristályos forma szerkezete ér-
dekel minket. Különösen a biológia területén mutatko-
zik nagy igény az egyedi molekulák feltérképezésére.

Egy röntgenszórásos (röntgendiffrakciós ) mérés
során a mintán szóródott sugárzás irány szerinti inten-

zitáseloszlása, a szóráskép kerül rögzítésre. Kristályok
esetén cél az elemi egységet alkotó molekulák re-
konstrukciója és azok térbeli periodikus rendjének, a
kristályrácsnak a meghatározása. A röntgenszórás a
minta 109–1023 db azonos atomcsoportján egyszerre
történik, ami az egy molekulán elvileg mérhetô jel
jelentôs felerôsödését eredményezi. Azonban, ha a
minta csupán egyetlen molekulából áll, nincs ez az
erôsítô hatás, ami a mérhetôséget drasztikusan meg-
nehezíti.

Azt gondolhatnánk, hogy ha kicsi a jel, ezt pótol-
hatjuk hosszabb mérési idôvel. A helyzet nem ilyen
egyszerû. Egyrészt még a legmodernebb szinkrotron
sugárforrásokat felhasználva is irreálisan hosszú mé-
résidôket kapunk. Másrészt a minta jelentôs sugárká-
rosodást szenved, jóval a megmérhetôsége elôtt tönk-
remegy.

Ennek oka, hogy a mérés során nemcsak a szá-
munkra szerkezeti információt hordozó rugalmas,
hanem a rugalmatlan, energiaátadással (például foto-
nok elnyelôdésével) járó folyamatok is végbemennek.
Ezek okozzák a minta ionizációját, kötések felszaka-
dását, átrendezôdését, a károsodást. A biológiai rend-
szerek atomjainak legnagyobb része könnyû elem
(mint szén, nitrogén, oxigén), amelyekre ráadásul
mintegy 10-szer nagyobb (!) a fotoeffektus (rugalmat-
lan folyamat) valószínûsége, mint a röntgen rugalmas
szóródásáé. Azaz mire atomonként legalább 1 rugal-
masan szóródott fotont detektálnánk, drasztikusan
roncsolódik a minta. A sugárkárosodás természetesen
a kristályos minták esetén is probléma: gyakran a
szinkrotronos mérés alatt is tönkremegy egy kristá-
lyos biológiai minta. Azonban az a tény, hogy az ato-
mok elmozdulása egy kristályban jelentôsen korláto-
zott, lassítja a károsodást. Továbbá, mivel sok mole-
kulapéldány átlagát mérjük, a véletlenszerûen végbe-
menô roncsolódásoknak a szóráskép megváltozásá-
ban tükrözôdô hatását a kiátlagolódás jelentôsen
csökkenti.

Egyedi (tehát nem kristályos) minta esetén ezek a
hatások nincsenek: minden egyes változás az eredeti
szerkezet irreverzibilis megváltozását eredményezi.
Amennyiben a mérésidô ezen folyamatok tipikus idô-
skálájánál jóval nagyobb (ahogy ez a 20. század rönt-
genforrásai esetén van), a szerkezetmeghatározáshoz
elégséges információ elvileg sem gyûjthetô össze az
eredeti szerkezetrôl a károsodás elôtt [1].

Svédországban élô magyar kutató, Hajdu János
ismert fel egy lehetséges kiutat [2]. Ötlete a követke-
zô gondolatmeneten alapul: végezzük el olyan gyor-
san a mérést, ami alatt még nem, vagy csak alig moz-
dulnak el az atomok. Becslések azt mutatják, hogy ez
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az idô rövidebb kell legyen, mint 100 fs. Ez sokkal

1. ábra. A szabadelektron-lézer sugárzásának kialakulása az undulá-
torban. Az elektroncsomag elektronjai pályájuk kanyarulataiban elôre
sugároznak, az átfedô sugárzásból felerôsödô komponens hullám-
hosszát az elektronok energiája és az undulátor paraméterei határoz-
zák meg. A paraméterek megfelelô hangolása esetén (egy pályaperió-
dus alatt az elektronok pontosan egy fényhullámhossznyit maradnak
le a sugárzástól) rezonancia alakul ki az elektronok és a tér között,
ami önerôsítô spontán emissziót (Self-Amplified Spontaneous Emis-
sion, SASE) eredményez (kép forrása: http://en.wikipedia.org/wiki/
Free-electron_laser).

kisebb, mint a szinkrotronokból jövô impulzusok
hossza (tipikusan 50 ps). A mérésre mégis az ad re-
ményt, hogy az utóbbi évtizedben egy új típusú rönt-
gen sugárforrást dolgoztak ki, a röntgen szabadelekt-
ron-lézert, amely képes 100 fs-nál rövidebb, nagyon
intenzív impulzusokat elôállítani. Azonban a késôb-
biekben írottakból látni fogjuk, hogy önmagában a
rövid impulzusok még nem elégségesek a szerkezet-
meghatározás minden problémájának megoldásához,
ehhez számos gyakorlati és elvi kérdés megválaszo-
lása szükséges. Ezeket a következô fejezetekben
tárgyaljuk.

A röntgenforrások új generációja: a röntgen
szabadelektron-lézerek
Az optikai lézerek által kibocsátott fény unikális tu-
lajdonságokkal rendelkezik: keskeny sávszélesség
(azaz nagy pontossággal egyféle hullámhosszú fény-
komponenst tartalmaz), nagy térbeli (cm – km) és
idôbeli (ns – ms) koherencia, nagy intenzitás. Külön-
bözô üzemmódú lézerek léteznek: vannak folytonos
és impulzus üzemûek, napjainkban pedig már az ult-
rarövid fs-os impulzushossz is elérhetô. E fényforrá-
sok kétségkívül az anyag megismerésének lényeges
eszközeivé váltak.

A speciális tulajdonságú fény keletkezéséhez szük-
ség van valamilyen közegre, amely egy hullámhosz-
szon történô sugárzást preferál, valamint a közeg és a
kibocsátott hullám közötti kölcsönhatásra, ami majd a
sugárzás felerôsödését eredményezi. A hullámhosszt
kiválaszthatja például atomok elektronállapotai közötti
energiakülönbség: ha az elektronok erôsebben kötött
állapotokból a gyengébben kötöttbe való gerjesztése
után visszatérnek alapállapotukba, az átmenet során
az energiakülönbségnek megfelelô karakterisztikus
sugárzás jelenik meg. A közeg és a már kibocsátott
sugárzás kölcsönhatását úgy tesszük lehetôvé, hogy a
fényt tükrökkel visszavezetjük a közegbe. A tükrök
megfelelô távolsága esetén állóhullám alakul ki, az
állóhullám pedig a gerjesztett atomokat vele megegye-
zô fázisú hullám kibocsátásával járó átmenetre készteti
(indukált emisszió). Ha kívülrôl (például egy villanó-
lámpával) fenntartjuk az atomok gerjesztettségét (po-
pulációinverziót létrehozva), a rendszerbe pumpált
energia áttételesen a kialakuló és egyre erôsödô hul-
lámtérnek adódik át. A sugárzás kicsatolása például az
egyik tükrön keresztül történhet.

Az ultrarövid impulzusú optikai lézerek nagy idô-
felbontású méréseket tesznek lehetôvé, viszont a
nagy térbeli (atomi) felbontáshoz a hullámhossz
csökkentése szükséges. A fent említett séma sajnos
nem alkalmazható a rövid hullámhosszú röntgenlé-
zer elôállítására, mert ugyan találhatunk olyan ato-
mokat, amelyek rendelkeznek a kívánt energiakü-
lönbségû elektronállapotokkal, de a röntgensugárzás
számára merôleges beesésben mûködô tükrök nem
léteznek.

A szabadelektron-lézerek (Free Electron Laser,
FEL) [3–5] mûködési elve viszont lehetôséget adhat a
kívánt rezonancia huzamos fenntartásához, bár ah-
hoz, hogy technológiailag megvalósítható legyen a
röntgen tartományban mûködô FEL (röntgen szabad-
elektron-lézer, XFEL), napjainkig kellett várni. A lé-
zerhatás a szinkrotronokban alkalmazott periodikus
mágnesen (undulátoron) áthaladó ultra relativisztikus,
10–15 GeV-es energiájú szabad elektronok csomagja
és az általuk kibocsátott sugárzás kölcsönhatására
épül. A mágneses tér hullámpályára állítja a relativisz-
tikus elektronokat, amelyek a görbült pályaívek men-
tén egy elôre irányuló keskeny kúpba koncentráltan
sugároznak. Ha a rendszer paraméterei (elektronok
energiája, mágneses periódushossz) bizonyos tarto-
mányba esnek (úgynevezett gyenge terû eset), a
kúpok folyamatosan átfednek (1. ábra ). Ekkor egy, a
rendszerparaméterektôl meghatározott hullámhosszú
összetevôre igaz lesz az, hogy a különbözô ívek men-
tén kisugárzott hullámok fázishelyesen (rezonanciá-
ban) adódnak össze. Ezen a hullámhosszon a kijövô
intenzitás a mágneses periódusszámtól négyzetesen
függ, azaz jelentôs erôsítés tapasztalható. Az elektro-
nok viszont egymáshoz képest nem összehangoltan
sugároznak, az erôsítés az elektronok számának elsô
hatványával arányos.

A szabadelektron-lézerben – az elektrongyorsító
és az undulátor paramétereinek megfelelô megvá-
lasztása esetén – az undulátor vége felé az elektro-
nok által kibocsátott röntgensugárzás elektromágne-
ses tere már olyan nagy lesz, hogy jelentôsen vissza-
hat az elektronok mozgására és egyúttal fázishelye-
sen találkozik az elektroncsomagokkal. Ennek ered-
ményeképpen az undulátoron áthaladó elektroncso-
mag térbeli szerkezete fokozatosan megváltozik,
úgynevezett mikrocsomagokba rendezôdés indul
meg. Az undulátor elején még összehangolatlanul,
spontán sugároznak az elektronok, az undulátor vé-
gére érve viszont már egymással fázisban. Az erôsítés
az undulátor mentén exponenciálisan növekedve éri
el telítési értékét, ami a elektronok számának négy-
zetével arányos – az egy csomagban lévô elektronok
számát, tipikusan ~109-t figyelembe véve ez igen
jelentôs.
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A kijövô impulzus hossza és

2. ábra. a) a minta megvilágításával 2D szóráskép mérhetô. b) a 2D szórásképet a reciproktérbeli
Ewald-gömbre vetítve ábrázoljuk. c) sok különbözô állású (különbözô mintaorientációból adódó)
2D Ewald-gömbfelülettel kitölthetô egy reciproktérbeli 3D térfogat.
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3. ábra. A szerkezetmeghatározás lépései – séma.
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minôsége az elektroncsomag
minôségétôl függ. Az eredeti
tervek szerint ez 100 fs körüli,
de a legújabb kísérleti eredmé-
nyek szerint a < 10 fs-os tarto-
mány is elérhetôvé válhat. Az
XFEL lényeges és igen elônyös
tulajdonsága, hogy a sugárzás
hullámhossza az elektronok és
undulátor paraméterein keresz-
tül folytonosan hangolható.

Az FEL sugárzás hullámhosszát alapvetôen az elekt-
ronok energiája határozza meg. A röntgentartomány el-
éréséhez szükséges ~17 GeV-es elektroncsomagok lét-
rehozásához dedikált lineáris gyorsító szükséges, vala-
mint rendkívül precíz undulátortechnológia. Mindez egy
ilyen berendezés megépítésének magas költségét ered-
ményezi. A lágy röntgen (λ ~ 6–50 nm) tartományban
mûködô Free-Electron Laser in Hamburg (FLASH) XFEL
prototípus szerényebb technikát igényel, a hamburgi
Deutsches Elektronen-Synchrotron (DESY) területén
2005-ben indult be. Az elsô (és egyenlôre egyetlen) ke-
mény röntgent (~1,5 Å) szolgáltató Linac Coherent Light
Source (LCLS) pedig 2009-ben az amerikai Stanfordban
lett üzembe helyezve. Az európai XFEL (European
XFEL, Hamburg) 2014-re várható, amely az LCLS-nél va-
lamelyest rövidebb (1 Å) hullámhosszon másodpercen-
ként mintegy 300-szor több impulzust szolgáltat majd. A
Föld más pontján is terveznek röntgen szabadelektron-
lézert (Japán, Svájc), azonban paramétereik alapján az
atomi felbontású egymolekulás szerkezetmeghatározás-
ra leginkább az európai ígérkezik megfelelônek.

A szerkezetmeghatározás elvi lépései

Hagyományos, kristályokon történô diffrakciós méré-
sek esetén, a kristályt a bejövô nyalábhoz képest kü-
lönbözô (nagyon sok) orientációba állítva, megmérjük
a rugalmasan szórt fotonok számát. Azt tapasztaljuk,
hogy csak bizonyos jól megha-
tározott orientációk esetén, ak-
kor is csak bizonyos irányok-
ban van számottevô intenzitás,
máshol közel nulla értéket ka-
punk. Részletes elemzés azt
mutatja, hogy ezen irányoknak
megfeleltethetünk egy 3 di-
menziós rácsot. Ezt nevezzük
reciprokrácsnak, illetve a be-
foglaló 3D teret reciproktér-
nek. Megmutatható, hogy a
valós térbeli periodikus atomi
szerkezet egyértelmûen meg-
feleltethetô a 3D reciprok-
térbeli intenzitáseloszlásnak
amennyiben az egyes recip-
rokrács-pontokba szórt hullá-
mok fázisát is ismerjük. A két

tér között Fourier-transzformáció létesít kapcsolatot.
A nem-periodikus egyedi molekulák szórásképe
abban különbözik a kristályos mintákétól, hogy nem-
csak a reciprok rács pontjaiban van jelentôs szórt in-
tenzitás, hanem a térben folytonosan. A legnagyobb
probléma itt abból adódik, hogy ugyanazt a mintát
nem tudjuk különbözô orientációban a nyalábba he-
lyezni, mert már egy lézerimpulzus alatt nagy sugár-
károsodás éri (felrobban). Ezt a problémát úgy kerül-
hetjük meg, ha ugyanabból a mintából számos replika
áll rendelkezésre és ezeket egymás után lôjük be az
egymást követô impulzusokba. Így sok szórásképet
kapunk, ugyanazon szerkezetû, de véletlenül orientált
mintákról. Ezeket a képeket kell összeraknunk egy
3D reciprok térbeli képpé. A szerkezetmegoldást még
az is nehezíti, hogy az intenzitás mérésekor csak a
fotonok számát mérjük, amibôl aztán a szórt hullá-
mok amplitúdóját kapjuk meg, a hullámok fázisát
viszont nem. Ez a probléma a kristályos esetben is
fennáll, és fázisprobléma néven ismert.

A fentiek szerint tehát a mérés és rekonstrukció
menete vázlatosan a következô: mérjünk szórásképe-
ket egy 2D helyzetérzékeny detektorral (2.a ábra ),
amibôl 2D gömbfelülethez kapcsolódó adatokhoz
juthatunk (2.b ábra ). A sok, különbözô mintaorientá-
ció mellett elvégzett mérésbôl (sok gömbfelület 2D
adataiból) állítsuk össze a reciprok térbeli 3D elosz-
lást (2.c ábra ), majd végezzük el az inverz Fourier-
transzformációt az elektronsûrûség elôállításához.
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A következôkben áttekintjük az egyedi molekulák

4. ábra. A kiértékelés lépései. a) modellszámolás egy 10 fs-os impulzusban lévô, vízburokkal kör-
bevett szénklaszter sugárkárosodásáról (keresztmetszet) [8]. A mintát pozitív össztöltése miatt az
elektrosztatikus erôk szétvetik (Coulomb-robbanás), de a centrumba vonzott kváziszabad lassú
elektronok árnyékoló hatása lelassítja a belsô atomok mozgását. Az atomok jobb láthatóságának
kedvéért az elektronokat nem ábrázoltuk. b) Klasszifikáció: a közel azonos mintaorientációhoz tar-
tozó képek korrelációja magas, a távoliaké zérushoz közeli [9]. c) Orientáció: az egyes szóráské-
peknek megfelelô reciproktérbeli Ewald-gömbök közös metszésvonallal rendelkeznek. d) Rekonst-
rukciós iteratív algoritmus sémája.
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szerkezetmeghatározásának sémáját (3. ábra ) –
ahogy azt ma elképzeljük –, a felbukkanó nehézsége-
ket és azok lehetséges megoldásait.

Mérés, a sugárkárosodás

Az egyedi molekulák gondosan beállított spray-tech-
nika segítségével juttathatók egyesével az impulzus-
ba. Mivel a mérés során nem csak a minta eredeti,
hanem a sugárzás miatt már roncsolódott állapotán
szóródott fotonokat is detektáljuk, a mért szóráskép
eltér az ideálistól. A képek megváltozásának a mérés
paramétereitôl (például az alkalmazott sugárzás tulaj-
donságaitól, vagy a minta összetételétôl) való függé-
sének vizsgálatához a sugárkárosodás idôbeni lefolyá-
sának megismerése, modellezése szükséges [6].

A károsodást beindító folyamat a röntgensugárzás
ionizáló hatása, a fotoeffektus. Könnyû atomok (C, N,
O) esetén a beesô foton energiája (~10 keV) sokkal
nagyobb a kötési energiáknál (<0,5 keV), ezért a kilö-
kött fotoelektronok kinetikus energiája 10 keV körüli,
ami azt eredményezi, hogy elhagyják a rendszert. A
fotonok nagyobb valószínûséggel ütik ki a mélyebben
kötött atomi elektronokat, így a fotoeffektust köve-
tôen az atomok gerjesztett állapotba kerülnek, amibôl
egy ~250 eV-os elektron kibocsátásával (Auger-rela-
xáció) jutnak alacsonyabb energiájú állapotba. Ezek
az elektronok további ionizációs lavinákat okozhat-
nak a mintában. Az eltávozott fotoelektronok miatt a

minta pozitívan töltött lesz és
így vonzó hatást fejt ki a kis
energiás kváziszabad elektro-
nokra. A vonzás hatására
ezek a mintában maradnak,
méghozzá a molekula belsô
régiójában. Töltésszeparáció
alakul ki a mintában: egy bel-
sô, semleges, plazmaszerû
mag és egy elektronszegény
külsô, pozitív töltésû héj jele-
nik meg. A centrumban az
elektronok árnyékoló hatása
miatt lassú az ionmozgás, míg
kívül egy erôteljes tágulás
tapasztalható (4.a ábra ). Az
ionok dinamikáját az elektro-
sztatikus erôk határozzák
meg, ezért a jelenséget Cou-
lomb-robbanásnak hívják.

A mérés alatti sugárkároso-
dás két módon is csökkenthe-
tô: rövidebb impulzusok (<10
fs) használatával és/vagy kes-
keny víz védôburok alkalma-
zásával [7, 8] (4.a ábra ). Az
elsô megoldás mûködése egy-
értelmû, hiszen rövidebb idô
alatt kevesebbet tudnak el-
mozdulni az atomok. A má-

sodik megoldás úgy segít, hogy a vízréteg lesz a pozi-
tívan töltött réteg, míg a minta a belsô semleges mag,
amelyben a mozgások lassúbbak.

Szórásképek orientáció szerinti osztályozása,
a klasszifikáció
A mérônyaláb és a minta paramétereit ismerve kiszá-
míthatjuk a szórási képet. Kiderül, hogy a kép egy-
egy pixelébe átlagosan nagyon kevés (0,01–1) foton
szóródik. Ez statisztikusan nem ad elégséges informá-
ciót a rekonstrukcióhoz. A statisztikát úgy tudjuk javí-
tani, hogy azonos orientációnál sok képet veszünk
fel. Azonban, ahogyan azt korábban már említettük, a
minták véletlenszerû, számunkra ismeretlen orientá-
cióban érkeznek a nyalábba. A szórásképeket magu-
kat használhatjuk az orientáció utólagos megállapítá-
sához. A legegyszerûbb, ha csak annyit akarunk meg-
állapítani, hogy két kép azonos vagy különbözô
orientációban érkezett-e. Ezt a lépést klasszifikáció-
nak nevezzük. Megmutatható [9, 10], hogy ha a képe-
ket egyes pixeljeik beütésértékeibôl képzett vekto-
rokkal reprezentáljuk, akkor az azokon értelmezett
normált skaláris szorzat, mint korrelációs faktor segít-
ségével a klasszifikáció elvégezhetô: azonos, vagy
igen közeli mintaállású képek között a szorzat 1 körü-
li, de a nagy szögeltérésûek között zérus közeli (4.b
ábra ). Az eljárás sikerességét természetesen befolyá-
solja a képek statisztikája, azonban a szerkezetmegha-
tározáshoz szükségesnél sokkal (~100-szor) kevesebb
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beütésszám esetén is már elvégezhetô ez a lépés. Na-
gyobb molekula, vagy több megvilágító foton esetén
több lesz a beütésszám a képben, és sikeresebben
végezhetô el a klasszifikáció.

A sikeres klasszifikáció eredményeképp immár jó
statisztikájú szórásképeket kapunk, azonban általános
esetben nem ismert, hogy ezek milyen mintaorientá-
cióhoz tartoznak.

Szórásképek orientálása

A következô feladat tehát a 2D szórásképekbôl felépí-
teni a reciproktérbeli 3D intenzitáseloszlást. Egy szó-
ráskép a reciproktérben egy, a tér origóján átmenô
gömbön adja meg az intenzitást. Egy másik minta-
orientáció egy másik gömbön, ezek a gömbök a 4.c
ábra szerint metszik egymást egy közös ív mentén.
Az egyik orientációs módszer, a közös vonal módszer
ezt felhasználva keresi meg a lehetséges metszésvo-
nalakat és illeszti össze a gömböket [11, 12]. Egy
másik kidolgozás alatt álló módszer (GTM, az önszer-
vezô térkép egy változata [13]) a klasszifikációt és az
orientációt egy lépésben igyekszik megoldani, kihasz-
nálva, hogy a közeli képek hasonlók: ez mért képek
közvetlen rendezését valósítja meg a szomszédok
hasonlósága alapján. Lehetséges mindkét jellegzetes-
séget egyszerre kihasználni [14]: a mért képet minden
lehetséges orientációban hozzápróbáljuk a reciprok-
térbeli feltételezett 3D megoldáshoz, majd a hozzá
legjobban illeszkedô orientációban javítjuk vele a
megoldást. Az eljárások egyelôre alternatívák, mind-
nek megvan a maga elônye és hátránya. A két leglé-
nyegesebb szempont a képek zajosságára való érzé-
kenység, és az, hogy a numerikus megoldás ideje
hogyan skálázódik a feladat (azaz a meghatározandó
molekula) méretével. Ideális esetben ebben a lépésé-
ben tehát összeállítjuk a 3D reciproktérbeli intenzi-
tás-, illetve amplitúdóeloszlást.

A szerkezet rekonstrukciója

A numerikus megoldás során a valós (és reciprok)
teret diszkretizáljuk, cél az ehhez bevezetett rács rács-
pontjaiban lévô sûrûségértékek meghatározása. Az
amplitúdóadatok önmagukban nem elegendôek az
elektronsûrûség elôállításához: a feladat alulhatáro-
zott (az ismeretlenek száma nagyobb, mint a függet-
len egyenleteké), az inverz Fourier-transzformáció
nem végezhetô el. A hiányzó információt valahonnan
pótolni kell, azaz másfajta ismeretünket is fel kell
használni. Ilyen például az, hogy az elektronsûrûség
csak valós pozitív lehet, vagy az atomicitás, azaz hogy
a sûrûség jellemzôen az atomcentrumok körül mutat
éles maximumot. További lényeges információhoz
juthatunk a mért intenzitásértékekbôl: a minta mére-
tére lehet következtetni (a reciproktérbeli intenzitás-
eloszlás a valós térbeli elektronsûrûség autokorrelá-
ciós függvényének Fourier-transzformáltja). A kere-
sett sûrûségmegoldást tehát véges, a mintát magába
foglaló térfogatra korlátozhatjuk, amin kívül szükség-

szerûen zérus. A következô stratégiát választhatjuk: a
minta méreténél jóval nagyobb valós térbeli tarto-
mányban keressük az elektronsûrûséget, ami arányo-
san nagyobb reciproktérbeli finomságot követel meg
és arányosan több változót (amplitúdó, fázis) és
egyenletet eredményez (mivel az egyedi molekulák
szórásképei folytonosak, ez megtehetô). Azonban
tudjuk, hogy a bennfoglaló térfogaton kívül zérus a
megoldás, tehát ezzel csökken a valódi ismeretlenek
száma. A minta méreténél legalább kétszer nagyobb
tartományt kell választani, a gyakorlatban azonban
ennél nagyobbat szoktak (oversampling ).

Ezeken az adatokon pedig iteratív eljárással állít-
hatjuk elô a megoldást (4.d ábra ): véletlenszerû kiin-
dulási 3D elektronsûrûségen (diszkrét) Fourier-transz-
formációt végzünk, majd kicseréljük az amplitúdóér-
tékeket a mért értékekre. Ezután inverz Fourier-
transzformációval visszajutunk a valós térbe, ahol
újabb kényszert alkalmazunk, például a mintán kívül
lenullázzuk a sûrûséget. A kapott elektronsûrûségen
végzett Fourier-transzformációval az iteráció újabb
ciklusát kezdjük meg. Az iterációt addig végezzük,
amíg stabil megoldást nem kapunk, azaz amin a kö-
vetkezô iterációs lépések és alkalmazott kényszerek
már nem változtatnak.

Több ilyen, a tapasztalat szerint jól mûködô iteratív
eljárás is létezik [15–18], azonban a felmerülô elvi és
gyakorlati kérdésekre nehéz matematikai precizitású
választ adni, például: valóban a valós sûrûség megol-
dást kapjuk vissza, vagy esetleg egy másik, nem fizi-
kai megoldás is kijöhet? Konvergál-e mindig az eljá-
rás? Ha igen, milyen gyorsan?

Elsô kísérletek és kilátások

Összegezésül azt mondhatjuk, hogy a fô nehézséget
két tényezô okozza: az, hogy a minta egyedi moleku-
la, és az, hogy atomi felbontással szeretnénk megis-
merni. A legfrissebb, 2010-es kísérleti eredmények jól
mutatják, hogy az idô haladtával közeledünk a cél
felé. Hajdu János és csoportja az úgynevezett Mimiví-
rus egyedi példányain végzett sikeres méréseket [19],
bár az elért felbontás (32 nm) egyelôre még nem ato-
mi. H. Chapman és társai pedig membrán fehérje
komplex nanokristályait (0,2–2 μm méret, 103–105 db
molekula) mérték, szubnanométeres felbontást elérve
[20]. Mindkét mérés az amerikai LCLS-nél történt.

Az elmúlt 10 év elméleti és kísérleti eredményei,
valamint a röntgen szabadelektron-lézerek továbbfej-
leszésére vonatkozó jelenlegi tervek alapján tehát
egyértelmûen kijelenthetô, hogy joggal bizakodunk
az egyedi molekulák atomi szintû szerkezetmeghatá-
rozásának jövôbeli sikerében.
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MÛTÁRGYAK RONCSOLÁSMENTES VIZSGÁLATA
NEUTRONOKKAL – AZ EU ANCIENT CHARM PROJEKT

Kutatásunkat az EU FP6 ANCIENT CHARM (015311) projekt és a
NAP VENEUS08 (OMFB-00184/2006) projekt támogatta.

Kis Zoltán, Belgya Tamás, Szentmiklósi László, Kasztovszky Zsolt
MTA Izotópkutató Intézet, Nukleáris Kutatások Osztálya

és az Ancient Charm Együttmûködés

Az Ancient Charm projekt

Az Európai Közösség 6. keretprogramjában (EU FP6)
került elfogadásra az Analysis by Neutron Resonant
Capture Imaging and other Emerging Neutron Tech-
niques: New Cultural Heritage and A rchaeological
Research Methods (ANCIENT CHARM) elnevezésû
nemzetközi pályázat. Célja a roncsolásmentes neut-
ronanalitikai módszerek kombinálása, továbbfejlesz-
tése volt, illetve ezen technikák alkalmazása értékes
mûtárgyak háromdimenziós elemeloszlásának, fázis-
szerkezetének feltérképezésére [1]. A 4 éves kutatási
program 2006 januárjában, 10 nemzetközi kutatócso-
port (egyetemek, kutatóintézetek, múzeumok) rész-
vételével indult.

A vizsgálatok során a mintákat kivezetett termikus-,
illetve hidegneutron-nyalábbal sugároztuk be. A neut-
ronok elektromosan semleges részecskék, így köny-
nyen behatolnak a minta belsejébe, és ott magreak-
ciókat válthatnak ki. Lassú neutronok esetén a reak-
ciók és így a mérési eljárások két fô csoportra osztha-
tók az alapján, hogy a mért jel a neutronok sugárzá-
sos befogásából vagy szóródásából keletkezik. Befo-
gás révén az elemi összetételrôl, szóródás révén a
szerkezetrôl kapunk információt. Az elsô csoportba
tartozik a prompt-gamma aktivációs analízis (PGAA)
és a rezonancia-neutronbefogásos analízis (NRCA),
míg a másodikba a repülési idô-neutrondiffrakció
(TOF-ND). A tárgyon átbocsátott neutronnyaláb gyen-
gülése általában mindkét hatás együttes következmé-
nye, amelynek képi megjelenítésére alkalmas a neut-
ronradiográfia (NR), illetve -tomográfia (NT). A fenti
módszerek sok tekintetben kiegészítik egymást, ezért
együttes alkalmazásukkal a vizsgálati eredmények
teljesebb információt szolgáltatnak például a mûtár-

gyak kívülrôl láthatatlan részeinek jellegzetességeirôl,
közvetve a készítésük módjáról, a származási helyük-
rôl és a restaurálást befolyásoló tényezôkrôl.

A behatolás mélysége és a reakció végbemenetelé-
nek valószínûsége erôsen függ a mintát besugárzó
neutronnyaláb energiaeloszlásától és a nyaláb „útjá-
ban lévô” vizsgált anyagtól. A neutron és a MeV-es
energiájú gamma-foton akár több cm anyagon is át
tud haladni, így nagyobb tárgy belseje is sikerrel vizs-
gálható.

A következôkben röviden áttekintjük az ANCIENT
CHARM projektben szereplô neutronos módszerek
jellegzetességeit. A vizsgálatok során lehetôvé tettük
a minták pontos térbeli pozicionálását és forgatását.
Ezáltal a mért információ (elemösszetétel, szerkezet)
térbeli koordinátákhoz köthetôvé vált, vagyis három-
dimenziós (3D) leképezést hoztunk létre: a vizsgált
tárgy belsejének jellemzôi térképszerûen megjelenít-
hetôk.

A mintán áthaladó neutronnyaláb gyengülésén
alapuló neutrontomográfia/radiográfia a tárgyak való-
di 3D/2D-s képalkotására alkalmas módszer. Jelenleg
az irodalomból ismert [2] elérhetô legjobb térbeli fel-
bontás körülbelül 25 μm. Mi a kísérleteinkben 330
μm-es felbontást valósítottunk meg. A transzmissziós
kép kémiai elemek azonosítására azonban csak korlá-
tozottan alkalmas. Elônyös a szerves anyagot tartal-
mazó tárgyak megjelenítésére (a nyalábgyengülés a
hidrogéntartalom miatt számottevô), illetve a hasonló
rendszámú elemek elkülönítésére (amelyek a röntgen
radiográfiával nem adnak megfelelô kontrasztot). A
projekt keretében a tomográfiai/radiográfiai módszer
fejlesztése nem volt cél, csak az általa kapott szerke-
zeti információ került felhasználásra.

Bizonyos atommagok a neutronbefogását követôen
másodpercekkel, percekkel vagy akár napokkal ké-
sôbb úgynevezett késô gamma-fotonokat bocsátanak
ki, általában β-sugárzás kíséretében. Hevesy György
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