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1. A kutatasok el6zményei

Napjainkban a nanotechnoldgia a tudomanyos kutatas és a gyakor-
lati alkalmazasok fontos teriiletévé valt. A legalabb egyik dimenzio-
jukban nanométeres nagysagrendbe esé szerkezetek (mikro- és nano-
strukturdk) létrehozasara és analitikdjara az egyik lehetséges méd-
szer a MeV energiaju ionnyalabok hasznalata. Az ionnyalab-analitikai
(IBA) médszerek lehet6séget nydjtanak a mélységi nanométeres fel-
bontasu analitikara, vékony rétegek elemzésére. Lateralisan is van le-
het6ség a nanométeres tartomany vizsgalatara, modositasara: ehhez

az ionnyaldbot nanométeres nagysagrendtire kell fokuszalni.

Az Atomki 5 MV-os Van de Graaff-gyorsitojan 1993-ban kezdodott
el a mikroszonda-projekt egy OTKA miiszerkozpont-pélyazat finanszi-
rozasaval. Ebbe a munkaba elsé éves PhD hallgatoként kapcsolodtam
be, és egy éven beltl mér elértiik az 1 um-es nyaldbméretet (ebbdl az
eredménybdl 1996-ban jelent meg az els6 folyoiratcikk [Ra-96]). Ké-
sobb kiilfoldi posztdoktori tanulmanyutak soran jelentos szerepem volt
az Oxfordi és a Szingapuri Egyetemen a nanoszondak fejlesztésében, és
a protonnyaldbos mikromegmunkalas (irds) kifejlesztésében (P-beam
Writing, PBW).

A PhD-munkdmat kovetoen kutatasi témaim a pdsztazéd ion-
mikroszonda alkalmazasaihoz kapcsolédtak. A mikroszonda vonzoé ha-
tasa mellett egy nagy létszamu kutatocsoport is kialakult, szertedgazo
kutatasi témakat miivelve. A hazai és a kozel négy év posztdokto-
ri munka soran kiilféldon szerzett tapasztalatok alapjan nyilvanvalova
valt, hogy a mikroszonda létrehozasaval megnyilé évtizedes tavlatu al-
kalmazési lehetoségeket magasabb szinten lehet folytatni egy j nano-
szonda kifejlesztésével. Ehhez a mikroszondak alkalmazasai soran, az
azok tovabbfejlesztésében megszerzett ismereteken tilmenden egy 1j,
a meglévé Van de Graaff-gyorsiténal jobb energiastabilitassal, kisebb
energiaszorassal rendelkez6, valamint nagyobb fényességti ionnyalabot

biztosité részecskegyorsitd beszerzésére is sziikség volt.
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Ezt a koncepciot céloztuk meg az els6 MTA infrastruktira-
palyazatban 2012-ben az ,Asztrofizikdtol a nanotechnoldgidig: az
Atomki gyorsitokra épiilé kompetenciakézpontja” cimmel. Ez a gyor-
sitd tobbfelhasznalds és tobbceélu, igy nemcsak a nanoszonda igénye-
it kellett figyelembe venni a tipus megvalasztasanal, hanem a tob-
bi kutatécsoport jelenlegi és jovoben varhatd igényeit, 1j egyiitt-
miikodéseket, felhasznalokat, a karbantartasi sziikségleteket, a bizto-
sithaté nyaldb energiatartomanyat és az ionvalasztékot is. A gyorsi-
tot és tobbek kozott a nanoszondat is magaba foglald laboratérium
kiépitését az MTA tovabbi infrastruktura-palyazatai és egy GINOP-
palyazat tették lehetové. Az 1j gyorsito és a nanoszonda révén sikertlt
bekeriilniink egy H2020 konzorciumba: a RADIATE projekt keretében
a feladatunk ionoptikai szamitasok és ezek mérésekkel torténé ellen-

orzése.

2. Célkituzések

Munkam soran elsédleges célom volt a nanoszonda hazai megva-
lositasa, ami nemcsak egy — a meglévo mikroszondahoz hasonld — 1j
nyalabvég megépitésébdl allt, hanem el kellett végezni szinte minden
egyes alkotoelemének optimalizalasat, ijragondolasat, tovabbfejleszté-
sét. Igy példdul a kordabbi mikroszondanal robusztusabb rezgésmentes
kornyezetet kellett létrehozni, jobb vakuumot el6allitani. Egy 4j ré-
szecskegyorsitd — a Tandetron — beszerzése, telepitése, a hozza sziik-
séges vilagszinvonalu kornyezet biztositasa is elengedhetetleniil sziik-

séges volt.

Tovabbi célom volt, hogy néhany kiilonleges analitikai feladat meg-
oldasaval megmutassam a modszerek hatékonysagat, pl. a konnytl és
nehéz elemek szimultdn azonositasara alkalmas kétdetektoros PIXE
modszer; néhany konnyt elemre még érzékenyebb mikro-DIGE mdd-

szer; vagy a nanokapillarisok iranyeloszlasanak meghatarozasa.
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Céljaim kozott szerepelt a kiilfoldon megismert PBW modszer meg-
honositésa, és ennek alkalmazasa orvosi, mikrofluidikai, mikrooptikai
feladatokra. Az ehhez sziikséges infrastruktura létrehozasa, kifejlesz-
tése és optimalizalasa.

Természetesen maga a Tandetron gyorsité tobb mas célra is hasz-
nalhato: alap- és alkalmazott kutatasokra, sot akar innovacios és ipa-
ri célokra is. Néhany ilyen munka méar folyamatban van: a magfi-
zikai és nuklearis asztrofizikai alapkutatasban, az atomfizikdban a
H2020-EUROPLANET projektben, az alkalmazott kutatasban pedig
a H2020-IPERION-HS projektben. A Tandetron Laboratorium infra-

strukturaja a nanotechnolédgia fejlédéséhez is hozzajarulhat a jovoben.

3. Az alkalmazott eljarasok

Munkam soran kiilonb6z6 ionnyalab-analitikai modszereket hasz-
naltam, és a konkrét feladatnak megfeleléen tovabbfejlesztettem.

A protonokkal indukalt rontgenemisszié (Proton Induced X-ray
Emission, PIXE) médszert S. A. E. Johansson és munkatérsai fejlesz-
tették ki a 70-es években. Az akkori eszk6zok lehetové tették az alumi-
niumnal nehezebb elemekre a multielemes, roncsolasmentes analitika
megvalositasat.

A protonokkal vagy deuteronokkal indukélt gamma-emisszié (Pro-
ton / Deuteron Induced Gamma-ray Emission, PIGE / DIGE) méd-
szer a PIXE-hez abban a tekintetben hasonlo, hogy itt is az ionnyalab
gerjeszti a céltargy anyagat; de mig PIXE esetében a rontgensugarzast,
PIGE/DIGE esetében az anyagban lezajlo magreakciok hatésara ke-
letkez6 gamma-sugarzast vizsgaljuk.

Bizonyos analitikai médszerek makro- és mikronyalabokkal is hasz-
nalhatok; a pasztazé transzmisszids ionmikroszkopia (Scanning Trans-
mission Ion Microscopy, STIM) kifejezetten mikronyaldbos technika.
Ennek egyik gyakori alkalmazési teriilete a vékony mintak stirtiség-
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eloszlasanak feltérképezése, ezaltal a minta feliiletén a tajékozodas se-
gitése, az analizalni kivant teriiletet pontos kijelolése.

A PBW a mikro- vagy nanonyalabokat felhasznal6 direkt irdsos li-
tografids modszer. A protonok altal roncsolt térfogatban létrehozott
latens nyomok kémiai eljarassal elohivhatok, igy 3-dimenzidés mikro-
strukturak hozhatok létre. Ennek meghonositasa az Atomki mikro-
szondajan az elmult mintegy 15 évben 1j lehetdségeket nyitott meg.
A direkt frasos modszerek prototipuskészitésre vagy maszkok készité-
sére és javitasra hasznalhatok, mig a tomegtermelésre alkalmas — igy
az iparban széles korben elterjedt — levilagitassal miikodo litografias

modszerek szamara pedig jo mindségli maszkokra van sziikség.

4. Uj tudomanyos eredmények

Az IBA és PBW terén kiilfoldon és itthon elért eredményeim a tézis-
pontokban talalhatok. A munka kisérleti jellegébdl adéddéan minden
esetben csoportok munkajabol sziilettek az eredmények. A tézispontok

alapjat képez6 munkakban meghatarozé szerepem volt.

1. tézispont: Mikroszondatol a nanoszondaig

A pasztazéd ionmikroszonda nyaldbméretének csokkentésével megvalo-
sitottam a nanoszondat; az ionvalaszték bovitésével pedig megmutat-

tam, hogy nemcsak protonok, hanem nehezebb ionok is fokuszalhatok.

l.a Eljardst dolgoztam ki a pdsztdazo ionnanoszonddk kvadrupol mdg-
neses lencséinek finomhangoldsdra. Ezdltal a Szingapiri Eqyete-
men a vilagon elsoként sikerilt 35nm X 75 nm nyaldbméretet el-
érni 10 000 proton/s iondram mellett. Emellett a mdr meglévd
mikroszonda paramétereinek optimalizaldsaval 290 nm X 450 nm
nyaldbmeéretet értem el 50pA drammal 2 MeV protonokkal, ami

szintén vildgrekordot jelentett [A1].
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1.b A kvadrupdl triplett lencsék finomhangoldsdra kidolgozott optima-

lizalo eljarasom segitségével szén-, oxigén- és sziliciumionokkal is
megualositottam a mikronyaldbot a specifikdlt 1 pum-es nyalabmé-
rettel Csehorszdgban, Rei-ben [A2].

l.c Az Atomki — iranyitasommal telepitett — uj 2 MV Medium-

Current Plus Tandetron részecskegyorsitojandl meghatdroztuk,
hogy a kén-hexafluorid szigetelogdz és argon lefosztogaz nyomds-
vdltozasa miként hat a gyorsité energiakalibracidjdra [A3]. Meg-
terveztem a gyorsito paramétereit optimdlisan kihaszndlo nano-
szonddt, amelynek a megépitéséhez OMb52 tipusi Uj generdcios
kvadrupol mdgneses lencséket haszndltam. A berendezés instal-

o /oy

optimalizdlo eljardasom segitségével 200 nm nyalabméretet értem el
[A4].

2. tézispont: lonnyalab-analitika

Az IBA modszerek tovabbfejlesztésével és alkalmazasaval az aldbbi

eredményeket értem el.

2.a Uj mérési mddszert dolgoztam ki, amellyel a vizsgdlandd min-

tak teljes analitikai jellemzése meqgualosithato egyetlen besugdr-
zassal a széntdl az uranig terjedd rendszamtartomdnyban [B1].
A mérékamrdaban eqy hagyomdnyos Be-ablaki és egy ultravékony-
ablaki rontgendetektor alkalmazdsaval szimultdn azonosithatok a
konnyt és a nehezebb elemek is az E~ 0,2-6keV és az £ > j keV

rontgenenergia-tartomdnyban.

2.b A mikroszonda vdkuumkamrdjinak megfeleléen megtervezett és

megépitett kiterjesztésével 15umx 17um méretd pasztizhato

deuteronnyaldbot hoztam létre ~1nA darammal. A kapott kisérleti

bt
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2.c

2.d

adatok osszhangban vannak az elméleti szamitdasokkal. A gamma-
sugarzas detektdldsa estén elért, mintegy eqy nagysdgrenddel na-
gyobb hatdsfoknak koszonhetden jelentosen megnoveltem a mod-

szer érzékenységét [B2].

Megmutattam, hogy a nyaldb méretének mérésére és a rutin-
fokuszalas végrehajtasdra a kidolgozott standard tesztchip ki-
valoan alkalmas. Matrizeffektusokkal értelmeztem a szilicium
elemtérképeken lathato hamis inhomogenitdsokat. Az elektronika
holtidejének helyfiiggésével magyardztam a homogén nikkelréteg
vastagsaganak latszolagos gradiensét. Megmutattam, hogy az ere-

deti célon tul a tesztminta oktatass célokra is kitinoen hasznalhato
[B3].

Aluminium-ozid nanokapillarisok iranyeloszldsdt hatdroztam meg
STIM mdodszerrel. Igazoltam, hogy eqy-eqy doménen belil o
kapillarisok a 15pum-es mélységig végig parhuzamosak, a fel-
tételezéseknek megfeleléen. A mintdt elforgatva megdllapitot-
tam, hogy a szomszédos domének kapilldrisirainyai kozott ~2°
eltérés wvan [BA4]|. Hasonlé mddon, polikarbondt membranban
nehézion-nyomok kimardasdval [étrehozott véletlenszerien elhe-
lyezkedo manokapillarisok irdnyeloszldsdt hataroztam meg. Meg-
mutattam, hogy az eqyedi kapillarisok iranyeloszldsa a nanokapil-
larisok geometriai nyildsszégénél (ami kb. 0,3°) — a nehézionok
besugdrzast paramétereivel korreldlva — [ényegesen nagyobb szo-
rast mutat (kb. 0,95°) [B5].

3. tézispont: PBW — metodika és rezisztanyagok fejlesztése

A protonnyalabos iras kifejlesztéséhez a kovetkezo eredményekkel ja-

rultam hozza.

3.a

Modszert dolgoztam ki kis toltésmennyiség mérésére. Megmutat-

tam, hogy a szekunderelektron-hozam — adott anyag és sima feliilet
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3.b

3.d

esetén — aranyos a protonnyalab dltal bevitt toltéssel, igy haszndl-
haté a téltés monitorozasdra. Az SU-8 epoxy alapi rezisztanyagot
vizsgalva tgazoltam, hogy az eqységnyi toltés dltal kivdltott jelek
kozil a szekunderelektron-hozam a legnagyobb intenzitdsi — az
addigi gyakorlatban bevalt RBS-normalizdlashoz képest minimum

30-szoros volt az igy elért hozam [C1].

Elsoként készitettem nagyfelbontdsiu fém mikrobélyegzoket PBW
modszerrel [étrehozott polimer mikrostrukturakbol nikkel- és réz-
galvanizdldssal. Demonstraltam a sorozatgydrtas lehetoségét ké-

s6bbi innovativ alkalmazdsokhoz [C2].

Uj tipusi, javitott felileti mindségti tesztmintdt — kalibrdlt rdcs-
allandoju ontarto rézracsot — készitettem a protonnyaldb méreté-
nek meghatdrozdasdara. Fzzel a mikro- és nanonyaldbok mérete is
a kordabbiakndl lényegesen jobb (~100nm nagysdgrendid) pontos-

saggal meghatdrozhats [C3].

Az dltalanosan elterjedt poli(metil-metakrildt) (PMMA) polimer,
valamint a fényérzékeny Foturan tiveg mellett a hazai gyakor-
latban radondetektdldsra haszndlt CR-39 néven ismert poliallil-
diglikol-karbondt (PADC) anyagot haszndltam elséként a ha-
zai PBW sordn. Meguizsgdltam a protonok dltal a Foturan és
CR-39 anyagba bevitt roncsolds mértékét és a roncsolt tartomdny
marasi tulajdonsdgait [C4]. Meghatdroztam a CR-39 protonok-
ra vonatkozo dozisérzékenységét: a mikromegmunkalashoz sziiksé-
ges optimdlis protonfluens 3,75 x 10*® m™2 (600nC/mm™2); ami
9,86 x 10° J/kg elnyelt dézisnak felel meqg a feliileten. Hasonld el-
nyelt dozis érheto el tizedennyi 2 MeV energidaju alfa-részecskével
[C5]. Majd megmutattam, hogy az érzékenység 30%-kal névelhetd
a besugdrzas utani COsy kezeléssel [C6).
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4. tézispont: PBW — mikrooptikai és mikrofluidikai alkalmazasok

A kiforrott PBW litografidss moddszert a kovetkezé mikooptikai és

mikrofluidikai témakra alkalmaztam.

4.a

4.b

Passziv  optikai  hullamvezetot készitettem PBW modszerrel
PMMA-ban a felilet alatt a protonok behatoldsi mélysége dltal
meghatdrozott mélységben [D1]. PMMA és poli(dimetil-szilozdn)
(PDMS) anyagok esetében is elséként hatdroztam meg a proton-
besugdrzds hatdsara bekovetkezo torésmutato-viltozas nagysdgdt a
mélység fligguényében (>0,01; ez elegendd a hullimuvezetés létre-
jottéhez) (D2, D3]. Megmutattam, hogy besugdrzds hatdsdra ke-
letkezd tomérodés PDMS-ben sokkal jelentdsebb (~2pm), mint
PMMA-ban (~200nm) [D4], ezért ezen az elven a felileten mii-
kodd optikai eszkézoket (diffrakcids racsokat, konvex mikrolencsé-
ket) hoztam létre protonokkal [D5], és nehezebb ionokkal [D6].

Megterveztink és elkészitettink eqy mikroturbindt, ami a vildgon
az elso mozgo alkatrészt tartalmazéo — PBW és porozus szilici-
um mardssal kombindlt médon készilt — szlicium eszkéz volt 1
[D7]. Egy olyan 1j mikrofluidikai eszkozt terveztink és valdsitot-
tunk meg, amely dontott oszlopok seqgitségével a cirkulalo raksejtek
kisziirésére alkalmas. A hagyomdnyos litogrdafiai eljdrdsokkal meg-
valosithatatlan dontétt oszlopok megnovelték a funkciondlis felii-
letet, igy a kialakulo kiilonleges aramlastani viselkedés eloseqgiti a
funkciondlis felilet és a folyadék kdlcsonhatdsdt [D8].

1A szingapuri csoport elismeri ennek a munkanak a jelent6ségét azzal, hogy sze-

repelteti az ipari potencialis felhasznalok figyelmébe ajanlott pbeam.com weblapon.
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5. Az eredmények hasznositasa

Az infrastruktiura és modszerek fejlesztése elengedhetetlen 1j tudo-
ményos eredmények létrehozésahoz. 2

Az Atomki pasztazé ionmikroszondaja az elmult évtizedekben sza-
mos tudomanyteriileten keriilt hasznositasra. Ezekben az esetekben
mindig a kétdetektoros PIXE modszert hasznaltuk.

Ezek koziil néhany fontosabb példat emlitve, az EU FP5 Nanoderm
projekt keretében titannanoszemcsék felszivodasat vizsgaltuk emberi
és allati borok felilletén. A vizsgalat eredménye megnyugtatd volt: a
nanorészecskék nem jutnak el olyan mély rétegekbe, ahol mar toxikus
hatdsuk lenne a szervezetben [Ki-08].

Az EU FP7 Charisma projekt, majd ennek folytatasaként a H2020
IPERION-CH projekt keretében a kulturélis 6rokség megdrzése téma-
ban hozzaférést (Transnational Access) biztositunk kiilonb6z6 eurépai
orszagokbol érkezo régészek szamara archeometriai vizsgalataikhoz.
Itt nagyon fontos szerepet jatszik az alkalmazott ionnyaldb-analitikai
modszerek roncsolasmentessége. Ennek érdekében a mikronyaldbot
nemcsak vakuumban, hanem levegore kihozva is alkalmazzuk. Ezekbdl
az eredményekbél is szamos publikacio sziiletett, pl. [Ko-12], [Szi-16].

Csoportunkban tobb évtizedre nylik vissza légkori aeroszolok vizs-
galata, kezdetben makro-PIXE, késobb mikro-PIXE moédszerrel is

2 Ilyen fejlesztések nélkiil nem lett volna lehetséges a késébbi generdciok sza-
mara részecskegyorsitokra alapozott kisérleti munka. A kiilféldi gyorsitok melletti
mérésekre is azért tudnak csatlakozni — st gyakran ott iranyito szerepet is vallalni
— a hazai kollégak, mert itthon van lehetoségiik arra, hogy megszerezzék az ehhez
szitkséges tapasztalatot. Az Atomki alapitasatol kezdve Szalay Sandor professzor is
fontosnak latta ezt, ezért kezdtek bele el0szor a neutrongeneratorok fejlesztésébe,
késébb a kaszkadgyorsitd, majd a 60-as évek végén Koltay Ede vezetésével a Van
de Graaff-generatorok épitésébe. Ez utébbiak még ma is jelent6s kihasznaltsaggal
miikodnek. Ugyanilyen hosszutavu felhasznalast varhatunk az 1j Tandetron gyorsito
esetén is.
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(egyedi szemcse analizis), majd idéfeloldassal végzett mintavétel, és
munkahelyi beltéri aeroszolok vizsgalata is tortént [Szo-12]. Ebben a
témaban jelenleg is tobb doktorandusz dolgozik.

A Tandetron gyorsité hasznalataval készilt els6é tudomanyos ered-
ményt — a nukleéris asztrofizikai szempontbdl fontos 17O (p,7)**F mag-

reakcié hataskeresztmetszetének mérésérdl — a Phys. Rev. C folyéirat-
ban kozoltik [Gy-17].

6. A tézispontokhoz kapcsolédé tudomanyos
kozlemények

Az 1. tézispont témakorében

[A1] F. Watt, J.A. van Kan, I. Rajta, A.A. Bettiol, T.F. Choo,
M.B.H. Breese, T. Osipowicz: The National University of Singa-

pore high energy ion nano-probe facility: Performance tests, Nucl.
Instr. Meth. B 210 (2003) 14-20.

[A2] O. Romanenko, V. Havranek, A. Mackova, M. Davidkova, M.
Cutroneo, A.G. Ponomarev, G.U.L. Nagy, J. Stammers, and
I. Rajta: Performance and application of heavy ion nuclear

microbeam facility at the Nuclear Physics Institute in ReZ, Czech
Republic, Rev. Sci. Instrum. 90 (2019) 013701 (12).

[A3] I. Rajta, I. Vajda, Gy. Gyiirky, L. Csedreki, A.Z. Kiss, S. Biri,
H.A.P. van Oosterhout, N.C. Podaru, D.J.W. Mous: Accelerator

characterization of the new ion beam facility at MTA Atomki in
Debrecen, Hungary, Nucl. Instr. Meth. A 880 (2018) 125-130.

[A4] 1. Rajta, G.U.L. Nagy, 1. Vajda, S.Z. Szilasi, G.W. Grime, F.
Watt: First resolution test results of the Atomki nuclear nano-
probe, Nucl. Instr. Meth. B 449 (2019) 94-98.
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AZ. Kiss: A new micro-DIGE set-up for the analysis of light
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