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1. Bevezetés

1.1. A rontgen- és az Auger-4tmenetek
komplementeritasa

Az Auger-atmenet spontan legerjesztédési folyamat egy olyan
atomban, amelynek egyik elektronhéjan vakancia (hianyhely) jott
létre. P. Auger fedezte fel 1923-ban [1, 2] a sugarzasos folyamat
alternativajaként.

Egy, az elektronhéjain vakanciakkal rendelkez6 atom a kovetke-
z6 csatornakon keresztil gerjeszt6dhet le:

— sugarzasos folyamatok,

— Auger-folyamatok,

— Coster—Kronig-atmenetek,

— autoionizécios folyamatok.

A fenti folyamatokat az 1 abra illusztréalja. Jelen tanulméanyban
csak az utols6 harommal fogunk foglalkozni, amelyek sajat kiilon
nevik ellenére mindnydjan lényegiiket tekintve Auger-folyamatok,
és elvileg nincs is kiildnbség koztiik. Az autoionizacié mindenesetre
a kuls6 héjak jellegzetes folyamata. Ebben az esetben is lehet6ség
van kis energigju foton emittalasara is, hasonléan a Coster—Kro-
nig-atmenetek esetéhez.

Az Auger-elektronemisszional, amikor egy bels6 héjon megjele-
nd vakancia egy magasabb héjrol szarmazd elektronnal tolt6dik
be, a folszabaduld tébbletenergia egy magasabb héjon 1év6 masik
elektronnak adadik at, s igy az kontinuumallapotba keriil. A Cos-
ter—Kronig-atmenet az Auger-atmenet olyan specialis esete,
amelyben az az alhéj, amelyen a vakancia létrejon és az, amelyikr6l
a vakanciat betolté elektron szarmazik, ugyanazon a héjon van.
Minthogy az alhéjak energiakilonbsége egy héjon belll aranylag
kicsiny, az elektron az érintett atom legmagasabb nivdirél fog
emittalodni, és ezért a Coster—Kronig-elektronok energiaja meg-
lehet6sen kicsi. Autoionizacid el6tt a legmagasabb nivéd két elekt-
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ronja szimultan gerjesztédik még magasabb kotott, de betdltetlen
allapotokba. Ezutén az egyik elektron visszatér az eredeti &llapota-
ba a mésik elektron pedig kilok&dik. 1lyen folyamatokban kett6nél
tobb elektron is részt vehet. Az autoionizacid elnevezés helyett
»autolecsatolodast” is hasznalhatunk, ha a folyamat negativ ion-
ban jelentkezik.

Sugarzasos Auger- Coster-Kronig- autoionizacids

1 4bra. A nemsugarzéasos (non-radiativ) lebomlasi folyamatok vézlatos dbrazolasa
Osszehasonlitasban a sugérzésossal (radiativval)

Egy atomi héjon fellépd vakancia bomldsanak két kilénbdzd
maodjara, a sugarzasos és nem sugarzasos atmenetekre meg lehet
adni az elagazéasi aranyokat.

K-héj vakanciakra:

_ Nkx__ Jlex
K PKX+PKA’
= NKA _  fKA
K NK Nex+ Meca’
mK+ aK= |, @)

ahol NK a K-vakancidk szdma, Nxx a K-sorozat rontgensugar-
zasainak a szama, TMKA az Auger-elektronok szama a K-sorozat-
ban, PKX és PKA a megfelel6 valdszinliségek, coK a fluoreszcencia-
hozam, mig aK az Auger-hozam a K-héjra.
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Az L-héj vakancidk esetében nemcsak Auger-, hanem Cos-
ter—Kronig-atmenetek is lehetségesek, az un. Coster—Kronig-
hozamok a kovetkezdk:

f o AliL29 f AhL, r Nuu

Juu JLILZ ~ jy 9 JL2L3 iy 9

ML, + aL,+ /1,L2+ fuu = 1>

(°U + aU +A2L3 = 12
<6La+ fIL,= I- (2)

Az L-réntgenfotonok szama, amelyek egy, az L-alhéjak valamelyi-
kén keletkezett vakancia esetén emittalodnak, a kovetkez6 forma-
ban irhaté fol:

W, —®L, + A,L2WL2+ (A 13+ /1iL2 123 I0L3>
vI2= mu + /12Z013>
M3= ®L3 3)

" 1= «iME+H2VI2Z+ B3,

ahol n, a primer vakancia keltésének relativ valoszinlisége a
megfeleld alhéjakon. A jeldlések maguktol értet6ddek.

Szokésos az egyes héjakra definialni az atlagosfluoreszcenciaho-
zamokat az alhéjak specifikaldsa nélkul:

o = Nix (4)
NL '
Itt Nix az L-rontgenfotonok teljes szama, Nh a primer L-vakan-
ciak teljes szama.

A 2. dbra az oK és mL mennyiségeket mutatja a rendszam
figgvényében. Mint az &bran jol lathatd, az Auger-folyamatok
val6szinlisége K-vakancia esetén kiilléndsen magas a legkénnyebb
atomokra (a 10—12alatti rendszdmokra), mig az L-vakancia eseté-
re ugyanez a 35—38 alatti rendszamokra teljesul.

Hasonld hozamokat lehet definidlni a magasabb (M, N, ...)
héjakra is, M-héjra pl. az Auger-elektronemisszio tilnyomo a 80-as
rendszam alatt.

Meg kell itt jegyezni, hogy a fluoreszcenciahozamok és a megfelel&
tovabbi hozamok nem valtozatlanok az Utkdzési folyamatokban.
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A 3. abra az éatlagos &K fluoreszcenciahozamot mutatja neon
esetére a bombazorészecske toltésdllapotdnak fliggvényében a
Cl, +(50 MeV) + Ne utkdzésben. A K-héj atlagos fluoreszcenciaho-
zamanak hasznéalatara van itt szlikség, minthogy a sokszoros ioni-
zacio és gerjesztés altal l1étrehozott allapotok kdzoétt réntgenelaga-
zas lép fel az Utkdzésben, sezekre atlagolnunk kell. A fluoreszcencia-
hozam azonban nemcsak nehézion (itkdzésekben, de kdnny( ionok

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Rendszam

2. dbra. K-héj [3] és atlagos L-héj [4] fluoreszcenciahozamok a rendszam fliggvényé-
ben

Q

3. 4bra. Atlagos fluoreszcenciahozam a Ne K héjara Cl-Iévedékion toltéséallapota-
nak a fuggvényében a Cl,+ (50 MeV) + Ne (itkozésben [5]
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esetén is valtozik. A 4. &bra az Ar L-héj éatlagos fluoreszcencia-
hozamat mutatja a becsapddasi energia fuiggvényében, kilonbdz6
kénnydion-l6vedékekre.

Foglalkozzunk itt még réviden az Auger-atmenetek jel6lésével és
osztalyozasaval. Az emittalt Auger-elektronok (Auger-vonalak) és
a megfeleld atmenetek jel6lésére hdrom bet(it és harom szdmot
hasznalunk, ezek jellemzik a tényleges folyamatban érintett harom

4. abra. Atlagos Ar L-héj fluoreszcenciahozam mint a lévedéksebesség (a lovedék
energiaja osztva a tomegével) fiiggvénye kiilonb6z6 kdnny(ion-l6vedékek esetében
[6] (u=atomi tdmegegység)

alhéjat (lasd 1 abra). igy pl. KL2A.3 azt az Auger-atmenetet jeld-
li, amelyben a K-héj vakancia (az als6 index itt hianyzik, minthogy
a K-héjnak nincsenek alhéjai) az L2héjrol szarmazo6 elektron-
nal toltédik be, mig ezzel egyidejlileg az L3héjrél egy elektron
1ép ki.

A primer vakancidnak megfeleléen beszélink K, L,... Auger-
elektronokrol (ezek az Un. K-, L-,... sorozatok) és KLL-, KLM-
sth. Auger-csoportokrol. Hogy egy Auger-atmenet teljes leirasat
megadjuk, a két elektronvakanciatol szarmazo6 végallapotok teljes
szdmat figyelembe kell venniink. Az 5. abra mutatja a KLL-csoport
minden konfiguréaciojat (2s2p4, 2s'2p5 2s5°2p6) és minden nivojat
az elektron-koélcsonhatasra és a csatolas tipusara tett kiillénb6z6
feltételezések mellett.
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Fontos kilonbséget tenniink diagram- (vagy normal-) és szatellit-
vonalak (&tmenetek) kozott. Diagram- vagy norméalatmenetnek,
illetve -vonalnak neveziink egy olyan Auger-atmenetet, amelyben a
kezdeti allapotban egyetlen vakancia van, mig a végallapotban két
vakancia jelenik meg. Minden tovabbi atmenetet (vonalat) szatel-
litnek neveziink. Ezek vagy egynél tobb vakancidval rendelkeznek
a kezdeti és/vagy kett6nél tobb vakancidval a végallapotokban. A
szatellitek szerepe igen jelent6s az ionokkal gerjesztett Auger-
spektroszkopiaban.

3D

5. abra. Konfiguracidk és nivok a végallapotban a KLL Auger-csoportnal kiilonbé-

z6 elektron-kdlcsonhatasokat és csatolasi tipusokat (pl. LS-csatolas, jj-csatolas,

spin-palya kdlcsonhatas) véve figyelembe. Az egyes fiigg6leges nivocsoportok kii-
16nb6z6 kolcsénhatasnak és/vagy csatolasnak felelnek meg [7]

Nem fér e tanulmany kereteibe, hogy foglalkozzunk a szuper-
Coster—Kronig-atmenetekkel, kett6s Auger-effektussal stb. Az
Auger-effektus tovabbi részleteivel kapcsolatos informéciok az
al&bbi dsszefoglalé kdzleményekben taldlhatdk: [4, 7, 9—11].

14



1.2. Az ionokkal gerjesztett Auger-elektronfolyamatok
tanulméanyozésanak roévid térténete

Auger-atmenetek kezdeti allapotaul szolgalé vakanciakat ger-
jeszteni lehet elektromégneses sugarzassal, elektronokkal és ionok-
kal. A jelen tanulméany targya az utobbi gerjesztési mod. llyen
vizsgalatokrol sz4l6 beszdmoldk mintegy 25 évvel ezel6tt jelentek
meg el6szo6r az irodalomban.

A 60-as évek kozepén Rudd és munkatérsai mérték az els§
autoionizacios és Auger-spektrumokat ion-atom (tkdzésben,
kénny(ion becsap6dasanal konny( céltargy (target) esetén: H+,
H2+(75 keV) + He [12-15], és H+, He+, Ne+(150-250 keV)+ Ne
[16]. A 60-as évek masodik felében tovabbi hasonlé méréseket
publikaltak [17—19].

A 70-es években e teriilet kutatasa jelent6s mértékben kiszélese-
dett. A kisérleti modszerek tobb szempontbdl finomodtak. Nagy
felbontasu elektronspektrométereket vettek hasznélatba (1 eV
vagy kisebb FWHM vonalszélességet tudtak elérni), egyre intenzi-
vebben vizsgalték a koincidenciaviszonyokat [pl. az Auger-keletke-
z6ési hataskeresztmetszet fliggését a becsapodasi (impakt) paramé-
tert6l] és nagyenergidja, tobbszordsen toltott ionokat hasznaltak
bombazorészecskeként, ideértve a legmagasabb rendszamu iono-
kat 10—20 MeY/u(*’ energiékig.

LegUjabban a vézolt elemi Auger-folyamatokban részt vevl
elektronoknél nagyobb szdmu elektron részvételével végbemend
Auger-folyamatok tanulményozésa (Un. tébbszords elektronfolya-
matok) kiemelkedd szerepet jatszik mind az elméletben, mind a
kisérletben, ugyanakkor az érintett elektronok dn. korrelacios je-
lenségeit is Kiterjedten vizsgaljak. Ezek olyan jelenségek, amelyek-
ben tobb elektron nem fliggetleniil vesz részt bizonyos folyamatok-
ban. Létrejottek tovabba az Gn. 0°-os elektronspektroszkopia és az
Auger-elektronszdgeloszlas mérési technika specidlis berendezései
is. Egyre komplexebb koincidenciaelrendezéseket alkalmaznak a
kisérletekben.

Tovébbi informécid taldlhatd régebbi és Gjabb, az ionokkal
gerjesztett Auger-folyamatokat attekintd 6sszefoglald tanulmé-
nyokban: [20—29, 31, 108].

(*)Ju = atomi tdmegegység = 1,66-10-27 kg.
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Meg kell jegyezniink, hogy az ionokkal gerjesztett Auger-folya-
matokban a helyzet 6sszetettebb az elektronokkal vagy fotonokkal
tortén6é vakanciakeltéshez képest, minthogy altalaban Auger-
elektronemisszio Iéphet fel mind a bombazéionbdl (szért vagy
kimen6 ion), mind a céltargybdl (meglokdétt ion). Az Auger-elekt-
ronok altalaban 1 0 3—1 0 16 masodperccel a vakancia keletke-
zése (az Utkozési folyamat) utdn emittdlédnak, azonban sokkal
hosszabb élettartamok is megfigyelheték. Vannak esetek, amikor
az Auger-elektronok Un. kvéziatombol vagy kvazimolekulabol
emittdlodnak, ha a bombazorészecske sebessége sokkal kisebb,
mint az érintett héjelektronoké. Egy példat mutat erre a jelenségre
pl. a [32] kozlemény a He++He 0tkozési rendszer esetében.
Ebben az esetben az elektronspektrumban (vagy megfeleléen a
rontgenspektrumban) széles ,,kvazifolytonos” szerkezet észlelhetd,
amelyik nem jellemz& sem a céltargyra, sem a bombazdrészecskére.
llyen réntgensugarak elsé megfigyelésér6l ad szamot a [33] munka.

1.3. Méréstechnikai megjegyzések

Ebben az alfejezetben néhany révid megjegyzést tesziink e kuta-
tasi terlilet napjainkban egyre dsszetettebbé valo kisérleti mddsze-
reir6l. Részletesebb attekintés talalhaté ezekre vonatkozélag az
1.2. alfejezetben hivatkozott dsszefoglalo kdzleményekben, tovab-
ba a [34—36] munkakban.

Nem foglalkozunk itt azokkal az egyébként igen fontos eszko-
zokkel (ionforrdsok, gyorsitdk stb.), amelyek az ionnyaldbot szol-
galtatjak, tovabba a céltargyrendszerekkel se, és még kevésbé a
meglokott vagy szort ionok szelektalasara hasznélt berendezések-
kel, amelyek az Auger-elektronokkal kapcsolatos koincidenciamé-
résekben hasznéalatosak.

Viszont réviden foglalkozunk a spektrométerekkel, azaz a ront-
genspektrométerekkel és az Auger-elektronspektrumok felvételé-
nél hasznélt elektronspektrométerekkel. A rdntgen- és elektron-
spektrométerek szdmos fontos paraméterében (pl. céltargyméret, a
spektrométer altal l1atott céltargyfolt mérete, a spektrométer térszo-
ge — transzmisszidja — és energiafelbontasa stb.) nincs igen nagy
kilonbség, ha az ilyen vagy olyan értelemben extrém feltételek
kozott elért ,,csucs”értékeket tekintjik. Mindenesetre a lumino-
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zitas<) tekintetében nagysagrendekkel jobbak az elektronspektro-
méterek, ami — f6leg gyorsitonal végzett kisérleteknél — meghata-
rozo6 fontossagu. A kilonbség oka mindenekel6tt a rongenspektro-
méterek kristalyracssikjan fellép6 viszonylag kis mérték( reflexios
viszony.

A rontgen- és elektronspektrométerek felbontasat illeten allan-
do verseny figyelhetd meg. Mindkét esetben nagysagrendben kb.
azonos felbontast (néhany tized elektronvolt vonalszélességet) sike-
rilt mar elérni szélsé esetben. Altalaban azonban a tényleges fel-
ter tipusatol stb. A kristalydiffrakcios spektrométerek esetén ez
fugg a tényleges kristalytdl is, mig az elektronspektroszképiaban
pl. az elektronoknak a spektrométerben fellép6 gyorsulasatdl vagy
lassulasatol. A 6. abra durva dsszehasonlitast ad a t6bbé-kevéshé
standard rontgen- és elektronspektrométerekrdl. Stolterfoht [35]
tablazatos Osszeallitast kdzol két jobb felbontoképességl spektro-
méter paramétereir6l. A 7. dbra illusztrativ példat mutat be a Ne
KX-spektrumérdél és a megfelel6 Auger-elektronspektrumarol.
Konnyen talalhatok olyan példak is, amelyek eseteben a rontgen-
spektrumban jobb a felbontas. Altaldban azonban az elektron-
spektrométerek esetében ajobb feloldoképesség nagysagrendekkel
nagyobb luminozitassal (fényer6vel) parosul.

Az elért legjobb miliszeres felbontds mindkét esetben kb.
0,1—0,01 eV nagysagrendd. Mind a rontgen-, mind az Auger-
spektrométereknél azonban a természetes szélesség a ,,csucs”fel-
bontas tényleges hatardnak meghatarozo tényezdje [37]. A termé-
szetes szélesség a rendszam novekedésével névekszik, és csokken a
magasabb héjak felé. Pl. KLZ.3 Auger-vonalra 0,24 eV-ot tesz
ki, és hasonlo értéki(i a Ka rontgenvonalra neonndl, de pl. 6nnal
141 eV a KL2A 3ra és 11,2 eV Kai-re [38].

Elektronspektroszkopiaban lehetéségiink van arra, hogy noével-
juk a feloldast az &utoionizacios elektronok alacsony energiajd
tartoméanyaban. Itt az dutoionizacids vonalak — szuperponalddva
a laboratériumi rendszerben 0°-nél fellépd ugynevezett ,,cusp”-ra
(lasd a 8. abrat) — jobb felbontassal tanulmanyozhatok, ha a
laboratoriumi rendszerben mért spektrumot transzformaljuk a ré-
szecske koordinata-rendszerébe [39]. Ez a ,,mozgd laboratérium”

(** A luminozitas (fényer@) a transzmisszio és a forrasfeliilet szorzata.
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6. abra. Egy tobbé-kevésbé ,,standard” rontgenspektrométer (kiilonboz6 diffrakci-

6s kristalyokkal) és egy elektronspektrométer (fékezéssel és anélkiil) feloldasanak

(dE = teljes szélesség a maximum felénél) durva ésszehasonlitasa kb. 0,5 keV-nal. A

rontgenspektrométer adatai elsérend( reflexidra és 0,3° szégdivergenciaji Soller-
résekre vonatkoznak [42]

7. dbra. Megfelel6 spektrumtartoméanyok a Ne K réntgensugarzasra [43] ésa Ne K
Auger-elektronokra [44]



Elektronenergia.eV

8. dbra. Ne autoionizaciés vonalak az Gn. ELC (elektronvesztés a kontinuumba)
cslcsra szuperponalédva [45]

elényenek hasznalatat jelenti. (Tovabbi részleteket lasd a 3.3. alfe-
jezetben.) Ujabban az Ar autoionizacios spektrumat a meV tarto-
manyba es6 felbontassal siker(lt vizsgalni [40].

1.4. Kinematikai meggondolasok

Anélkil, hogy részletekbe bocsatkoznank, hangsdlyozni kell a
kinematikai effektusok fontossagat Auger-spektrumokban, tekin-
tettel arra, hogy az emittalo forras (azaz a szort l6vedék vagy a
meglokott céltargyion) minden esetben mozgo6 rendszer. Megemlit-
juk itt a kinematikai hatasok befolyasat a vonal szélességére, éspe-
dig a ,,megnyulas”, az intenzitasndvekedés és kiszélesedés jelensé-
gét, valamint a vonal elhelyezkedésére vonatkozoélag az eltolddast
és a megkett6zddést. A részleteket illetéen a [20, 24, 31, 39, 41]
tanulmanyokra utalunk.

Az Auger-elektronvonal Doppler-kiszélesedése az oka annak,
hogy néhany MeV-os becsapddasi energiatartomanyban gyakorla-
tilag lehetetlen nagy felbontoképességl vizsgalatokat végezni, kivé-
ve a 0°-0s irdnyban végzett méréseket, ahol a kiszélesedési effektus
eltdinik.

A kinematikai hatas masik fontos kdvetkezménye, hogy a l6ve-
dék-Auger-csucs kétszer is megjelenhet a laboratériumi rendszer-

2* 19



o 1000 2000 3000 TO 5000 6000
Elektronenergia, eV

9. dbra. Elektronspektrum a Ne5+(100 MeV) + Ne (itkdzésbdl [46]

ben felvett energiaspektrumban, ha a lévedék gyorsabb, mint az
Auger-elektron (lasd a 9. abran). Ez a jelenség az

(5)

Osszefiiggés alapjan Iép fel, amelyet a 10. dbra sebességdiagramja-
b6l nyeriink kis szogek esetére, s amelynek E-re vonatkozdan két

10. &bra. A sebességek vektordiagramja mozgé rendszerbél torténd elektronemisz-
sziéra [39]

megoldésa van. Itt E és E' az Auger-elektron energiéja a laborato-
riumi, illetve a lévedékrendszerben, 'p=v\R a I6vedék Kinetikus
energidja, mc és Mp az elektron, illetve a I6vedék nyugalmi to-

mege, B' az elektron kilépési szoge a lévedék koordinata-rendszeré-
ben.
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2. Auger-elektronemisszid
a céltargyatombol

v

Az ionokkal gerjesztett atomok elektronspektroszkopiai vizsga-
latat a céltargyatombdl kilépd Auger-elektronok tanulményozésa-
val kezdték a 60-as évek kdzepén, mint ahogyan azt az 1.2. alfeje-
zetben mar emlitettik. Ezzel kapcsolatban a [26] dsszefoglalé mun-
ka Il. és 11l. tdblazatara hivatkozunk.

Az (n. céltargy-Auger-elektronspektroszkopiat kilonb6zé
felosztasok szerint tekinthetjuk at. A jelen targyaldsban a kénnyd-
ion-, illetve nehézion-bombazasnal nyert eredményeket kiilén mu-
tatjuk be és a rajuk vonatkozo alfejezetekben a spektrumok jelleg-
zetességeit, a szatellitszerkezetet, a képzddési keresztmetszetet, a
meglokési Auger-spektroszkopiat és a spektrumok statisztikai ana-
lizisét fogjuk targyalni.

2.1. Konnytion-l6vedékek

All. abran a rontgen-, elektron- és protongerjesztéssel létreho-
zott Ne KLL Auger-spektrumot mutatjuk be. Lényegében semmi-
féle kulonbség nem figyelhetd meg a spektrumok kdzoétt. A spekt-
rumokban a D diagramvonalak mellett szatellitvonalak jelennek
meg. Ez esetben ezek az ugynevezett ,,shake-off” (vagy ionizéacids)
szatellitek: a K-héjon fellépé vakanciak mellett szimultdn més
vakanciak is létrejottek vagy a 2s-, vagy a 2p-héjon. All. abréan
bemutatott, e_-becsapddas esetében mért spektrum egy része a
12. 4bran nagyobb felbontassal felvéve lathato.

A protonokkal gerjesztett spektrumok nagymérték( hasonldsa-
ga az elektronok és réntgenfotonok altal gerjesztett spektrumok-
hoz csak akkor all fenn, ha a protonok energiaja relative nagy,
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11. dbra. H+-, e_- és rontgensugarzas altal kivaltott Ne K Auger-spektrum &sz-
szehasonlitasa [31]

mint all. &bra esetében. A 13. dbra két spektruma a 6 MeV és
150 keV-os protonnal keltett Auger-elektronspektrumok kiilénb-
ségét mutatja.

Definidljuk a szatellit/total aranyt:

T T = RYT. 6)

iVtot

ahol N jelzi a tekintett Auger-spektrumban a szatellitvonalak
intenzitasanak az dsszegét és Nlo a megfeleld teljes spektrum in-
tenzitdsat. Ekkor, amint azt a 14. 4bra mutatja, ez a viszony
ndvekszik a kisebb protonbecsapddasi energiak felé, azaz kisebb im-
pakt energidkndl a szatellitvonalak intenzitisa nagyobb. Az RS/T ér-
ték elektron-, illetve He+-becsapodasra szintén fel van tlntetve.
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12. abra. e Altal kivaltott Ne K Auger-spektrum egy része igen j6 feloldasu
spektrométerrel felvéve [47]

13. 4bra. 6 MeV-o0s és 150 keV-os protonldvedékkel keltett Ne K Auger-spektrum
[48]
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14. dbra. Szatellit/total viszony mint az impakt energia (sebesség) fiiggvénye proto-
nokra. Egy érték e~- és egy masik He+-becsap6das esetére is fel van tlntetve

1 tablazat. Szatellit/total arany Ar L-spektrumban [31]

Becsapodasi energia, Lovedék
keV/u H+ Het Heo+
100 0,58 0,82 0,83
250 0,49 0,74 0,83
500 0,41 0,67

A 14. 4brdn a H+ és e impaktra vonatkoz6 RST mellett egy
He+-ra vonatkozo érték is lathatd. Ez utdbbi érték és az 1 tabla-
zatban bemutatott adatok azt mutatjak, hogy a szatellitek intenzi-
tasa ndvekszik a toltés novekedésével. Ez az effektus igen fontossa
valik nehézion-ultk6zéseknél.

A szatellitvonalak intenzitasa mellett a spektrumvonalak széles-
sége (FWEIM) is valtozik a bombazdrészecske energidjaval (lasd
13. dbra). A diagram a 15. abran, amelyet Matthews adatai alapjan
[48] allitottunk Ossze, azt mutatja, hogyan csokken a vonalszélesség
a becsapddasi energia fliggvényében. Ez a céltargyatom megloké-
désének tudhatd be, mivel a meglokeési energia csokken a lovedék-
energia novekedésével (kinematikus Uitk6zési paradoxon). Megje-
gyezziik azonban, hogy a vonalszélesség gyakorlatilag fliggetlen a
I6vedék toltésallapotatol.
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H +Ne

vonatszélesség
[Ne KL23L23(1D2) diagramvonal]

P i N
00,1 1 10

Profonenergia, MeV
15. 4bra. H+-Ne (tkozésben keltett KLAL~fID,) Auger-vonal szélességének

csokkenése a becsapddasi energia ndvekedtével ([48] adatai alapjan). A folytonos
vonal csak a szem vezetésére szolgal

Igen j6 felbontdképességui spektrométerrel a vonalak természetes
szélessége tanulmanyozhato (lasd 1.3. alfejezet). Ily mddon lehet6-
vé valik a vakanciaallapotok élettartamanak meghatarozdsa a
10 ¥—10-15 s tartomanyban. A 16. abra egy példat mutat be a
természetes vonalszélesség mérésekre. A miszeres szélesség ebben
az esetben 0,090 + 0,015 eV.

Auger-elektronspektrumok mérésével meg lehet hatarozni az
Auger-hataskeresztmetszetet. Ezek felhasznalasaval megfelel6 flu-
oreszcenciahozam-értékek (lasd 1.1. alfejezet) segitségével megha-
tarozhat6d a vakanciakeltési (ionizacios) hataskeresztmetszet is az
érintett héjra, illetve alhéjra. A teljes L23 Auger-elektronkeltési
hataskeresztmetszet a 17. abran lathato, itt két kiilonb6zd elméleti
gorbét is bemutatunk, az egyezés Basbas és munkatarsai [50] szami-
tasaival igen jo.

A 18. &bran K-héj ionizécids hataskeresztmetszetet adjuk meg
C, N, O, F és Ne esetére egy ,,scaling” (skalazasi(*)) diagramban

»Scaling” vagy skalazas jelenti egy diagramban a koordinatatengelye(ke)n a
valtozé(k) olyan megvalasztasat, hogy lehet6vé valik kilénb6z6 paraméterekkel (pl.

kiilonboz6 toltésl lovedékek vagy kiilonboz6 céltargyak esetén) jellemezhetd mérési
eredmények egy diagramon torténd feltiintetése és az elmélettel val6 dsszehasonlitasa.
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16. dbra. 200 keV-os H +-becsapédassal kivaltott Ar L Auger-spektrum [37, 49]

17. abra. L2 Auger-elektronkeltési hataskeresztmetszet protonbecsapdédasnal. A
feltlintetett kisérleti adatokra és elméleti gorbékre vonatkozé részleteket lasd az [50]
munkéban. Az abra az el6bbi munkabol lett véve kisebb mddositassal



protoniitkdzés esetére. A scaling paraméterek: K-kotési energia
(/K) és a tomegviszony protonokra és elektronokra (/), Ep pedig
a protonok (tkozési energidjat jelenti. Mint lathat6, a scaling
tokéletes, de alacsonyabb energianal sem a ,binary encounter”
elmélet, sem a PWBA nem irja le a kisérleti adatokat.

18. dbra. Auger-spektrum mérésekh6l meghatarozott K héj ionizacids hataskereszt-
metszet protonbecsap6das esetére scaling diagram forméajaban. Tovabbi részletek
az [51] munkéban, ahonnan az abrat is vettiik kisebb médositassal

A hataskeresztmetszet-mérések rendkivil alkalmasak arra, hogy
a vakanciakeltés elméleti modelljeit (Utkdzési mechanizmus) ellen-
Orizziik. Az L-alhéjak esetén a hataskeresztmetszet sokkal érzéke-
nyebb a szamitasokra, mint a K-héj vagy a teljes L-héj hataske-
resztmetszet. Az Utkdzési mechanizmus legfontosabb modelljeinek
a direkt Coulomb-ionizéacio, a kvazimolekulédris modell és a befo-
gas vagy toltésatadas (kicserélés) tekinthetd. Nem térlink ki itt a
részletekre altaldban, de tovabbi megjegyzéseket tesziink a direkt
Coulomb-ionizéciora.

A direkt Coulomb-ionizacid leirasara kilonbtz6 kozelitések
lehetségesek, mint pl. a ,,binary encounter” kozelités (BEA) vagy
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a sikhulldm( Born-kozelités (PWBA). Mindkét esetben a kereszt-
metszet aranyos a bombdazdrészecske Zp toltésének négyzetével.
Ez az Un. Z2 szabaly kozelit§ érvényességld. Mind a kisérleti
adatok, mind a részletes elméleti szamitasok eltérnek ettél a sza-
balytél, amint az pl. a 19. dbran lathato.

19. 4bra. Eltérés a direkt Coulomb-ionizéciés hatédskeresztmetszetre vonatkozé

Z2szabalytél. A diagramban a hataskeresztmetszet-viszonyok vannak feltlintetve

H+, D+(Zp=1) és He+, He2+(Zp=2) lévedékekre C, N, Ne céltargyatomoknal.
Az adatokat a [24J és [26] munkabdl vettiik

2.2. Nehézion-16vedékek

Nincs merev hatar a konnyd- és a nehézionok mint l6vedékek
kozott. Alapjaban a hidrogén- és héliumionokat tekintik kénny(-
ionoknak. A tobbieket egészen az urdniumizotép-ionokig szokaso-
san nehézionoknak nevezzilk. A f6 jellegzetessége a nehézion-(itko-
zési folyamatoknak, hogy szamos elektron 1ép be az tkozési kol-
csonhatasba, beleértve a bombézoéiont kisér6 elektronokat is. igy
ezekben a folyamatokban magas toltésallapotu ionok is létrejon-
nek, ami egy tovabbi jellegzetessége a szoban forgd folyama-
toknak.

Nehézionokkal keltett Auger-elektronspektrumok tanulmanyo-
zasa az iongerjesztéses Auger-spektrumok kutatasanak kezdetén, a
60-as évek masodik felében indult meg (lasd a [26] munka IlII.
tablazatat). Ezekben az esetekben azonban az Ar+- és Ne+-love-
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dékek energidja viszonylag alacsony (100—300 keV) volt, és az
ionok csak egyszeresen toltottek voltak.

Nagyenergiaju nehézion-ttk6zésekben keltett Auger-spektru-
mok (kb. 2MeV/u) el6szér a 70-es években véaltak a vizsgalatok
targyava. Az els6 ilyen kisérletekben a bombéazorészecskék oxigén-
ionok voltak (5+ és 7+ toltéséallapotban), és a céltargy ezekben
és mas kezdeti kisérletekben neon volt ([48, 52, 26], illetve a [29]
munka 1V. tablazata).

A 20. abra szemlélteti a nehézionokkal gerjesztett Auger-spekt-
rumok jellemz6 vonésait. Mindenekel6tt nagyszamu szatellitvonal
van jelen jelentds atfedéssel a kiilonb6z6 héjakon Iétrejott nagysza-
mu vakancia kovetkeztében. Ezenkivil a kinematikus kiszélesedési
hatds (az Un. azimutalis kiszélesedés) is jelentkezik a vonalaknal.
Az utébbi kifejezettebb alacsony bombazoéenergian pl. az
Ar++Ar Utkdzésben, ahol a bombdazdenergia a 100—300 keV
tartoméanyba esik [15] vagy a Ne++Ne (tkdzésben 500 keV
bombéazdenergianal [41].

Magasabb energiaju részecskek esetén, mint pl. a 20. &bran
lathatd, a fenti kiszélesedés csokken az Utkdzési paradoxon kovet-
keztében. (A visszalokési energia kisebb, ha a bombéazési energia
nagyobb.) Azonban a 20. abra bombazo6energiajanél is oly nagy-
mérték(i az Auger-vonalak atfedése, hogy az egyedi vonalak tanul-

600 700 800 900 600 700 800 900 1000
Elektronenergia,eV Elektronenergia, eV

20. 4bra. Ne K Auger-spektrum kiillénb6z6 16vedékeknél. Az dbrat az [53] munka-
bol vettiik, kis atalakitassal
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manyozasa meglehetdsen nehéz. Eppen ezért indokolt, hogy bizo-
nyos atlagos (integralis) mennyiségeket hatarozzunk meg a spekt-
rumbol, s azokat statisztikus megfontolasok alapjan interprentaljuk.
Meg kell azonban emliteni, hogy ha a bombazorészecske még maga-
sabb toltésallapotban van, Ugy a céltargyatom lefosztédhat csak
néhény elektronnal rendelkezd rendszerre, és pl. Li-, Be-szer(i ionok
képzbédhetnek. llyen esetekben ezekbdl az igen magasan ionizalt
atomokbol szarmazé individudlis Auger-vonalak nehézség nélkiil
tanulmanyozhat6ak. Erre mutat példat a 21. abra.

21. abra. Krl8+(1,4 MeV/u)-Ne itkozésben létrehozott Li-hoz hasonlé Ne-atom
K Auger-spektruma [55]. A spektrumban lathaté minden vonal a harom elektron-
nal rendelkez8, Li-hoz hasonlé Ne-atombdl (ionbdl) ered

Nehézionokkal kivaltott Auger-spektrumok (pl. 20. &bra) alap-
jan nem nehéz eljutni ahhoz a kvalitativ megéllapitashoz, hogy a
spektrum-centroid értéke kisebb nagyobb toltési bombazoré-
szecskénél azonos becsapddasi energia mellett. Valoban létezik egy
Osszefliggés a centroidenergia és a tobbszords ionizacié foka ko-
z0tt. Az Ec centroidenergia (lasd [86]-ban) és az L-héjbeli vakan-
cidk atlagos szama kozotti linearis dsszefliggés (a K -héj vakancia-
val egyitt) a 22. 4bran lathaté a Ne K Auger-spektrumokra.

Az el6bbiekben mar emlitettiik az un. atlagos mennyiségek sze-
repét a széban forg6 folyamatok jellemzésében, kilondsen akkor,
ha az energiafelold4s nem teszi lehet6vé az egyes spektrumvonalak
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podas altal keltett Ne K Auger-spektrumok centroidenergiaja (Ec) és az L-
vakancidk kozepes szdma (nL) kozott. (Az elméleti szamitadsokat lasd a [25] és
[56] munkéakban.)

elkllonitését és tanulméanyozasat (jelentbs, tobbszori atfedés van
az egyes vonalak kozott). llyenkor statisztikus megfontolasokbdl
kell kiindulnunk. Jel6ljik Prnnel n vakancia keltésének val6szi-
nlségét az L-héjon egy K-héj vakancia keltésével egyiitt, ugyan-
azon Utkozési folyamatban, akkor statisztikus megfontolasok
alapjan [52]:

(M

Itt pL az egyelektron-ionizacio valdszinlisége az L-héjon, PO pe-
dig a diagramvonalak keletkezési valdszin(iségét jelenti. Fontos
Osszefliggések itt a kdvetkezOk:

8

«L= Z nLp n= 81 (8)
n=0

és

En -i- ©)

Ha rendelkeziink kisérleti értékkel P,,re, pl. P*ra, a diagram-
vonalak 6sszegének a teljes K-Auger spektrumra vonatkoz6 viszo-
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nyabdl (Gn. ,,diagram/total” viszony) vagy hasonldéan P6-ra a Li-
szerll vonalak segitségével az el6z6eknek megfeleléen meghataroz-
va (lasd a 20. abran a spektrum alacsony energiaju tartoméanyaban
Arl7+l6vedék esetén), akkor meghatarozhatjuk a P, eloszlast,
mint nL fliggvényét (nL az L-vakancidk szama) a (7) egyenlet
felhasznalasaval. Ez a binomidlis eloszlas altalaban annal nagyobb
nL értéknél mutat maximumot, minél nagyobb, azonos sebesség
mellett, a bombazéion toéltésallapota.

Nagy felbontdsu Auger-spektrum részletes analizisénél pL
meghatarozhatd a kiilonb6z6 szatellitcsoportok intenzitdsaranya-
bol (pl. ha egy vagy két lyuk keletkezik az L-héjon K-héj vakancia
mellett) vagy a diagramcsoport viszonydbdl a KL'-csoporthoz'*’
képest. A [44] munkaban megmutattuk azonban, hogy a ,,diagram/
total” viszonybdl, illetve a KL°- és KL'-csoportok Auger-vona-
lainak viszonyab6l meghatarozva a plL-et, a két érték hibahata-
ron kivul kalénbozik egyméstol. Ennek az az oka, hogy ilyen jé
felbontasnal kilonbséget lehet tenni a szatellitek kdzo6tt aszerint,
hogy a kezdeti allapotban a vakancidk ionizacié vagy magasabb
nivora val6 gerjesztés révén jonnek létre. Meg tudtuk hatarozni a
2s- és 2p-alhéjra vonatkozo6 p2 és p2Qp ionizécids valdszinlségeket
is az ionizacios szatellitekre, és ezek is kiilonbdztek egymastdl.

Sikertilt egyszer( ,,binary encounter” leirast kidolgozni a kisérle-
ti pL értékek leirasara az [53, 57, 59] kozleményekben és megad-
ni egy rajuk vonatkozé scalinget (skaldzast — lasd el6bb) is. Mint
a 23. 4brén lathat6, ezen szdmitdsok és az igen pontos kisérleti
adatok kozott igen jo az egyezés. Az is lathatd, hogy egy mésfajta
scaling érvényes a pZ, p2v és pL esetekre. A modell j6l interpre-
talja a kulonbdz6 pL értékeket a kisérleti paraméterek széles tar-
tomanyaban elegend6en magas becsapodasi sebességek mellett
(magasabb, mint az atomi elektron vc sebességének egyharmad
része). Megfelel6 szamitasokat végeztek csatolt csatornak modsze-
rével is [60] (tovabbi hivatkozéasokat l1asd az [58] munkaban). Ezek
a szamitasok atfogoak és realisztikusak, de meglehetésen kompli-
kéltak és nem vezetnek egyszer(i scalingre.

Emlitsink meg itt még egy tovabbi, a nehézion-utkozésekre
nagyon jellemzd egyszeri mennyiséget, az Un. szatellit/total vi-
szonyt is: Rs/T. A 24. dbra ezt a viszonyt mutatja Ne K Auger-

AKL" jeldli, hogy a K-héjon van egy lyuk és az L-héjon n lyuk (n=0, ..., 8).
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23. dbra. Egy félklasszikus sokszoros ioniz&ciés BEA (“binary encounter approxi-
mation”) modell [57] alapjan végzett szamitasok dsszehasonlitasa a kisérleti adatok-
kal a Ne L-héj esetére [58]. A />,,(0) itt az ionizaciés val6sziniiség az ni alhéjra,
zérus impakt paraméternél, G(V) a BEA scaling fliggvény [61] és V=v,/v2 (v, a
Iovedék sebessége, v2a I6vedék sebessége az érintett atomi héjon)

elektronspektrumokra kilénb6z6 bombazdionok esetén. Az egy-
szer(i scaling erre a mennyiségre igen jonak latszik.

A hataskeresztmetszet, amely bizonyos értelemben atlagos vagy
integrélis paraméternek tekinthet6, szintén meghatarozhaté az
Auger-elektronspektrumokbdl nehézion—atom (tkdzésekben.
Egy tipikus példa lathat6 a 25. dbran, a megfelel adatokkal egyiitt,
H + becsapOdasa esetén neon céltargyon. A befogési és ionizAcios
jarulékok a teljes hataskeresztmetszethez szintén fel vannak tiintetve.
Abszollt hataskeresztmetszet-mérések nehézion-becsapddas esetére
kulénben ritkdk a nagy energiaju tartomanyban.

Megemlitjik még itt az an. hiperszatelliteket. Ezek K Auger-
spektrumokban akkor jelennek meg, ha nemcsak egyszeres, hanem
kétszeres vakancia is keletkezik a K-héjon az utkzésben. A 20.
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24. abra. Szatellit/total viszony (AsT) Ne K Auger-spektrumra mint a Zeffivp
fuggvénye [53]. A gorbe a félklasszikus BEA modell alapjan végzett szamitasoknak
felel meg [57]

abran lévd spektrumban ArIr+-becsapddas esetén intenzitas no-
vekedést lehet észrevenni 915 eV kornyezetében, de a hiperszatellit-
csoport igazan jol a 26. abran lathat6 [62].

Egyes Auger-elektronvonalak tanulmanyozésa akkor lehetséges,
ha a miuszeres felbontds megfelel6, és a vonalkiszélesedés ezt
megengedi. A 20. abran lathato, hogy a diagramvonalak intenzita-
sa nagymertékben valtozik a I6vedékion rendszamanak fuggvényé-
ben és a bombéazoionok toltésallapotaval azonos sebességnél (lasd
pl. a legintenzivebb diagramvonalat, 804,3 eV-nal). Az Arli+
esetében példaul a diagramvonalak mar nem latszanak. Masrészrél
az utobbi bombazo6ionnal més igen kifejezett vonal (pontosabban
vonalcsoport) jelenik meg az Auger-spektrumban 650 eV kordl
(lasd a legalacsonyabb energiaju tartomanyt a 20. dbra spektruma-
ban). Ezek az ugynevezett Li-szerli Auger-vonalak.

A 650 és 680 eV kozotti Li-szerl allapotokat neon esetén alapo-
san megvizsgaltak kisérletileg és elméletileg is. Az eredményeket a
[31] munka tartalmazza. Meg kell emlitentink, hogy e probléma-
korben tovabbi, részletesebb, jobb feloldassal végzett vizsgalat
van folyamatban intézetlinkben [63—64]. A 27. 4bran lathatjuk az
Arl65,5 MeV/u) + Ne tkdzéshdl szdrmazé Ne K Auger-elekt-

34



ronspektrum szoban forgo részét, az egyes vonalaknak megfeleld
atmenetek feltiintetésével.

Az Auger-elektronok szdgeloszlasanak vizsgalata nagy jelent6-
ségl olyan szempontbdl, hogy a belsé héjon 1évé vakanciaéllapo-
toknak az (itkdzési folyamatban fellép6 beallitodasarol (alignment)
nyujt informaciot. Mintjol ismert, ilyen beallitddas akkor lép fel az
Utk6zésnél, ha az ionizélt atomnak, amelybdl az Auger-elektron

25. 4bra. A teljes, a befogasi és az ionizaciés hataskeresztmetszet F8++Ne és
H++Ne Utkozésekben a becsapddasi energia fliggvényében, a megfeleld Auger-
spektrumokbél meghatarozva ([73]-bol [74] adatai alapjan)
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26. dbra. F9+(25 MeV)-becsapddasaval kivaltott Ne KLL-spektrum [62]

Intenzitas

27. abra. Auger-vonalak a Ne Li-hoz hasonlé allapotaibél, amelyek az

Ar'6+(5,5 MeV/u) + Ne (itkdzéshen jottek létre [64]. Az abra fels§ részén az an.

rezidudl: K —F van feltlintetve (ahol K a kisérleti, F az illesztett spektrum), azaz a
kisérleti adatok bizonytalansaga
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emittalédik, J> 1 palyamomentuma van. A részletekre vonatkozo-

an a [65—67] Osszefoglalé munkakra utalunk.
Nehézion-utkdzések esetén az Auger-szatellitek nem izotrop

szOgeloszlasanak kimutatasat a [68] cikkben kozolték elGszor.

28. abra. Ne3+(55 MeV/u)+ Ne (tkdzéshen keltett Is'2s2p4 2D—Is2s°2p4 'D

K.LL-Auger szatellitvonal szogeloszlasa [71] (a) és az X,+(5,5 MeV/u) + Ne (itkd-

zésekben létrejott 125 'P és 125 P Ne-allapotok beéllitédasi (“alignment”) para-
métere [72] (b)

Igen kifejezett nem izotrop szOgeloszlast figyeltink meg a
Ned+, Ard+(5,5 MeV/u)+Ne Uitkozésekbdl szarmaz6 Auger-elekt-
ronspektrumok néhany szatellitvonalanal, és anizotropiaparamé-
tereket hataroztunk meg a [69—72] és [106] munkakban. Itt egyes
atmenetekben fel kellett tételezniink az Aa tag jelenlétét is pl. a
Ne3+(5,5 MeV/u) + Ne utkdzésbdl szarmazd Ne K Auger-spekt-
rum 720,8 eV-os szatellitvonala (Is'2s2p42D —Is2s°2p4'D at-
menet) szogeloszlasanak illesztésénél (lasd a 28. dbra megfeleld
szogeloszlasgorbéjét). Ez pedig igen fontos kovetkezménnyel jar az
utkdzési mechanizmus Un. individudlis részecske modelljének
(IPM) érvényességi hataréra vonatkozélag. A bombéazdion toltés-
allapotanak a beéllitodasi paraméterre gyakorolt hatasat szintén
vizsgaltuk, s az elméleti jéslasok ellenére hatarozott fliggést lehetett
kimutatni [72] (lasd a 28. b. &bran).
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A Xe3d+(200 MeV/u) +Ne Utkozésb6l szarmazd6 Ne KLL
Auger-spektrumban a Li-szer(i vonalak mellett néhany 1s2s4p és
Is2p4p konfiguraciénak megfelel6 vonalat is megfigyeltek [68].
Kés6bb megmutattdk [54] (tovabbi hivatkozdsokat lasd a [35]
munkaban), hogy ezek a konfiguracidék a meglokott céltargyionban
elektronbefogéasi folyamatok révén keletkeznek. Ugyanis He-szer(i
céltargyatomok jonnek létre az els6dleges Utkozésben, meglehetd-
sen nagy hataskeresztmetszettel, relative hossz( életli allapotok-
ban, és ezek a lassi mozgasi meglokott ionok (eV nagysagrend)
elektronokat foghatnak be a semleges céltargyatomokkal torténd
Utk6zésekben. Ez a felfedezés nyitotta meg az igen alacsony energia-
ju, tobbszorosen toltott ionok semleges atomokkal vald (itkdzésé-

Elektronenergid.eV

29. dbra. Az Ar'2+(56 MeV) kulonboz6 céltargymolekuldkba (“targetekbe™) tor-
téné becsap6daséanal keltett C 1s'2s'2p' 4P-1s2'S Auger-vonala [76]
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nek Uj kutatasi teruletét. llyen folyamatok csak ezen az (ton vizs-
gélhatok.

Végul meg kell emliteniink, a nehézion—atom (itk6zésekben
fellépd an. ,molekularis expl6zié” megfigyelését. A 29. abra
Arl12++CX (tkozésekben gerjesztett C Auger-spektrumot mutat
hadrom kilénb6z6 molekularis céltargyra (célmolekuléra). A
»csonkitott” vonal a CO esetén kb. 6tszér nagyobb szélességd,
mint a CH4céltargy esetében észlelhetd megfelel6 vonal. Ezt a
jelenséget az érintett molekulak sztereometriai szerkezete alapjan
lehet megérteni.
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3. Auger-atmenetek a bombazdionban

Auger-atmenetek, Auger-elektron kibocsatadsa nemcsak az Utko-
zéshen gerjesztett, visszalokott atombol lehetséges, de folléphet a
bombéazoionban is, ha annak vannak elektronjai, azaz nem csupasz
ion. Ez az Auger-elektronspektroszkopia Ujszer(, igéretes dga. A
téma jo attekintése a [11, 31, 39, 75] munkdakban talalhato.

3.1. Kinematika és a folyamatok jellemz6 vonésai

A céltargy-Auger-spektroszkdpiaval szemben az un. l6vedék-
Auger-spektroszkdpidban az Auger-elektronok egy gyorsan moz-
g6 ionbdl 1épnek ki. Ez a koriilmény kulénbozd kinematikai hata-
sok megjelenésével jar.

Tételezzik fel, hogy a lovedék szérasi szbge nagyon kicsiny.
Akkor az Auger-elektron laboratériumi rendszerben megfigyelhetd
E energidja és a l6vedékhez rogzitett rendszerbeli E' energia kdzott
az

E=[t'J2cos B+ (E’—ipsin20)142 (10)

osszefligges all fenn. Itt B a becsapddo ion irdnyahoz viszonyitott
elektronmegfigyelési irany, és tp=TpmJIMp (a tovabbi jeldlések
magyarazatat lasd az 1.4. alfejezetben). Az (5) egyenlet a (10)
Osszefiiggés kis szogekre érvényes valtozata. Ha a lovedék gyor-
sabb, mint az emittalt elektron, a (10) egyenletben negativ kifejezés
jelenik meg a négyzetgyok alatt, s igy az egyenletnek nincs megol-
dasa. Eszerint a megfelel6 Auger-csucs nem figyelhet6é meg a
0= arc sin (E'/tpy /2-n&\ nagyobb szdgeknél, kisebb szdgeknél azon-
ban két vonal jelenik meg (lasd 9. abra).
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Az 14. alfejezetben mar emlitettiik a kinematikai kiszélesedési
hatasokat. Itt az AE(6) vonalkiszélesedés meglehet6sen gyorsan
valtozik 0-val (lasd pl. a 30. abran). Az erre vonatkozé elsérend(i
tag a kovetkezd:

AE(B) =As ®(Etp)'Psin O[1 ~ (tp/E)'22cos B}~\ (1)

ahol AO a spektrométer bemend (akceptancia-) szoge. Lathato,
hogy a vonalszélesség a belépési energiatol is fligg.
Nyilvanval6, hogy 0°-nél

E=(t12+E'W2 (12)

Ily modon lehet6séglink van olyan jé feloldasu Auger-elektron-
spektroszkdpia megvaldsitasara, amelyben a lévedékionbdl kibo-

30. bra. Li autoionizacids spektruma a Li+(250 keV)+ He (itkozésbél 5° és 60°-

nal [78]
4



csatott Auger-elektronok spektrumat a lévedék iranyahoz képest
0°-os irdanyban mérjik, a lehet6 legkisebb akceptanciasz6gu spekt-
rométerrel. Ezt a technikat hivjuk 0°-os I6vedék-Auger-elektron-
spektroszkdpianak. E madszer intenziv hasznélatat a [77] munké-
ban kezdeményezték.

A lovedék-Auger-spektroszkdpia néhany elényds tulajdonsagot
mutat. Soroljunk fel ezek koziil néhanyat:

— Nehézion-becsapddasi spektroszkdpidnal az un. ,vonalke-
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veredés” jelenti az egyik legnagyobb problémat: a spektrum-
ban fel nem oldott ,keverékben” jelentkeznek Auger-vona-
lak, amelyek altaldban kiilénbdz6 toltésallapotokhoz (KL™)
tartoznak (lasd pl. a 20. abran, de még a nagy feloldasu
27. abran lathat6 spektrumban is). Ha l6vedék-Auger-spekt-
roszképiaban He, H2 kénny( céltargyakat hasznalunk, Ugy
lehet6ség van meghatérozott toltésallapotokbdl szarmazd
Auger-vonalak szeparalt tanulményozisara, mert &ltaldban
egy toltésallapotbol szarmazd vonalak jelennek meg a spekt-
rumban (lasd alabb).

Igen sokféle ionbdl ered6 Auger-spektrum tanulmanyozhat6
annak megfeleléen, hogy a gyorsité ionforrdsaban milyen
ionok allithatok el6, illetve ezek hogy preparalhatok.

A kinematikai viszonyok miatt az igen alacsony energiaju
vonalak (pl. autoionizacios vonalak) a I6vedékhez rogzitett
koordinata-rendszerhez képest nagyobb energiara tolédnak
el a laboratériumi rendszerben [lasd a (12) egyenletet; ez az
un. eltoldsi hatas], igy a vonalak detektalasa sokkal egysze-
rlibb. Az eljaras lehetévé teszi rendkiviil alacsony energidju
vonalak tanulményozasat még a meV tartomanyban is (lasd
kés6hb).

A fenti hatas lehetdvé teszi a vonalak helyzetének igen nagy
pontossdgu meghatarozasat is. Ugyanis a kontakt potenciél
relativ szerepe (amelyik lehetetlenné teszi az Auger-vonal
helyzetének 1—2 eV-nal pontosabb abszol(t meghatéroza-
sat) nagymértékben csokken, ha a nagyobb energiak felé
eltolddott vonalakat visszatranszformaljuk a l6vedékhez rog-
zitett koordinata-rendszerbe.

Kinematikus hatdsok (,,megnyujtas”) miatt a l6vedékhez rog-
zitett rendszerben nagymértékben csokken a vonal szélessége,
igy a laboratériumi rendszerben mért 0°-os Auger-spektru-
mok altvedékhez rogzitett rendszerbe vald transzformalas



utan kisebb szélességliek lesznek, mint az jol lathaté a 31.
abran. Illyen maédon igen jo felbontasi mérések lehetségesek
(egészen a természetes vonalszélességig).

31. abra. Autoionizaci6s vonalak a laborrendszerben (LAB) felvéve és ugyanazok
a lovedékrendszerbe (PRO) tdrtént transzformacié utan [39]

A 0°-0s l6vedék-Auger-spektroszkdpianak természetesen van-
nak bizonyos korlatéi is. igy pl. csak bizonyos tipusu ionéllapotok
allithatok el6 a nyaldbban, tovabbé a vonalak intenzitasaranyéban
torzitasok léphetnek fel az anizotrop szdgeloszlas és a kilonbdzé
nivéélettartamok miatt.

A 0°-0s ldvedék-Auger-spektroszkopia kiértekelésében altalano-
san hasznélt a kovetkez§ eljaras. A kett6z6dési hatas miatt az
Auger-vonalak azonos csoportja két kiilonbdz6 helyen jelenik meg
a spektrumban [lasd (10) egyenlet és 9. abra]. A kis energianal
megjelend struktira a nagy energidjunak megfelel6 ,reflektalt kep”
(lasd a 32. abran). Az elébbit ,,alacsony energia” vagy ,,180°-0s”,
az utobbit ,,nagy energia” vagy ,,0°” jel6léssel illetik.

Ha felhasznéljuk a (12) egyenletet, az Auger-vonalak energiaja
pontosan hatarozhatd meg a lovedékenergia értékének valtoztata-
saval (amely altaldban nem ismert kielégité pontossaggal) egészen
addig, amig a megfelel6 vonalak E' energiaértékei egybeesnek. Az
eljaras soran a (12) egyenletbdl szarmaztatott kovetkezd dsszeflig-
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32. 4bra. Az Auger-vonalcsoport kis és nagy energiaju ,,megjelenése” a 0°-os l6ve-
dék-elektronspektroszkoépidban [31]

géseket hasznaljuk:
EH=(t'"J2+ E"i22, (12'a)

EL=(tp2- E rli2y. (12'b)

Itt E1 jelenti egy szoban forgd vonal energiajat az alacsony ener-
gi4ju megjelenési tartomanyban és EH ugyanannak a vonalnak
az energidjat a nagy energiaju megjelenési tartomanyban labor-
rendszerben (lasd a 3.1. alfejezetet).

Jollehet a 16vedék-Auger-spektroszkdpiaban nagyszami mérést
végeztek el foliatargeteken (jo attekintést adnak a [31] és [79]
osszefoglald munkak), a tovabbiakban csak gaztargeteken végzett
I6vedék-Auger-spektroszkdpiai eredményekkel foglalkozunk. Meg
kell jegyezniink azonban, hogy a f6liatargetek pontos lokalizaci6ja
rendkivuli el6nyt jelent id6késleltetési mérésekben (nanoszekundu-
mos tartomanyban) végzett élettartam-meghatarozasoknal.

3.2. A bombazéion kivalasztott toltésallapotainak
Auger-spektroszkopiaja — ,,ionsebészet”

Mint lattuk, nehézion-ltkozésekben keltett Auger-spektrumok-
ban egy sor szatellitvonal jelenik meg (amelyek egyuttal ki is széle-
sednek bizonyos esetekben). llyen spektrumok analizise rendkivill
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nehéz, mind a céltargy, mind a I6vedék-Auger-spektroszkdpidban.
Jollehet, a probléma bizonyos mértékig csokkenthetd igen nagy
felbont&sa elektronspektrométerek vagy elektron-ion koincidencia
elrendezések alkalmazasaval, a dolog természete miatt azonban ez
énmagaban nem oldja meg a kérdést.

Igen alkalmas megoldésnak latszik az Auger-vonalak &tfedése-
nek lecsokkentésére a [77] munkaban kezdeményezett és a 3.1.
alfejezetben mér elég részletesen bemutatott 0°-0s Auger-spekt-
roszkopia (tovabbi hivatkozasokat lasd a 3.1. alfejezetben). Csak
utalunk itt még egy tovabbi mddszerre (elsésorban a meglehetdsen
korlatozott alkalmazasi lehet6ségek miatt nem mutatjuk itt be
részletesebben), amelyben az Auger-emisszidkban érintett toltésal-
lapotok szdma (és ezzel az Auger-spektrum komplexitasa) lecsok-
ken a céltargyelektronoknak a 0, 1vagy 2 elektronnal rendelkezd
I6vedékion altal torténd egyszeres vagy kétszeres befogasa révén
(lasd [80)).

A 0°-0s Auger-spektroszkopiaban, ha az impakt ion konnyd
celtargyionnal (He, H2 (tkozik, a lovedékbdl kilépd Auger-
elektronok spektruménak vizsgélatanal megallapithat6, hogy a
kiilsé héj szerkezete gyakorlatilag torzitatlan, nagy val6szintiséggel
altalaban csak egy Gjabb belséhéj-vakancia képz&dik a I6vedékion-
ban. Ez az ,,ionsebészet” egy megvalositasi modja, az un. ,tdioni-
zacio”. Ha példaul egy 5+ toltésallapotd neonnal van dolgunk, a
tlioniz&cié utan legvaldszinlibben Ne6+ lesz az Auger-emisszid
forrdsa. Ezzel szemben Ne-céltargyban nehézion becsapodasanal
(példaul Ar6+) toltésallapotok egész sora keletkezik és ennek
eredményeként a kilonbozd toltéséllapotokhoz tartozd Auger-
vonalak keverékét kapjuk, nagymértéku atfedéssel (20. bra). A 33.
abra az Auger-spektrumokat mutatja abban az esetben, ha ugyan-
az az ion (0?+) kulénbozé toltéséllapotban utkézik a konnyd
céltargyatommal. Az 0 3+ esetben leginkdbb Be-szerli vonalak je-
lennek meg az Auger-spektrumban, mig 0 4+ I6vedék esetén Li-
szer(i vonalak mellett csak igen kevés Be-szerli vonal lathatd. A
targyalt munkaban nemcsak egy elektron részvételével torténé
gerjesztés és elektronvesztés, de megfelel§ kételektronos folyama-
tok is a vizsgélat targyat képezték [31]. Li-szerl, Be-szerl és B-
szeri Ne K Auger-vonalak energiéjat is meghataroztdk ezzel a
modszerrel és elvégezték az egyes vonalak azonositasat [81].
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33. abra. 0°-os lévedék-elektronspektrum 02+, 0 3+, 0 4+ (10 MeV) He-ba torté-
né becsapédasanal [31]

3.3. Igen alacsony energiaju
elektronok — ,,mozgé laboratérium”

Mint a 3.1. alfejezetben lattuk, a laboratériumi rendszerben mért
E energia alacsonyabb energidk felé (E") tolodik el a l6vedék
nyugalmi rendszerében kinematikai okokbol [lasd a (12) egyenle-
tet], Ez teszi lehetdvé az igen alacsony energidju (10 eV-tol egészen
le a meV tartomanyig a lévedékrészecske rendszerében) Auger-
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elektronok tanulmanyozasat. Ilyen alacsony energian a spektru-
mok mérése insztrumentalis nehézségek miatt lehetetlen volna a
vonaleltolodasi hatas kihasznélasa nélkil.

Az igen alacsony energiaju elektronok mérésének jellemz8 vona-
sa, ha a 0°-os l6vedék-Auger-elektronspektroszkdpiat alkalmazzuk
az, hogy az alacsony energiaju elektron vonalak az Gn. ELC-csucs
(,,cusp™) szarnyain jelennek meg, szimmetrikusan mindkét oldalon
(8. &bra). Az un. kontinuumba torténd elektronvesztési csucs
(ELC), amelynek ,,cusp” alakja van, az elektronspektrumban k-
I6nben olyan laboratériumi elektronenergianal jelenik meg, amely
megfelel a részecske sebességének (lasd részletesebben a [107], [84]
és [85] munkékban).

Az igen alacsony energiaju vonalaknak a cusp szarnyain valo
megjelenése érthetd, minthogy a cusp cstcsédnak a helyzete a labo-
ratériumi rendszerben mérve megfelel a l6vedékrendszer nulla
energiaju pontjanak [lasd a (13) egyenletet]. Erre vonatkozé részle-
teket a [82] és [83] munkakban talalunk.

A kiértékelési eljaras itt elvileg ugyanaz, mint mas 0°-os spektru-
mokndl (3.2. alfejezet). El@szor azonban le kell vonni a siméan
valtoz6 cusp hétteret, majd az E' értékek (12) egyenlet szerinti
szamitasa kovetkezik. Itt is felhasznaljuk azt a tényt, hogy az egyes
vonalak mind kisebb, mind nagyobb energian is megjelennek (a
,»cusp” két szarnyan) és bedllitjuk a megfelel§ bombazéenergiat a
szamitasi eljarasban (a cusp csics maximumanak meghatarozasa-
rol van itt sz6). Miutdn megkaptuk az E' energiaértékeket a love-
dék rendszerében, a spektrumot is megkaphatjuk ugyanebben a
rendszerben a laboratériumi rendszerben felvett spektrum

(13)

egyenlet szerinti transzformal&saval. Arr6l van sz6 ugyanis, hogy a
spektrumvonalak intenzitasa is kiilonb6z6 a két rendszerben.

A fenti mddszerrel tanulméanyozandd vonalak autoionizacios
allapotokbdl keletkeznek, ezeket nehézion—atom Utkozésekben
kett6s gerjesztések hozzak létre. Pl. a Ne6+(100 MeV) + He (t-
kdzésekben a 2s-elektronok egyike a 2p-alhéjba, a masik pedig egy
ni Rydberg-nivora gerjesztédik, létrehozva az 1s2p«/ autoioniza-
ci6s allapotot. igy, ha energetikailag megengedett, follép a 2p-2s
atmenet és az elektron emisszidja az «/-héjrdl (Coster—
Kronig-atmenet). Az is lehetséges, hogy az Utk6zés el6tt az egyik
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elektron az «/-héjon van és egy vakancia van a 2s-alhéjon és csak
a masik 2s-elektron gerjesztédik 2p-re az Utkdzési folyamatban.
Egy maésik példa lehet a Ned+70 MeV)+ He utkdzés; itt az
Is2s2p«/ vagy az Is2s23/«/ autoionizacios allapotok keletkez-
nek. Lazan kotott Rydberg-elektronokat tartalmazé autoionizaci-
6s allapotok szintén képz6dhetnek olyan folyamatokban, amelyek-
ben a lovedékion egy vagy tobb elektront fog be a céltargybdl.

34. abra. Rydberg-allapotoknak tulajdonitott autoionizaciés vonalak sorozata az
04+(80 MeV) + He (itkozésbél [8]

Ezek a vizsgalatok felvilagositast adnak atomok, illetve ionok
Rydberg-allapotairdl. Az utdbbi években igen intenziv kutatas
bontakozott ki ezen a teriileten. Mindenekel6tt energia- és intenzi-
tas- (hataskeresztmetszet-) adatok nyerhet6k egy Rydberg-soro-
zathoz tartozd autoionizacids csucsokra [30, 40, 86].

A 34. dbra autoioniz4cios csucsok sorozatat mutatja, amelyek-
hez Rydberg-allapotok rendelhet6k. A spektrumvonalak energiait
az ai

= AL — ' 14

e/= ALY 20 _/U)J (14)

osszefliggés adja tekintet nélkiil a term- és spin-palya felhasadasra.
Itt Q a Rydberg-elektron &ltal észlelt effektiv toltés, u, a palya-
impulzus-nyomatékhoz tartoz6 Un. kvantumdefektus, amelyik az /
palyamomentummal kapcsolatos és AEZX% az illetd palyak ko-
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35. dbra. n=5-t6l 11-ig terjed6 kvantumszam( Rydberg-allapotok sorozatdhoz
rendelt autoionizaciés vonalak intenzitdsdnak valtozasa. A folytonos szamitott
gorbe az n= 8-hoz tartozé kisérleti adatra van norméiva [91]

zOtti energiakilonbség [31]. A (14) egyenlet masodik tagja tulaj-
donképpen a megfeleld elektron Bn kotési energidja. A vonalak
tavolsdga n 3 szabalyt kovet, ahol n a Rydberg-elektronok
kvantumszama, amely az autoionizacids vonalakhoz rendelhetd. A
vonalak intenzitasanak véltozasara szintén a n”3 szabaly bizo-
nyult érvényesnek (lasd a 35. abrat). A [30] munkaban a Rydberg-
vonalak szerkezetét analizaljak adott n érték mellett. Megmutat-
tak, hogy termfelhasadas lép fel a Rydberg-elektronnak a 2p-
elektronnal valé csatol6désa miatt.

Ilyen jellegl vizsgélatokban 8 meV energidjd autoionizéciés vo-
nalakat is mértek [40], és a Rydberg-allapotokat 5>100 értékig
tanulmanyoztak [8].

3.4. Egyidejl transzfer és gerjesztés,
korrelalatlan és korrelalt kett6s elektronbefogas

Nemrégiben szdmos munkét publikéltak az (n. nem rezonans és
rezonans transzfer és gerjesztés jelenségérdl, tovabba kettds elektron-
befogasrol a két elektron korrelaltsdga vagy korrellatlansaga esetén.
Ezekben a kutatasokban els6sorban rontgenspektroszképiai maod-
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szert alkalmaztak [87, 108, 89]. A szoban forgo jelenségek azonban
Auger-spektroszkdpiai modszerekkel és berendezésekkel is tanul-
méanyozhatok, és az ligy aktualitasa és fontossaga indokolja, hogy
ezekrél a kérdésekrél kilon is szot ejtslink.

A transzfer és gerjesztés folyamatéban a céltargyatom egy elekt-
ronjat befogja a lovedék, ugyanakkor a I6vedék egy elektronja
gerjesztett allapotba keril. A folyamatnak kétféle tipusa van. Az
an. rezonans transzfer és gerjesztés (RTE) esetében egy (vagy tébb)
I6vedékelektron gerjeszt6dik az arnyékolt céltargymag hatésara, és
a lovedék egy (vagy tobb céltargy-) elektront fog be. Az NTE
jelenségnél a két folyamat fliggetlen, elektron-atommag kdélcsénha-
tasok hozzadk létre Gket. A rezonans transzfer és gerjesztésnél
(RTE) azonban a két elektron — a kotott 1évedékelektron és a
lazadn kotott céltargyelektron — kolcsonhatasa tdlnyomo. llyen
kolcsdnhatasban a l6vedékelektron gerjeszt6dik és a I6vedék be-
fogja a céltargyelektront. Az eredmény a l6vedék kétszeresen ger-
jesztett allapota. Megjegyezziik itt, hogy az RTE-folyamatot korre-
I&lt, mig az NTE-folyamatot nem korrelalt folyamatnak tekintjik.
Ha a befogott elektron kezdetben szabad, a folyamat neve dielekt-
ronos rekombinacié. Az utébbi esetben a folyamat élesen rezonans
természet(i, minthogy ez val6jaban inverz Auger-folyamat. (A be-
csap6dé ion kotott allapotaba torténé elektronbefogasban felsza-
badult energia a lI6vedéek egyik elektronjat egy kotott allapotrél egy
maésikra gerjeszti.) Ennek megfeleléen a rezonanciajelleg a bom-
bazdion energidja fliggvényében jelentkezik. A rezonancia, ha nem
is olyan éles forméban, az RTE esetében is fellép. Az NTE- és
RTE-val6szinliségek és fuggésik a becsapddasi energiatdl termé-
szetesen eltér6k (lasd pl. a 37. abrén).

A fenti folyamatokat elsé izben réntgenspektroszkdpiai modsze-
rekkel vizsgaltak, koincidenciaelrendezésben, ahol a l6vedékbdl
kilépd rontgensugérzads és az altaldban egy elektront befogo
szort l6vedék osszetartozasat figyelték. A nagy felbontoképességl
Auger-elektronspektroszkdpia maodszereinek felhasznalasaval in-
forméaciot lehet kapni az NTE- és RTE-hozzajarulasrol, meghata-
rozott allapotok esetében koincidenciamérések nélkul is, mig ront-
genvizsgalatokban az emlitett hozzajarulasok legfeljebb egyes kon-
figurdcidkra hatdrozhat6k meg.

A fenti folyamatokat, az Auger-elektronspektroszkopia modsze-
reit alkalmazva, el6sz6r He++He (itk6zésekben tanulmanyoz-
tdk, 50—500 keV kozotti impakt energiatartoményban, igen jé
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felbontdképesséegli (0,2 eV) elektronspektrométerrel félvett autoio-
nizécids spektrumban [90]. Mint a 36. dbréan lathato, a kiilonb6z6
allapotokhoz tartoz6 vonalak elkildnilten jelennek meg a spekt-
rumban. A szerz6k nem talaltak rezonanciaviselkedést a transzfer-
gerjesztési hatdskeresztmetszet esetében az 'S-, - és ‘P-allapo-
tokra és a teljes hatdskeresztmetszetre sem, a bombézoion energia-
janak fliggvényében. Az 'D-allapot esetén azonban egy meglehe-
tésen széles csucsot lehet latni 350 keV energia koril, amely az
RTE-folyamathoz rendelhet6. Mindez kvalitativ egyezésben van az
elméleti el6rejelzésekkel.

36. abra. Az autoionizacio6s elektronok spektruma 0°-nal laborrendszerben [90]

Egy masik kisérlet, amelyikben nagy felbontoképességili 0°-0s
target-Auger-elektronspektroszkopiat hasznaltak az elektron-
transzfer és -gerjesztési folyamatokban részt vevé allapotok identi-
fikdlasara, a O5++He (tkozési folyamat tanulmanyozasa az
5—25 MeV energiatartomanyban. Ebben az esetben Be-szer(i ger-
jesztett kozbens6 allapotok képzddtek, és az Auger-elektronoknak
ezen allapotokbol torténd keletkezéséhez rendelhet6 hataskereszt-
metszetet hataroztdk meg (Is2s2p2 D- és 1s2s2p2 ‘D-allapotokbol
az Is2s 2S-ion-alapéallapotba torténé bomlasok). A 37. abra két
széles csucsa az RTE-folyamat jelenlétét mutatja, a hataskereszt-
metszetnek a bombéazoenergia fliggvényében tortén6 abrazolasa-
nal. A vonatkozé elméleti szamitasokkal kielégit6 az egyezés, még-
ha bizonyos multiplikacios faktorokat alkalmaztak is a szamitott
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értékekkel torténd osszehasonlitasndl. Az Auger-elektron-
emisszidval kisért RTE esetre az RTEA jel6lést alkalmazzéak, mig
NTEA az NTE esetre vonatkozik megfelel&en.

lonenergia, MeV

37. abra. Auger-elektronkeltési hatadskeresztmetszet az 1s2s2p2 3D és Is2s2p2 'D-

allapotokbol az Is2s 2S-allapotokba térténé atmenetekre, a He-célatomba be-

csap6dé 0 5+ion energiajanak fliggvényében [92]. Az elméleti gorbe a [93] mun-
kaban kozolteknek felel meg

Coster—Kronig-elektronok (Rydberg-allapotokhoz rendelt vo-
nalak sorozatai) jelenléte er6sen ionizalt, lassan mozg6 (tkozesi
rendszerekbdl kilép6 elektronok spektrumaban bizonyitja a korre-
lalt kett6s elektronbefogasi mechanizmus hatasat. Ugyanis, ha a
két elektron befogasa egymast kdvetéen megy végbe, Ugy ezek
ugyanarra vagy kozel ugyanarra a héjra fogdédnak be. Korrelalt
kettds elektronbefogés esetében is van valdsziniisége azonos vagy
kdzel azonos konfiguracioju allapotok képz&désének, de a nem
ekvivalens elektronkonfiguracié megfigyelése — egy vagy két elekt-
ronnal egy magas Rydberg-allapotban — az elektronkorrelaci6
hatarozott jele. llyen bizonyitékot adott az O6+(60 keV) + He és
C4+(40 keV) + He Utkozések esetére a [91] kdzlemény. Ezt figyel-
hetjik meg a 38. abran. Itt a Coster—Kronig-elektronkeltés teljes
hataskeresztmetszetét is meghataroztdk, de ezeket az adatokat
nehéz Osszeegyeztetni [94] korabbi adataival.
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38. abra. O6+(60 keV)+ He (tkdzésben, korrelalt kett6s elektronbefogas kovet-
keztében létrejott Coster—Kronig-atmenetekbdl eredé Rydberg-allapotoknak tu-
lajdonitott vonalak sorozata [91]

2. tdblazat. Auger-elektronképz8dési hataskeresztmetszetek

) ) Energia o Hataskeresztmetszet, x 10 7cm2
Lovedék KeV/ ' Céltargy . .

n (térzs) 2pnlw (térzs) 3/n/@
c + 40 He 4 <2,0 _
c + 40 H2 4 15,0 15,0
N5+ 50 He 5 8,8 8,8
N5+ 50 H2 5 32,0 100,0
06+ . 60 He 6 13,0 22,0
o9+ 90 He 9 13,0 68,0

14Liij X tipusu Coster—Kronig-atmenetek
A LMX tipust Auger-atmenetek

Sz&mos tovabbi kutatdst végeztek a kett6s elektronbefogés té-
makorében elektronspektroszkdpiai modszerekkel [95—99]. E ta-
nulméanyok egyikéb6l a 2. tabldzatban adjuk a két elektronos
transzferfolyamatokban fellép6 korrelécids effektus hatasat bemu-
taté adatokat.

53



4. Koincidenciaelrendezési
Auger-elektronkisérletek

Vitathato, hogy egy kuldn fejezetet szentellink az Auger-elektro-
noknak az utkdzési folyamathdl szarmaz6 ionokkal koincidencia-
ban torténé vizsgalatanak. Ez kétségkivil egy merében miszeres
megkozelités, és egyes, a kovetkezenddkben targyaland6 folyama-
tokat korabban mar emlitettlink e tanulmany mas helyén, a koinci-
denciatechnika mell6zésével is.

Tény azonban, hogy az Auger-jelenségek tanulméanyozasaban
koincidencia-modszert alkalmazva egyre pontosabb informaciok
nyerhetdk az érintett folyamatokra. Azt is meg kell jegyezni, hogy
az ilyen kisérletek szama nem nagyon nagy, nemcsak azokhoz az
Auger-elektronkisérletekhez viszonyitva, amelyekben nem hasz-
néalnak koincidencia-mddszereket, de az ion-atom (tkdzésekben
keletkez6 rontgensugarakkal végzett koincidenciamérésekhez ké-
pest sem. Jelen fejezetben csak néhany példat fogunk bemutatni,
egy teljesebb igény( attekintés nem fér bele e tanulmany keretébe.

A 2p-befogés és a teljes 2p-vakanciakeltés (azaz, ha a befogas
mellett a céltargy ionizaciés mechanizmusat is figyelembe vessziik)
hataskeresztmetszeteinek a viszonyat trgyalja a [100] munka Mg-
céltargy 30—80 keV-os protonokkal valé bombézésa esetén, koin-
cidenciamérések alapjan. Az Auger-elektronokkal koincidencia-
ban detektalva a semlegesit6dott l6vedéket (H°) csak azokat a
vakanciaképzési folyamatokat szamlaltak, amelyek a céltargybol
torténé elektronbefogassal jottek létre. Meglehet6sen magas befo-
gasi aranyt kaptak, amely 50—35% ko6zott valtozott a tekintett
Utkdzésienergia-tartomanyban.

Igen alacsony energidju autoionizacios elektronok mérését a
kinetikus eltolasi hatas felhasznalasaval mar érintettik a 3.3. alfeje-
zetben és megmutattuk alkalmazését a kettds elektronbefogés ta-
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nulményozésara a 3.4. alfejezetben. Lattuk azt is, hogy az egyidej(i
elektrontranszfer és ionizaciés folyamatokra, valamint a kett6s
elektronbefogasra koincidenciamérések nélkil is nyerhetiink infor-
mécidkat igen jo felbontasu elektronspektrométerekkel.

Az Au’+-l6vedékek esetére, ha a q 5-t6l 19-ig vaéltozik, na-
gyon kevés ismerettel rendelkeziink az iontrzs szerkezetére. Az
autoionizacios vonalak identifikdlasara koincidenciatechnikat al-
kalmaztak [101, 102]. A kérdés az, hogyan tegyiink killénbséget a
kilonb6z6 gerjesztési  mechanizmusok kozott  koincidencia-
madszerrel.

A legegyszer(ibb folyamatok, amelyek kett6sen gerjesztett alla-
potokra vezetnek, Au-lévedékionok esetén a kovetkezok:

— kett6s tdrzsgerjesztés:

Au+ + T->Au?+"" + T-+Au(?H) + T-t-e“ , (15a)
— egyszeres befogés gerjesztett llapotba + torzsgerjesztés (TE):
Au+ +T-+Au(,_D+*+T->Au™++T +e_, (15b)

— kett6s elektronbefogés gerjesztett allapotokba:
Aui+ +T->Au(,-2)**-T2+-»Au(i-1)+ T 2++e~ ,  (15c)

ahol T a céltargyatomot jelzi (jelen esetben ezek a kdvetkez6k
voltak: H2 He, Ar).

A 39. dbra alapjan, felhasznélva (15b)-t, az lathato, hogy a
TE-mechanizmus felel6s az autoionizaciés vonalakért, minthogy
ezek akkor jelennek meg a spektrumban, ha az elektronokat az
Utkozési toltésallapottal azonos toltésallapotd Au-ionokkal mér-
juk koincidenciaban. Meghataroztak a megfigyelt autoionizacios
vonalak energiajat és képzddési keresztmetszetét a (15b) TE-folya-
mat teljes keresztmetszetével egylitt. Az utébbit alacsonynak talal-
tak, az egy elektron befogéséra vonatkoz6 hasonlé adathoz képest
[203].

Mas koincidenciamérésekben [104, 105] kiilénb6z6 hozamok
utkdzési paramétert6l valo fliggését hataroztak meg.

Mint jol ismert, a b Utkdzési paraméter az a tavolsag, amelynél
a bombazérészecske elhaladna, ha nem Iépne fel a kdlcsdnhatas a
I6vedék és céltargy kozott (lasd 40. dbra). Ugyanakkor egyértelmd
a kapcsolat az titkozési paraméter és a laboratdriumi eltéritési szdg
(0) kozott az utkdzési folyamat soran. igy ha az Auger-elektronok
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39. abra. Kett6s differencialis hataskeresztmetszet mint az emittalt elektronok
energiajanak a fiiggvénye:

a) Aul5+(20 MeV) + He [101],

b) Aul7+20 MeV) + He [102]

(vagy hasonlé mddon a rontgensugarak) spektrumat az eltéritett
Iovedékionokkal koincidencidban mérjik, az eltéritési szdg fuggvé-
nyében, informéaciot kapunk arrol, hogy az érintett folyamat mi-
lyen tavol zajlik le az (tkdzési centrumtol, a klasszikus szemlélet
szerint. A [104] munkéaban a rontgensugarak és az Auger-hozam
mérésere kerllt sor Xe3+(1,05 MeV) + Xe (tkozésben, az tkdzé-

40. abra. Az impakt paramétert (b) és az eltéritési szdget (0) bemutaté vazlat
ion-atom utkdzések esetére
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si paraméter fliggvényében. igy addédott az atlagos fluoreszenciaho-
zam fiiggeése az Utkdzési paramétert6l a Xe M héjara, amit a 41.
abradn mutatunk be. L&thato, hogy az (itkdzési centrumhoz koze-
ledve az Auger-elektronemisszié valdszinlsége csokken. Ez a kiils§
héj ionizéacidjanak ndvekedését tiikrozi, ha a lovedék kozelebb
halad el a céltargy mellett.

41. dbra. Az atlagos Xe M-fluoreszcenciahozam mint az impakt paraméter fiiggvé-
nye, az Auger- és a rontgenspektrumot az eltéritett 16vedékkel, kiillonb6zé eltéritési
szogeknél, koincidencidban mérve [104]

3. tablazat. Ar L-héj vakanciaképzddési

viszonya 3He2 + - és H+ -bombéazéion

esetén, az (itkozési paraméter fliggvényé-
ben (33 keV/u) [105]

Utkozési Vakanciakeltési
paraméter, au viszony
0,499 1,67+ 10
0,341 2,09+0,7
0,266 1,81 +0,5
0,221 1,96+0,4

Az elektronhozamok (tkozési paramétert6l vald fliggését
H+(30, 100, 350 keV), 3He2+(100 keV)-fAr (tkdzés esetében
mérték a [105] szerz6i, elvileg hasonld koincidenciaelrendezésben,
mint az el6bbi munkaban [104]. A 3. tdblazat a vakanciakeltés
aranyat adja Ar L-héj He2 és H+ altal torténd ionizacidjanal,
33 keV tkdzési energidnal.
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Lathato, hogy a varakozasnak megfeleléen a vakanciaképzédési
hozam minden tanulmanyozott tkdzési paramétere magasabb
3He2+ esetén, mint H+ bombazdionra.

Befejezéslil megjegyezzik, hogy a nehézionos Auger-spektrosz-
koépia teriiletén a kutatas napjainkban igen intenziven folyik, és a
jelenségre vonatkoz6 tudasunk rendkiviil gyorsan bévil.
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Toltott részecskével indukalt réntgenemisszio
(PIXE)

Alapelvek, miszerezettség,
alkalmazasok*

Borbélyné Kiss Ildiké, Koltay Ede, Szab6é Gyula

* Ez a tanulméany Koltay Ede ,,Proton Induced X-Ray Emission: Basic Princip-
les, Instrumentation and Interdisciplinary Applications” cim(, a NATO-ASI Series
B 187 kotetének 301—334. oldalain 1988-ban megjelent munkéajanak atdolgozott,
magyar nyelv(i valtozata. Koszonetét mondunk a Plenum Press, New York kiad6-
nak azért, hogy a jelen tanulmany megjelentetéséhez hozzajarult.
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1. Bevezetés

Nagy energiaju toltott részecske és atom Utkdzése sordn végbe-
mend folyamatok egyike a réntgenemisszid, amely a to1tott részecs-
kék fékez6désének és mas jelenségeknek a kdvetkeztében fellépd
folytonos rontgensugérzésbdl és a bels6héj-ionizéaciét kovetd re-
kombinacioban keletkez6 karakterisztikus rontgensugarzashol te-
védik Ossze.

A folyamat vizsgalata az alapkutatasok teriiletén egy sor érdekes
kérdést vet fel. Ezen kutatasok részeként elméleti modelleket készi-
tenek, és az azok alapjan szdmolt adatokat kisérleti ionizacios és
rontgenemisszios hatéskeresztmetszet-adatokkal 6sszehasonlitva
az elméleti modellek josagat ellenérzik. A kutatdsok egy mésik
széles terllete a tobbszords ionizacids folyamatok vizsgalata,
amely az (itkdzési folyamat mechanizmusara és egyes esetekben a
karakterisztikus rontgenspektrumban megjelené vonalak helyzeté-
nek, szélességének és szerkezetének nagy pontossagi mérése alap-
jan az atom kémiai kotési allapotdnak meghatarozasara ad lehet6-
séget. A karakterisztikus rontgensugarak szogeloszlasanak ismere-
te szintén az ion-atom Utkdzési folyamat mechanizmusaba nyduijt
betekintést. A folytonos réntgensugarzast, amely a karakteriszti-
kus rontgenvonalak hattereként jelenik meg a réntgenspektrum-
ban, szintén ndvekvd érdeklddéssel tanulményozzak.

Abombéazorészecske altal ionizalt atom rendszdma és az emittalt
karakterisztikus rontgensugarzas energiaja kozotti, valamint a kér-
déses elem koncentracidja és a rontgensugarzas intenzitasa kozotti
egyértelm(i Osszefliggés teszi a tOltott részecskével indukalt
rontgenemissziot jol alkalmazhaté mlszeres analitikai modszerré.

A tudomény és a technoldgia napjainkban olyan szintre jutott,
hogy a problémak megoldasa sok esetben csak a vizsgalt anyagban
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(rendszerben) jelenlevd f6- és nyomelem komponensek koncentra-
cidinak pontos ismerete mellett varhatd. igy egyre inkdbb sziikség
van olyan elemanalitikai mddszerek fejlesztésére, amelyek a kdvet-
kez6 tulajdonsagokkal rendelkeznek:

— a lehet6 legszélesebb rendszamtartomanyban val6 alkalmaz-
hatdsag,

— a mintat alkotd elemi 6sszetev6k mennyiségének abszolut
maédon térténd meghatarozhatdsaga,

— egyszer( mintael6készitési modszerek,

— nagy érzékenység, amely kis térfogatd mintaban is lehet6vé
teszi a nyomelemek meghatarozasat,

— gyorsasag a mintael6készitésben és a méréshen,

— egy- és/vagy kétdimenzids letapogatassal hossziranyu és/vagy
keresztiranyl elemkoncentracié-eloszlas meghatarozasanak
lehet6sége mikroszkopikus fellletekr6l,

— elemosszetevOk mélységi eloszlasi gorbéinek meghatarozha-
tosaga,

— a mérések és a kiértékelések konny( automatizalhatosaga,
megfeleld pontossagi és megbizhatdsagi szinten.

Az a gyorsan fejléd6 analitikai mddszer, amelynek a toltott
részecskével indukalt rontgenemisszié az alapja és amelyet angol
nevének (Particle Induced X-Ray Emission) roviditése alapjan a
tovabbiakban PIXE-mddszernek neveziink, bizonyos hatarokon
beliil a fenti dsszes kovetelménynek eleget tesz.

A kovetkezdkben roviden attekintjik a PIXE-mddszer fizikai
hétterét, az alapvet6 folyamatokat. A targyalast az egyszer(iség
kedvéért a protonbombéazas esetére korlatozzuk, de megjegyezziik,
hogy specialis esetekben mas bombazérészecskék is szoba johet-
nek. Bemutatjuk a PIXE-mérésekhez sziikséges berendezéseket, a
mikronyaldbos analizishez hasznalatos ionoptikai berendezéssel
egyutt. Targyaljuk a relativ és abszolut koncentraciomeghataro-
zashoz sziikséges kalibracios mddszereket, emlitést téve a mélységi
eloszlas mérések kiértékelési modszerérdl is. Ismertetjik a PIXE-
modszer analitikai paramétereit.

A mddszer folyamatosan b6vuld felhasznalasat illusztraljuk az
irodalom alapjén készilt, a kilonbdz6 tudoméanyagakban kiala-
kult f6 alkalmazasi terlileteket tartalmazd felsoroldssal, emlitést
téve a modszer adott alkalmazasok szempontjabél fontos sajatos-
sgaira.

68



Tekintettel a modszer intenziv fejl6désére és egyre szélesebb kord
alkalmazasara, hivatkozasként egyedi alkalmazasokat targyal6
munkak mellett féleg olyan 6sszefoglald jellegli cikkeket és konfe-

rencia 6sszefoglalokat emlitlink, amelyek részletes tanulmanyozas-
ra érdemesek.
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2. Fizikai alapok

A PIXE fizikai alapjait 0sszegzd és az alapvet6 folyamatokat
targyal6 legfontosabb cikkeket F. Folkmann [1], illetve S. A. E.
Johansson és T. B. Johansson [2] irtak. Napjaink cikkei leggyak-
rabban fontos részproblémakat targyalnak.

Az 1 abran egy PIXE kisérleti elrendezés vazlatos rajza lathato,
amely az alapvet6 fizikai paramétereknek a cikk tovabbi részében
alkalmazott jel6lését is tartalmazza. Mint ahogy azt az 4bra mutat-
ja, a PIXE-eljaras a kdvetkez6 lépésekbdl épul fel: az EO energia-
ju részecskenyalab, amelyet egy szérofélia tesz diffuzza és egy
kollimatorrendszer alakit a megfelel§ méretre (vagy egy elektron-
optikai rendszer fokuszal néhany pm &tmérgjlre), a minta fellle-
tének normalisdhoz képest O, beesési szoghen bombazza a mintat
(néhany esetben a nyalab egy vékony ablakon a vakuumrendszer-
b6l kilépve éri el azt). A minta (mas szGhasznalattal target vagy
céltargy) Zk rendszamu (k=1, .. ,,n) és C(Zk) relativ sulykon-
centracioju elemi dsszeteviket tartalmaz. A céltargyaram iddinteg-
raljat egy aramintegrator méri, és az igy kapott téltésmennyiséget
a bombéazorészecskek toltésével elosztva kapjuk meg a mintat T id6
alatt ért bombazorészecskék szamat. A kamra szerkezeti elemei
altal emittalt szekunder elektronok zavard hatasanak elkertlésére
nagy gondot kell forditani, hogy igy lehetévé valjon a bombazé-
nyaldb intenzitdsdnak pontos mérése. A minta azon differencidlis
rétegéb6l, ameddig a bombéazorészecske E energidra lassult,
FA(E) hataskeresztmetszettel és E\ XK energidval kibocsatott ka-
rakterisztikus réntgensugarakat 00szdgben elhelyezett, (i/4n tér-
szogl Si(Li)-detektorral detektaljuk. A réntgensugarzas intenzita-
sanak csokkenését, amely a mintarétegben bekovetkezd 6nab-
szorpcid, a minta és a detektor kdzott elhelyezett, az adott mérési
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1 &bra. A PIXE kisérleti elrendezésének sematikus rajza, az alapvet6 fizikai para-
méterek szdvegben alkalmazott jeldléseivel. A szaggatott vonal esetleges elemeket
jelol

feladattdl fligg6en valasztott abszorbensben fellépd abszorpcio,
valamint (ha a detektor a vikuumrendszeren kiviil van) a vdkuum-
kamra ablakanak és a kiils6 leveg&rétegnek rontgenelnyeld hatasa-
ra jon létre, a kdvetkez8, kés6bb részletezett kifejezésekkel vehet-
juk figyelembe: exp(—yUX), exp(—u22d, exp(—t3x3. A detek-
tor e* hatasfoka tartalmazza a detektorra vonatkoz6 abszorpcids
hatdsokat is. A detektor jeleit egy szokasos elektronikus egység
dolgozza fel, a rontgenspektrum egy sokcsatornas analizatorban
jelenik meg. Az Y{Zt intenzitdsu rontgenvonalak folytonos héat-
téren llnek. A vizsgalt minta elemeinek a réntgenvonalak energiaja
szerinti, valamint az elemek koncentraciéinak a vonalak intenzita-
sa alapjan torténd meghatarozasa a kés6bbiekben targyalt specialis
spektrumfeldolgozd és kiértékeld programrendszerrel végezhetd el.

Az egyik legfontosabb analitikai jellemz8, a kimutathat6 legki-
sebb koncentracio, a hattér és a vonal intenzitasaranyabdl szamol-
hat6. Adott elemi dsszetevékre a fizikai paraméterek (hataskereszt-
metszet, hattér stb.) figyelembevételével a PIXE-mérés optimélis
feltételei meghatarozhatok.
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A PIXE alapjaul szolgalé folyamatok kvalitativ attekintését
segiti az ot részbdl allé 2. abra.

A Ka, Kp, La, Lp, Lf karakterisztikus rontgenvonalak energia-
ja egyértelmdien fligg (Moseley-térvény) a kibocsatd atom rendsza-
méatdl. A litiumtol az urénig terjedé elemekre a Ka és a Kp-
vonalak energidja a 0,1—110 keV energiatartomanyba, mig az
La, Lp, Lr vonalaké, a cinkt6l az uranig az 1—21,5 keV energia-
tartomanyba esik [3]. A mintéban jelenlévd elemek kimutatasara a
K- és L-vonalak, specialis esetekben nehéz elemeknél az M-vona-
lak is egyarant felhasznalhatok.

Az &bran fiigg6legesen fut6 szaggatott vonalak azt az ,,energia-
ablakot” jelolik, amelyet a vizsgalt minta rontgenspektrumabdl a
Si(Li)-detektorral hatasosan mérhetiink. Az energiaablak alatti
[E(Ka La)<I,3 keV] és az ablak feletti [E(KS LJ>20 keV] tar-
tomanyokban a detektalasi hatasfok erdsen energiafligg6. Az ala-
csony energidndl torténd levagas a kis energiaju rontgensugarak a
detektor ablakfoliajaban, belép6 aranyrétegében és a holtrétegben
szenvedett abszorpcidjanak, a hatasfok nagy energianal torténé
csokkenése pedig annak tudhatd be, hogy a nagyobb energiaju
rontgensugarak a Si(Li)-detektorban gyengén abszorbealddnak.
Az abran lathat6 hatasfokgorbék 12 és 25 pm vastag berilliumabla-
ku, illetve 3 és 5 mm vastag sziliciumrétegii detektorhoz tartoznak
[4]. Vilagosan latszik, hogy abban az energiaablakban, ahol a
detektalasi hatasfok csak kismértékben fligg a rendszamtol, a K- és
az L-vonalak kozotti megfelel6 valasztassal a 11<Z <92 rend-
szamtartomanyba es6 elemek detektalhatok. A vizszintes szagga-
tott vonal, némi 6nkényességgel, a Z=47 rendszamnal valasztja el
egymastdl azt a két tartomanyt, ahol a K-, illetve az L-vonalakat
célszer(i hasznalni elemanalizisre.

A gerjesztési folyamat oldalarél a spektrumvonalak intenzitasat
meghatarozo faktor a rontgenemisszios hataskeresztmetszet. A
hataskeresztmetszet er6sen bombazdenergia fligg6. A 2. abran a
teljes K- (@K) és L- (gL) hatdskeresztmetszetek rendszamfliggése
lathatd Ep=3 MeV protonenergianal [5,6]. A hataskeresztmet-
szet nagy, 1és 1000 bam ko6zott valtozo értékei azt jelzik, hogy a
PIXE-re alapozva gyors, nagy érzékenységl analitikai folyamat
nyerhet6. A <K teljes hatdskeresztmetszet novekvd rendszammal
er6sen csokken, mig a aL teljes hatdskeresztmetszet a legmaga-
sabb rendszamoknal is nagy marad. igy a 2. 4bra vizszintes szagga-
tott vonala (amelynek helyzetét a detektalasi hatasfok energiaflig-
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gése alapjan valasztottuk meg) megadja azt a rendszamot, amely
felett az L-vonalak detektalasa a hataskeresztmetszet szempontja-
bol is célszer(. llyen korulmények kozott azt varhatjuk, hogy a
detektélasi hatasfok és a hataskeresztmetszet véazolt energiafliggé-
sének ellenére az ugyanarra a koncentracidra vonatkozo teljes
belitésszam eltérése két nagysagrenden belll marad, ha az elemeket
az atfogott teljes 12<Z<92 rendszamtartomanyban kivanjuk de-
tektalni.

Mint azt mar emlitettiik, a mintdbol kibocsatott karakterisztikus
rontgenvonalak a mintaban lejatszédo bels6 gerjesztési folyamatok
eredményeként létrejové folytonos hattéren Ulnek. Lényeges
hattérosszetevo Kis rontgenenergiaknal a bombazérészecskék altal
a mintdban keltett szekunder elektronoktdl szarmazo fékezési su-
garzas, nagyobb rontgenenergiaknal pedig a mintarétegben lassuld
bombazorészecskék fékezési sugarzasa, valamint a detektorban
Compton-szdrt nagy energiaju rontgensugarzasbol és a magreakci-
0kbol szarmaz6 gamma-sugarzasbol eredd hattér. Ezeket a folya-
matokat t6bb helyen tanulméanyozzak napjainkban [7]. A részecske
fékezési sugarzasa a rontgenenergia novekedésével enyhén csok-
ken. A fékezési sugéarzasi emisszi6 hataskeresztmetszete az EK
energia korili d.EK energia intervallumban figg a részecske E
energiajatol, valamint a fékez6- és a bombazorészecske rendszama-
tol és tomegszamatol. A szekunder elektronok fékezési sugarzasi
spektruma éles levagast mutat a nagyenergiaju oldalon, a szekun-
der elektronok maximalis kinetikus energiajanak koézelében, amely
a részecske-elektron (itkzési folyamatra vonatkozo egyszer( kine-
matikai 6sszefliggésbél levezethetd.

A 2. abra alsé részén lathatdé gorbék a F. Folkmann [1] altal
szamolt vonalintenzitas-adatokon keresztil vilagosan szemléltetik
a tényleges viszonyokat. Az 4bra a karakterisztikus és a folytonos
rontgensugéarzas hozamat mutatja az ott feltiintetett paraméterek
mellett (6 a Si(Li)-detektor energiafeloldasat jelenti). Az ires korok
és a pontok a rendszammal jelzett egyes elemek vastag (1 mg/cm2
szénhatlapon elhelyezett vékony (1 pg/cm2 mintaira szdmolt ho-
zamok. A folytonos hattér két komponensét ugyanezen a skalan
abrazoltuk. Ebben az aktudlis esetben nagyon szépen latszik, hogy
a Z>45 rendszdmoknél az L-vonalakra atéllva a K-vonalakon
észlelt intenzitascsokkenés hatasat teljesen kikiiszobdli a nagyobb
teljes L-hataskeresztmetszet.
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A modszernek az egyes elemekre vonatkozd kimutathatdsagi
hatarat a karakterisztikus réntgenvonal és a vonal alatti hattér
aranya hatarozza meg a kovetkezd, altalanosan elfogadott 6ssze-
filggés szerint: N< 3y/B, ahol N a rontgenvonal, B a vonal alatti
hattér (egyszeres félértékszélességnél mert) impulzusszdma. Ennek
alapjan ismert matrixban, adott protonenergidra a miniméalisan
detektalhatd koncentracié a rendszam fliggvényében megadhatd.
A 2. abra bal oldaldn a minimélisan detektalhat6 koncentracio
rendszam- és energiafliggése van megadva, szén matrixra, a kdvet-
kez6 Kkisérleti paraméterek mellett: a detektor energiafeloldasa
165 eV, a térszdg 0,003 -4n, a toltés 10pC, a minta vastagsaga
0,1 mg/cm2(S. A. E. Johansson és T. B. Johansson kozlése szerint
2)).
[ ],)A 2. dbra alapjan arra kovetkeztethettink, hogy a PIXE analiti-
kai médszer — a réntgensugarzas Si(Li)-detektorral torténd detek-
talasa esetén — szimultan, sokelemes analizis céljara Ep=2 MeV
bombazoenergia kdrnyékén a legalkalmasabb; ennél az energianal
a kimutathatosagi hatar széles rendszamtartomanyban viszonylag
allando.
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3. Mérdrendszer

A PIXE-mébdszer gyakorlati megvaldsitadsat az 1. dbran be-
mutatott mér6rendszer szemlélteti. Ez biztositja a kivant mére-
tli és intenzitaseloszlasu részecskenyalabot, megszabja a minta
helyzetét, cseréjét, a besugarzasi és a detektalasi geometriat, a
bombézorészecskék szaménak lehet6ség szerinti pontos méré-
sét, a kibocsatott rontgenkvantumok energia szerinti szétva-
lasztasat, a keletkezd spektrum hatterének szikségszer(i csok-
kentését, illeszti a feltételeket a detektald rendszer terhelhetdsé-
géhez. Egy analdg jelfeldolgozd egység, digital-analdég konver-
ter, adatgy(ijt6- és -feldolgoz6 elektronikus rendszer szilkséges
ahhoz, hogy a detektorb6l jov6é impulzusokat sokcsatornas
spektrum forméajaban lathassuk, amelyb6l azutdn a mintat al-
kot elemek abszolut koncentracioi egy szamitégépprogram se-
gitségével szdmolhatdk. Néha specialis elektronikai és elektron-
optikai egységeket alkalmaznak arra, hogy az analizalé rend-
szer jelfeldolgozasi idejére a nyaldbot a mintarol eltéritsék. A
bombazdnyaldb vezetése vakuumban torténik, a rontgensugar-
z4s detektéalasat a sajat vakuumrendszerrel rendelkezd Si(Li)-
detektor végzi. A minta bombézéasa torténhet vakuumban vagy
leveg6n. Kovetkezésképpen a nyaldbvezetd, a besugarz, a de-
tektalo elemek kiilonb6z8 Osszeépitése lehetséges. A bels6nya-
labos PIXE-kamra a minta vdkuumban torténé besugarzasat
szolgalja. A Si(Li)-detektor egy vékony berilliumfélian keresz-
til ,latja” a mintat, a detektorfej vagy behatol a mér6kamra
vadkuumaba (vdkuumban toérténd detektalds), vagy azon kivl
van elhelyezve (kilsé detektdlds). Néha ablak nélkili detekto-
rokat is alkalmaznak, ekkor a nyaldbvezet6 rendszer és a de-
tektor vakuuma kozos. A kilsényaldbos PIXE-mér6kamra an-
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3. 4bra. Belsd- és kiilsényalabos PIXE-mérékamréak vézlata

nak a lehet6ségét biztositja, hogy a nyaldb egy vékony félian
keresztill a leveglre kilépve bombézza a mintat. A bels6- és
kils6nyaldbos PIXE-mér6kamrak vazlata a 3. abran lathato.
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3.1. Bels6nyalabos PIXE-kamra

Egy belsonyalabos PIXE-kamra a kdvetkezd kovetelményeknek

tesz eleget:

— Gyors és pontos (automatikus) mintavaltasi lehet6séget biz-

tosit sorozatanalizisek végzéséhez anélkil, hogy a kamra va-
kuumat meg kellene sziintetni. A minta folytonos mozgatasa-
nak lehet6ségét is megoldja a nyalabra merélegesen helyfelol-
dassal torténé koncentraci6 meghatarozéashoz.

Lehet6vé teszi a bombazdnyaldb méretének valtoztatasat egy
kollimatorrendszer révén, részben a mérés altal meghatéro-
zott nyaldbméret beéllitasa, részben a nyaldb nem kivéant
teriiletekre valo szorddasanak megakadalyozasa érdekében.
Egy, a kolliméatorrendszer el6tt elhelyezett, alkalmasan meg-
vélasztott szor6fdlia a nyalabkeresztmetszet egyenletes aram-
stirliség-eloszlasat biztositja.

A pontos aramméréssel a bombdazorészecskék szdménak
meghatarozasa lehet6vé valik. Vékony mintak esetén ez egy a
minta mogo6tt a kamraba épitett Faraday-kalitka segitsegével
torténik, mig vastag mintak mérése esetén — tekintettel arra,
hogy a teljes kamrablokk szigetelve van a foldt6l — maga a
kamra szerepel Faraday-kalitkaként. A szorddd toltott ré-
szecskék és a szekunder elektronok altal okozott &rammérést
zavaré hatdsokat a kollimatorrendszer elemeire adott megfe-
lel§ el&jell és nagysagu fesziiltségekkel kerljik el.

— A szigetel6 sajatsagl mintdk is mérhetdek, mert a toltott
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részecskékkel torténé bombézas hatasara bekdvetkezd feltol-
t6désbdl eredd elektronfekezési sugarzasi hattér a kamraban
elhelyezett elektronforrés elektrondrama altal nydjtott toltés-
semlegesit hatds segitségével megsziintethetd [8]. Az elekt-
ronforras egy lyukacsos anddsapka mogott elhelyezkedd iz-
z6szalbol all. A fit6szal és az andd aramkére magaban a
kamraban, azaz a Faraday-kalitkdban zarodik, igy az elekt-
rondram nem hat a pozitiv ionok fold felé iranyul6 aramara.
A toltéssemlegesités hatdsat mutatja a 4. abra, amelyen egy
emberi m&jminta PIXE-spektrumai lathatok kikapcsolt és
bekapcsolt elektronforrassal mérve [9]. Ajel/hattér viszony az
utdbbi esetben tdbb nagysagrenddel nétt, névelve a kis kon-
centraciéban jelen levd elemek kimutathatdsagat.



— A minta és a detektor kdzé abszorbens foliakat lehet elhelyez-
ni, részben a szort protonok detektorba jutdsanak megakada-
lyozésara, részben pedig a konny( elemek tartomanyaban a
nagy hataskeresztmetszet miatt igen magas rontgenhozamok
csokkentésére. Az abszorbens hasznalatanak a spektrum kis-
energias részére vald hatasat szemlélteti az 5.a) és 5.b) abra,
amelyen egy vastag, NBS No 1571 standard minta PIXE-
spektruma lathatd aluminium abszorbens nélkdil, illetve an-
nak alkalmazésaval.

50 100 150 200 250 300 350 400
Csétorna

4. abra. Az elektronforras toltéssemlegesit6 hatdsa emberi majminta PIXE-spektru-
mara. A fels6 spektrum kikapcsolt elektronforrassal késziilt

A 3.a) abrén feltintetett nyaldbeltérit§ lemezpar és gyors elekt-
ronikai vezérl6 egység a nyaldbnak a mintardl val6 elvételét szol-
gélja, az elektronikus jelfeldolgoz6 rendszer foglaltsagi idejének
megfelel6 id6re [10, 11]. igy csokken a minta nyaldbterhelés miatti
roncsolodasanak lehet6sege, a pile-up és a nagy belitésszamoknal
szilkségszer(ien megjelend holtidd.
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5. 4bra. NBS No 1571 standard minta PIXE-spektruma Hostaphan és Hosta-
phan + aluminium abszorbensekkel mérve

3.2. Kihozottnyalabos PIXE-kamra

Annak a problémanak a megoldasara, hogy bizonyos esetekben
a minta nem helyezhet6 el a vakuumkamréaban (pl. nagyobb mére-
tl mdtargy, folyadék), a kihozottnyalabos PIXE-modszer ad lehe-
téséget. Ennél az elrendezésnél a nyalab egy alkalmas, vékony
folidn keresztil a kamrébol kilépve éri el a mintat [12]. A kihozott-
nyalabos madszer jellemz&i a kdvetkez6kben foglalhaték ossze:
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— Bérmilyen tipusi minta besugéarzasa lehetévé vélik: a folya-
dékok [13], a kénnyen parolgd, hémérsékletre érzékeny anya-
gok, a nagyméret(i targyak, miikincsek sth. A mintat korilve-
v@ levegl hiit6 hatasa a helyi felmelegedést jelent6sen csok-
kenti, a nyaldb mentén ionizalddott levegé a feltdltGdést
szlinteti meg. A leveg6 h(it6 hatasa és a felt6ltédés hianya
kovetkeztében sok esetben nagyobb intenzitasd nyalab alkal-
mazhat6 az analizishez, mint a bels6 nyalabos méréseknél,
ami a mérési id6 rovidilésehez vezet. Egyszer(ibbé valik a
sorozatmeéréseknél a mintak cseréje és besugarzasi helyzetbe
juttatdsa is.

— A nyaléb egy vékony berillium-, aluminium- vagy KAPTON-
folidn keresztil jut a leveg6re [14, 15]. A fémfolidk nagy
gamma-hattérnével6 hatdsa miatt inkabb a KAPTON-féliat
alkalmazzak, annak ellenére, hogy ennek élettartama korla-
tozott. Egy 8 pm vastag fdlia tobb mint 30 6ran at ellenéll a
levegé nyomésdnak, 10—20 nA intenzitasu nyalébterhelés
mellett. A gyorsito biztonsagos tizemelése szempontjabdl fon-
tos szempont a kihozott nyalab alkalmazéasanal, hogy a kiho-
z6folia el6tti vakuumtér vakuumat allandéan meérjik, és ott
egy olyan gyors vakuumzsilip legyen beépitve, amely megaka-
déalyozza a leveg6 bearamlasat a gyorsitéba abban az esetben,
ha a fdlia tonkremegy.

— A folian kilép6 nyalab a minta el6tti leveg6réteg gazainak
karakterisztikus rontgenvonalait gerjeszti. A szén, nitrogén és
oxigén karakterisztikus vonalainak energidja kicsi ahhoz,
hogy detektalhatok legyenek, de az argon jelent6s jarulékot
ad a minta spektrumanak hatteréhez. A 6.a) és 6.b) abran a
bels6 nyalébos és a kihozott nyaldbos mddszer hattérspektru-
mai lathatok [9]. Az argon megjelenése a spektrumban az
argonndl konnyebb elemek kimutatasanal okoz gondot. Egy
megoldast jelenthet a minta hélium gazkozegben térténd be-
sugarzasa.

— A bombéazonyalab intenzitdsanak pontos mérése nehézségek-
be Utkdzik, a kihozofoliabdl és a mintabdl kilép6 szekunder
elektronok, valamint a folia és a minta kozotti levegbréteg
ionizacidja miatt. Ezért erre a célra a kihozé folian és a
mintan mérhet6 aramok 0sszegét szokas hasznalni. A bom-
bazdrészecskék szdmanak pontosabb meghatarozasat teszi
lehet6vé a kihozofolidn rugalmasan szérédott protonok in-
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tenzitadsanak, vagy a rontgenspektrumban megjelené karak-
terisztikus argon vonal intenzitdsanak meghatarozasa. A
nyaldb allandésagénak ellenérzésére a rezg6huzalos nyaldb-
érzékel6t javasoljak [16].

6. abra. Belsd és kihozott nyaldbos médszer hattérspektrumai

3.3. PIXE mikroszonda-berendezések
Az elektronmikroszkdpia olyan hatékony energiadiszperziv
rontgen-mikroanalitikai rendszert fejlesztett ki, amelyben egy fino-
man fokuszalt elektronnyalab a mintadban karakterisztikus ront-
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gensugarakat gerjeszt, és ezeket egy Si(Li)-detektor detektalja [17].
Az elektronnyalab helyzetének kdvetésével a minta felliletén feltér-
képezhet6 az elemek koncentracideloszlasa. Egyszer(i optikai esz-
kozOk segitségével azonban az atlatszatlan, valamint az elektron-
bombéazas hatasara nem vilagité anyagl mintdk esetén a helyzet-
meghatérozas nem lehetséges. Ezért erre a célra az elektronbombé-
z&s hatéséra keletkez6 szekunderelektronok detektaldsa alapjan
létrehozhatd szekunderelektron-képet hasznaljak. J. A. Cookson
és munkatarsai kimutattak [187], hogy egy fellletrdl felvett szekun-
derelektron-kép ekvivalens annak optikai képével. Az elektron és
a réntgensugarzas intenzitasanak és spektralis eloszlasanak egyide-
ja analiziséb6l, elektronikus egyseégek segitségével, kétdimenzids
szekunderelektron- és elemeloszlasi képek alkothatok. A modszer
lehet6ségeinek szempontjabdl dsszehasonlitva az elektrongerjesz-
tést a protongerjesztéssel, a mérleg az utodbbi javara dél. Egyrészt
a karakterisztikus rontgenvonalak egy olyan folytonos, az elektron
lassulasanal keletkez6 fékezési sugarzasi hattéren ulnek, amely a
PIXE-folyamatban létrejové hattérnél tébb nagysagrenddel na-
gyobb. Ennek kdvetkeztében az elemek kimutathatdsagi hatara (a
konnyebb elemekre néhany tized szazalék) rosszabb a protonger-
jesztéses esetnél elérhetd értékeknél. Masrészt, mivel a karakterisz-
tikus rontgensugarzas kibocsatasara vonatkozd kélcsénhatasi tér-
fogat (mélységi és atméré menti dimenzid) mas, nagyobb, mint a
szekunderelektron emisszi6é, a rontgenkép optikai minésége sok-
kal gyengébb, mint az elektronképé. Transzmisszios elektronmik-
roszkdpokban az eredeti képmindség vékony, atlatszé mintakra
fenntarthatd.

A részecskenyalabot elektronoptikai mddszerrel élesen levagd
aramsir(ség-eloszlasu, mikrokeresztmetszetii foltta lehet fokuszal-
ni. Egy forrasbol kibocsatott és a kdlcsénhatési energidra gyorsi-
tott egyedi részecskék trajektoriait magneses kondenzorlencsével
olyanna lehet alakitani, hogy az egy tengely menti hosszelemen kis
keresztezési sugari nyaldbba formalddjon. Ez a keresztez&dés
targyként szolgalhat egy rovid fokusztavolsagu, nagy targytavolsa-
gl objektivlencse szdméra. Az ilyen esetekben bekdvetkezd erds
kicsinyités szolgéltatja a kivant méret(i nyalabfoltot. Gondoskodni
kell az optikai rendszer megfelel§ méretezésérdl és gondos elkészi-
tésér6l, az aberracios hatasok lehetd legkisebbre csokkentése érde-
kében. Két egymasra meréleges iranyban alkalmazott, periodikus,
tranzverzalis eltérités lehetdvé teszi a nyalab sepretését az objektiv-
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lencse képsikjaban elhelyezett minta egy kivalasztott feluleti tarto-
manyan.

Az elektronmikroszondanal alkalmazott 10—20 keV energiaju
elektronok konnyd méagneses eltérithet6sége lehetévé teszi, hogy az
elektronnyalabot egyszer(i révid magneses lencsével formaljuk,
amely pontosan megmunkalhato, forgasszimmetrikus vas po6lusda-
rabokbdl készithetd ésjé minségli fokuszalast tesz lehetévé. Ezek-
ben a lencsékben az elektronok sebessége és a magneses tér intenzi-
tasa egymassal kozel parhuzamos, igy csak a kis transzverzalis
sebességkomponens eredményez gyenge fokuszal6 hatast. Az elekt-
ronmikroszonda vazlatos rajza lathatd a 7. abra bal oldalan, egy
ilyen berendezéssel kapott rontgenspektrummal egyiitt [18].

Az elektronmikroszondéas analizatoroknal tapasztalhaté magas
detektalasi kiisz6b a protonmikroszonda esetében, ahol a proto-
nokkal tortén6 gerjesztés miatt a folytonos hattér lényegesen Ki-
sebb, nagysagrendekkel csokkenthetd. A protonmikroszondanal
egy elektrosztatikus gyorsit6 szolgal részecskeforrasként, egy mag-
neses eltérité egység a monokromator, a gyenge fokuszalasu opti-
kai rendszer helyett pedig egy olyan optikai csatornat alkalmaz-
nak, amely képes az elektronokhoz képest nagy (400-szoros) méag-
neses merevségli protonnyalabot 6sszegy(jteni és kicsinyiteni. Eh-
hez a hagyomanyos mégneses lencséket szupravezet6 tekercsekkel
kell helyettesiteni [19]. Mas utat valaszthatunk erés fokuszalasu
elemek beépitésével. Az elektrosztatikus és mégneses kvadrupol-
lencsékbdl felépitett erds tranzverzalis ter(i rendszerek megfeleld-
nek bizonyultak az ionmikroszondas berendezések szamara [20]. A
7. dbra jobb oldalén egy ilyen tipikus dsszeallitas vazlata lathato.
Mint ahogy azt az ekvivalens fényoptikai elemek jeloléseivel vazol-
tuk, egyetlen kvadrupollencse az x és a ra mer6leges y irdnyban
fokuszalo, illetve defokuszalé tulajdonsagokkal rendelkezik. Ah-
hoz, hogy mindkét iranyban fokuszalé hatast érjink el,
kondenzorként kvadrupoldublettet kell alkalmazni. A kis aberraci-
0s tulajdonsagokkal rendelkezd optimélis objektivlencse-6sszealli-
tas a specialisan tervezett kvadrupol-kvadruplett rendszer [21, 22].
Mas konfiguracidknak és m(ikédd rendszereknek a leirdsa a
[23—26] munkakban, mig a tertletre vonatkoz6 dsszefoglalasok a
[27—29] kdzleményekben talalhatdk. Sepretd tekercsparok megfe-
lel6 periodikus taplalasaval [30] vagy a lencse kvadrupolterére
szuperponalt periodikusan gerjesztett dipolterek [31] segitségével a
nyalab kétdimenzios transzverzélis sepretése elvégezhetd.

84



7. dbra. Az elektron- és protonmikroszonda optikai rendszerének vézlata és az
elektron- és protongerjesztéssel kapott réntgenspektrumok

A protonmikroszonda technika jellemz6 sajatossagai a kdvetke-

z6kben foglalhatdk Gssze:

— A Kkicsinyitési faktorok — XJX és YO'Y — altalaban ki-
I6nbdznek egymastol, a meglévd berendezéseknél értékiik
5—60 kozott van. A gyakorlatilag elérhetd legkisebb nyalab-
méret fiigg a nyaldbkeresztezésnél elhelyezett targyrés altal
kivagott targy méretétdl és az objektivlencse-rendszer kroma-
tikus- és harmadrend( szférikus aberraciéitél. Tovabbi nya-
l&btorzulast okozhatnak a kvadrupolgeometria pontatlansa-
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gai és az objektiv-lencsét alkotd szinglettek nem egytengely(
elhelyezése. A minimélis foltméret a kilénb6z8 berendezé-
seknél 1és 50 |im kozo6tt van.

— A nyaldbudvar megsziintetése egy megfelel6 konstrukcidju, a
lehet6 legkisebb szorasi aranyl targykollimatorral érhetd el.
A nyaladbra vonatkozdan a kollimator transzmissziés hatas-
foka 10 4. A nyaldb intenzitdsa a mintan 10“ 0 A.

— A modszerrel a mintaban lévé 10“ 17 g/pm2 koncentracioju
elem detektalasa is elérhetd.

— A protonmikroszonda alkalmazhaté a kiils6 és a bels6 nyala-
bos véltozatban egyarant.

— A 7. é4bra spektrumainak @sszehasonlitasabol, amelyek
ugyanazon minta [18] elektron- és protonbombézassal torté-
no gerjesztésével lettek felvéve, l1athat6 az alacsony detektala-
si kiisz6b(i protonmikroszonda el6nye.



4. Kalibracio és kiértékelés

A PIXE-modszer 6 célja a vizsgélt minta elemi 6sszetevdi relativ
vagy abszolut koncentracidinak meghatarozasa. Ehhez a meghata-
rozéshoz el6szor kalibréalni kell a mérérendszert. A PIXE-mér6-
rendszer kalibraciojan azon érzékenységi faktorok meghatarozasat
értjik, amelyek segitségével a rendszam fiiggvényében abszolit
koncentricidadatok rendelhet6k a rontgencstcsokban levé impul-
zusszamokhoz. llyen eljarasok leirasaval szamos cikk foglalkozik
[32—35]. A killénb6z6 szerzbk altal valasztott modszerek két cso-
portba oszthatok. Az els6 esetben tiszta elemekbdl vagy vegylile-
tekbdl késziilt standard mintakon végzett mérésekbél kisérleti Gton
hatarozzak meg az érzékenységi faktorokat. Ekkor ezek a faktorok
az adott analitikai elrendezésre, az adott detektélasi kortilmények
kozott érvényesek. A masodik esetben az érzékenységi faktorokat
elméleti vagy félempirikus formuldk alapjan szdmolt hataskereszt-
metszet-adatokbdl, az abszorpciénak, a bombazérészecskék féke-
z6désének és mas (masodlagos) hatadsoknak a figyelembevételével
szamoljak. Ebben az esetben az energiafligg6 detektalasi hatasfo-
kot, valamint a detektor térsz6gét fliggetlen mérésekb6l meg kell
hatarozni.

A kovetendd kalibracids eljarast és a rontgenhozamokbdl torté-
né koncentraciomeghatarozas formalizmusat a minta vastagsaga
h&rom effektuson keresztill hatdrozza meg. Véges vastagsadgi min-
tara:

— A minta mélységi koordinataja mentén a bombazdrészecs-
kék folyamatosan lelassulnak. igy kulonb6z6 mélységek-
ben a rontgensugarak az éppen aktudlis részecskeenergia-
nak megfelel6 méas-més hatéskeresztmetszettel fognak ke-
letkezni.
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— Az emittélt rontgensugarzas kibocsatasi és detektalasi pontja

koz06tti abszorpcids hossz a mélységi koordinataval valtozik.

— A masodlagos gerjesztési hatasok kovetkeztében azoknak az

elemeknek a rontgensugéarzasaban, amelyeknek az abszorpci-
0s éle éppen alatta van a mintaban jelen levé dominéans elem
emisszios energidjanak, tobbletintenzitas jelentkezik (enhan-
cement). A masodlagos gerjesztés jaruléka ndévekvé minta-
vastagsaggal ndvekszik.

A fent emlitett Osszes hatds matrixfiigg6, azaz a kvantitativ
kiértékeléshez a minta métrixaban jelen levd f6 elemek koncentra-
cidit ismerni kell. Mivel csokkend mintavastagsaggal a fenti hata-
sok eltlinnek, célszer( a differencialisan vékony mintak esetét kii-
16n vizsgalni [36].

4.1. Vékony mintak

Vékony, egyenletes, homogén minta esetében, amikor a bomba-
zoprotonok energiavesztesége €s a rontgensugarzas mintabeli ab-
szorpcidja elhanyagolhatd, az egyes K-rontgencsicsok hozama a
kdvetkezd formuldval szamolhato:

Y(Z)= N<TH{E() b7 -M,N=K{Z)Ma\, @

ahol Na az Avogadro-szam, az(EQ) az ionizéacios hataskereszt-
metszet EO protonenergiandl [37—42], coz az Ugynevezett fluor-
eszcenciahozam [43], bz az elagazasi arany [44, 45], ez a detekta-
las hatasfoka [46, 47], amely magaban foglalja az ez* detektorra
vonatkozd abszolut detektorhatdsfokot, az Q/4n térszdget és az
abszorpcios faktorokat is [34], Z és Az az Ma fellleti s(rlség(i
elem rendszama, illetve atomsulya, N pedig a bombazorészek sza-
ma. A kalibracié a vékony minta K(Z) érzékenységi faktoranak
meghataroz4sat jelenti a rendszam fuggvényében.

Hasonlo, de bonyolultabb kifejezések irjak le az L-rontgensuga-
rak hozamat is, tekintettel arra, hogy az L-rontgensugarak nem
egy, hanem harom alhéj ionizacidja kovetkeztében keletkezhetnek,
és az ionizacio soran létrejott elektronhiany sugarzas kibocsatasa
nélkil is athelyezédhet egy maésik L-alhéjra (Coster—Kronig-
atmenetek) [189]. A K sugarzasra vonatkoz6 az (EQa>zbz szorzat
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helyett az egyes vonalak rontgenkeltési hataskeresztmetszete jele-
nik meg, amely az egyes alhéjak ionizacios hataskeresztmetszetei-
bél, a fluoreszcenciahozamokbol, a Croster—Kronig-viszonyok-
bol és a szélességekbdl szamolhato.

A K- és az L-vonalakra vékony minta esetén vonatkoz6 érzé-
kenységi faktorok kisérleti meghatarozasa egy ismert fellleti s(ird-
ségl, vakuumparologtatassal késziilt standard mintasoron végzett
mérések segitségével érhetd el. Az elméleti meghatarozashoz szik-
séges alapvet6 paraméterek a mar emlitett publikaciokban megta-
lalhatok. Ezek szisztematikus hib&kat tartalmazhatnak a szamita-
sok soran alkalmazott kézelité modellek miatt. Az elméleti és a
kisérleti adatok 6sszehasonlitasa [34, 35], és a megfelel§ adatok
ko6zott talalt egyezés szerint az elemi koncentraciok meghatarozasa
atlagosan 3—5% pontossaggal végezhetd el, ez a szam a spektrum-
kiértékelés hibajat is tartalmazza.

4.2. Vastag mintak

Vastag, homogén mintanal, amelyben a bombazdprotonok telje-
sen lefékezddnek, valamint az emittalt rontgensugarak abszorpciot
szenvednek, egy K-réntgenvonal hozama a kdvetkezé maédon irha-
to le:

0
Y@)- N.ooybyly - Qz{ag)Z(E) dE. 2

Eo

ahol a Cz a Z rendszami elem koncentracidja, S(E) a kozeg
fékezOképessége és a

C0So ]

sinlo  S(E) dE 2

Eo

Tz(E) =cxp-

adja a rontgensugarzas elnyel6dését a mintaban. A kilénb6z8
rontgenenergidkhoz tartoz6 abszorpcios egyltthatokat a [3, 48] és
[49] kézlemények tartalmazzék. Azokra a mintdkra, amelyek egy-
nél tobb f6 alkotdelemet tartalmaznak, az ered6 pz/p és S(E) a
megfelel6 adatok linearis kombinacidjaval szamithat6 [190].
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Vastag minta kalibraciojanal kézenfekvé a vékony mintara vo-
natkozd K(Z) érzékenységi faktorok alkalmazésa, olyan 1(Z) vas-
tagminta-korrekcioval, amely a (2)-es egyenlet atrendezésével
nyert, kovetkez6 formula alapjan szamolhaté [4, 50, 51]:

0
Y=NCzK{Z)1{Z) = NCzK(2) 3)

Ez a modszer megkoveteli a minta f6 Osszetevlinek (és a minta
vastagsaganak) ismeretét. A legaltalanosabban hasznalt eljarasok:
— minden egyes elemre a tiszta elembGl készitett vastag stan-
dard minta analizise, Cz = 1 értékkel;
— a vizsgalandé mintéhoz bels6 standardok adagolasa;
— sokelemes standard mintak alkalmazésa.
Végil a (2) és (2") formulak jol alkalmazhatok az alapvetd parame-
terek elméleti mddszereire alapozott vastagminta-kalibraciéra. Az
els6 esethen a Cz koncentracio a

_ Y(2) 132)
7 Y, (D) 12) )

alakban irhatd, ahol az s index jelzi a standardot. A bels6 standard
modszernél a matrixhatas jol szamolhato, nincs sziikség a bomba-
zbrészecskék abszolut szaméanak ismeretére, de a mintdhoz adagolt
standardként alkalmazott anyag homogén elkeverése fontos kove-
telmény. A sokelemes standardok alkalmazésa a témegkalibracio-
nal viszonylag gyors és egyszer(i, ha a koncentraciomeghatarozas-
hoz a 10—15%-o0s hiba elfogadhatd. Nagyobb pontossag elérése-
hez mind a standardnak, mind a mintdnak az 0sszetételét ismerni
kell, hogy a matrixok kiilénb6z6&ségébdl ered6é hatasokat korrigal-
ni lehessen.

Egyszer( a koncentracidmeghatarozas, ha a standard és a minta
matrixa azonos; ekkor ugyanis semmilyen korrekcidra sincs szik-
Ség.

Ha a métrixnak a Z<12 komponenseit ismerjuk, valamint a
detektor energiafiiggd hatasfokat és a térszgét fliggetlen mérések-
b6l meghataroztuk, az érzékenységi faktorok szdmithatok: tehat
nincs szlikség standardok mérésére. Ebben az esetben azonban az
érzékenységi faktorok a felhasznalt elméleti modellek és atomfizi-
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kai mennyiségek hibait szisztematikus hibaként tartalmazzak. Az
ilyen uton kapott koncentricidadatok megbizhatdsdga &ltaldban
nem rosszabb, vagy legalabbis nem lényegesen rosszabb, mint a
kalibracios modszerekkel adodoaké. Ennek a mdodszernek az az
elénye, hogy a mérési koriilmények valtozasa esetén nem kell Ujabb
kalibraciét végezni.

A fent felsorolt médszerek azokban az esetekben alkalmazhat6k
kdzvetleniil, amikor a mintat alkotd f6 elemek koncentracidja
ismert, és a cél azoknak a nyomelemeknek a meghatarozasa, ame-
lyek elhanyagolhat6 szerepetjatszanak a minta matrixaban tértén6
protonfékez6désben, a réntgensugarak abszorpcidjaban és a ma-
sodlagos gerjesztési effektusokban. A f6 alkotéelemek analizisénél
(pl. dtvozetek vagy keverékek mérésénél), ahol a fenti effektusokat
az analizalandd ismeretlen koncentracidban jelen levé f6 kompo-
nensek okozzak, iteracios eljarasra van szikség, amely a koncent-
racio egy megfeleld kezd6értékével indul.

A vastag mintak analizisénél egyes esetekben fontos matrixha-
tast jelent a mar kordbban emlitett mésodlagos gerjesztés, amely
miatt a mért rontgenhozamokbdl szamolt koncentracidkra a valo-
dinal nagyobb értékek adédhatnak. Vannak kiillénb6z6 numerikus
és analitikus eljarasok, amelyek a megfelel6 korrekcidval tobbé-
kevésbé egzakt koncentracidadatokat eredményeznek [5, 52—56].
Tovébbi kutatdsok folynak egy egységes métrixkorrekcios modell
kifejlesztésére.

A gyakorlatban szdmos esetben nem teljesil a mintara vonatko-
z6 homogenitasi és egyenletességi feltétel, ezért a fenti egyszersi-
tett kezelési mddszert korrigalni kell. Az egyenetlenség és inhomo-
genitas figyelembevételére az irodalomban szamos korrekcios elja-
rast kozoltek. A minta fellileti egyenetlenségei altalaban nagyob-
bak, mint a protonok behatolasi mélysége. Ezek hatasat specialis
modellekkel becsilni lehet, a felllet flirészfogfiiggvénnyel [57] vagy
hullamszerkezettel [55] valé kozelitése révén. Adott esetre végzett
szdmolasok lagy rontgensugéarzasra vonatkozéan 10% korili érté-
kd korrekcids fliggvényeket eredményeztek. Az inhomogenitasok
egy specialis fajtajat figyelték meg a metallurgiaban kétkomponen-
s otvdzeteknél, ahol a kisebb komponens klaszterizacioja kiilon-
b6z6 méretli szemcsék megjelenését eredményezte. Az adatok ha-
eltéré értékeket adhat. A (2) és (2') egyenletek egy altalanositott
véltozata, amely a mintat az adott méret(i szemcséket véletlenszer(i
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eloszlassal tartalmazo, parhuzamos rétegekb6l allé lemezként irja
le, alkalmas arra, hogy megfelel6 koncentracioértékeket adjon. A
formalizmus két kiulonbdz6 bombdazdenergianal felvett spektrum
Osszehasonlitasaval [58] mddszert ad az effektiv szemcseméret meg-
hatarozasara is. A fémfellleteken rendszerint fellép6 oxidréteg
miatt fontos vizsgalni az olyan eseteket, amelyeknél a homogén
mintan vékony fellleti réteg helyezkedik el. Oxidalt és nem oxidalt
fémmintaban keletkezett rontgensugarzés szamolt aranya talalha-
t6 meg az [59] munkaban, kiilénb6z6 fémekre, kiilénb6z6 oxidré-
teg-vastagsagokra. E munka szerint PIXE-vel az oxidréteg vastag-
saga akkor mérhet6, ha az oxidra egy bizonyos sztéhiometria
feltételezhetd.

Adott anyag szennyezGelemeinek mélységi eloszlasa az anyagtu-
domany egyik igen fontos kérdése. A PIXE-analitika ezen a tertile-
ten is érdekes alkalmazésokat nyerhet. Egyrészt a PIXE-analizis
soran a protonok behatolasi mélységének megfelel6 mélységi inter-
vallum hasznos informéciot tartalmazhat a mintaban végbemené
korrozids, diffzios folyamatok szempontjabol. Masrészt, bizo-
nyos technolégiai folyamatokban a fémeket — tulajdonsagaik
javitasa érdekében — vékony réteggel vonjak be; ezeknek a réte-
geknek a szerkezete is ellendrizhet§ a PIXE-modszerrel. Egy, a
mélységi koordinata szerint valtozd koncentracioprofild szennye-
zBréteg jelenléte esetén a (2) egyenletben a Cz koncentraciot a
Cz(x) fuggvénnyel kell helyettesiteni. A teljes detektalt rontgenho-
zam, a (2) egyenletet az x valtozora atirva, a kdvetkez6:

R CcOos 0,

Y(Z) =kN j;) Cz (x)o[EOE(X)] exp (—px/cos 09dx, (5)

ahol K egy konstans, R a proton behatoldsi mélysége, E(x) x
mélységben a proton energidja, o[EOQ, E(x)] a hataskeresztmetszet
helyi kdzépértéke. A [60, 61] tanulméanyokban kozzétett dekonvo-
IUcids algoritmus egy olyan technikat nyujt, amelyben a proton
behatolasi mélysége mentén (kb. 20 pm) valtoz6 Cz(x) koncent-
racioprofilt olyan kisérletsorozatb6l hatarozzuk meg, amelyben a
bombéazdproton energiajat egy megfelel6en valasztott energiainter-
vallumban szisztematikusan valtoztatjuk. A PIXE-maodszerrel tor-
téné mélységi eloszlas meghatarozasa lehet6ségének kritikai anali-
zise a [61] munkaban taldlhat6, amelynek szerz6i arra a kovetkezte-
tésre jutottak, hogy a kiértékeléshez megfeleléen megvalasztott
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algoritmussal a mddszer elég altalanos és megbizhaté. Ennek elle-
nére a mélységi terlileten a PIXE-modszer nem igazan versenykeé-
pes [188].

4.3. Spektrumanalizis

Az analitikai informéacidt az egyes elemeknek a mintaban valo
jelenlétérél és koncentracidjarol egy folytonos energiafiiggé hatté-
ren Ul§ karakterisztikus réntgencsicsok Osszetett spektruma tar-
talmazza [l&sd az 5 a) és 5 b) &brat]. A kvalitativ analizis a
rendszdmnak az egyes cslicsokhoz, vagy csucscsoportokhoz torté-
né hozzérendelésével végezhetd el, mig a kvantitativ koncentracio-
adatok a spektrumbol az Y(Z) értékek alapjan a (1)—(5) egyenle-
tek segitségével kaphatok meg. Az dsszetett PIXE-spektrum de-
konvoldcioja a legkisebb négyzetek modszerére alapozott szamito-
gépprogram segitségével torténhet, az illeszté6 modellben jelen 1évé
valamennyi paraméter optimalizalasaval. A gyakorlatban a PIXE-
analizis céljaira szamos program készult [35,62—=67]. A [68] munka
attekinti gondosan tesztelt PIXE-spektrumfeldolgoz6 programok
gy(jteményét.

A spektrumfeldolgoz6 program altal végrehajtott tipikus mive-
letek a kovetkezdk:

— a spektrum energiakalibréacioja a spektrumban jelen lev6 két
vagy tobb legerdsebb ismert energiaju referenciacsucs energia-
ja alapjan;

— azon kalibréaciés paraméterek meghatarozasa, amelyeket tet-
sz6leges energidju csucs szélességének szamitasahoz haszné-
lunk, a referenciacsticsok mért szélessegébdl;

— a hattérparaméterek szamolésa, amelyeket a spektrum de-
konvoldciojanal a véalasztott hattérfiiggvényhez hasznalunk,
és egy egyszer(i spektrumhoz vagy az adott spektrumhoz valo
illesztéssel hatarozunk meg;

— korrekcié a csucsok leirasara hasznalt Gauss-alaktol vald
eltérés figyelembevételére;

— korrekcié a spektrumban megjelend megszokési és pile-up
csucsokra;

— a fentiek ismeretében a koncentraciomeghatarozashoz sziik-
séges cslcs alatti terliletek kiszamitasa;

— az egyes elemekhez tartozo rdntgenenergidkat, a relativ inten-
zitdsok szdmitasahoz sziikséges mennyiségeket, valamint a

93



matrixhatasokra torténd korrekcidhoz szlikséges adatokat
tartalmazd konyvtari file behivasa;
— a koncentraciok kiszamitésa.

4.4, A PIXE analitikai teljesitéképessége

Egy mddszer analitikai teljesit6képességének értékelését és mas
miiszeres analitikai modszerrel torténd 6sszehasonlitasat szdmos
paraméter alapjan végezhetjik el. Ezek segitenek egyben egy adott
analitikai feladat megoldasara legmegfelel6bb miszeres eljaras ki-
vélasztasaban is. Ebb6l a szempontbdl a legfontosabb kvantitativ
tényez6k a kovetkezok:

— az érzékenység, amelyet altaldban beltésszam my~1pg InC_1

egységben adnak meg;

— akimutathatdsagi hatar, pg/g egységben, adott tdltésmennyi-
ségnél az a minimalis koncentricid, amelynél a hattér folotti
csucs terlilete egyenld a cscs félértékszélessegének megfeleld
héttérszakasz teriilete standard deviacidjaval;

— pontossag, amely a valddi és a szamolt koncentracidértékek
kozotti eltéréssel fejezhetd ki;

— megbizhat6sag, amely azonos mintan végzett szamos mérés
koncentracidadatainak szordsaval mérhetd.

Tovabbi fontos tulajdonsdg még a gyorsasag, a szelektivitas, az
alkalmazhatdsagi tartomany, a médszer altal megkovetelt minta
formdja, a roncsolasmentesség stb. Ezek a sajatossagok, még azo-
nos technikéan beldl is, elemrél elemre valtoznak és a minta tulaj-
donséagaitdl is figgenek. igy, valamely valasztott technika josaga-
rél altalanos kijelentés csak egy alapos, szisztematikus vizsgalat
alapjan tehet6.

Ezeket a kérdéseket részletesen tanulmanyozzak, és az elért ered-
ményeket kritikailag értékelik a [2,3] tanulmanyok szerz6i. Gondo-
san elkészitett standard mintdkon szamos szerz6 végzett a PIXE-re
vonatkozé pontossdgvizsgélatokat [68—70]. Néh&nyan ismeretlen
Osszetétell mintdkon veégeztek parhuzamos méréseket PIXE-vel és
mas mlszeres analitikai modszerekkel [71]. Tobbek kozott, az
érzékenység és a kimutathatdsagi hatar szempontjaboél dsszehason-
litottdk a PIXE-t a fotongerjesztéses rontgenemisszids analitikai
technikaval (rontgenfluoreszcencia-analizis) [72—74]. Azonos min-
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takészleten végzett sorozatméréssel vizsgaltak az elérhet6 pontos-
ségot [75].

A levegOszennyez6 aeroszol részecskékbdl all6, sokelemes vé-
kony mintan végzett ellen6rz6 mérések egy fontos, specidlis esetet
jelentenek. Egyrészt az (1) egyenlet szigoru érvényesiilése, azaz a
matrixeffektusok hidnya, a madszer alapvet6 jellemzd&ir6l itt tisz-
tdbb képet ad. Masrészt, mivel ez a PIXE-modszer igen fontos
alkalmazasi teruletét jelenti, ezért a mddszer gondos jellemzése
ezen a terlleten gyakorlati fontossagi. A [75] és [77] munkéakbél
vett reprezentativ adatok lathatok a 8. abran, ahol a kimutathato-
sagi hatarra vonatkozd adatok felleti sirliség (ng/cm32), abszo-
lut tdémeg (ng) és (ng/m3 egységekben vannak feltiintetve, k-
I6nb6z6 hatlapokra a rendszam fiiggvényében. Az dbra a) és a b)
része abszorbens nélkil (W/O) volt mérve [75], mig a c) [77] rész
WI/O és W gorbéje egy 37,2 pm vastag aluminiumabszorbens hata-
sat demonstralja. Az abszorbens alkalmazéasa a magasabb rend-
szamtartomanyban javitja a kimutathatosagi hatart. A Z=23 ko-
ril minimummal rendelkezd W/O-g6rbe alakja szépen visszatikro-
zi azt a kvalitativ képet, amelyet a 2. dbra kimutathat6sagi hatarra
vonatkozd gorbéi kdrvonalaztak. A 8. dbra a) részében a fellileti
s(irliség adatokbol és a mért minta vastagsagbol 1—2 pg/g legala-
csonyabb detektalhatd koncentracié adodik, amely egyezik az [1,2]
kdézleményekben szamolt adatokkal. A 8. &bra c) részére a kimutat-
hatdsagi hatar és a statisztikus hiba a mért spektrumbél volt sza-
molva [35]. Néhany nyomelem esetében a relativ hibakat er6sen
befolyasolja az elemek alacsony koncentracioja; ezek a hibak becs-
Iést adhatnak a pontossagra és a megbizhatdsagra.

Ahogy a [34] munkaban olvashatd, azok a vékonyminta-kalibra-
ci6s konstansok, amelyeket gondos kisérleti és kiértékeld eljarassal
kaptak, elérik a 2—3%-0s becsult pontossagot a 22<Z<30 rend-
szamtartomanyban, és az 5%-ot a 11<Z<21 tartomanyban, mig
az analitikai pontossagot és megbizhatésagot egy adott vékony
mintara a mintakészitési technika és a kilénb6zd elemdsszetevék
koncentrécidja egyuttesen befolyasolja.

A detektalasi hatar, mint az a definicidbol is kdvetkezik, fligg a
minta bombézésa soran a nyalabban begydjtott téltés mennyiségé-
tél, és a minta anyagatdl (vastagsagatol). Ezt a fuggést jol példaz-
zak a 8. dbra a) és b) részen lathat6 kimutathatdsagi hatar gorbék,
amelyek kulénbdz6 mintadkon, de azonos toltésmennyiség beérke-
Z6s€ig végzett mérések eredményei.
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Bizonyos elemparok atfedé K-, L-, M-vonalai zavarjak a PIXE
jO szelektivitasat. Példaul a kén K-réntgenvonalanak és az 6lom
M-réntgenvonaldnak atfedése okoz ilyen gondot. A K-, L- és
M-vonalak intenzitasaranyanak pontos ismerete és ezek beépitése

Elem
8. abra. Légkdri részecskéken mért spektrumbdl meghatarozott detektalasi kiiszo-
bok és relativ hibak. A W/0 ésw gorbék az aluminium abszorbens alkalmazasanak
a detektaléasi kiiszobre gyakorolt hatdsat mutatjak
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a spektrumfeldolgozd eljarasba lehetévé teszi, hogy a detektor
energiaablakéaba es6 elemekre a szelektivitas megfeleld legyen [78].

A vastag minta PIXE-analizisében az altalanos jellemz6k meg-
hatarozasat tartalmazé fontos dsszefoglalé mii a [69] kozlemény. A
kilénboz6 ritka elemekre vonatkozd kalibracids gorbét 3—5%
pontossaggal linedrisnak talaltdk azokra a koncentracidkra, ame-
lyek 0,3 stlyszéazaléknal kisebbek, egészen a 0,5—5 ppm detektalasi
hatarig. A kérdéses elem altal okozott matrixkorrekciéo nem ad
szignifikans jarulékot, ha annak koncentracitja a detektalasi kii-
szob és 2% kozott van. Szignifikans hatds altalaban az 5%-ot
meghaladd koncentracidk esetén varhato.

A PIXE-modszer alapvet&en roncsolasmentes. Az analizis soran
a minta annak a héterhelésnek van kitéve, amely a mintaban
fellépd nyaldbenergia-veszteséggel ekvivalens. A legtdbb esetben a
szokasosan alkalmazott 1—10 nA bombdazdintenzitds okozta ter-
helés szamottevd valtozast a minta dsszetételében és allagaban nem
eredményez. A kils6 nyaldbos valtozatban az analizdland6 targy
rendszerint az eredeti forméajaban helyezhet6 a besugarzasi helyzet-
be, vagy az analizis céljatdl fliggéen a mintat preparalni kell, hogy
az az analizishez megfelel6 minéségl és formaja legyen. A belsd
nyalabos véltozatban tovabbi kdvetelmény, hogy a minta az inten-
zivebb melegedésnek és a vakuum kovetkeztében fellép6 hatasok-
nak ellenalljon. A differencialisan vékony mintak fizikai egyszerd-
sége miatt tanacsos az analizaland6 anyagbdl ilyen mintakat készi-
teni.

A PIXE széles kor( interdiszciplinéris terilleteken torténd alkal-
mazésa miatt a mintaformak és mintaelkészitési technikék igen sok
véltozatat fejlesztették ki. A rontgenemisszids analitikai célokra
kifejlesztett mintapreparalasi modszerek kritikai 6sszefoglalasat
tartalmazza a [79] tanulmany.

A kimutathatosagi hatarnal kisebb mennyiségben jelen 1évé ele-
mek koncentracioja a minta preparalasa soran alkalmazott el6kon-
centralasi eljardsokkal [80] esetenként annyira novelhet6, hogy
végll ezek az elemek is mérhetévé valnak.
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5. Alkalmazasok

A toltott részecskével indukalt réntgenemisszios modszer vi-
szonylag rovid torténete soran gyorsan fejl6dd, hasznos mdszeres
analitikai eljarassa valt, amelyet a tudomény és a gyakorlat kilon-
b6z8 teriiletein makro- és mikroelemanalitikara széles kdrben al-
kalmaznak.

A fejlesztések iranyait és az alkalmazasi teriiletek bévilését jol
dokumentalja a témardl rendezett nemzetkdzi konferencidk anya-
ga [81—84]. Mésrészt, a PIXE-mddszerrel végzett analizisek ered-
ményei, az alkalmazaési teriilet hovatartozasa szerint nagyon sokfé-
le folydiratban jelennek meg. A jelen helyzet teljes igényd attekinté-
se e munka keretein belll lehetetlen. A hatalmas informécids
anyagbol énkényesen ragadunk ki néhany példat, hogy az alkalma-
zasok legfontosabb terileteit illusztraljuk.

5.1. Légkori aeroszolok, kérnyezeti mintak

A levegd novekvé szennyezettsége, amely az er6sen iparosodott
teruletek szennyezddéskibocsatdsanak rovésara irhato, a kdrnye-
zetkutatas teriiletén dolgozo kutatok figyelmét annak fontossagara
hivta fel, hogy a légkori aeroszolok Osszetételét, méret szerinti
eloszlasat rendszeresen vizsgaljak. Az 6kologiai és mérgez6 hata-
sok féleg a kiilénb6z6 elemi dsszetevdk koncentréacidival kapcsola-
tosak, mig a szennyez6részek légkdrben maradasanak ideje és a
forrashelytdl a kitlepedés helyéig mért atlagos transzport tavolsa-
ga az aeroszolok méret szerinti eloszlasatol fugg.

Az aeroszolok természeti és antropogén forrasokbdl eredhetnek.
A természeti eredet(i komponens féleg a talajer6zi6 és a tengerviz
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leveg6be keriilésének kdvetkezménye. Ahhoz, hogy ett6l az emberi
tevékenység kovetkeztében levegbbe keriil6 komponenst el tudjuk
valasztani, alapvetd fontossagl az aeroszolok természetes 1égkori
szintjének ismerete. Ezenkivil ilyen vizsgalatok alapvet6 fontossa-
guak a légkor fizikai és kémiai folyamatainak fundamentalis kuta-
tasaban. Mindezzel 6sszefiiggésben vilagszerte végzik a légkori
aeroszolok sokelemes analizisét olyan mintakon, amelyek vagy az
Osszes eléforduld méretli részecskét tartalmazzak, vagy amelyeken
a részecskék méretfrakciokra szeparalva vannak. A mintak elemi
Osszetételének dsszehasonlitasa olyan elemaranyokkal, amelyek a
foldkéregre vagy a tengervizre jellemzbek, az aeroszolok elemi
komponenseinek eredet szerinti szétvalasztasat teszik lehetévé.

Ugyanezek a mérések hasznalhatok az atmoszféraban végbeme-
nd fizikai folyamatok vizsgéalatara is. A légtdmegek hossz( tavd
transzportja és azok hatasa a tavoli terliletek aeroszoljara, a szeny-
nyez6dések aranyainak valtozésa a transzport soran (ageing), a
Iégtdmegek nyomjelzése valamely jellemz6 nyomelemmel s a mete-
oroldgiai hatasok jelentik a legfontosabb kérdéseket, amelyeket
vizsgalhatunk.

Az egészségvédelemmel kapcsolatos aeroszolkutatasok féleg a
munkahelyi kérnyezet aeroszolszennyezettségére és annak az alkal-
mazott gyartasi technoldgiaval vald dsszefliggésére vonatkoznak.
Fontos kutatasi teriiletet jelent az aeroszolok Iégutakban torténd
lerakddasanak vizsgalata is.

Az aeroszolkutatashoz, ahol sokelemes, alacsony kimutathatd-
ségi hatarral jellemzett miiszeres analitikai eljirasra van szlikség, a
PIXE-médszer igen alkalmas. Egyedi részecskék darabonkénti
elemanalizise is lehetséges a protonmikroszonda-berendezés segit-
ségével. A PIXE-mddszerrel vizsgalt téméakat az 1 tdblazat szem-
lélteti, a tétmak és a hivatkozasok felsorolasaval.

A PIXE-mddszerrel végzendd aeroszolanalizis teljes egészében
fizikai folyamaton alapuldé mintavétellel parosul. Pontosan mért
térfogatl leveg6t szivattylznak &t olyan szlr&berendezéseken
[114], amelyek egy vékony aeroszol réteget eredményeznek, vagy az
aeroszol részecskék méret szerinti szeparécidja nélkil, vagy ré-
szecskeméret szerint szeparalva. Az integralis és a méret szerint
frakcionalt mintavétel kombinalhat6 a részecskék id6feloldassal
torténd gydjtésével is. Az integralis mintavételhez nagy tisztasagu,
finom pérusatmérdji szlir6ket (f6leg Nuclepore) tesznek a sz(r6-
tartoba. A méret szerinti frakcionalas a kilonbdz6 komponensek
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1 tablazat. PIXE-md&dszer az aeroszolkutatasban

Az alkalmazas f6 terlletei

Természetes komponensek

Hivatkozasok

— talaj és tengerviz eredetli 0sszetevék 85, 86
— aeroszolok hattérteriileteken 65, 88
— porviharesetek 86, 89
— vulkanikus kitorések 86, 90, 91
Antropogén komponensek
— az antropogén és természetes komponensek szétvalasztasa
a dlsulasi tényez6k segitségével 7
— globélis és regionalis levegémindséget ellenérzé progra-
mok 92, 93, 94
— szennyez&forrasok, szennyezett levegd 89
— forrasazonositas 95
— biomasszaégetés 85, 89
— porszemcsék és a gépkocsiforgalom 96, 97
— széall6 hamu és a h6er6mivek részecskeemisszidja 98
— varosi aeroszolok
— egyedi részecskék analizise 28, 99
— id6fiiggd és szekvencialis mérések aeroszolokon 89, 100, 101
Az aeroszolok transzportja
— légtdmegek nagy tavolsagokra térténé transzportja 102, 103, 104
— az antropogén szennyezés dregedése és atrendezdédése a
transzport soran 105
— a terileti jellemz6k mint nyomjelz6k nagy tavolsagu
transzportnal, helyi és tavolsagi hatdsok 77, 106, 107,
108, 183
— regionalis koncentraciok és meteoroldgia 89, 109
Orvosi problémak
— munkahelyi kérnyezet aeroszol részecskéi, foglalkozasi
biztonsag és egészségvédelem 110, 111
— (zemi aeroszolok, banyaszati kdrnyezet 112
— a szennyez@dés légz6rendszerbeni lerakddasa és visszatar-
tasa 113

inercialis szeparaciojaval érhetd el. Az inercidlis spektrométerek-
ben [115] a lerakddo részecskék méretének folytonos véaltozasa a
longitudinalis koordinata mentén egy sziirdcsikon érhetd el. Az
inercialis kaszkad impaktorokban [113, 116] a leveg6 néhany oszta-
lyozé fokozaton halad sorban keresztiil, minden egymast kévetd
fokozaton nagyobb sebességgel. Minden fokozat atlatszo a leveg6-
vel araml6 azon részecskék szamara, amelyek atmér6je kisebb a
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fokozat aerodinamikai paraméterei altal meghatarozott kritikus
értéknél. Azok a részecskék, amelyek nem tesznek eleget ennek a
feltételnek, belelitkdznek a fokozathoz tartozé Utkdzési feliletbe,
amely a PIXE-analizis sordn a minta hatlapjaként szolgal. Ilymo-
don a részecskék meéretintervallumokba szepardlédnak, minden
méretfokozathoz egy kiilén minta tartozik. Az id§ szerinti felbon-
tdssal mikodd szlirés egy un. streamerrel torténik, amelyben a
leveg6 egy bevezet6 csatornan ataramolva a részecskéket a sz(ir6-
korong egy feliletelemére rakja le. A korongnak a levegd aramlasi
iranyaval parhuzamos tengely koérdili lassu, folytonos vagy lépésen-
kénti forgasaval az aeroszol-6sszetétel id6beli valtozasa ugy jelenik
meg, mint a lerakodott réteg 0sszetételének a lerakodott folt sz6g-
koordinatajaban jelentkezd valtozasa.

A mddszer hazai alkalmazasaival a légkori aeroszolok vizsgéala-
taban elért eredményeinket — amelyekrdl korabban e sorozat egy
kotetében mér szdmot adtunk [182] — illusztrativ példaként is
tekinthetjiik. Az Al, Si, P, S, Cl, K, Ca, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni,
Cu, Zn, As, Se, Br és Pb elemekre egy éves méréssorozatban kapott
koncentracié-, korrelacios egyitthatd, dusitasi tényez6 adatok és
kaszk&dimpaktoros méreteloszlasi gorbék korét azéta tovabbi
rendszeres vizsgalatokban bévitettiik ki. Kisérletet tettiink arra,
hogy olyan elemparokat talaljunk, amelyek koncentracidaranya-
nak eloszlasgorbéi a regionalis hattér aeroszol jellemzésére hasznal-
hatok [77, 179, 183]. llyen elemaranyként a Cu*/V*, Ni*/\V*,
Mn*/\V/*, Zn/V*, As/V*, SelVV*, Pb/V*, illetve a V*/Se, Mn*/Se,
Zn/Se, As/Se adatokat vizsglltuk (a * az aeroszolkoncentracio
nem talajeredetll 0sszetevéjét jelzi). Ezekben a vizsgalatokban ki-
mutattuk, hogy a megfelelé adatok a hazai széntuizelést h6eré6mi-
vek porkibocsatasanak jellemz6 vonasait mutatjak, és valdszin(si-
tik, hogy az arktikus atmoszféra aeroszol szennyezésének Kelet-
Eurdpaban feltételezett forrdsa nem hazank teriiletére esik. Az
eredmények szemléltetésére a vanadiumra vonatkoztatott koncent-
racidaranyok eloszlasat tuntetjik fel a 9. abran, s 6sszehasonlitjuk
adatainkat a szén, illetve olaj tlizel6anyagbazisra épult USA-beli
tertletek [178] atlagos koncentracidviszonyaival (tomor, illetve
Ures négyszog).
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10 1
Koncentraciéarany
9. dbra. Vanadiumra vonatkoztatott koncentraciéaranyok eloszlasa és 6sszehason-

litdsa szén és olaj tiizel6anyag-bazisra épiilt amerikai teriletek atlagos koncentracié-
viszonyaival (tomor, illetve lres négyszog)

5.2. Orvosbiolédgiai alkalmazésok

Az emberi vért, szdveteket, testnedveket és hajat alkotd elemek
koncentracidinak megvaltozasa szamos fiziologiai és patoldgiai
folyamattal kapcsolatos, igy azok tanulmanyozésa napjaink fontos
kutatasi terliletét képezi. Ezen kutatasi teriiletek eredményei alap-
jan varhato, hogy a kozeljovében az emberi szervezetben jelen levé
nyomelemek meghatarozasa és ellen6rzése fontos szerepet fog jat-
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szani az emberi betegségek feltarasanak és kezelésének mindenna-
pos gyakorlataban.

Az él6 anyagot alkoto elemeket altalaban a f6 alkotdk, a létfon-
tossagu nyomelemek és a mérgez6 elemek csoportjaba soroljak. A
f6 alkotdk csoportjaba tartoznak a H, C, N, O, Na, Mg, P, S, ClI,
K, Ca, miga F, Si, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, Se, Mo, Sn, |
Iétfontossagu nyomelemnek tekintendd. Néhany szerzd mas nyom-
elemek fontossagat is hangsulyozza. A létfontossagd nyomelemek
a fehérjék és az enzimrendszerek kulcsszerepl6i. Az él6lények, igy
az ember normalis életm(ikddéséhez sziikséges kiillénb6z6 nyom-
elemekre nagyon sz(ik koncentracid intervallumok adottak: nyom-
elemhiany és -tébblet egyarant szdmos rendellenességhez vezethet.
Emiatt valt a nyomelem-analitika az orvostudomany fontos kuta-
tasi és diagnosztikai eszkozéve. Néhany mas elem, mint példaul a
Be, Hg, Pb, U és a transzuran elemek mar igen alacsony koncént;a-
cidban is mérgezGek.

A H, C, N, O, Na féelemektdl és a mérgezd Be-tdl eltekintve az
¢él6 anyag Osszes tobbi alkotéeleme a sziikséges kimutathatosagi
hatarral analizalhaté a PIXE-modszer segitségével. A mikroszonda
tovabbi lehet6séget jelent a lokalis hatasok mikroskalan torténd
megfigyelésére, egészen az egyes sejt méretéig.

Tekintettel a vizsgaland6 orvosbioldgiai problémak sokféleségé-
re, a PIXE-analizis soran specialis mintdk sokasaga fordulhat eld.
Harom fontos csoporttal foglalkozunk, a vér- a szovet- és hajmin-
tak csoportjaval.

Diagnosztikai felhasznalhatésag szempontjab6l a vér nyom-
elem-analizise a kilonb6z6 egyedekt6l vett vérmintakat alkoto
elemek koncentracidinak er6s valtozasa révén kézponti fontos-
sagu. Ugyanazon személy teljes vérén, vérszéruman és plazma-
jan végzett Osszehasonlit6 mérések specifikusabba teszik a
diagnozist, és lehet6séget adnak a vér Osszetételében végbement
valtozast okozo kilonbdz6 folyamatok mechanizmusanak tisz-
tdzaséra.

Klénos fontossaga van az emberi és allati szovetekben az alko-
toelemek koncentracidi meghatarozasanak, néhany elem kilénbo-
z8 szervekben rosszindulatl betegségek és mas rendellenességek
esetén torténd felhalmozddésanak jol ismert hatdsa miatt. Pl. a
majfunkcid-elvéaltozasok esetében abnormalis koncentraciok jelen-
nek meg a majszévetmintdban, cukorbetegeknél a lépben és a
majban talalhato eltérés a normalistdl [186].
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A hajanalizis egyedilallé diagnosztikai értéki eszkdznek tekint-
hetd az orvostudoményban, ha a kiils6 hatasoktol pl. mosas, kiilsé
szennyez6dések megfeleld eljarassal meg lehet szabadulni. Napja-
ink analitikai modszereivel egy hajmintdban a f6 alkot6elemeken
kivul tébb mint hisz nyomelem azonosithat6 a 0,1-t6i 100 ppm-ig
terjedd koncentracidtartomanyban. A hajmintan hosszmenti elem-
eloszlasokra vonatkozd finom feloldasi mérések végezhetdk, a
hajmintat a PIXE-méréseknél tipikusan hasznalt kis atmérgji pro-
tonnyalabon keresztiil kis hosszmenti 1épésekben elmozgatva. Ez-
zel tovabbi informécio nyerhet6 az elvaltozas torténetére. Az elemi
Osszetétel hosszmenti valtozasa osszefiigg a vizsgélt elem multbeli
anyagcsere-valtozasaval. llymodon a vizsgalt személyre hatd kor-
nyezeti hatasok, a nehézfémmeérgezések, a taplalkozéasban bekovet-
kezd és fiziologiai valtozasok kénnyen kovethetbk az id6 fuggveé-
nyében.

A vizsgalt teriilletek és valogatott kdzlemények listajat adja a 2.
tablazat.

Az orvosbiologiai mintak sokfélesége miatt szamos fizikai és
kemiai modszert dolgoztak ki az eredeti mintak homogenizalasara,
poritasara és egyes elemek bekoncentralasara. Egetési eljarasokat
alkalmaznak annak érdekében, hogy a f6 alkotdelemekt6l megsza-
baduljanak. A mintael6készités soran rendkivili gondot kell fordi-
tani arra, hogy elkeriilhet§ legyen a minta szennyezGdése és az
elemveszteség. A mintakészitési technikakkal részletesen foglalko-
zik a [79] tanulmany.

A PIXE-mddszer szertedgaz6 orvosbioldgiai alkalmazasai kozil
sajat vizsgalataink egyikét mutatjuk be példaként, amelyben ko-
baltbesugarzasi terapianak alavetett rakos betegek vérében feltéte-
lezett, a csontvel6 sugérterhelését esetleg kovet6 elemi
koncentrciovaltozasokat igyekeztlink kimutatni. Mig azokban az
esetekben, amikor olyan betegek vérét vizsgaltuk, akiknek a csont-
velejét csak korlatozott terlileten sugaroztadk be, a nyomelemek
koncentraciéjdban nem sikerilt szignifikans véltozast megfigyel-
nink [135], addig Gjabb méréseinkben sikerilt kimutatni, hogy
Kiterjedt teruleteket terhel6 besugarzasi mezdk alkalmazésanak
hataséara a vérplazma normalisan igen alacsony vaskoncentracidja
kifejezett emelkedést mutatott az idd, azaz a teljes dozis, illetve a
tényleges bioldgiai hatés (reu) fiiggvényében [184]. A 10. 4brén a
PIXE-vel meghatarozott plazmabeli vaskoncentricié van feltiin-
tetve az orvosi laboratériumi vizsgalatokbdl nyert hemoglobin-,
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2. tdblazat. PIXE-moédszer az orvosbioldgiai kutatdsokban

Az alkalmazas f6 teriletei

Kornyezeti tényez6k
— taplalkozas; az étrend altal okozott tébblet és hiany, a
rosszultaplaltsag
— kérnyezeti rakkeltd tényezdk, a szelén szerepe a rak okoz-
ta halalozasi aranyban
— mérgezés
— az aeroszolok hatdsa a légz8rendszerre

Az elemek tdbblete vagy hianya kéros allapotokban
— nyomelemek idegbetegségben
— tertleti eloszlasok az emberi agyban
— érelmeszesedés, elemek az artériakban
— valtozéasok és lokalizalt hatdsok majszdvetelhalasban és
cirrozisban
— cukorbetegség és nyomelemvaltozas
— a fert6z6 betegségek és a nyomelemek
— veseelégtelenség, valtozdsok hemodializis soran
— az elemi korrelaciok diagnosztikai felhasznélasa

Réakdiagnosztika és terapia
— nyomelemek rékos szdvetekben
— elemeloszlés rosszindulatt szovetekben és vordsvértestekben
— véltozasok a koncentraciékban radio- és kemoteréapias
kezelések hatasara
— diagnosztika és terapia
— a vér rosszindulati megbetegedései

NG6gyo6gyaszat és sziilészet
— elemkoncentrécidk a terhesség soran
— taplalkozasi és mérgezd hatasok a fejlédé magzatra, kora-
szillés és kis sziiletési suly
— anya—magzat kdlcsonhatasok a méhlepényen keresztiil
— cukorbetegek terhessége
— elemek a colostrumban és az anyatejben
— nyomelemek a hajban a terhesség alatt

Fogészat
— a fogzomanc és -cement szerkezete

Hajanalizis
— az események kovetése hossziranyd letapogatassal
— nyomelemvandorlas vizsgalata lateralis letapogatassal
— rakkal kapcsolatos nyomelemek a hajban
— a hajanalizis megbizhatésaga

Hivatkozasok

118, 119

120

113, 121, 122

123
124
125, 126

124, 127, 128

129

130

131, 132, 133

134
135, 184

16, 136
133
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119

119
129
119, 139
119

140, 141, 142

143, 191
144, 145
146

143, 147
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10. dbra. A plazma PIXE-vel meghatarozott vaskoncentraciéja, az orvosi laboratd-
riumi vizsgalatokbol nyert hemoglobin, hematokrit és atlagos korpuszkuléris he-

leltetett ndvekedés, majd az azt kdvetd regenerdlodas szembet(ind.
Nyilakkal az egészséges esetekre vonatkozo tipikus adatokat jeldl-
tik, a fligg6leges szaggatott egyenes a besugarzasi terapiai perio-
dus végét jelzi.
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3. tblazat. PIXE-m6dszer més tudoméanyéagakban

Az alkalmazas f6 teriiletei

Anyagtudoményok, anyagvizsgalat

— fellileti rétegek sziliciumalapon

— fellleti oxidrétegek

— mélységi profil PIXE-meghatarozésa

— idegen atom elhelyezkedése a kristalyracsban, PIXE- és
channeling mérésekbdl

— sputtering hozam mérések

— plazmakisiilésekbdl lerakodé szennyezék magflzids be-
rendezésekben

— (ivegszigetel6k analizise

— kendolajak analizise

Kornyezetkutatas
— nyomelemek vizmintakban
— lebegd szemcsék folyékban, tavakban és tengerekben
— héer6mdivek emisszidja a fak évgydrilinek tanulményoza-
sa alapjan
— nyomelemek a szénben

Régészeti kutatasok

— torténelmi dokumentumok tanulményozésa PIXE-
modszerrel (papir és tinta)

— cserépedények és obszidianszerszdmok eredetének vizsga-
lata

— (vegek szinezéi

— érmék elemanalizise

— ékszerhamisitas elemkoncentracié alapjan térténé kimu-
tatdsa

— PIXE-modszerrel analizalt mimiacsontok

Geoldgiai kutatasok
— asvanymintak f&- és nyomelemei
— a kbzetképzddés tanulmanyozasa elemanalizis segitségével
— a naprendszer vizsgalata a meteoritok és a kozmikus por
analizise alapjan
— nyomelemek holdkézetekben

Vegyes alkalmazasok
— torvényszéki tudomanyok

Hivatkozasok
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150,
153,
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172,
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177
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165
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173

175
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5.3. Tovabbi alkalmazasok

A PIXE alkalmazasainak tobbsége az aeroszolok és az orvosbio-
I6giai kutatasok teriiletére koncentralddik, de sok mas teriileten is
novekvd érdekl6dés mutatkozik a modszer irdant. Anélkil, hogy
szisztematikus leirdst adnank azokrdl a terlletekrél, ahol a PIXE
Uj lehet6ségekkel egésziti ki a konvencionalis modszereket, a 3.
tablazatban bemutatjuk a sikeres alkalmazasok egy sorozatat.

Magunk is végeztiink méréseket mez6gazdaségi (talaj, ndvényi
Ie\IiéI [180]), élelmiszer-ipari (tejpor, porpaprika [181]) és mas min-
takon.

Az analitikai folyamat szempontjabol a fenti alkalmazasi pél-
dakban a vastag céltargy hasznalata jellemz6, kivéve az aeroszol és
a viz esetét. Ez azt isjelenti, hogy a médszer rendszeres hasznélata-
nak bevezetésénél a vastag céltargy kalibracios faktorokat, ame-
lyek tartalmazzak a méatrixeffektusra és a masodlagos gerjesztések-
re vonatkozé korrekciokat, egy kalibracids méréssorozat keretében
meg kell hatérozni, vagy a korabb emlitett médon szamolni kell.
Sok esetben a PIXE olyan anyagon végezhet6 el, amely eredeti
forméban van; nincs szikség mintapreparalasra (anyagtudoma-
nyok, archeoldgia). A roncsolasmentesség lehetdve teszi értékes
archeologiai targyak analizisét is. Mikroszondaval specialis mik-
roszkopikus skélju szerkezeti effektusok is megfigyelheték.

108



6. Osszefoglalas

A toltott részecskével indukalt rontgenemissziés modszer napja-
inkra olyan szintre jutott, ahol az alapvet6 folyamatok tisztazot-
tak, a mliszerezettség megoldott, a kalibracids és spektrumkiérté-
kel6 modszerek rendelkezésre allnak. Gyorsitolaboratériumokban
vilagszerte szamos PIXE-csoport dolgozik.

Azokon az alkalmazasi terlileteken, ahol a modszer elény6s
tulajdonsagai a legjobban érvényesiilnek, a PIXE megtalélja helyét
napjaink mdszeres analitikai mddszereinek sordban, és szamos
tertleten Uj eredményekkel egésziti ki az elemi Osszetétel érzékeny,
multielemes meghatarozésara alapozott interdiszciplinaris kutata-
sokat.

Hazankban PIXE analitikai vizsgélatokat két csoport végez.
Sajat vizsgélatainkra a szdvegben tdbb helyen hivatkoztunk. A
budapesti mihely (KFKI1) specidlis teriileteken elvégzett kutatasai-
rol a [192— 194] kozlemények adnak szamot.
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Bevezetés

Az elmult évtizedekben megnovekedett érdeklddés szlikségessé
tette, hogy a légkori aeroszol mennyiségének teriileti eloszlasat,
id6beli valtozasat, elemi Osszetételét, méret szerinti eloszlasat és
mikroszkopikus képét szisztematikusan vizsgaljak.

Az aeroszol részecskék szamos, a légkor fizikajat és kémiajat
irdnyité alapvet6 folyamatban jatszanak fontos szerepet. Eze-
ket a fenti adatok megfigyelése révén ismerhetjik meg. Mas-
részt a regiondlis vagy globalis skalan megfigyelt leveg6szeny-
nyezettség a kornyezetvédelem szempontjabdl gyakorlati fon-
tossagu tényezévé valt, hosszl tavu intézkedéseket, néha azon-
nali cselekvést siirgetve.

A kulénboz6 analitikai jellemz&kkel bir6 modern mdiszeres
analitikai mddszerek megbizhaté mérési adatokat szolgaltatnak
az aeroszol kutatasdhoz. A legfontosabb, egymassal versenyzd
analitikai technikdk, mint példdul a mlszeres neutronaktiva-
ciés analizis (INAA), a rontgenfluoreszcencia-analizis (XRF),
atomabszorpcios spektrometria (AAS), induktiv csatolasu plaz-
maemisszids atomspektroszkdpia (ICP-AES), induktiv csatola-
su plazma témegspektroszkopia (ICP-MS) és a részecskeindu-
kalt rontgenemisszios analizis (PIXE) relativ el6nyeit és hatra-
nyait az [1] munkaban vizsgaltdk a légkdri nyomelemek méré-
sére vald alkalmassaguk szempontjabdl. A vizsgalatok korének
fontos kiterjesztését jelenti az elektronmikroszonda mikroanali-
zis (EPMA) [2] alkalmazasa.

Ebben a cikkben figyelmiinket a PIXE-modszer fenti teriile-
ten tortén6é alkalmazéasara Osszpontositjuk. Kiemeljik az Ujabb
keleti munkékat, de nem szoritkozunk csak PIXE-vel végzett
vizsgalatokra, mivel a legtdbb esetben az egyes vizsgalatok,
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tobbé-kevéshé, az alternativ mddszerek tobbségével elvégezhe-
ték. Ezért az aktualis téma a modszertani részletektdl fuggetle-
nul targyalhatd. A kutatdsi terlletek felsoroldsat azoknak a
kérdéseknek a rovid attekintése koveti, amelyek a PIXE aero-
szolmérésekhez sziikséges miszerezettségével és analitikai saja-
tossagaival kapcsolatosak.
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2. F& kutatdsi teruletek
a légkori aeroszolok analitikajaban

Napjaink légkorkutatasanak f6 gondja, hogy az emberi tevé-
kenység befolyasolja a 1égkori részecskék dsszetételét és mennyisé-
gét regionalis, hemiszférikus, s6t globalis méretekben is.

A légkorkutatas egyik alapvetd feladata a természetes eredet( és
az emberi tevékenységnek tulajdonithaté (antropogén) Iégszennye-
z6 komponensek aranyanak megallapitasa. Természetes héattér-
szintnek f6leg a talajeredet(i szarazfoldi és a tengerviz porlasztoda-
s&bol szarmazd tengeri aeroszolokat tekintik. Antropogén tevé-
kenység nélkiil a kiilonféle bioldgiai folyamatokbdl szarmazé ga-
zokbol is jelentés mennyiségli aeroszol részecske képzOdhet. Az
antropogén jarulékot a foldkéreg és a tengerviz természetes 0sszeté-
telehez viszonyitott dusulasként kezelik. A jarulékos komponens
elvalasztasa az EFCIm, EFsa dusulasi tényezdkkel végezhetd el
[3]. Masrészt a részecskék méreteloszlasaban megjelené finom és
durva méretfrakcio aranya egy terileten erésen 6sszefiigg az alko-
torészek eredetével [4]. Ezért a dusulasi tényezd meghatarozéasa
integralis és méret szerint elkilonitett aeroszol mintakra a kiloén-
b6z6 forrasokbol eredd jarulékok elvalasztasanak szelektiv eszko-
zét jelenti [5]. Egy adott teriileten mérhet6 aeroszol jellemzdit
nagymértékben befolyasolja a helyi népslir(iség és energiafogyasz-
tas. A hattér- és telepllési teriiletek tipikus aeroszol-Gsszetételét
részletesen taglaljak a [6] cikkben.

A talajeredetl hattér frakcid a vulkani tevékenység [7] és a széaraz
teruleteken végbemen6 porviharok [8] soran idében erdsen valto-
zik. Meg kell emliteni, hogy bizonyos esetekben a kéregeredet(i
frakcid ddsulhat olyan emberi tevékenység kdvetkeztében létrejové
forrasokbdl is, mint példaul a széntlizelés és felszini banyaszat,
amelyek a kéregre jellemzd Osszetételiiek [9]. A tengerb6l szarmazé
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bioldgiai eredet( részecskeanyag, €s az a rész, amit a tropusi esder-
dék noveényei bocsatanak ki, szamottevo jarulékot adnak a termé-
szetes aeroszolok teljes mennyiségéhez [10].

Az antropogén kibocsatas féleg szerves tiizeléanyagoknak az
energiaiparban és a jarmivekben torténd elégetésével fligg dssze.
Ipari gyartasi technoldgiak (kohészat, hulladékanyagok Gjrafeldol-
gozéasa) is fontos kibocsatd (emisszids) forrasok [11]. A gyartasi
technoldgidkat és az emisszidt csokkent6 eljarasokat optimalizalni
lehet a kornyezetvédelmi szempontoknak megfelel6en. A Iégkor
allapotarol alkotott megbizhat6é kép kialakitasdhoz alapvet6 fon-
tossaguak azok az emissziofelmérések, amelyek egy, a szarazfoldi
terliletet lefed6 haldrendszer teriiletelemeir6l adjak meg az éves
lokalis kibocsatasokat [12].

A helyi emisszi6, a légtomegek rovid tavu [13] és hosszu tava [14]
transzportja ki van téve az id6fliggé meteoroldgiai feltételeknek, és
olyan légkdri folyamatoknak, mint a részecskekoagulacid, Ulepe-
dés és kondenzaci6 vagy a gazok adszorpcidja. Ezek befolyésoljak
a receptorhelyen gy(jthetd aeroszol minta fizikai és kémiai tulaj-
donsagat. Az integralis és méret szerint elkiil6nitett mintak elem-
Osszetétele — amelyek napjaink mdszeres analitikai mddszereivel
mérhet6k — a regionalis jellemz6k [15] és forrasprofilok [16] meg-
hatarozasanak, tovabba a transzportfolyamatok részletes modelle-
zésének [14] lehetnek alapvet6 adatai. Kilén meg kell emliteni az
északi-sarki légszennyezés specidlis problémajat [17]. Napjainkban
az aeroszolnak a klima megvaltoztatasaban betdltott szerepe miatt
is ndvekvd érdekl6désre tesz szert [18] a légkori részecskeszennye-
z6k kiterjedt analitikai vizsgalata.

2.1. Természetes aeroszolkomponensek

Az a cél, hogy egy adott teriileten megfigyelt teljes Iégkori aero-
szoltomeg természetes komponenseit megbizhatéan szeparaljuk,
elérhetd a korszerl receptormodellek altal ajanlott statisztikus
kiértékel6 eljarassal. A fent emlitett dusulasi tényez6k csak tajéko-
z06d0 jelleggel hasznélhatok. Csupan két olyan 1égkori aeroszolt
létrehoz0 alapvetd természetes folyamat létezik — a Foldfelszin
kopasa és a tengerfelszinen végbemend buborékképzédés — ame-
lyek az EFonst, illetve EFsa dusulési tényezdk egységhez kozeli
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értékét eredményezik. Mint azt mar korabbi kutatasok felvetették
[3], néhany esetben rendellenesen nagy dusulasi tényez6k a termé-
szetes és nem az antropogén eredet forrasnak tulajdonithaték.
Fontos tovabbi paraméter a teljes aeroszolemisszidra gyakorolt
antropogén hatas becslésére a légkori interferenciafaktor: IF [19],
ezt elemenként a vilag 6sszes antropogén emisszidjanak az 0sszes
természetes emisszidhoz viszonyitott aranyszamakeént definialjak.
Avizsgalt elemekre altalanos korrelaciét talaltak a regiondlis EF és
IF értékek kozott kiilonbdz6 helyeken, amely az antropogén emisz-
szi6 és a légkori készlet kozotti kapcsolatot fejezi ki.

A természetes aeroszol komponensek terliletén végzett vizsgala-
tok részben a természetes forrasokbol eredd 1égkori emisszid teljes
leltaranak megszerkesztésére torekszenek. Ilyen alapvet6 fontossa-
gu informécio a légkori transzportfolyamatokra és a teljes 1égkori
cirkuldciéra vonatkozé modellek érvényességének bizonyitasa [20,
21]. Masrészt a kiilonboz6 természetes forrasok jellemzd sajatossa-
gainak ésjarulékainak mérése ravilagithat a fizikai és kémiai folya-
matok alapjat képezd mechanizmusokra.

Az elemanalizis szerepét a természetes aeroszolkibocsato forra-
sok altalanos tulajdonsagainak és hatasanak jellemzésében néhany
alapvet6 cikk alapjan kivanjuk bemutatni.

2.1.1. Talajeredetii komponensek

A kérgi dasulasi tényezd, amelyet az aeroszoldsszetevok kon-
centracidjanak atlagos felszini kGzetdsszetételére vonatkoz6 ada-
tokhoz [22] viszonyitva szamitanak, minden esetben lehet6vé teszi
a talajeredet(i jarulék megkilonboztetését. Hattérteriiletek aero-
szol-6sszetételének gondos tanulmanyozésa azt mutatta, hogy a
legfontosabb nem dusult vagy elhanyagolhatéan disult (EFoustk 1)
elemek, amelyeket ezért talajeredetiinek fogunk tekinteni, az Al, Si,
Se, Ti, Mn, Fe, Co, Zr, Nb (1. bra). A felszini elemekhez tartozé
dusulasi tényez6k nem mutatnak szisztematikus évszakfiiggést, és
értékik kulonbozé megfigyelési teriileteken majdnem ugyanaz.
Maés adatokkal val6 Osszehasonlitdés azt sugallja, hogy a foldi
aeroszol keletkezésének f6 mechanizmusa a k6zetmallas és a disz-
perzio.

A talajeredet(i elemek részecskeméret-eloszladsa 1pm méret fe-
lett maximumot mutat (diszperzid) a természetes emisszids folya-
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matbol valo keletkezésiiknek megfelel6en. Ezt a viselkedést mutat-
jak be a [24] és [25] munkak. A kétféle méreteloszlas megjelenése
(1—2 |im részecskeméret feletti és alatti, elkilonilé maximummal
rendelkezd diszperzids, illetve akkumulécids alak) egy tovabbi
antropogén forrasbdl szarmazé jarulékot jelez [8] (2. bra).

1 &bra. PIXE-mérésekbdl meghatarozott foldkérgi disulasi tényezék durva és
finom aeroszol méretfrakciokra. A DISP, ACC és BIM roviditések a méreteloszlasi
gorbék diszperzids, akkumulacios, illetve bimodalis jellegére utalnak ([26] nyoméan)
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2. abra. PIXE-mérésekbd8l meghatarozott aeroszol-méreteloszlasok kiilonbéz6 ele-
mekre:

a) kérgi és tengeri eredet(i csoport (diszperzids jelleg);

b) antropogén eredetl csoport (akkumulaciés jelleg);

c) természetes és antropogén eredet(i csoport (bimodalis jelleg) ([26] nyoméan)

2.1.2. Tengeri aeroszolok

A tengerviz dasuldsi tényez6i, amelyeket a hattértertlet tengeri
aeroszoljaban meglévé elemi 6sszetevdk koncentraciibdl szamol-
nak, azt mutatjak, hogy a tengeri s6bdl sz&rmazo elemek a Na, Mg,
Cl, K, Ca, Brés Sr. Ezek ardnyat nem befolyasoljak a buborékkép-
z6dési folyamatban feltételezhetéen megjelené frakcionalddasi fo-
lyamatok [26]; ez az allitds minden részecskeméretre igaz. A kis
részecskeméret frakcioban megfigyelt egynél kisebb dusulasi ténye-
26 a Cl-ra és a Br-ra a mintavétel soran bekdvetkezé veszteségekkel
magyardzhat6. A tengerviz-eredetli elemek méreteloszlasi gorbéi
diszperzids jellegliek, er6s levagassal a kis részecske modusnal.

A koncentracid- és méreteloszlasi mérések, az egyedi aeroszol
részecskék EPMA-madszerrel torténé megfigyelésével egyitt azt
jelzik, hogy szérazfoldi eredet aeroszol frakci6 — néha tengeri
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eredet( aeroszollal keveredve [2] — még dceani hattérterlleten is
jelentds jarulekot ad a tengeri eredet(i aeroszolhoz.

A szelénre megfigyelt magas EFSJ dusulési tényezd és a kén
méreteloszlasi gorbéjén a finom méretfrakcioban mutatkoz6 (t6bb-
letkén) akkumulacios cslcs az 6cean bioldgiai emisszidjanak ko-
vetkezménye. Ezeket a hatasokat magas bioldgiai aktivitasu egyen-
lit6i hattérteriletek felett talaltdk jelent6snek. Azt tapasztaltik,
hogy a kén és a szelén koncentracidjanak valtozasa a biologiai
produktivitassal kapcsolatos. A [9] munkéban arra vonatkozd
érveket mutatnak be, hogy a szelén és a kén koncentraci6janak
nyéri ndvekedése a norvég északi-sarkvidéken is tengeri eredet(i. A
bioldgiai eredetli tengeri aeroszolok létrejottében szerepet jatszo
bioldgiai, kémiai és fizikai folyamatok napjaink analitikai mérései
alapjan tovabb vizsgalhatok.

2.1.3. Novények altal kibocsatott bioldgiai aeroszolok

EPMA-eljarassal kombinalt PIXE-mérések [10] részletes kisérle-
ti igazolasat adtak annak a korabbi megfigyelésnek, amely szerint
a tropusi es6erddk légkori aeroszolok folyamatos kibocsatasaval
jarulnak hozza a teljes aeroszolkészlethez. Kilénds gonddal kell
eljarni itt a természetes, bioldgiai eredetd, kibocsatasnak az antro-
pogén eredetd, erd6tiizekben térténdé biomasszaégésben emittalt
aeroszoloktol valo elvalasztasanal. Erre a célra a nem Aasvanyi
eredetd, kis részecskeméret(i kaliumnak a ,,fekete szénhez” viszo-
nyitott ardnyat hasznaltak az égésbél szarmazo aeroszol részecskék
hosszl tavu transzportjanak nyomjelzéjeként. A kiillénb6zé biol6-
giai eredet(i részecskecsoportok elemprofilja a ndvény elemi 6ssze-
tételére hasonlit. Nagy koncentracioértéket talaltak a P, S, K, mas
esetben a Mg, S, Cl és Ca elemekre. A legvaltozatosabb folyama-
tok, mint példaul a mechanikus kopas, a mikroorganizmusok akti-
vitdsa, a viragportranszport, a névények Kkiparolgasa, a novényi
viasz kibocsatasa és a ndvényi anyagcsere felel6sek az aeroszol-
emissziGért. A kilonbdz8 mechanizmusok elvélaszthatok méret
szerint szeparalt mintak elemanalizise és az EPMA segitségével
meghatarozhat6 morfologiai sajatsagok alapjan. Erdemes megje-
gyezni, hogy a talajeredetii komponensek hozzéjarulasa viszonylag
gyenge (10—45%), mert a talajt a tropusi vegetacio jelentds mér-
tékben takarja.
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Megfigyelték tovabba [27] az évszak szerinti, a nappali és éjsza-
kai valtozasokat és a teriileti kiilonbségeket a dzsungel belsejében,
a magassag szerinti eloszlassal egyditt.

2.1.4. Vulkani emisszié

A vulkankitorések olyan tovabbi természetes forrast jelentenek,
amelyek igen nagy mennyiség(i nyomelemet juttatnak a légkorbe.
A teljes vulkani porfluxus a kontinentalis porfluxus kozel felét teszi
ki. A legintenzivebb vulkéani forrasokbdl szarmazo por elemi dssze-
tétele az andezitéhez hasonl6 [19]. A vulkankitérések hatnak az
aeroszoltdmeg nagy magassagokban val6 eloszlasara is. Szerepet
jatszanak a féleg szulfatot tartalmazo sztratoszférikus aeroszol
felépitésében is [18].

A vulkani emisszio folyamatos analitikai vizsgalatok targya,
mint azt a [7, 286—32] cikkek is illusztraljak.

2.1.5. Homokviharok

Atalajeredetii aeroszolkomponensek egyik fontos forrasa a siva-
tagos teruletek szélerézidja, amelynek jelentds az évi atlagos jarulé-
ka a teljes aeroszolkészlethez. Ennek a komponensnek a megjelené-
se a légtdmegek trajektoriai altal érintett teriileteken a homokvi-
hart kdvetd szokatlan, prompt meteoroldgiai hatadsokat eredmé-
nyezhet [21] (példaul a mediterran és kozép-eurdpai terileteken a
homoktomeg hirtelen lerakodésa sordn vords es6 esik [33]). Az
dsvany- és elemanalizis, a dusulési tényez6k értékelése jol hasznal-
hatd a legfontosabb forrasteriiletek, a Szahara és a kozép-azsiai
sivatagok hatasanak elkilonitéséhez [30, 31]. A helyijarulékokat a
[8] munkaban vizsgaltak. A szélfljta por a szaraz teriiletekrél nagy
tavolsagokra képes eljutni, a szaharai homok, f6leg nagy magassa-
gokban, eljut az Eszaki-sarkra, de az északi sarki aeroszol &
forrasanak az azsiai por latszik.

2.2. Antropogén aeroszolkomponensek

A kovetkezd pontokban 6sszehasonlitjuk az antropogén eredet(i
aeroszolemisszid tdmegét és jellemzd tulajdonsagait a természetes
forrasokbdl szarmazokéval, valamint attekintjiik a regionalis és a
globalis 1égkori kornyezetre gyakorolt hatasukat.
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2.2.1. Emissziofelmérés

A leveg6ben az aeroszol szennyez6dés elemi 0sszetev8inek kor-
nyezeti szintjeit azoknak az emisszi6s forrasoknak a helyzete és
profilja hatarozza meg, amelyek diszperzios és transzportfolyama-
tokkal a receptorteriilethez kapcsolédnak. A mért szennyez6kon-
centracidok viszonya a forrdsok emisszios adataihoz elméleti és
gyakorlati szempontbdl is alapvetd fontossdgl. Az antropogén
forrasok kornyezeti hatasanak értékeléséhez és a transzportfolya-
matok kvantitativ leirasahoz olyan Kiterjedt emissziofelmérésre
van szikség, amely a nyomelem-kibocséatés térbeli eloszIlasat és
elemi Osszetételét egy kontinentalis emisszios hald elemeihez ren-
delve jeleniti meg évrdl évre. Az emissziofelmérés megszerkesztése
két Iépésben torténik [34]:

— Kuldnbtz6 technoldgiai folyamatokra meg kell becsilni a
nyomelememisszié-faktorokat. Ezeket a faktorokat a forrés-
bol kibocsatott killonb6z6 szennyezéelemeknek a vizsgalt
technolégiai folyamatban tlizel6anyag-égetéssel el6allitott
energiaként vagy a kapott termék egységnyi mennyiségére
vonatkoztatott tomegeként definialjak [35]. A hasonlé iparte-
lepekre jellemz§ emisszidfaktorok nagyon valtozoak lehetnek
a tuzel6anyag vagy a nyersanyag nyomelem-dsszetétele, az
alkalmazott technoldgia szerkezete és paraméterei, valamint
az erdmd vagy gyar altal alkalmazott emisszidcsokkent6 be-
rendezés tipusa és hatasfoka szerint [36]. Ezért ezeket a kiilon-
bdz6 terlletekre vagy orszéagokra kuldn-kilon kell meghata-
rozni, a nyersanyag mingségére is kiterjedd statisztikus ada-
tok gondos analizisével.

— Statisztikai informaciot kell gydijteni a teljes érc-, k6zet- és
tlizel6anyag-felhasznalasrdl, és a vizsgalt terileten termelt
Osszes energia és ipari termék mennyiségérdl is.

Az emisszidfaktorok és egy teriilet teljes anyagfelhasznalasara
vonatkoz6 adatok egyiittes alkalmazasa becslést ad a kdrnyezet-
szennyezés terileti antropogén jarulékara. Kiterjedt vizsgalatot
folytattak Eurdpaban a térbeli eloszlasra és a nyomelem-kibocsé-
tasra vonatkozd emisszios felmérések dsszeallitasaban, 1,5°-0s ha-
I6racson [12] belil, kilonb6z6 évenkénti id6tartamokra dsszesitve
(lasd példaul még [37—39]). Egy ilyen eloszlast mutatunk be a 3.
abran, vanadium esetére [12].
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3. dbra. Vanadiumemisszi6 térbeli eloszlasa Eurépaban, t/év egységekben, 1979/80
évben. A réacshal6zat elemeinek felbontasa 1,5° ([12] nyoman)

2.2.2. A légszennyezés fiiggése a technoldgiai
paraméterektdl

A légkori emisszid legfontosabb antropogén forrasai a tiizel6-
anyagot égetd ipari és erémivi objektumok, bels6égésii motorok,
fémfeldolgozo gyarak, vas- és acélmiivek, dntodék, hulladékfeldol-
gozok és -égetbk, valamint a cementgyarak [40]. Meg kell még
emliteni a lakossagi szén-, olaj- és fatlizelést és az erdGégetést is
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mint aeroszolforrasokat [10]. A koncentraciok és a részecskeméret-
eloszlas mérése fontos eszkdz a technoldgiai paraméterek forrasin-
tenzitasra gyakorolt hatasanak ellen6rzésére. Ezeket a méréseket
néha kiegészitik a kivalasztott nyomelemek mikroszkopikus elosz-
tipusu alkalmazdsok bemutatisara néhadny munkét emlitink meg.

A széntuzelésli erémlvek kozelében végzett aeroszolmérések
fontossagat jelzi az a tény, hogy a szén 2—30%-nyi nem éghet6
asvanyi anyagot tartalmaz. Ezeknek csak egy részét tartja vissza az
emissziocsokkentd egység, a maradék viszont részecskék forméja-
ban a kiaraml6 g&zokkal a szabadba kerl [41]. A m(kodési feltéte-
lek kornyezetvédelmi szempontbol torténd optimalizalasanak
megoldasét segiti a szall6 hamunak a léghevit6ben, az emisszio-
csOkkentd egységben és a kéményben megtett Gtvonala mentén
végzett részletes nyomelem-analizise. Az égés, valamint a kivonasi
és atalakitasi folyamatok méretfiiggd karaktere miatt méret szerin-
ti szeparacidval tortén6 mintavételt és nyomelem-analizist kell
végezni. A [41, 42] munkakban részletezett analitikai vizsgalatok
ravilagitanak a tuzel6anyag poritasabol eredé nagyméret(i részecs-
ke modusra rakodott akkumulacios jellegli szubmikrométeres mo-
dus megjelenésére. Az illékony elemek (mint példaul a Hg) a kis
méretl részecske médusban erésen bedisulnak. Ennek a méret-
frakcionak a megjelenése a lang hémérsékletén bekdvetkez6 magas
hémérsékletli parolgds kovetkezménye, amit a kicsapddas hémer-
sékleténél kondenzéacid és koagulacio kdvet az ekonomizatorban és
Iéghevitdben. A kémény emisszi6ja e csoportra ndvekszik az elekt-
rosztatikus lecsapatok és a sz(rdk csokkend részecskemérettel
csokkend gydijtési hatasfokanak kovetkeztében. Mivel az NO-
emisszié mennyisége a langhémérséklet névekedésével né, a szub-
mikrométeres mddus emisszidja a tipikus 20%-o0s érték ala csok-
kenthet6 a langhémérséklet csokkentésével. Az emittalt részecskék

A Kkisméret( részecske modus az olajtiizelési egységek emisszio-
jaban is megjelenik. A [43]-ban az olajtizelés(i és széntiizelésd
erdmivek &ltal kibocsatott részecskék elemi 6sszetételét, méret-
eloszlasét és morfologidjat jellemzik.

A gépjarmiivek hatdsa a jarmivek 6lomtartalmu és 6lommentes
Uzemanyaganak, a dizelmotorok olajanak égése kovetkeztében
keletkezett kipufogdgaz és az Ut poranak keverékeként jelentkezik
[8,16]. A por Gsszetétele évszakfuggést mutat, mivel a téli hdnapok-
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ban az utakat s6zzak és szeges kerékgumikat hasznalnak [44]. A
hatasok Osszetettsége miatt a tipikus 6lomtartalm( kipufogogazra
jellemz6 Pb:Br:Cl=1,0:0,38:0,17 ardny a gépjarm(-eredet(i
aeroszolban csak kozeliti ezt az értéket. A finom és durva modus
forrasprofilja az els6 esetben a volatizacios effektusoknak, a maso-
dikban a foldkéregre jellemz6 elemeloszlasnak tulajdonithatéan
er@s valtozasoknak van kitéve. Az integralis részecskeadatok jobb
egyezést mutatnak.

Fémgyartasi technoldgiak nyomelem-emisszié szempontjabol
torténé attekintése olvashat6 a [35] és [36] kozleményekben. Egy
platina-katalizal6telep teriilletén gydjtott aeroszol elemdsszetételé-
nek PIXE-analizisét kdzolték a [45]-ben.

A cementmlivek altal emittalt aeroszolok a magas Ca-szint(i
talajeredetiliektdl elvalaszthatok. El6bbi esetben a részecskekeve-
rékrél készult elektronmikroszonda-felvételek és a relativ réntgen-
intenzitdsok a cementre mint keverékre jellemzd Ca, Si, Al és Fe
aranyoknak felelnek meg [8, 21, 46].

2.3. Regiondlis jellemz6k mint az aeroszoltranszport
nyomjelz6i

A légkori aeroszolokra vonatkozd regiondlis elemi jellemz&k
létezésének és nyomijelz6 képességének kérdését szamos szerzd vizs-
galta. Varhato, hogy az elemkoncentraciokban, a dusulasi ténye-
z6kben és a kivalasztott elempérok koncentricidaranyaiban hely-
rél helyre bekdvetkez6 valtozasok a terliletre jellemz6 ipari tevé-
kenyseg, szallitas és energiaellatas szerkezetét tiikrozik. igy a regio-
nalis elemi jellemz6ket, amiket néha ujjlenyomatoknak is nevez-
nek, az aeroszolok nyomelem-analizisével meg lehet hatarozni. A
megfelel§ paraméterkészlet kivalasztasaval, amely optimalis felté-
teleket jelent a receptorteriiletre szallitott aeroszolok forrasteriile-
tének meghatarozasara vonatkozdan, kvalitativ eszkdz nyerhet6 a
szennyez@ aeroszolok nagy tavolsagokra valé nyomonkovetésére.
Ezt az eljirast elsGsorban akkor alkalmazzak, ha a légtdmeg-
trajektoriakat nem lehet egzaktabb modon vizsgalni. Az elemaré-
nyok hasznalhat6sagat a légtdémegek hosszu tavu transzportjanak
nyomjelzésére erdsen befolyasolja a transzport sordn mutatott id6-
beli stabilitasuk.
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A vizsgélt forrésteriileten a f6 emissziés komponens természeté-
hez igazodva egyedi elemi nyomjelz6k valaszthatok. Példaul a
szelén [5, 47] és valo6szinlleg a bor [48] a széntiizelésii terlletek
hasznos nyomjelz6je. A vanddium és a mangén dusulasi tényez6i
erémivekbdl emittélt regionalis aeroszolokra hasznélhat6 jelz6k.
A vanadium f6 forrasa a faradtolaj égetése, mig a mangan tobbféle
forrasbol ered. Hasznalhatosaguk mégis kisebb transzporttavol-
sagra korlatozodik, mert az aluminium, amely a dasulasi tényez6
szdmolasakor kéregeredet(i referenciaelemként szerepel, a vanadiu-
métol és a mangéanétdl igen eltéré méreteloszlast mutat. Az Ulepe-
déstikben, a transzport soran jelentkezd kiilonbségek miatt, az
eltelt id6vel ndvekvd mértékben valtoznak a dusulasi tényezék. Az
id6 mulasaval fellépd ,,06regedés” tehat korlatozza ezeknek a para-
métereknek a nyomjelzd képességét [49].

A mangan és vanadium nem kéregeredet( részének (Mn*, illetve
V*) elemi koncentracidaranyat hasznos regionalis nyomjelz6nek
talaltdk, amely a szennyez§ aeroszolok lehetséges forrésainak
felkutatdsaban jol alkalmazhat6. Az Oregedés kérdését az illeté
elem méreteloszlasi gorbéje alapjan targyaljak. Az északi-sarki
szennyez6déssel kapcsolatos alkalmazasok arra a tényre hivjak fel
a figyelmet, hogy az északi félteke kiilonb6z6 terileteit kilénbdz6
Mn*/VV* aranyok jellemzik. A Mn*—\V* sikban a megfelel§ pon-
tok a foldrajzi elhelyezkedésnek megfelel6en vannak csoportositva
[49]. A Mn*/\V/* ardnynak, mint nyomjelzének, a korlatait részlete-
sen targyaljak a [50] kdzleményben. Szamos, szelénhez viszonyitott
koncentracidaranyt vizsgaltak, mint lehetséges nyomjelzét, a [15]
munkaban. A killénb6z6 teriletekrél sz&rmazo aeroszolok jellem-
zésére lehetséges eszkdzként hasznaltak fel a kiillonbdz4d terlileteken
talalt gyakorisageloszlasi gorbéket. A vanadiumhoz viszonyitott
koncentracidkat sikeresen alkalmaztdk az USA kilonbdz6
energiaforras-szerkezet(i terlileteir6l szarmazé aeroszolok jellemzé-
sére [51]. A vanddiumhoz és a szelénhez viszonyitott elemaranyok
néhany elem esetében nagysagrendi kildénbséget mutatnak annak
megfelelden, hogy szén- vagy olajtlizelésii teriiletr6l van sz4. Azo-
kat az adatokat, amelyek Magyarorszag energiaszerkezetét az
aeroszol nyomjelzék segitségével tikrozik, az [52] cikkben kozol-
ték. A nyomjelz6k hossz( idejl stabilitasat ellen6rizték ezen a
teriileten mas publikacioban [53] (4. dbra). Az elemi nyomijelzés
fogalma alkalmazasra taladl a kvantitativ transzportmodellezés-
ben is.
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Koncentracidarany Koncentraciéarany
4. dbra. Néhany, szelénre vonatkoztatott koncentraci6arany gyakorisageloszlasi

hisztogramja mint regionalis jellemz8, magyarorszagi hattéralloméasokon végzett
PIXE- és atomabszorpcioés spektroszképiai mérésekbdl

2.4. Az aeroszol diszperzidja és transzportja
a forrasoktodl a receptorteriletre

A szennyez0 aeroszolnak a levegé minGségére gyakorolt hatasa
érzékeny elemanalizis segitsegével szigortian kovethetd, azok kibo-
csatési helyétdl a tavoli receptorhelyig. Az elemi gsszetevék kon-
centraciojara és méreteloszlasara kapott adathalmaz az elméleti
kiértékelés anyaga; az analitikai adatokat bizonyos modellszamo-
lasok végeredményével dsszehasonlitva egyrészt jobb leirasat kap-
juk a légkori diszperzids és transzportfolyamatoknak, méasrészt a
megfigyelés helyén a levegGszennyez6dés tavoli terlileteken emittalt
jarulékénak meghatarozasat is el lehet végezni (forras-hozzarende-
és).

A légkorkutatasban a diszperzi6s és receptormodell két alapve-
téen kilonbdz6 csoportjat reprezentalja napjaink transzporttulaj-
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donsagokat tanulményoz6 és forrdsazonositast végz6 leirasi eljara-
sainak. A csoportok kozotti alapveté kilonbozdségek a kovetke-
z6k [17]:

— A forrasorientalt diszperziés modellek a pontforrasokra, a
kilonbdz6 geometridju vonalforrdsokra vagy az elszort
egyedi forrdsok haldzatéra bemené adatként emisszios ada-
tokat hasznalnak azokban az analitikus kifejezésekben, ame-
lyek az emittalt keverék terjedését a légkori viszonyok és a
forrastol vald tavolsag fliggvényeként irjak le. igy becsilni
lehet a leveg6 mindségét egy adott pontban, az emisszid
hatasat figyelembe véve.

— A receptormodellek a receptorteriileten megfigyelt adatokat
irnak be egy olyan formalizmusba, amelynek egy egyszer(
tdbmegmegmaradasi elv az alapja: az aeroszolban 1év6 elem-
koncentraciok a receptorhelyen az egyedi forrasok jarulékai-
nak dsszegei. Ha n kiilonbdz6 elem talalt koncentracidjat fel
akarjuk bontani p <n forrasterulet elemenkénti hozz4jarula-
saira, az n elemre és p forrésterlletre egy linearis egyenlet-
rendszert kell felirni, és meg kell azt oldani az egyes forrasok
hozzajarulasaira. A forrasprofilok, amiket az illet§ kibocsa-
to terllet elemi koncentracioi adnak, az egyenletrendszer
egyutthatoiként jelennek meg. A gyakorlatban a receptorte-
rilet koncentracidit és a forrasprofilokat jelentds statisztikus
szorassal mérik, igy az aktudlis szamolasoknak illeszt6 elja-
rast kell tartalmazniuk. Az utébbi években szamos bonyolult
modszert fejlesztettek ki a forrasprofilok és forrasazonositas
receptormodellel tortén6é szarmaztatasara. Ezzel kapcsolat-
ban a [17, 54—60] kdzleményekre utalunk, amelyek a modell
alapjainak és gyakorlati részleteinek leirasat adjak.

2.4.1. A légkéri diffazié rovid tava transzportja

Egy magas pontforrasbdl (kémény) emittalt részecskék koncent-
racioit a forras kornyezetében Iév6 pontokra a Gauss-féle flistcso-
vaformula alapjan lehet szdmolni. Ez horizontalisan és vertikalisan
Gauss-alakban szétteriilének irja le a flistcsovat, olyan horizontalis
és vertikalis transzverzalis diszperzios egyltthatokkal, amelyek a
pontforrastdl széliranyban mért hosszmenti tavolsaggal néveksze-
nek. A viszonyokat szemlélteti az 5 abra. A leirds a terjedési
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tavolsag fliggvényében valtozo effektiv forraserésséget hasznal,
amelyet a kimosasra és kihullasra vonatkozé idéhanyadok és
egyltthatok befolyasolnak. Mas meteoroldgiai paramétereket,
mint a nappali sugarzés, éjszakai allapot és fellleti szélsebesség, a
levegGstabilitasi kategdridkra vonatkozd korrekcidkkal veszik fi-
gyelembe. A kémény méretei, a kibocsatas sebessége és a gaz
hémérséklete jelentik az emisszids forras technoldgiai adatait [13].

kihullas + kimoso6das

5. dbra. Flstcséva Gauss-alakl terjedése és talajszinti részecskekoncentraciok a
szélsebesség fiiggvényében egy erémdivi kémény tipikus esetében

Ez a modell a kéményt6l mért tavolsag fliggvényében felszini ré-
szecskekoncentracié meghatarozasra alkalmazhat6 50—100 km
tdvolsagtartomanyban. Ha bevezetjik a szélsebesség és szélirany
relativ el6fordulési frekvenciajat, az évi atlagos fellleti szennyez6-
koncentraciokat és a szallé hamu kirakodasi sémajat lehet megha-
tarozni. A fiistcsdva menti eloszlas feltérképezése soran — akar a
fellileten, akar a levegében — kapott analitikai adatok felhasznal-
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hatok a kornyezetvédelmi hatdsoknak az tizemi technoldgiai felté-
telek fliggvényében torténé tanulmanyozasara. A flistcsdvarészecs-
kék elemi dsszetevdinek a tizelére vagy kéménygazra vonatkozta-
tott dusuldsi tényezGinek kutatidsaval bepillanthatunk a részecske-
anyag fizikai és kémiai jellemz6inek a kibocsatas és transzport
soran bekovetkez6 véltozasaiba [42]. A f6 folyamatok, amelyek
ezeket a valtozasokat iranyitjak: a részecskekoagulacio, a szedi-
mentacio és a kondenzacio, illetve a gazadszorpcid [5]. Az lilepedési
sebesség értéke, amely a Gauss-féle flistcsovamodellben a kihullasi
sajatossagokat jellemzi, a részecskékre meghatarozhatdé az adott
teruleten az elemi koncentracidk vertikalis eloszldsadnak mérésével.
A PIXE ilyen mérésekben torténé alkalmazasara egy példa a [61]
kdzlemény. Azokbdl a koncentraciokbdl, amelyeket két kilonbo-
z6, 11,5 és 34,5 m-es magassaghan meértek, meghataroztdk az
Ulepedési sebességeket és ezeket az egyszer( turbulenciamodell
altal josoltakkal azonosnak talaltak.

A Gauss-féle flstcsovamodell egy masik verzidjat fejlesztették ki
[62] az egyenes és ivelt utak vagy Osszetett feliiljard rendszerek altal
képviselt kiterjedt forrasokbdl szarmaz6 kérnyezeti hatasok leira-
sara. A modell altal szamolt és az el6rejelzés mindségének kisérleti
ellen6rzése sordn megfigyelt adatok jO egyezése batoritast ad a
modell tovabbi alkalmazésahoz a nagy forgalmd autdutak szeny-
nyez6 hatasaval kapcsolatos analitikai adatok értékelésében.

2.4.2. Trajektériamodell a nyomelemek hosszu tava
transzportjanak tanulmanyozasahoz

Az aeroszolok hosszu tavd transzportjat a Gauss-féle diszperzios
formalizmus egyszer( eszkdzével nem lehet kezelni. A szél iranya és
sebessége, amelyeket a rovid tavi modellben konstans értékek
reprezentalnak, itt egy légtdmeg trajektoriaja mentén szakaszosan
valtoz6 adatokkal cserélend6k ki; a trajektoria egymast idérend-
ben kovetd szakaszokbol all. Tényleges esetekben a szdmolasok-
ban 2,5—10 nap teljes transzportidd szerepel. A révid tvu esetben
hasznélt forraskifejezést helyettesiteni kell a trajektoria mentén
elhelyezked6 kulonalld emisszids racselemekbdl szarmazd jarulé-
kokkal. A racselem fo6lotti leveg6oszlopban [évé nyomelem-
koncentraciok megvaltozasat egy egyszerii tomegegyensuly-egyen-
let alapjan lehet szdmolni. Ez a koncentracio iddderivaltjat a racs-
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6. dbra. Légtomegek egyedi és éves atlagban szamolt trajektériai hazai aeroszolkon-
centraciok eredetének tisztazasara irdnyulé modellszamitasokhoz

pontban mért emisszidnak és a kimosddas vagy/és szaraz Ulepedés
soran bekdvetkez6 kihullasnak a kiilonbségeként adja meg, korri-
gélva azt a rcspontban keletkezd és ott ki is rakddd mennyiségre.
Tovabbi légkori paraméterek a leveg6oszlopnak az a magassaga,
ahol a keveredés végbemegy, valamint a kimosddasra és szaraz
Ulepedésre vonatkoz6 adatok. A receptorteriileten kialakulé kon-
centraciok a tdmegegyensuly-egyenletnek a szamolt trajektéria
mentén torténd integralasaval kaphatok meg. A kilénbozé fold-
rajzi teruletekr6l a mért koncentraciéhoz adddé jarulékokat el
lehet kiloniteni az észlelt adatoknak a légtémeg keletkezési helye
szerinti csoportositasaval, az aktualis szdmolt trajektoriak alakja-
nak figyelembevételével. Egy ilyen hazai vizsgalatot illusztral a
6. dbra, amely 3 egyedi trajektoriat és egy éves atlagban szamolt
trajektoriat mutat meg, néhany elem mért és szamitott koncentra-
cidjanak kiértékelésére. Az 1 tablazat a koncentraciok hazai dssze-
tev6inek szamitott aranyat adja meg.

141



1 tablazat. Mért és modellszamitassal becsiilt koncentraciok egyedi trajektoridk és éves atlagos trajektéria alapjan, a hazai
hattértertletek leveg6jében. A magyarorszagi emissziés hozzajarulas relativ silya szintén megbecsiilhet§ [67]

1988. 08. 22. 1988. 10. 21. 1988. 11. 14. 1988. atlag
Elem Koncentracio Magyar Koncentréacio Magyar Koncentrécié Magyar Koncentracio Magyar
ng/m3 hozza- ng/m3 hozza- ng/m3 hozzé- ng/m3 hozza-
szam.  mért 13 % gam. mert 1A % Gam. mert 1A % gam. mert Jar. %
Pb 7,3 25,4 43 62,1 73,7 26 17,6 6,6 29 28,0 24,8 32
Vv 15 1,0 52 3,6 58 61 45 6,2 23 35 2,8 79
Cr 1,2 99 9,6 9,6 16 74 1,0 8 6,9 7.1 34
Mn 0,9 43 74 78 28,0 16 6,3 3,7 8 57 12,8
Ni 13 14 56 9,8 7,0 13 55 34 10 55 2,8 36
Cu 2,0 1,2 95 42 7,9 77 31 1,0 47 49 34 90
Zn 43 13,8 28 32,0 52,3 7 7,2 16,6 12 26,1 29,9 13
As 0,4 37 3,0 9 U 1,8 9 18 2,6 24
Se 0,1 58 0,3 10 0,2 10 0,2 0,7

Co 0,2 63 12 45 16 0,9 15 8 08 17 38



Az aeroszol dsszetev6k kutatdsanak ez a modszere a levegd
torténete szerint szeparalt mintakban a [63, 64] cikkekben van
leirva, ahol a kiértékelést a tomegegyensuly-modell nélkil végezték
el. A modell altal jésolt adatok 6sszehasonlitasa a receptortertle-
ten mért koncentraciokkal jol alkalmazhatd a légkdri transzport
altal érintett terlileten folyd ipari tevékenységre vonatkozo statisz-
tikai informaciokbol szdrmazd emisszids adatok igazolasara. Més-
részt, az llepedési paraméterek és a keveredési réteg magassaganak
valos értékei kivalaszthatok a szdmolt és mért elemi koncentraciok
0sszehasonlitasabdl, a modelladatok fenti paraméterekt6l vald ér-
zékeny fuiggésének felhasznalasaval.

A hosszu tavl aeroszoltranszportra vonatkozd modelleket és
alkalmazésaikat részletesen targyaljak a [14, 65—67] kdzlemények-
ben.

2.4.3. Forrasprofilok aeroszolkoncentraciok
id6beli valtozasabol

A forrasprofilok szarmaztatasara egy alternativ kozelitést jelen-
tenek a nehézion-magfizika dE—E detektélasi rendszerénél rutin-
szer(ien haszndlt, két- és tobbdimenzids adatkezelésre kidolgozott
modszerek. A SPUR [68] mddszer a receptorteriileten folyamato-
san, jO id6feloldasu mintagydjtéssel kapott, nagyszamu koncentra-
cidértéket tartalmazd adathalmazzal dolgozik. Kivalasztott révid
eseményekre, amikor egy-egy egyedi forrds domindl, bizonyos jel-
lemz& elemi koncentracidaranyok az abszolut forraserésségtél fiig-
getlenek. Kovetkezésképpen egy kivalasztott elempérra vonatkozé
koncentracidaranyok és egy jellemz6 nyomelem koncentracioi ko-
z0Otti koincidencia kétdimenzids abrajan az egyedi forrasok vizszin-
tes egyenesekként fognak megjelenni (spur). Minden vonal egy
egyedi forrast vagy hasonld emisszios tulajdonsdgu forrdsokat
reprezental.

2.4.4. Az aeroszol hossz( tava transzportja
az d6cean iranyaba
Az 6cednokon hajozo6 kutatélaboratériumok az aeroszolfizika és
-kémia sok fontos kérdését vizsgéljak nyomelem-analizissel. Ezek
kdézul megemlitendd a tengeri terilletek felé halado, kontinentélis
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eredetd, természetes és antropogén aeroszoloknak a tengeri erede-
tlekkel val6 szuperpozicidja és kdlcsdnhatasa, az aeroszolok ore-
gedése és a gazok aeroszolla alakulasa a transzport alatt. Ezekben
a kutatasokban jol bevalt eszk6zok az integralis és a méretszeparalt
mintdkon végzett elemanalizisekbdl szdrmaztatott abszolut kon-
centraciok és dusulasi tényezék.

Az 6ceéni l1égkdrben taldlt vanddium szarazfoldi és tengeri erede-
tl jarulékanak részletes vizsgalatat végezték el az észak-antlanti
teriiletek felett és kozolték a [69] cikkben. Eredményként becslést
adtak az dcean fellletén mérhet6 antropogen vanadiumfluxusra és
annak a tengerviz vanddiumkoncentracidjara gyakorolt hatasara.
A mérések azt mutatjdk, hogy a vanddium a transzportfolyamat
megértésében értékes nyomjelz6. Az Atlanti-6cednon tovabbi mé-
réseket végeztek a [70, 71] cikk szerz8i. Az egyenlité korili és a
tropusi csendes-6ceani terlletek tanulmanyozasarol szél a [72, 26]
kdzlemény. Az eurdpai antropogén emisszio, a vulkani kibocsatas
és a Szahara poranak a Foldkozi-tenger nyugati részén érezhet6
hatasat részletesen vizsgaltdk kutatohajon [73]. Az események ko-
zeli forrastartomany és hosszu tavu trajektoriak szerinti szektorfel-
osztasat és osztalyozasat alkalmazték a kozeli és a tavoli tartomé-
nyok hatasanak elkulonitéséhez.

2.5. Eszaki-sarki aeroszolok

Ismereteink szerint az Eszaki-sark légkore meglehetGsen nagy
mennyiségl szennyez§ aeroszol részecskét tartalmaz, kiléndsen
télen. (Ezzel szemben a Déli-sark légkorében csak igen kicsi az
aeroszol részecskék tomegkoncentracidja. Az ezzel kapcsolatos
kérdésekre ad vélaszt a [74]-ben ismertetett, PIXE aeroszolanalizis-
re alapozott munka.) Az északi-sarki aeroszol mar kozel hdsz éve
képezi fontos kutatdsok targyat [49, 75]. Mint az egy kiterjedt
északi-sarki mintagydjtési program keretében aeroszolon végzett
szisztematikus elemdsszetétel-meghatarozasokbol Kitlinik, ez a
szennyezOdés kozepes foldrajzi szélességli forrastartomanyokbdl
nagyléptékd transzport soran gydlik dssze és magas szint(i marad
az északi-sarki ritka csapadékel6fordulas kdvetkeztében megndve-
kedett tartozkodasi id6 miatt. Az aeroszolkoncentriciok évszak-
fuggése a megfigyelt elemek mindegyikére (egyet kivéve) a téli
hdnapokban éles maximummal rendelkezik. A maximum fazisban
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van a kozepes szélességeknél megfigyelt hasonld véaltozassal, mint
az a nem kérgi eredet( vanadiumra vonatkozéan a 7. dbran latha-
to6. Az egyetlen elem, amelynek téli minimuma van, a tengeri klor,
ez a viselkedés az Ocedni jégtakard téli megnovekedésének kovet-
kezménye. A tobbi elemre vonatkozé éles maximum megjelenését

7. abra. Magyarorszagi és északi-sarkvidéki vanadiumkoncentracié szezonalis val-
tozasa. A sarki teriilet éles maximuma a kozepes foldrajzi szélesség(i 6vben torténd
kibocsatas és a polaris front mozgasanak szezonalis adataival fiigg dssze

az a tény magyarazza, hogy az északi-sarki hémérséklethez kozeli
hémérséklettel rendelkez6 teriilet télen alacsonyabb foldrajzi szé-
lesséqi teriiletek felé terjed ki. Ezen teriileten kivili tartomanyokat
nyaron hatékonyan elkiloniti az északi-sarki légkort6l a sarki
front, amelyen a meleg légtdmegek csak akkor juthatnak éat, ha a
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Magassag , km

8. dbra. Légkdri szennyezés réteges magassagi eloszlasa a sarki légkorben. A kiilén-
b6z6 sdvok kiillonbozb emisszios teriiletekrél erednek

levegd néhany kilométeres magassagba emelkedik és adiabatikusan
sarki hémérsekletre leh(l. A szennyezett leveg6 elszigetelt rétegé-
nek megjelenése 2 km felett ennek a hatdsnak tulajdonithatd [76].
Ez a réteges szerkezet szemlélhet6 a 8. 4bran. Ezért az aeroszolkon-
centraciok szélesség-magassag eloszlasanak feltérképezése ebbdl a
szempontbol is fontos [77].

Amint azt a 9. abra szemlélteti, a sarki front atlagos helyzetében
a teli-nyari valtozas az északi szélesség 30°-tol a 60°-ig terjedd
terliletét fedi le. Ez éppen az az 6vezet, amely Eurdpaban és Eszak-
Amerikaban a legtobb szennyez6forrast tartalmazza [78]. Az észa-
ki-sarki leveg6t szennyez6 legintenzivebb forrdsok egy lehetséges
azonositasat targyaljak a regionélis jellemz6knek, mint a leveg6-
transzport nyomjelz6inek adatai alapjan a [47, 79] cikkekben, mig
a [81] kozlemény a kelet-eurdpai megfigyelésekkel foglalkozik.

A légkori aeroszolokhoz kapcsol6dd mikroanalitikai vizsga-
latok ma mér tdbb mint 40 elemi 6sszetevdre kiterjednek. A PIXE-
és az INAA-mddszer egylittes alkalmazasa [9] 42 elem koncentra-
ciojat tartalmazo pontos adathalmazt eredményezett, a PIXE 24
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9. 4bra. Talajszinti poléaris front téli és nyari helyzete, a sarkvidék irdnyéba térténd
aeroszoltranszport gy(jt6teriileteinek becsléséhez

elem (Na, Mg, Al, Si, P, S, Cl, K, Ca, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Ni, Cu,
Zn, Ga, As, Se, Br, Rb, Sr, Pb) 0,2—1500 ng/m3 koncentracio-
intervallumban valé detektaldsara bizonyult megfelelének. Egy
ilyen kiterjedt, konzisztens adathalmaz részletes informéciét ad
korrelalt elemek altal kialakitott komponensek szerkezetér6l és a
kilonboz6 forrasteriileteknek a megfigyelt 1égszennyez6khoz vald
jarulékéarol. Ha a mért koncentracidkat a szamitott 850 mb-os
trajektoridk alapjdn meghatdrozott forrastertletek szerint alcso-
portokba osztjuk, j6 eszkézt kapunk arra, hogy meghatarozzuk a
kiszemelt teriiletek hatasat a megfigyelési hely szennyez&désének
folyamataban [82].

Harom-6t komponens valt lathatéva a kilénb6z6 szerzok altal
bemutatott abszolut f6komponens-analizis segitségével. A két —
szarazfoldi és tengeri eredetli — természetes komponens mellett
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jelentkeznek még az erémdavi égéstermékek, a fémfeldolgozo ipar és
a gépjarmivek emisszidjabol szarmazd antropogén szennyezéele-
mek &ltal létrehozott faktorok is. Az északi-sarki aeroszolban lévg
elemek regionalis hozzarendeléséhez végzett kémiai tdmegegyen-
suly-szdmol&sok a Szovjetunié eurdpai vagy nyugati részének és
Eurdpéanak a meghatarozo szerepétjelzik, aranyaikban erés évszak
szerinti fliggéssel.

A sarki replilések soran gy(jtott egyedi aeroszol részecskék fizi-
kai és kémiai tulajdonsagainak vizsgalatdt EPMA-mddszerrel vé-
gezték el, hogy a korabbi forras-hozzarendelést egy fliggetlen mad-
szerrel tAmasszéak ala [83]. Ilyen megfigyelések hasznosak lehetnek
az aeroszol kordnak és eredetének meghatarozasaban (példaul
ipari eredet(i részecskék, széntlizeléshb6l szarmazd gémbok, szerves
tipusu szénrészecske, szalas szerkezet(i részecskek, amelyek a kéreg
vagy tengeri eredetl részeknek a H2S04-cseppekkel valé reakcio-
jaban keletkeznek). Napjaink protonmikroszondai [84] a PIXE-vel
egyltt az EPMA-val elérheténél jobb minimalis kimutathatdsagi
hatart nyUjtanak, mérsékelt optikai feloldassal. igy a mikro-PIXE
alkalmazasa egy sor elemre kiterjesztheti morfoldgiai analitikai
vizsgalatok lehetdségeit.

2.6. Az aeroszol részecskék klimatikus hatasai

A 1égkori aeroszol részecskék a planetaris albedd lokalis megno-
vekedésén keresztlil befolyasoljak a foldi klimat. A sugarzésra
gyakorolt hatés a l1égkor felh6tlen és felhGs részein érzékenyen fligg
az aeroszolparaméterektdl. Az emberi tevékenység miatt bekovet-
kez6 klimavaltozasokat napjainkban egyre névekvé mértékben
kutatjak [18]. Az aeroszoloknak a kliméra gyakorolt indirekt hata-
st tovéabbi vizsgalatok tisztadzhatjak, olyan megbizhat6 adathal-
maz sziikséges, amely a bonyolult hd&romdimenzids globélis aero-
szoltranszport-modell szdmara bemend paramétereket szolgaltat.
Példaul egy pontos sugarzasi mérleg szamolasahoz a vertikalis profi-
lokat kell meghatarozni, amelyek leirjak a részecskék stir(iségét,
méreteloszlasat, az abszorbeal6 keverék allapotat a nem abszorbe-
alé anyaghoz viszonyitva és az aeroszol részecskék kémiai dsszeté-
telét [85, 86]. A haromdimenzids globalis eloszlasra és a regionalis
transzportfolyamatokra vonatkozd mérések, harom modellméret-
osztalyra (kondenzéciés magok, akkumulaciés és durva modus)
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ebbdl a szempontbdl nagyon fontosak. Az aeroszolforrdsok és
nyeldk rendkiviili térbeli és id6beli fluktuacidja miatt a megfigyelé-
seket széles skalan kell végezni, ha megfelel6 pontossagi eredmé-
nyeket akarunk elérni. Az aeroszolparaméterek mérése az optikai
felndparaméterek meghatarozasaval egyitt fontos el6relépést je-
lenthet a klim&val kapcsolatos aeroszolkutatasokban.
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3. A légkdri aeroszol részecskék hosszu tavu
megfigyelése

A Iégkari aeroszolok meteoroldgiai és kornyezeti hatasaval kap-
csolatos tudomanyos és gyakorlati problémak 6sszetett szempont-
jai megkovetelik az aeroszolparaméterek rendszeres mérését. Rész-
letes adatokra van sziikség, amely a jellemz6 paraméterek hosszu
tavon bekdvetkezd valtozasait tartalmazza meghatarozott helyen,
vagy inkabb nagy ellen6rzd halozat keretein belll allandéan mi-
kdd6 nagyszdmu mintavételi helyen. A PIXE ilyen célok érdekében
torténd alkalmazasa mar a modszer fejlédésének korai szakasza-
ban elkezd6dott.

Szamos orszag PIXE-laboratériumaiban végeznek folyamato-
san hosszU tava regionalis megfigyeléseket. Az elkdvetkezdkben
néhany példat emlitiink. Kézép-eurdpai PIXE-megfigyeléseket ko-
z6Inek a [87] cikkben, amely egy 12 éves periddusra vonatkoz6
aeroszoladatokat tartalmaz. Az adatok értékelése a Rajna-Majna
menti terileteken végbemend levegészennyezddési folyamat ira-
nyara vilagit rd. A regiondlis jellemz6k szempontjabol értékelt,
négy egyéves periddust atfogd kelet-eurdpai adatokat kozoltek a
[53, 66, 81] kdzleményekben. A hosszl id6tartami megfigyelések-
b6l szarmazo svéd adatok [64] sarkvidéki légtomegek torténetéhez
kapcsolddnak. Egy teljes évet lefed6 déli-sarki megfigyelésekrdl
szamolnak be a [74]-ben.

A PIXE szamos nemzeti és nemzetkdzi levegémindség-ellen-
6rz6 haldzat tobboldali megfigyelési tevékenységében a meg-
szokott mddszerek egyikévé valt. Az eurépai ellen6rzé és kiér-
tékeld program részeként a Faeroer-szigeteken, Yutlandon és a
balti-tengeri dan mér&alloméasokon végzett hosszl tdvu minta-
vételen alapuld mérések eredményeit részletezi a [88] kdzlemény.
A norvég halézat az északi-sarki légkéron részben PIXE-
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maodszerrel [9] végzett hosszi méréssorozatokat. Az USA terii-
letén 39 mérdallomésbol all6 jol felszerelt levegéminbség-ellen-
6rz6 haldzatot mikodtetnek kilonb6zé szervezetek. A részecskék

jellemzésére gydjtoétt nagyszamud, megbizhat6é adatrol a [89—91]
kdzleményekben szdmolnak be.
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4. A PIXE alkalmazhatdsaga
az aeroszolkutatasban

A klasszikusnak szamitd [92,93] 6sszefoglald kozlemények rész-
letesen targyaljak a PIXE-analizis fizikai hatterét és modszertani
kérdéseit. Més cikkekben (példaul [94]) és egy teljes monografidban
[95] a PIXE-modszer és alkalmazésa jelenlegi helyzetét tekintik at.
Ezekkel a kérdésekkel mi itt nem foglalkozunk.

A modszer alaptulajdonsagai a széles kor( alkalmazasok soran
szerzett tapasztalatokkal egyditt jelzik, hogy a PIXE jé eszk6z az
aeroszolkutatadsban, ahol kis abszolit tdmegl vékony mintan
kell, minél kisebb kimutathatosagi hatarral, szimultan, multiele-
mes analizist végrehajtani. Az egyedi részecskék jellemzése a PIXE-
mikroszonda berendezés [84] segitségével szintén lehetséges. A PI-
XE-modszerrel végzett aeroszolanalizishez szilkséges mintavétel
[96] tisztan fizikai folyamaton alapszik. Pontosan mért térfogatu
leveg6t szivnak &t sz(ir§ vagy inercidlis berendezésen [97], amelye-
ket ugy terveztek, hogy a lerakodott vékony aeroszol réteg a ré-
szecskéket vagy mindenféle diszkriminacid nélkil, vagy az aerodi-
namikai atmerének megfelel6 méret szerinti szeparacioval tartal-
mazza [98,99]. Az integralis és a méretfeloldassal végzett mintavé-
telt kombinalni lehet az id6feloldassal végzett mintagy(jtéssel
[100] . Itt a kedvezd analitikai érzékenység éles id6felbontést ered
ményez.

A mintaban jelen lev6 egyes elemek jelenlétérdl és koncentracio-
jarol sz6l6 informéciot energiafliggé folytonos hattéren 016 karak-
terisztikus rontgenvonalak komplex spektruma tartalmazza. A
komplex PIXE-spektrum dekonvoluciéjat szamitogépprogram se-
gitségével lehet megoldani. A PIXE-spektrumfeldolgoz6 progra-
mokat egy 6sszehasonlitd vizsgalat keretében gondosan tesztelték
[101] .
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Az analitikai jellemz6k vizsgalata azt jelzi [94], hogy a PIXE-
modszer egy olyan rdontgenspektrumra, amelyben 1000 masodperc
elemekre a minimélis kimutathatésagi hatdr 1—10ng/m3 A
modszer megbizhatd, standard referenciamintdkon végzett méré-
sekb6l ad6dd pontossaga a 21<Z<31 rendszamtartomanyban
2—3%, a 11 < Z < 20 tartomanyban pedig 5%. Val6sagos aeroszol
mintan végzett mérések pontossagat és megbizhatdsagat a minta-
vételi technika és az elemi Osszetev6k koncentracidja befolyasol-
hatja.

A modszer Kiterjesztése az antropogén forrasokbdl szarmazé
gazemissziot reprezentdld mintadkra a PIXE alkalmazasi teruleté-
nek kiszélesitése szempontjabdl igéretes [102].

A Kis energiaji rontgensugarzas erés elnyel6dése miatt a konny(
elemek (Be, B, Na), amelyek az aeroszolkutatdsban néha fontos
szerepet jatszanak, nem detektalhatok. Ez a probléma a PIXE és
mas, magfizikai folyamaton alapulé modszerek egyiittes alkalma-
zaséval megoldhatd. Kiegészitd maddszerként ndvekvé mértékben
alkalmazzak a protonindukalt gamma-emissziét (PIGE)
[103—107] és a Rutherford-visszaszorast (RBS) [108]. A koénnyd
elemekre PIGE-mérésekben a magreakciokban emittalt toltott re-
szecskék és a gamma-sugarzas koincidenciadetektalasanak alkal-
mazasa jobb kimutathatosagi hatart eredményezhet [109].
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1. Bevezetés

Az atomi részecskék tulajdonsdgainak, a kozottik fellépd kol-
csOnhatasok torvényszeriiségeinek kutatasaban kezdettél fogva
dontd szerepet jatszottak a mesterségesen felgyorsitott ionokkal
Iétrehozott magreakciok. Sorra épultek az egyre nagyobb energiajd
gyorsitok, és a magfizikai kutatdsok zéme id6vel a korabbi néhany
MeV-o0s energiatartomanybodl a sz&z, s6t ezer MeV-os régiok felé
tolodott el. A ,hatramaradt”, akar néhany kutatd altal is jol
kihasznalhat6, most mar kisenergiajunak mindsitett, tobbnyire
Van de Graaff-tipusi 2—5 MeV-0s gyorsitok azért nem maradtak
munka nélkil. Ugyanis, mér a magfizikai felismerésekkel szinte egy
idében, természetszer(ileg adddott, hogy a forditott gondolatmenet
is kdvethetd, azaz a mar részleteiben is ismert nukleéris vagy atomi
folyamatok fellépte felhasznalhaté a bombazott céltargy bizonyos
tulajdonsagainak vizsgalatara. A lehet6segek kozul az egyik legké-
zenfekvBbbnek az analitikai alkalmazas latszott, mivel a bombéazé-
részecske €s a céltargy atomjai kozott végbemend utkdzési folya-
mat eredményeként megfigyelhetd sugarzas jellemz6en fligghet a
céltargyatom kémiai rendszdmaétdl, az atommag témegétdl, illetve
izotopjatol. A sugarzas megfeleld mérésével ezért vissza lehet ko-
vetkeztetni a céltrgy Osszetételére mind mindségi, mind pedig
mennyiségi értelemben is.

A részecskék keltette karakterisztikus rontgensugérzas (nemzet-
kozileg elfogadott angol réviditéssel PIXE) modszerénél a néhany
MeV energiaju részecskék (leggyakrabban protonok) nagy haté-
konysaggal ionizaljak a céltargyatomok legbels6 elektronhéjait is.
Az elektronszerkezet visszarendez6dése sordn Un. karakterisztikus
rontgensugarzas is keletkezik, a sugarzas energiaja szigoruan jel-
lemz6 az 6t kibocsatd atom kémiai rendszamara, mig a sugarzas
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intenzitasa szoros kapcsolatban van a szdban forgd elem mennyisé-
gével. Tekintettel arra, hogy a PIXE-mddszer tulajdonséagait Kol-
tay Ede és munkatarsai ugyanebben a kotetben részletesen is tar-
gyaljak [1], e sorok ir6ja folyamatosan épit és hivatkozik az ott
leirtakra és nem ismétli meg azokat.

Az Un. visszaszordsos (angol roviditéssel RBS) méréstechnika
arra példa, amikor a mintdban lévé atomok tomegik alapjan
ismerhet6k fel, illetve mérhet6k mennyiségileg is [2]. Ez a modszer
azon a tényen alapul, hogy a céltargy feliileti atommagjaival rugal-
masan Utk6z6 adott energiaju bombazorészecske (leggyakrabban
He-ion) energiavaltozésa rogzitett visszaszorasi szognél kizaroélag
csak az Utkozésben részt vevd két részecske tomegétdl fiigg, az
energia pontos mérésével tehat meghatarozhatd a szérdrészecske
tdmegszama.

Ha a bombézdrészecske elegendben kézeljut a céltargy atommag-
jaihoz, magreakciok is bekovetkezhetnek, melyek az el6bbi két eset-
hez képest dsszehasonlithatatlanul valtozatosabb kimenetel(iek le-
hetnek. Az azonban mindenképpen k6z6s benniik, hogy a magreak-
cié soran keletkezett sugarzas milyensége és energidja feltétlenul fligg
a célmag osszetételétdl, intenzitasa pedig ezen magok szamatol, azaz
magreakciok keltése is alkalmas lehet analitikai vizsgalatokra.

Mindh&rom folyamatcsoport vilgos és részletes leirdsa megta-
lalhat6 példaul G. Deconnincknak az Akadémiai Kiado &ltal meg-
jelentetett ,,Introduction to Radioanalytical Physics” cim(i kit(in6
kényvében [3].

Az anyagok kémiai 0sszetételének meghatarozasa természetesen
dont6en az analitikai kémia hataskorébe tartozik, a klasszikus,
illetve modern mUszeres analitikai eljarasok témegét hasznaljak
nap mint nap a legkilénbozébb analizisekre. A magfizikai kisérleti
technikat és teremnyi méret(i részecskegyorsitot igénylé fenti mod-
szerek altalaban nem vetekedhetnek az analitikai kémia arzenalja-
val, de vannak olyan esetek, amikor kil6nleges tulajdonsagaik
folytan az analitikai probléma legkedvezdbb, esetleg az egyetlen
megoldéasat szolgaltatjak. A kdvetkez6kben néhany olyan kildnle-
ges alkalmazasrol lesz sz6, melyekben kilon-kilon is jol érvénye-
sulnek ezeknek a nuklearis modszereknek az el6nyei, egyidejii
alkalmazhat6saguk pedig csak tovabb ndveli hatékonysagukat.
Mivel ezeket a méréseket zémében a KFK1 RMKI Biofizikai Mun-
kacsoportjanak munkatarsai végezték, mérérendszeriiket a kdvet-
kez6 pont részletesebben is ismerteti.
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2. A KFKI PIXE-mér6rendszere

A KFKI RMKI Biofizikai Csoportjaban a 70-es évek kdzepe 6ta
folynak PIXE-mérések, zomeben egyedi és kiilonleges bioldgiai,
biokémiai problémé&k megolddsdra. Ezt a kutatasi stratégiat a
méréberendezés jellege is jol tikrozi.

A KFKI EG-2R elnevezésli 5 MV terminalfesziltségli Van de
Graaff-gyorsitojaval felgyorsitott ionok (leggyakrabban protonok,
de mint azt a kés6bbiekben latni fogjuk, esetenként deuteronok) egy
magneses kvadrupollencsével vald fokuszalas utdn két kollimald
résparon keresztil jutnak a mérékamraba. A kamrétol tavolabbi
résen egy 0,24 mg/cm2 vastag Al-félia teszi a nyaldbot minél ho-
mogeénebb eloszlasiva. Ez a folia 2 MeV energiaju protonok eseté-
ben kb. 23 keV energiaveszteséget okoz, de ez a csokkenés konnyen
kompenzélhat6 az eredeti nyaldbenergia megfelel6 megndvelésével.

Maga a mérokamra, melynek vazlatos rajza az 1 abréan lathato,
Iényegében egy rozsdamentes acélbdl készilt derékszogli hasab,
mindegyik oldalan kor alaku furatokkal. A kamra, melynek mére-
tei az altalaban megszokottaknal Iényegesen kisebbek, alighanem a
legkisebb PIXE-kamra a vilagon. A kis méret egyik célja az, hogy
a detektorokat minél kozelebb lehessen elhelyezni a mintahoz,
masrészt kis kamraban sokkal hamarabb elérhet6 a mérésekhez
megkivant 10~4 kPa nagysagrend( vakuum. Bér a kis kamréba
egyszerre csak egy minta fér be, a specialis vakuum-zsilipes minta-
valtés segitségével a minta néhany méasodperc alatt cserélhet§ a
gyorsitd vakuumanak észrevehet6 romlasa nélkil. A kamra elekt-
romosan teljesen el van szigetelve a gyorsitotdl, ezért mint egész,
Faraday-kalitkaként viselkedik.

A beérkez6 toltést egy Ortec 439 tipusu digitalis aramintegrator
0sszegzi, melynek impulzusait nuklearis szamlalé szamlalja.
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A keletkez6 rontgensugarak a 2,7 gm vastag Mylar-félia abla-
kon keresztil hagyjék el a kamrét, 11 mm utat levegében tesznek
meg miel6tt belépnek a Canberra gyartmanyu, fiigg6leges allasu, a
bombéazonyalab irdnyahoz képest 90°-0s szdgben elhelyezett Si(Li)-
rontgendetektor 25 gm vastag Be-ablakan. A kamra és a detektor

1 abra. A KFKI PIXE-mér6rendszer vazlatos rajza

kozé, a vizsgalt problématdl fliggben, kilonbdzé anyagu és vastag-
s&gu abszorbens helyezhetd el, de egy 25 gm vastag polipropilén
abszorbenst mindenképpen alkalmazni kell, nehogy a szor6dd
bombazorészecskék bejussanak a detektorba és lerontsak a rend-
szer energiafelbontasat [4].

A kamraban, attol elektromosan gondosan elszigetelve egy
elektromos izzobdl szarmazd szénszél is helyet kapott. Vastag,
szigetel6 mintadk ugyanis a bombazés soran konnyen feltéltédhet-
nek, teljesen tonkretéve ezzel a felbontdképességet. Az akkumula-
torral felf(itott szénszal elektronokat bocsat ki, melyek megakada-
lyozzédk a minta felt6ltddését [5].

A Si(Li)-detektor jeleit optikai visszacsatolasu elGerdsitd és egy
Canberra 2020 tipusy spektroszkdpai er6sit6 er6siti és formalja. A
formalt jelek vagy kozvetlenil, vagy pedig egy kever6egységen
keresztiljutnak a Canberra 35+ tipusd, 2048 csatornas amplitd-
ddanalizatorba. A rontgenspektrométer energiafelbontasa a Mn
5,89 keV energiaju Kivonatara «175 eV.
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A bombazdnyalabhoz képest + 160°-0s sz6gben egy-egy szcintil-
lacios vagy fellileti zaroréteges félvezetd részecskedetektor helyez-
hetd el a visszaszort, illetve az esetleges magreakciok sordn keletke-
zett toltott részecskék mérésére. A félvezetd detektoroknak a jeleit
Ortec 124 elGerdsitd és Ortec 471 spektroszkopiai er6sité er6siti,
majd ugyancsak a keverfegységjuttatja a sokcsatornas amplitido-
analizatorba.

A spektrumok, tovabbi feldolgozasra az analizator soros kime-
netén keresztiil, kozvetlenil beolvashatok egy IBM AT kompatibi-
lis személyi szamitégépbe és merev vagy hajlékony magneses leme-
zeken tarolhatok. A rontgenspektrumok Kkiértékelése a P. Van
Espen és munkatarsai altal kifejlesztett AXIL programmal [6], az
RBS-spektrumokeé pedig Kétai Endre szimulécids programjaval [7]
torténhet. Egyszer(ibb részecskespektrumok kiértékelésére gyak-
ran elegendd a Canberra 35+ analizator csucsterllet-meghatarozé
eljarasa.
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3. Egyidejl nyomelem- és fehérjemeghatarozas

A PIXE-eljaras egyik legfontosabb sajatsaga az, hogy igen kis
anyagmennyiség pontos analizisére is alkalmas. A mennyiségek
nagysagrendjér6l képet alkothatunk egy egyszer( becsléssel. Biol6-
giai eredetl mintaban a 2,5 MeV energidju protonok behatolasi
mélysége mintegy 100 pm (vagy 12 pg/cm2a minta vastagsagnak
az ilyen helyutt szokéasosabb feluleti stir(iséggel vald kifejezésével),
2 mm nyalabatméré esetén a bombéazott térfogat kb. 5¢10 4cm3
azaz 0,5 pl. Ez tehat az a maximalis térfogat, melyet a bombazé-
részecskék egydltalan atjarnak. De ha azt is figyelembe vesszik,
hogy a rontgensugarzas keltésének hataskeresztmetszete a proto-
nok energigjanak csokkenésével rohnamosan csokken [4], az a térfo-
gat, melyb6l az analitikai informacié zome szarmazik, még egy
nagysagrenddel kisebbnek vehet§. Ez a becslés az un. ,vastag
target” esetre vonatkozott, amikor a bombazonyalab a mintaban
teljesen lefékezddik, és a nyaldbméret értéke is meglehet6sen kon-
zervativ. A PIXE-modszer azonban kitlin6en m(ikodik néhany
pg/cm2 vastag mintadk esetében is, rdadasul ilyenkor a mérések
kiértékelése lenyegesen egyszer(ibb [1], és ha szlikséges, a nyalab-
meéret akar pm nagysagrend(ire is csokkenthet6 [8]. A biokémiaban
igen gyakran csak nagyon kevés izolalt anyag all rendelkezésre,
ezeknek az analizalaséara a PIXE-maodszer tehat kifejezetten alkal-
mas, az irodalomban nagyszamu ilyen alkalmazas talalhaté [9, 10].

A kiilénbdzé Iétfontossagi nyomelemek (Mn, Fe, Cu, Zn,...)
rendszerint valamilyen fehérjéhez kot6dnek és annak mikodésé-
ben jatszanak fontos szerepet. Egy-egy makromolekula altaldban
csak néhany ilyen iont tartalmaz. A fémionok szerepének megérté-
séhez a minta térfogatahoz vagy tdmegéhez viszonyitott mennyisé-
gi adatok helyett sokkal hasznosabb és kivanatosabb a fehérje-

166



mennyiségre vonatkoztatott koncentraciok megadasa, ehhez azon-
ban a fehérjetartalom mérése is sziikséges.

A fehérjék mennyiségi meghatérozésara nagyon sok kémiai,
biokémiai eljaras ismeretes, ezek egy része a nitrogén mennyiségé-
nek meghatarozasan alapszik. A PIXE-mérésekkel kapcsolatban
olyan nitrogénmeghataroz6 eljaras lenne a legkedvez6bb, mely
hasonld méréstechnikat hasznal és a nyomelemek mérésével lehetd-
leg egyidejlileg végezhetd el. Sajnos a szokvanyos PIXE-modszer
nitrogén mérésére alkalmatlan, a N réntgensugarzasa tulsagosan
Kis energiaju és legkés6bb a detektor Be-ablakaban mindenképpen
elnyelddik. (Lehetséges lenne ugyan a detektalas un. ,,ablak nélki-
li” detektorral, de az ilyen mérésekhez sziikséges feltételek a nehe-
zebb elemek meghatarozasat tennék gyakorlatilag lehetetlenné.)

Kinalkozik azonban egy masik, a bevezetéshen mar emlitett
mérési lehet6ség, nevezetesen egy alkalmas magreakcio felhaszna-
lasa. A legjobb egy olyan nagyhozamd, protonok keltette magreak-
ci6 lenne, mely a PIXE-mérések szamara optimalis 2—4 MeV
protonenergia-tartomanyban Iép fel. Mivel ilyet csak a legutobbi
id6kben talalt J. Raisénen, aki a MN(p,p’,y)4N reakcid egy
4 MeV protonenergia koruli éles rezonancidjat hasznélta sikeresen a
nitrogén mérésére [11] (PIXE-méréssel kombinalt alkalmazast eddig
még nem kozoltek, egy probalkozasrol a 4. fejezetben meg sz0 lesz),
a KFKI Biofizikai Munkacsoportja évekkel kordbban egy mésik
megoldast valasztott, a I14N(d,pQI5N magreakciot [12]. Ennek a
magreakcionak az Un. Q-értéke, mely a rendszer kezdeti és vég-
s6 allapotanak bels6energia-kiilonbségét, azaz a magreakcio
energiamérlegét adja meg, pozitiv és nagysaga 8,61 MeV, amely
igen nagynak szamit és biztositja azt, hogy a pO protonok ener-
gidban jol elkiloniljenek az esetleges egyéb reakcidtermékektdl.

A 2. abra a reakcio differencialis hataskeresztmetszetét, illetve a
kirepulé pO protonok energidjat mutatja a bombéazddeuteronok
irdnyahoz képest 160°-0s szdgnél [13]. A tbb mint 8 MeV energia-
ju protonok detektéalaséara elegend6en vastag Si-detektor hianya-
ban vastag Csl(TI)-szcintillacids detektort hasznaltak. A 3. abran
egy, a kalibracids célokat szolgdldé ammdnium-nitrat-tablettaval
mért spektrum lathatd [14]. A nitrogéncsics egyrészt a detektor
mérsekelt felbontoképessége, masrészt pedig az elbtte elhelyezett
60 mg/cm2vastag Al-abszorbens miatt olyan széles, de ez a rossz
felbontds a kiértékelést nem zavarja. [Az Al abszorbens teljesen
elnyeli a visszaszort deuteronokat, illetve a 1N(d,a)12C magreak-
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dobol szadrmazd a-részecskéket, de a pO protonokat csak kissé
fékezi.] Az 1—2 MeV energiaju deuteronnyaldbbal szazaléknyi nit-

tossaggal sikerilt megmérni.

2. dbra. A MN(d, p,,)'SN magreakci6 160°-ban mért differencidlis hataskereszt-

metszet értékei (a) és a 160°-o0s szogben kibocsatott p0 protonok energidja (b) a

bombdazé deuteronnyaladb energidjanak fiiggvényében. (Az x, [ és o jell pontok
mas-mas, az irodalomban talalt mérési adatot jeleznek [14].)

A deuteronok természetesen karakterisztikus rontgensugarakat
is keltenek, egyideji DIXE-mérés ennek ellenére altaldban nem
végezhet6. A rontgensugérzas keltésének hatdskeresztmetszete
ugyanis a Born-kozelités szerint azonos t6ltési és sebességli bom-
bazbrészecskékre azonos, ami energidban gondolkozva azt jelenti,
hogy a 1,5 MeV-o0s deuteronok csak ugyanolyan erésségi rontgen-
sugarzast keltenek, mint a 750 keV energiajd protonok [4].
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Nyomnyi mennyiségl nehezebb elemek (Fe, Cu,...) méréséhez
ez a hataskeresztmetszet mar nem elegendd, ezért két egymast
kovet6 mérést kell végezni: PIXE-vel a nyomelemek és (d, p)

3. 4bra. 2 MeV energiaju deuteronnyaladbbal bombazott ammaénium-nitrat-tabletta
CslI(TI)-szcintillaciés detektorral mért protonspektruma

reakcidval a nitrogén mennyiségét. Ha a mintdban makrokom-
ponensként kénnyebb elemek (P, S vagy Ca) is vannak, akkor
ezekre az elemekre a (d, p) reakcidval egyidejiileg végzett DIXE-
mérés is kielégitd pontossagu lehet és a PIXE- és DIXE-méréssel
is meghatéarozott elem adatai felhasznalhatok a mérések norma-
laséra.

3.1. Szinaptikus vezikuldk iontartalma

A szinaptikus vezikuldk az ingerulet attev6désében jatszanak
fontos szerepet. Az idegi m(ikddés alapegysége az idegsejt vagy mas
néven neuron, mely idegtestbdl, hosszi nyulvanybdl (axon) és
rovidebb szétdgaz6 nyudlvanyokbdl (dendritek) all. A neuronok
egymassal Osszekapcsolddva szdvevényes haldzatokat alkotnak.
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1 tablazat. Egy vezikulara szamitott ionok szama

Vezikula P S K Ca Fe Ni Cu Zn
CEG 3,5-103 960 130 60 22 0,4 0,5 10
AEG 6,3 103 1050 150 90 12 0,7 0,8 14
CEB 2,0-103 980 110 80 25 0,7 0,7 10
AEB 3,0-103 1400 160 100 30 1,0 1,0 14

Azt a morfoldgiai egységet, ahol az egyik neuron axonja egy masik
neuron dendritjével 6sszekapcsolddik, neuroszinapszisnak nevezik.
A szinapszis preszinaptikus és posztszinaptikus részbdl és a kzot-
tik 1évd szinaptikus réshdl all. A halozatban terjed6 ingerilet
egészen a szinapszisig elektromos potencialvaltozas form4jaban
halad, a masik neuronra azonban kildnleges kémiai folyamat
révén tevldik at. A preszinaptikus részben Iévé mikroszkopikus
meéretld gombdcskék, az an. szinaptikus vezikuldk valamilyen neu-
rotranszmitter anyagot tartalmaznak, a beérkezd elektromos jel
hatdséra ezek a vezikulak a szinaptikus réshez véandorolnak és
transzmitter anyagukat a résbe uritik, melyet azutan a posztszinap-
tikus oldalon 1évd receptorok felfognak. A vezikuldk osztalyozha-
tok aszerint is, hogy milyen transzmitter anyagot tartalmaznak, sét
megfelel6 biokémiai modszerekkel izolalhatok is [15], de rendsze-
rint csak olyan kis mennyiségben, hogy analizisikre a PIXE-
maodszert kellett alkalmazni [16].

A vezikuldkat tengerimalac agykérgéb6l el6bb szukrdz gradiens
szeparalassal (G) izolaltak, majd Uveggydngy kromatografids osz-
lopon tisztitottdk tovabb (B) [15]. Az acetilkolint (CE), illetve
katekolamint (AE) tartalmazé vezikula preparatumokbdl mikropi-
pettdval 100—500 pl mennyiséget csoppentettek 13 pm vastag
polipropilén folidra. A mintakat 40 °C-os h6mérsékleten szarito-
szekrényben teljesen dehidraltdk, majd a kb. 10 mm atmeérdjd
foltok fellleti sirliségét sulyméréssel allapitottdk meg. Az iontar-
talmat 2 MeV energiaju protonokkal végzett PIXE-méréssel, mig a
fehérjetartalmat (d, p) magreakcioval hataroztak meg. Mivel a
«1,5 mg/cm2 vastag vezikula mintdk a 1,5 MeV energiaju deu-
teronok szempontjabdl mar végtelen vastagnak szamitanak, a nit-
rogéntartalom mennyiségi kalibralasat vastag NH4N 0 3-tabletta-
val végzett mérés segitségével lehetett elvégezni.
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4. dbra. Fehérjemennyiség-eloszlasok néhany mintara, a foltok k6zéppontjan atha-
lad6 egyenes mentén, (d, p) reakciéval mérve

5. 4bra. CEG szinaptikus vezikula preparatum PIXE-spektruma
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A széritassal nem siker(lt egyenletes vastagsagl mintakat készi-
teni, a tobbé-kevésbé kor alaku foltok szélein szemmel is jol lat-
hat6an tobb anyag s(irlis6dott dssze. A fehérjeeloszlast éppen ezért
0,5 mm atmérdji deuteronnyaldbbal 1mm-es Iépésekben ellenériz-
ték, a 4. abra néhany ilyen eloszlast mutat. A foltok kézepe homo-
génnek volt mondhatd, a tényleges méréseket ezeken a részeken
végezték. Az 5. dbran egy tipikus PIXE-spektrum lathato, a kiilon-
b6z6 ionok egy vezikulara vonatkoztatott szamat pedig az 1. tabla-
zat foglalja 6ssze. Ez utobbi szamitds elvégzéséhez feltételezték,
hogy a vezikuldk atlagos térfogata 3-10 'W , a s(rliségik
egységnyi és harmadrészben fehérjéb6l, harmadrészben lipidb6l,
harmadrészben pedig vizb6l tevédnek tssze [16].

3.2. A Superoxid dizmutaz enzim molekulatémegének
meghatarozasa

A Superoxid dizmutaz metalloenzim (SOD) alapvetd szerepet
jatszik a sejteknek az erGsen mergez6 hatast 0 2 szabad gyokok
elleni védekez6 mechanizmusaban. A kilonbdz6 eredeti SOD
enzimekben kulénbdz6 fémek (Mn, Fe, Cu vagy Zn) lehetnek
kotve az aktiv centrumban. Egy adott enzim esetében ezt a fémet
feltétleniil azonositani kell. )

Az Anacystis nidulans nev(i algabdl prepardlt SOD enzimen
mért PIXE-spektrum szerint (lasd a 6. abrat) ez az enzim vasat
tartalmaz aktiv centrumaban [17]. A CI- és Ca-csUcsok a preparalas
soran hasznalt TRIS-HC1 pufferoldatbél és a hozzékevert 0,35 M
NaCl oldatbol szdrmaznak.

A fehérje mennyiségének meghatarozdsa a korabban targyalt
MN(d, pOIBN magreakcio felhasznaldsaval tortént, az 1,5 MeV
energiaju deuteronnyalab szempontjabol mar vegtelen vastagnak
szamité 1 mg/cm2 vastag SOD mintdkon. A mintak vastagsaga-
nak egyenletességét a 3.1. pontban leirt médon ellenérizték, a
nitrogén mennyiségének abszollt kalibracidja ebben az esetben is
az ammaoénium-nitrat-tablettaval kapott eredménnyel vald 6sszeha-
sonlitassal tortént. ]

Feltételezve, hogy egy SOD molekula egy Fe-iont tartalmaz, a
kapott adatok lehetévé tették az enzim molekulastlyanak kiszami-
tasat, eredményiil 38 + 8 kDa adodott. Ez az eredmény hiban belll
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jol egyezik az SDS elektroforézissel kapott 42 kDa, illetve az
elektronspin-rezonancia madszerrel kapott 30 kDa, hasonld mérési
hibaju értékekkel [18]. Az eredmények dsszhangja igazolja a mole-
kulanként! egy Fe-ion feltételezéseét.

6. bra. Az ,Anacystis nidulans” algabél preparalt SOD enzim PIXE-spektruma

3.3. Hajszalak egyedi analizise

Vilagszerte tobbé-kevéshé altaldnosan elfogadott az a nézet,
hogy az emberi hajszalak nyomelem-dsszetételének ismeretébdl
nagyon fontos kovetkeztetések vonhatdk le a szervezet nyomelem-
haztartasara, illetve a kdrnyezet szennyez6 hatasara vonatkozoan.
Ennek megfeleléen évtizedek o6ta a legkllonb6zébb analitikai
modszerekkel vizsgéljak emberi hajak nyomelem-sszetételét, kap-
csolatot keresnek ennek véltozasa és killonb6z6 betegsegek, életta-
ni valtozasok kozott.

A PIXE-modszert néhany olyan tulajdonsdga miatt, mint a
sokelemes jelleg, a kis mintamennyiség-igény, a viszonylagos egy-
szerliség, szinte felfedezése pillanatatol alkalmazni kezdték ezen a
tertleten is [19]. A modszert kiilléndsen vonzova tette az a korul-
mény, hogy megfeleléen érzékenynek bizonyult egyedi hajszéalak
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hossza mentén végzett analizisekre is. Ez a mérési technika lehet6vé
tette a nyomelem-haztartas id6beli valtozasanak nyomonkoveté-
sét, tekintettel arra, hogy a hajszéalba egyszer mar beépilt nyom-
elem véglegesen kikeril a szervezet anyagcsere-folyamatabol. A haj
atlagos novekedési sebességének ismeretében a haj hossza mentén
mért adatok id6beli valtozassa szamithatok at. Bar maga a mérés
rendkivil egyszer(i amiatt, hogy a hajszadlak minden el6készités
nélkil, kdzvetlenll mérhet6k, a mért adatok normalasa komoly
kisérleti nehézséget jelent. A f6 problémat az jelenti, hogy egy
hajszal vastagsaga, slir(isége a hossza mentén nagyon kulénb6z4
lehet, nehéz tehét a ténylegesen bombézott hajmennyiséget megha-
tarozni.

A PIXE- és a magreakcids modszer kombinalasa ebben az eset-
ben is megoldéast kinal [20]. A szén és nitrogén szerkezetileg kotddik
a hajhoz, ezeknek a mennyisége tehat mindenképpen alkalmas kell,
hogy legyen a bombdazott anyagmennyiség jellemzésére. Deuteron-
bombazéssal a nitrogén mellett a szén mennyisége is jol mérhetd a
12C(d, pOI3C magreakcidval [12]. Ennek a magreakcionak a Q-
értéke csak 2,7 MeV, ezért a keletkez6 pO protonok energiaja
jéval kisebb, mint a nitrogént6l szarmazoké. Mérésikhoz nem is
szlikséges vastag detektor, mar egy 100 pm vastag fellileti zardréte-
ges Si-detektor is megfelel a célnak. A 7. dbra 2 MeV energiaju
deuteronnyaldbbal bombéazott emberi hajtol szarmazo tipikus pro-
tonspektrumokat mutat.

A haj e két f6 dsszetevjén kivil néhany sz&zaléknyi szerkezeti-
leg kotott ként is tartalmaz, ezek alkotjak az egyik hajfehérjében,
a keratinban 1évg diszulfid-hidakat. A kén mennyisége tehat szin-
tén hasznélhat6 lehet normalasi célokra. Ezt a lehet6séget Kisérleti-
leg is siker(lt igazolni [20]. Ahogy arr6l mar a 3. fejezet elején sz6
volt, hataskeresztmetszet és hattérproblémak miatt a deuteronok
altaldban nem alkalmasak nyomelemek DIXE-analizisére, de ilyen
mennyiségl kén azért még pontosan mérhet§. A 8. &bran egy
hajszal DIXE- és PIXE-spektruma lathatd6. Az S- és Ca-cslcsok
mindkét spektrumban dominélnak, de a nehezebb nyomelemek a
DIXE-méréssel mar nem mutathatok Kki.

Legalabb 40 cm hosszu hajszalak hossza mentén elvégzett egyiit-
tes DIXE- és (d, p) mérések azt eredményezték, hogy mind az N/C,
mind pedig az S/N arany a hajszal mentén 1—2 szzalékon belll
allando (lasd a 9. abrét!). A kén mennyisége tehat joggal hasznalha-
t6 PIXE-mérésekben norméldsra. A 9. &bra ezért mér néhany
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60-
Ei =2MeV

7. dbra. Emberi haj szén-, illetve nitrogéntartalméat6l szarmazé protonspektrumok

nehezebb nyomelem kénre vonatkoztatott mennyiségének hossz-
menti valtozasat is mutatja. Egyik elem koncentracidja sem allan-
dd, a Zn mennyiségének lényeges valtozasa vildgosan mutatja,
hogy hibas volt az az irodalomban taldlhatd korabbi elképzelés,
hogy az egyes nyomelemek mennyiségét a Zn mennyiségéhez lehet
viszonyitani [19, 21].
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Kulénosen tanulsdgos a Ca mennyiségének nagysagrendi val-
tozasa, ennél az elemnél a fligg6leges tengely logaritmikus! A
Ca hosszmenti valtozasat izotdpgerjesztéses rontgenfluoreszcen-

Csatornaszém

8. abra. Emberi hajszal 2 MeV-os proton-, illetve deuteronnyaldbbal valé bomba-
zassal keltett rontgenspektrumai

cias méréssel is ellendrizték, a 9. dbrdn ennek a mérésnek az
eredménye is lathatd. Ehhez a méréshez 30 hajszalbdl allo ko-
teget hasznaltak.
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9. dbra. Hajszalak hossza mentén (d, p) magreakciéval, DIXE-, PIXE- és XRF-

modszerekkel mért elemaranyok. (Az S/N és N/C aranyokat mutaté abran a

kilénbdz6 szimbélumok kilénbdz6 hajmintakon végzett mérések eredményeit

mutatjak. Az S/N aranyra a bal oldali, az N/C aranyra pedig ajobb oldali figgéle-
ges szamlétra vonatkozik.)
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4. Gél elektroforézissel elvalasztott fehérjék
PIXE-vizsgalata

A 3.1. és 3.2. pontokban a vezikulakat, illetve a SOD enzimet
specialis biokémiai elvalasztasi és tisztitasi eljarasok sorozatanak
segitsegével sikerilt izolalni, majd belSlik PIXE-mérésekre alkal-
mas mintat késziteni. Az enzimoldgidban az egyik leggyakrabban
hasznélt elvélasztési eljaras az un. gél elektroforézis. A maodszer
azon alapul, hogy a biolégiai 6riasmolekuldk rendszerint elektro-
mosan nem teljesen semlegesek, azaz elektromos térbe helyezve, a
tér hatdsara az Gket tartalmazo kdzegben (esetlinkben poliakril-
amid gélben) elmozdulnak. A kiilénb6z6 molekuldk (tdbbnyire
fehérjék, enzimek) tomegiktdl, formajuktdl és eredd elektromos
toltéslik nagysagatol fuggden kisebb vagy nagyobb tavolsagra ké-
pesek eljutni adott id6 alatt. Az elektromos tér megsziintetésekor
ez a mozgas is megsz(inik, és a gél megszilardulasa véglegesiti a
molekulafajtak elkulondilését.

A poliakrilamid gél elektroforézisnek (PAGE) egy kiiléndsen
hasznos valtozata az in. SDS PAGE, ennél az eljarasnal a gélen
valé futtatds el6tt a fehérjepreparatumot SDS nev( vegylettel
kezelik. Az SDS molekuldk minden fehérjéhez 1ényegében ugyan-
olyan modon koétddnek, egy grammnyi fehérjéhez 1,4 g SDS, és
minden SDS molekula egy negativ toltést hordoz. A fehérje-SDS
komplex ugynevezett ,random-coil” térszerkezetet vesz fel. Az
ilymodon kezelt fehérjék tehat azonos alakuak, és a toltés/tdmeg
aranyuk is azonos, ezért a gélben megtett tdvolsaguk, adott feszilt-
ségkulodnbség esetén, most mar csak a tomeguktdl fugg. A kuldn-
b6z6 molekulatomegl fehérjek vagy fehérjefrakciok egymastol jol
elkilonilt vékony savokban koncentralédnak. Ezeket a savokat
azutan specidlis festéssel teszik lathatova. A gél elektroforetogram-
mokbol tébbnyire csak a molekulatdmeget és az egyes savokban
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1év6 fehérjemennyiséget lehet viszonylag egyszerlien meghatarozni,
olyan fontos kérdések megvéalaszolaséara, hogy melyik sav tartal-
maz fémtartalmd metallofehérjét, és abban milyen fém talélhato, (j
megoldast kellett keresni.

A gélben mar megkotott fehérjék szennyezddés- és veszteség-
mentes kivonasa meglehetésen koriilményes vallalkozas, és ha sike-
ral is, az igy kapott anyagmennyiség olyan kevés, hogy szokasos
kémiai modszerekkel aligha analizalhatd. A PIXE-modszer viszont
lehet6vé tehet ilyen mérést is [22]. Az MTA Szegedi Biol6giai
Ko6zpontja Biofizikai Intézetének munkatéarsai behatoan vizsgaljak
a metalloenzimek kozé tartozé bakterialis hidrogendzokat. A hid-
rogenazok fémion-kén tartalmu fehérjék, melyek a molekularis
hidrogén reverzibilis képzddését, illetve elbomlasat katalizaljak. A
fémion rendszerint vas, de lehet nikkel is. Sem a fémionok moleku-
lankénti pontos szdma, sem pedig kotédési helyiik nincs még kell6-
képpen tisztazva.

Ezeknek a probléméknak a megoldasara a KFKI és az SZBK
mér emlitett kutatdi a PIXE- és PAGE-mddszerek kdzvetlen kom-
binlasaval prébalkoztak meg [23]. Elgondolasuk Iényege az volt,
hogy a megszilardult géldarabot minden tovabbi kezelés nélkiil
2—3 MeV-os protonnyalédbbal ,tapogasséak le”. Ha a gél karoso-
das nélkil elviseli a bombazast, és a modszer elég érzékeny, akkor
a fémtartalmd enzim savjanal a rontgenspektrumban meg kell
jelennie a megfelel6é fém karakterisztikus vonalanak. A mddszer
kidolgozdsadhoz modellanyagnak a HiPIP (High Potential Iron-
containing Protein) nev(i enzimet valasztottdk. Ez a 10 kDa mole-
kulatomegi enzim meglehetsen stabilis, konnyen izolalhatd na-
gyobb mennyiségben is, és ugyanazt a 4Fe—4S ioncsoportot tartal-
mazza, mint a hidrogenazok.

El6szor megfeleld széritasi eljarast kellett kidolgozni, mivel a
hagyomanyosan szaritott gélek mindkét oldalat utdlag mar eltavo-
lithatatlan cellofanfdlia boritja. Ez a félia fékezné a protonokat,
gyengitené a rontgensugarakat, és a szennyezettségétdl fiiggé mér-
tékben zavaré sugéarzas forrasa lehetne. Kisérleteik azt eredmé-
nyezték, hogy ha a géleket 1mg/cm2vastag, 12 pm porusmereti
Nuclepore szlir6folidk kozott szaritjak, ezek a folidk a szaradés
utan konnyen és a gél karosodasa nélkdl eltavolithaték. A mintegy
1 mm vastag gélt elfelezték, az egyik felét a szokasos mddon
Coomassie Brilliant Blue R-250 festékkel megfestették, hogy a
fehérjesavok lathatoak legyenek. A festetlen feléb6l 50 mm hosszu
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és 12 mm széles darabot, vizben old6d6 ragasztoval, tiszta alumini-
umbol készilt kerethez rogzitettek és a mér6kamraba helyezve
3 MeV energiaju protonokkal kozvetlenil bombaztak. Az elfele-
zésre azert volt szikség, mert a festési eljaras sordn a fehérjék
szétbomlanak, és éppen azok a fémek, melyekeért az egész vizsgalat
folyik, rendszerint kioldédnak! Ezért a PIXE-mérést ,,vakon” kell
végezni, de a festett darab j6 tampontot nydjt arra, hogy hol
celszer( s(riteni a méréseket. A minél jobb vonal menti felbontés
és a lehet6ség szerinti legnagyobb belitésszam elérése érdekében
megfelel6 réssel 0,6 mm széles és 7 mm hossz( nyalabméretet alaki-
tottak ki. A mintat legstribben 0,5 mm-es l1épésekben mechanikusan
mozgattdk a bombézonyalabra merdleges iranyba és minden lépés-
nél PIXE-spektrumot vettek fel 1 pC beérkez§ toltésmennyiségig. A
mérés utan a bombazott géldarabot is megfestettek, a festés nemcsak
a fehérjesavokat, hanem a protonnyalédb nyomait is €lesen kiemelte,
megkdnnyitve ezzel a PIXE-spektrumok és a fehéijesavok biztonsa-
gos péarositasat. A 10. abra alsé részén egy ilyen bombdazéas utan
megfestett gél fényképe lathatd, all. abra pedig a betlkkel jelzett
poziciékban mért rontgenspektrumokat mutatja. A spektrumokbol
meghatarozott Fe Ka-intenzitasok all. abra felsd részén lathatok.

10. 4bra. Egy, protonokkal bombézott, majd megfestett géldarab fényképe és az
egyes pontokban mért Fe K,-intenzitasok
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Az dbra kétséget kizaréan mutatja, hogy a 10 kDa molekulatomegi
fehérje (azaz a HiPIP) sok vasat tartalmaz, a 15 kDa-0s sav marjoval
kevesebbet, mig a 45kDa molekulatdmegnek megfelel§ sévban
egyaltalan nincs vas. (Ennél a mintanal kalibracios célbdl 55 kDa
molekulatémeg(, Fe tartalmu flavocitokrom C fehérjét is kevertek a
HiPIP-hez, és az abrardl az az ismert tény is leolvashato, hogy a
citokrom C szétesik egy 40 kDa, illetve 15kDa molekulatémegi
alegységre, és a vas a kdnnyebb alegységhez kotddik.

A mddszer kvalitativ hasznalhatosagan tul sikerilt azt is kimu-
tatni, hogy a PIXE-PAGE kombinécié mennyiségi mérésekre is
alkalmas. A vastartalmu fehérjesavra dsszegzett Fe Ka-intenzita-
sok a gél elektroforézishez felhasznalt fehérjemennyiséggel ara-
nyosnak adédtak (lasd a 12. abrat!). Az eljaras még teljesebb

10kDo
11. dbra. A 10. abréan jelzett gél pozicidkban mért PIXE-spektrumok
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A futtatott HIPIP mennyisége, pg
24 48 96

12. 4bra. A Fe vonalmenti eloszlasa a kiillénb6z6 mennyiség( HiPIP fehérjét tartal-
maz6 gél szakaszok mentén, illetve a szakaszokon mért dsszes Fe mennyisége

lehetne akkor, ha egyidejlleg a savok fehérjetartalmat is mérni
lehetne a 3. fejezetben ismertetett médon. Poliakrilamid hordozo
esetén ez az Ut a gél sajat nitrogéntartalma miatt sajnos nem
jarhatd. Az egylttes PIXE- és IdN(p, p', y)lN-reakcios mérés
azt a vart eredményt adta, hogy a nitrogén és kén egyenletesen
oszlik el a gél mentén. (A kén is jellemezhetné a fehérje mennyisé-
gét, de az SDS kezelésh6l ered6 tobbletkén mennyisége megakada-
lyozza ennek a lehet6segnek a kihasznalasat.) Nitrogénmentes,
példaul cellulézacetat hordozé alkalmazéséaval a nitrogén mérése
valészin(leg lehetséges lenne, de ahhoz el6bb egy sor egyéb mérés-
technikai problémat kell megoldani.

A mddszertani fejlesztéssel parhuzamosan mar konkrét enzimo-
I6giai eredmények is sziilettek. Sikerlilt megmutatni, hogy a Thio-
capsa roseopersicina baktériumbdl izolalt hidrogendz enzim vasat
és nikkelt is tartalmaz, és a Fe/Ni aranyt egy kordbban kozolt 4:1
értékkel szemben 7:1 értéklinek taldltdk. Kimutattdk azt is, hogy
az SDS-el kezelt hidrogenaz esetében a Fe-, illetve a Ni-ionok
mas-mas alegyseéghez kapcsolodnak [24].
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5. PIXE-gerjesztéses rontgenfluoreszceneia-analizis
(PIXE-XRF)

A legelterjedtebb analitikai modszer, amely a karakterisztikus
rontgensugarak emisszidjan alapul, a rontgenfluoreszcencia-anali-
zis (XRF) [25]. Az eljérés elve l1ényegében azonos a PIXE-mddszer
elvével, azzal a kiilonbséggel, hogy a minta atomjainak bels6 elekt-
ronhéjait ebben az esetben nem felgyorsitott toltott részecskék,
hanem rontgensugarzas ionizélja. Az ionizacio természetesen csak
akkor kovetkezhet be, ha a réntgensugarzas energiaja nagyobb,
mint a mérni kivant elem megfeleld abszorpcids éle. Az ionizaciot
kdvet6 tobbi folyamat és a detektalasi, méréskiértékelési technika
mar teljesen azonos mindkét modszernél. A gerjesztd réntgensu-
garzas szarmazhat roéntgencséb6l, radioaktiv izotéptdl vagy leg-
Ujabban szinkrotron sugéarforrastol. Mar a tulajdonképpeni PIXE-
modszer térhoditasa el6tt felmerdilt, hogy toltott részecskék keltette
rontgensugarzas is hasznalhatd lehet rontgenfluoreszcencia elGidé-
zésére [26)].

A Kkisérleti megvaldsitas elvileg nagyon egyszer(l, az altalunk
hasznalt mérési elrendezés vézlatos rajza a 13. 4bran lathato. A
megfeleléen fokuszalt protonnyalab a minta helyett most az Un.
primer vagy els6dleges céltargyat bombazza. A keletkezett karak-
terisztikus réntgensugarak alkalmasan kollimalva érik el az ele-
mezni kivant mintat és hozzak létre a rontgenfluoreszcenciat. Mind
a primer, mind pedig a fluoreszcens szekunder réntgensugarak
Utjaba kilonbdzé abszorbensek helyezhet6k, melyek szelektiv ab-
szorpcid Utjan tovabb befolyasolhatjak az adott mérési elrendezés
teljesit6képességét [27].

De ajelenség demonstralasan tilmenéen milyen oka lehet a két
modszer ilyetén kombindlasanak? A PIXE-modszer szamos el6-
ny6s tulajdonsaga mellett azért bizonyos esetekben nehézségekkel

183



is kell szamolni. A PIXE egyik hatranya példaul az, hogy érzékeny-
sége a céltargy rendszamanak névekedtével rohamosan csokken. A
nyomnyi mennyiségben jelen levé nehezebb elemek (Se, Mo stb.)

fluoreszcens rontgensugarzas
13. dbra. PIXE-XRF mérési elrendezés vazlatos rajza

méréséhez egyre novelni kellene a protonok energiajat, de a na-
gyobb energidju protonok nagyobb hattérsugarzast okoznak és
komolyan roncsolhatjak is a mintat. Bizonyos analitikai feladatok-
nal gondot okozhat az is, hogy a toltott részecskék nem szelektiven
gerjesztenek, azaz a periédusos rendszerben szomszédos vagy egy-
mashoz kozel 1év6 elemekre a PIXE-mddszer érzékenysége koriil-
belul azonos. Az XRF alkalmazésa esetén viszont minél kdzelebb
van egy elem abszorpcios éle a gerjeszté sugarzas energidjahoz, de
Ggy, hogy azért annal kisebb, az ionizacio, és ezzel egyutt a karak-
terisztikus rontgensugarzas keltésének val6szinlisége annal na-
gyobb. De ha az abszorpcios él a gerjeszté sugarzas energiaja folé
keriil, az ionizacié nem kdvetkezhet be, igy az XRF-maodszernél
el6fordulhat, hogy egyméashoz kozeli vagy éppen szomszédos ele-
mekre az érzékenység drasztikusan kilonbdz6. A PIXE-gerjeszté-
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ses XRF tehat olyan specialis esetekben lehet igazan el6nyds,
amikor sziikség van erre az éles szelektivitasra.

llyen kildnleges eset volt az, amikor nyomnyi Fe-szennyezddést
kellett tiszta rézben mérniink [27]. A Si(Li)-detektorral mért spekt-
rumban sziikségszer(ien megjelennek az un. kiszokési cstcsok [25].
A Cu vonaldhoz tartozd kiszOkési cslcs energiaja sajnos szinte
teljesen egybeesik a Fe Kisugarzdsanak energigjaval. Mivel en-
nek a kiszokési cstcsnak a f6 cslcshoz viszonyitott aranya csak a
detektor tulajdonségaitol fuigg, és Cu esetében kb. 0,2%, tizedsza-
zaléknal kisebb Fe-koncentraciok mérése kozvetlen PIXE- vagy
XRF-méréssel gyakorlatilag lehetetlen. Cu els6dleges céltarggyal
végzett PIXE-XRF-mérés esetén azonban a Cu K-sugérzasa a
Cu-atomokat természetesen nem képes gerjeszteni, de a Fe-atomo-
kat igen. A detektor elé helyezett vékony Co-félia tovabb javit a
helyzeten, mert amig a mintarol visszaszort, zavard hatteret jelenté
Cu K-sugarzast erdsen abszorbedlja, a fluoreszcens Fe-vonalak
intenzitasat alig csokkenti. Bar mér6rendszeriink megépitésénél
nem torekedtlink arra, hogy a gerjesztési-detektalasi geometriat
erre az adott problémara optimalizaljuk, a mddszer alkalmasnak
bizonyult arra, hogy akar 20 ppm Fe-koncentraciot is roncsolas-
mentesen és gyorsan (< 10 perc) meghatarozzunk [27].

A PIXE-XRF-modszernek szdmos biologiai alkalmazasa is le-
hetséges. Zr elsédleges céltargy segitségével a szervezetben ppm-nél
kisebb koncentracioban el6fordulo, Iétfontossagu Se valdszindileg
kénnyebben mérhet, mint kdzvetlen PIXE-méréssel, amelyben a
Se akéar konnyen el is parologhat a bombazas hatéasara.
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els6 tanulmany az ionbombdazéssal gerjesztett Auger-elektro-
nok spektroszkopiajanak alapkutatasaban elért eredményeket
foglalja 6ssze. Atovabbi harom tanulméany a protonbombdazas-
sal gerjesztett karakterisztikus réntgensugérzds nyomelem-
analitikai alkalmazésanak fizikai alapjait mutatja be, és besza-
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szefoglalé munk&inak magyarra atdolgozott véltozata.
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