Magyar Kémiai Folyéirat - Osszefoglalé kozlemények 57

Egyedi molekulak atomi szerkezetének meghatarozasa
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1. Bevezetés

Ez az iras a székfoglald eldaddsom Osszefoglaloja. A
bemutatott eredmények elérésében Jurek Zoltan és Bortel
Gabor kollégaimnak nagy szerepe volt. A cikk nagyrészt
koveti az eldadas szerkezetét, azonban technikai okok miatt
az abraanyag jelentdsen eltér. A cikk felépitése a kovetkezo:
a bevezetében az atomi szerkezet fontossagat vilagitjuk
meg. Ezutan a szerkezet-meghatarozas alapgondolatait és
a ma el6ttiink allo legnagyobb problémat mutatjuk be. A
kovetkez6 részben a probléma egy lehetséges megoldasat
korvonalazzuk és az ehhez sziikséges technikai feltételeket
targyaljuk. Végiil azokat az eredményeinket mutatjuk be,
amelyek a javasolt megoldas lehetdségeire és hataraira
tesznek eldrejelzéseket.

Az embert korilvevé vilagrol az egyik legfontosabb
rendszerezé elviink a targyak térbeli elhelyezkedésén
alapszik. Ezen az alapon probaljuk megérteni a legnagyobb
méretektdl, mint pl. a csillaghalmazok, egészen az atomi
szintig, a legkiilonb6zdbb dolgokat. Az atomi szerkezet
ismerete kiindulopont a természettudomanyos kutatasban:
fizikaban, kémiaban ¢és biologidban egyarant. Erre
tamaszkodunk az egyes tulajdonsagok ¢és folyamatok
értelmezése soran.

Az atomi szerkezet fontossdga miatt nem meglepd, hogy
komoly szellemi és anyagi erdket Osszpontositottak erre
a terilletre. Ez megtette hatasat, és azt lathatjuk, hogy a
mult szazad 10-es éveitél kozel a szazadforduldig igen
nagy léptekkel haladt a szerkezetkutatas. A kdvetkezékben
a szerkezetkutatast lesziikitem, a rontgensugarzassal vald
szerkezet-meghatarozasra, amely ma is a legelterjedtebb
modszer. Az e teriileten valo haladast tobb mint 10 Nobel-dij
is fémjelzi. Ugy tiinik azonban, hogy az utébbi évtizedekben
a fejlédés kissé megtorpant. Ez nem azt jelenti, hogy
nincsen haladas, hanem azt, hogy nincsenek nagy mindségi
ugrasok, hanem inkabb a meglévé médszerek finomodnak,
illetve azt, hogy a megoldandd problémak nehezednek.
Azt mondhatjuk, hogy er6gytijtés folyik a kovetkez6 nagy
lépés megtételéhez. Ahhoz, hogy megvilagitsuk hol a
probléma, mi is lesz ez a ,,nagy 1épés” elészor bemutatjuk a
szerkezetvizsgalat alapjait.

2. A szerkezetvizsgalat alapjai

Az atomi szerkezet megoldasahoz harom dolog sziikséges:
minta, leképezési moddszer (beleértve a forras és egyéb
méréberendezések), és a kiértékelési eljaras. A kiértékelési
eljarast kiilon kiemeljik. Ennek oka, hogy az atomi
szerkezetr6l a rontgen modszerek nem direkt képet
szolgaltatnak, hanem egy kodolt informaciot, amibdl nem
trividlis a dekodolt valés 3D térbeli kép eldallitasa. A
kovetkezokben a felsorolt harom 1ényegi elemen keresztiil
vizsgaljuk meg miért tudott a mult szdzadban a szerkezet
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meghatarozas gyorsan fejlodni, mik a jelenlegi problémak,
¢és milyen lehet6ségek vannak ennek megoldasara.

A minta mérésekor a mintara esé mérd nyalab, tehat
a nagyenergiaju fotonok rugalmasan és rugalmatlanul
szorodhatnak az atomok elektronjain. A rugalmas, tehat
energiaveszteség nélkiili széras hordozza a szerkezeti
informaciot. A rugalmatlan széras folyaman a foton kiiit
egy-egy elektront a minta atomjair6l, igy energiat ad at
a mintanak, ezzel roncsolja azt. Tehat megvaltoztatja a
minta szerkezetét. Ha a rugalmatlan szoras aranya nagy
a rugalmaséhoz képest, akkor azt varjuk, hogy a minta
hamarabb atalakul, megvaltoztatja szerkezetét, minthogy
megmérhetnénk az atomok eredeti elrendezdését.
A rugalmas ¢és rugalmatlan folyamatok allandoi a
kiilonbdz6 elemekre és fotonenergidkra jol meghatarozott
értéket vesznek fel, és azt talaljuk, hogy a minket érintd
tartomanyban a rugalmatlan szo6rds dominal. Példaul szénre,
ami a bioldgiai rendszerek f6 alkotdja 10 rugalmatlan
folyamatra esik egy rugalmas szoras. Felmeriil a kérdés,
hogy akkor hogyan tudjuk mégis meghatarozni az atomi
szerkezetet. A természet nylijt ehhez segitséget avval, hogy
az anyagoknak egy jelentés hanyaddban az atomok nem
véletlenszertien, hanem egy jol meghatarozott rendben
helyezkednek el. Mégpedig ugy, hogy egy viszonylag kis
alapegység az un. elemi cella ismétlddik sok milliardszor
vagy még nagyobb szamban. Ezeket az anyagokat hivjuk
kristalyoknak. A kristaly minden elemi cellajaban az atomok
elrendezése azonos. A gyakorlatban a kristalyok elemi
cellaja néhany atomtdl néhany ezer atomot is tartalmazhat.
Példaként egy viszonylag bonyolult szerkezetet mutatunk, a
mioglobin atomi szerkezetét (1.abra).

3. Probléma felvetés és megoldasi javaslat

De térjiink vissza a méréshez. Miért segit a mérésben az
anyagok kristdlyos szerkezete? A rugalmas szorassal a
cellak atlag szerkezetét hatarozzuk meg. A mérés soran
ugyan egy-egy elemi cella tonkre megy, de mivel nagyon
sok van bel6liik, az atlag még mindig a hibatlan elemi cella
lesz, ¢és elég sok szorasi folyamat utan a rugalmasan szort
fotonok szama mar elégséges egy elemi cella szerkezetének
rekonstrukcidjdhoz, mikdzben a mintdnak még csak egészen
kis hanyada ment tonkre. Itt meg is allhatnank, hiszen a
probléma megoldddott. Azonban kideriil, hogy szamos
minket érdekl6 anyag nem allithato el6 kristalyos formaban.
Kiilonosen sok példa van erre a biologiai rendszerek kozott.
Mi torténik akkor, ha a mintank csak egyetlen molekulat
tartalmaz. Ebben az esetben minden egyes rugalmatlan
folyamat elrontja a minta szerkezetét, nincs a kristalyoknal
megszokott sok milliard elemi cellara valo atlag. Tehat
arra a kovetkeztetésre jutunk, hogy egy egyedi molekula
szerkezete nem meghatarozhat6. Akkor most hogyan
tovabb? Egy magyar szarmazast, Uppsalaban dolgozo
kollégank, Hajdti Janos, tett javaslatot a fenti probléma
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megoldasara.! Azt mondta, vegyiik tudomasul, hogy a minta
a mérényalab hatasara tonkre megy, ahogy késébb latni
fogjuk, lényegében szétrobban. Azonban ahhoz, hogy az
atomok elmozduljanak eredeti helyiikrél, id6 kell. Végezziik
el a szerkezet mérését rovidebb id6 alatt, mint ahogyan az
atomok jelentdsen elmozdulnanak helyiikrél.

SN TR Ay
1. Abra. A kristalyracsba rendezédott mioglobin atomi felbontasu képe. A
molekula 6sszegképlete:C,,, H,,. Fe N,,, O,, S, , 2305 atomot tartalmaz,

¢és 153 aminosav alkotja.
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Ha megbecsiiljiik ezt az id6t kideriil, hogy ez igen rovid
néhany femtomasodperc ( 10 -10® maésodperc). Ma
egy szerkezet-meghatarozasra alkalmas mérés ideje
legjobb esetben is néhany perc. Tehat a mérés sebességét
legalabb 10'-szeresére kell megndvelni. Ez majdhogynem
lehetetlennek tiinik. Egy ilyen nagy 1éptékii sebesség novelés
csak a mérési technika, elsésorban a rontgen sugarforrasok
jelentdés fejlesztésével lehetséges. Bar a mai szinkrotron
sugarforrasok is jo paraméterekkel rendelkeznek, mégsem
elégségesek egy ilyen gyors mérésre. A reményt a jelenleg
épités alatt allo két rontgen szabad elektron 1ézer sugarforras
adja. A kovetkezokben rdviden Osszefoglaljuk ezek
legfontosabb a mérés szempontjabol lényeges jellemzoit.

4. Szabad elektron lézer sugarforrasok

A vilagon jelenleg két nagy, a rontgen tartomanyban
miikodo szabad elektron 1ézer épiil, az egyik Stanfordban, a
masik Hamburgban. Ez utobbi vazlatat és térképen berajzolt
elhelyezkedését lathatjuk a 2. abran.

A szabad elektron lézerekben, --hasonldéan a
szinkrotronokhoz-- elektroncsomagok haladnak kozel
fénysebességgel, azalapvetd kiilonbség, hogy nem kor, hanem
egyenes palyan. Ezek a nagy energiaja elektronok ugyantigy,
mint a szinkrotronok esetében, periodikus magneses eltérité
egységeken haladnak keresztiill és igy sugaroznak. Egy
ilyen egység vazlata lathaté kinagyitva a 2. abra jobb
fels¢ sarkdban. A sugarforrasok szdmunkra legfontosabb
két paraméterét, a fényességet és az  impulzushosszt
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2. Abra. A Hamburgban épiilé rontgen szabad elektron 1ézer
clhelyezkedése a varosban (also kép), vazlatos felépitése (kozépsd kép)
¢és a rontgensugarzast kibocsato periodikus magneses eltéritéegység un
undulator (felsé kép).

nézve azt talaljuk, hogy a fényesség majd 10 nagysagrenddel
nagyobb, mig az impulzushossz 4 nagysagrenddel rovidebb,
mint a szinkrotronok esetén. Bar ezek igazan impozans
fejlodést mutatnak, a szabad elektron lézerek még igy is
csak kozelitoleg teljesitik a kivanalmakat, igazdbdl még
rovidebb impulzusokra lenne sziikség. Pontosan ez az
oka annak, hogy eldzetesen részletes modellszamolasokat
kell végezni a mintak viselkedésérdl, illetve a leképezés
egész folyamatarol. A kdvetkezékben az evvel kapcsolatos
munkank egy részét mutatom be, amely az atomok
elmozdulasanak modellezésére illetve a felvett szorasképek
osztalyozasara vonatkozik.

5. Molekuladinamika és osztalyozas

Egy mérés elvi vazlatat mutatja a 3.4bra.

A rontgen nyalab beesik a mintara és ezen szorodik. A
rugalmasan szort fotonok intenzitas-eloszlasat mérjik
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egy félgomb alaku feliileten. Tehat amit mériink az egy
kétdimenzids feliileten (egy gomboén) vald intenzitas
closzlas. Azonban a kiértékeld modszercket megvizsgalva
azt talaljuk, hogy az atomok 3D térbeli elrendezddését
csak egy 3D térfogatban felvett intenzitas eloszlasbol lehet
meghatarozni (3.4bra). Hagyomanyos mérések esetén a
mintat a bejovo nyalabhoz képest kiilonb6zd orientaciokba
allitjuk és az igy felvett 2D képek egylittesébdl alakitjuk ki
a 3D-os intenzitas eloszlast. A mi esetiinkben azonban ez
az Ut nem jarhato, hiszen a mintank egy rontgenimpulzus
alatt teljesen tonkre megy, tehat nem tudjuk elforgatni és
ismételten egy képet felvenni. Amit tehetiink az az, hogy
azonos szerkezetli mintdkat 16viink a nyalabba egymas
utan és ezeket, az egymast kovetd impulzusokkal mérjiik.
A gyakorlatban ez azt jelenti, hogy a mintak egy spraybdl
véletlen orientdcioban érkeznek a nyalabba. Azonban
igy az orientacid hianyaban a 3D szorasképet képet nem
tudjuk Osszeallitani. A megoldas, hogy a mintak orientacioit
utdlag a szorasi képekbol kell meghatdrozni. Ez egy
kiilon komplikécio, amellyel késobb foglalkozunk. Tehat
visszatérve egy kép felvételéhez, itt alapvetden fontos
annak ismerete, hogy milyen gyorsan mozdulnak el az
atomok eredeti helyiikrdl, hiszen a szorasképet csak ettdl
rovidebb ideig gytjthetjiik. Az elmozduldas modellezéséhez
egy specialis molekuladinamikai modellt dolgoztunk ki.?
Ez a modell tartalmazza az Osszes lényeges rugalmatlan
szorasi folyamatot, €s minden részecske (elektronok, ionok
atomok) palyajat klasszikusan kezelve kovetjik. Ez egy
igen szamitasigényes feladat, amelynél sokszor tobb mint
100 processzort hasznaltunk hetekig.

minta
-

3. Abra. A minta altal rugalmasan szért réntgennyalabot egy félgomb
alaku helyzetérzékeny detektorral detektaljuk. Ezt a mérést azonos
szerkezet(l, egymas utan bel6tt, véletlen orientacioban érkez6 mintakon
megismételjiik és a kapott 2D képek 6szzességébdl allitjuk eld a
rekonstrukciohoz sziikséges 3D szorasképet.

6. Eredmények

Az 4. dbra mutatja egy tipikus szamolas eredményét, realis
részecske méretre és nyalab paraméterekre (7400 atom, 10"
foton/impulzus, 100nm nyaldbatmérd, 10fs impulzushossz).
Az egyszeriiség kedvéért egy tiszta szén atomokbol allo
mintara szamoltunk, ezzel kozelitve a biologiai rendszereket.
Az abra méretskalajan a minta csak egy pont. Azonban
a rontgen impulzus beérkeztével azonnal megjelennek
a kilokott elektronok, amelyek kb. 1/7 fénysebességgel
tavolodnak a mintatdl, és a rontgen nyaldb polarizaltsaga
miatt egy lepke alaku felhdt képeznek (4d. abra).

4. Abra. Egy szén atomokbol 4l16 atomfiirt viselkedése a rontgen
szabadelektron lézer egy impulzusa hataséra. A részecske kozelrél nézve
az impulzus elején (a), kdzepén (b) és végén (c). Az atomi poziciok jobb
lathatosaga kedvéért a (a) (b) és (c) abrakon az elektronokat nem mutatjuk.
A részecske tavolrdl nézve az impulzus végén (d), itt a minta csak egy kis
pont és csak az elektronokat lathatjuk.

Mar ebbdl a képbdl is vilagos, hogy az eredetileg semleges
minta ennyi elektron elvesztése utan erdsen pozitivan toltott
lesz, és ez az elektrosztatikus erd szét fogja robbantani.
Ezt a robbanast hivjak Coulomb robbanasnak. Ennek a
robbanasnak a kezdetén kell elvégezniink a szerkezet
leképezését, a rugalmasan szort fotonok detektalasat.
Megjegyezziik, hogy a mérést még tovabb neheziti, hogy
az atomokhoz kotott elektronok az impulzus alatt fogynak,
igy a szerkezeti informéciot hordoz6 rugalmas szoéras is
egyre kisebb lesz. A kiértékelés soran ezt is figyelembe
vesszilk, de jelen cikkben részletes diszkusszidjatol
eltekintiink. Visszatérve a legnagyobb problémara az
atomok elmozduldsara, vegyiik szemiigyre az atomokat
egy sokkal finomabb skalan, (4.a,b,c abrak). Az abran csak
az atomokat mutatjuk, hogy vildgosabb képet kapjunk
mozgasukrol. Azt tapasztaljuk, hogy az impulzusnak kb. a
feléig (4b. abra) az atomok nem mozdulnak el jelentdsen,
azonban az impulzus vége felé a minta kiils6 peremén 1évo
atomok mar eltavolodnak eredeti pozicidiktdl (4c. abra).
Tehat ugy néz ki, hogy még ilyen révid impulzussal sem
lehet az eredeti szerkezetet meghatarozni. Mit tehetiink?
Nos éppen ennek a szamolasnak az eredménye, - tehat amit
most lattunk -, mutatja az utat egy lehetséges megoldashoz.
Hogyan? Lattuk, hogy a minta kiilsé héjaban 1évé atomok
mozdulnak el jelentdsen. Probaljuk meg a mintat korbevenni
egy vékony védoréteggel (kb. olyan vastaggal, mint ami a 4¢
abran az elmozdult réteg volt), ezt a réteget nem sajnaljuk,
szerkezetét nem akarjuk ismerni.> Azt varjuk, hogy el8szor
ez aréteg veszti el eredeti atomi rend;jét, ¢s megvédi az alatta
1év6 mintat. Ezt mutatja az 5. abra.

5. Abra. Egy vizzel koriilvett szén atomokbol 4116 atomfiirt viselkedése a

rontgen szabadelektron lézer egy impulzusa hataséra. A részecske kozelrol
nézve az impulzus elején (a), kdzepén (b) és végén (c). Az atomi poziciok
jobb lathatosaga kedvéért az elektronokat nem mutatjuk.

A mintat ebben a szdmolasban egy vizréteggel vettiik kortil
A viz bioldgiai mintak esetén teljesen természetes fedoréteg.
Ami az abran jol latszik az az, hogy a hidrogén atomok
gyorsan tavoznak az oxigének is jelentdsen elmozdulnak
az impulzus végére, azonban maga a minta alig torzul.
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Tehat a védoréteg valoban csokkenti a minta atomjainak
elmozdulasat. A toltéseloszlas idé és térbeli fejlédésének
részletes elemzése azt mutatja, hogy a robbanas lassulasanak
oka, a minta belsejében koncentralodo sok szabad elektron,
ami az ionokkal egylitt egy semleges toltéseloszlasu belsd
magot eredményez, amiben igy learnyékolodik a pozitiv
toltésti ionok kozotti taszitd kolesonhatas. Tehat ugy néz
ki, hogy realis impulzus és minta paraméterek mellett,
egy védoréteggel korbevett mintarol fel tudunk venni egy
rugalmas szorasképet az eredeti szerkezetr6l. Ennek nagyon
oriiliink, de evvel sajnos a probléma még nem megoldott.
Ahogy emlitettettiik, nem elég egy kép felvétele, hanem sok
2D intenzitas eloszlasbdl kell a 3D reciprok tér egy kocka
alaku térfogataban megadni az intenzitast.

6. Abra. Félgomb alaku helyzetérzékeny detektorral mérheté intenzitas-
eloszlasok kiilonb6z6 minta orientacio mellett idealis esetben (bal oldali
kép) és egy valodi mérés esetén (jobb oldali kép).

A kérdés az, hogy az egymas utan véletlen orientacioban
beldtt mintakrol kapott képek elég jok-e ahhoz, hogy
utélag megallapitsuk a mérés pillanatdban a mintak relativ
A baloldali képen lathatd, hogy az idealis intenzitas-closzlas
folytonos, finom részletekbdl all. Azonban a gyakorlatban
egy rontgenimpulzusbol csak igen kisszamu foton fog
rugalmasan szorodni. Tehat amit mériink az olyasmi lesz,
mint amit a jobb oldali abran latunk. A kép nagy részében
nulla, néhol 1, 2 beiités és egy-két helyen lehet 3 vagy 4 foton.
reménytelen. E problémat ugy lehet megkeriilni, hogy elsé
Iépésben nem a relativ orientaciot probaljuk meghatarozni,
hanem csak annyit, hogy két kép azonos vagy kiilonb6zo
orientacioban késziilt-e. Nyilvanvalo, hogy ez egy konnyebb
feladat, mint a relativ orientdcidé a meghatarozésa, ¢és
rosszabb statisztikaju képekbdl is lehetséges. Ha ez a 1épés
sikertiil, akkor az azonos orientacidoban felvett képeket (amit
egy osztalynak neveziink) osszeadhatjuk, és evvel javul a
kép mindsége. Ezt addig folytathatjuk, amig elég jok nem
lesznek az Gsszeadott képek ahhoz, hogy meghatarozzuk
a relativ orientaciot, majd a 3D szodrasképet és ebbdl az
atomok elrendez6dését. Tehat a feladat elsé 1épése, a
klasszifikacio dontdé fontossagu, ez hatarozza meg, hogy el
tudjuk-e végezni a teljes rekonstrukciot. Ezért megprobaltuk
meghatarozni azokat a feltételeket, amelyek mellett
azonosithatjuk a hasonld orientacidban felvett képeket.
Ahhoz, hogy e feladat kritikus pontjait megértsiik, roviden
korvonalazzuk az osztalyozas menetét. Minden képet a
képpontok vagy mas néven pixelek szerint sorba rendeziink
és igy annyi dimenzids vektorokat kapunk, mint ahany
pixel van egy képben. Két kép hasonlosagat a kép-vektorok
skalarszorzatanak segitségével hatarozzuk meg. Tudjuk
hogy két vektor skaldrszorzata akkor maximalis, ha azok
parhuzamosak (tehat a két kép azonos). Ezért elkészitjiik
az Osszes vektor (tehat az Osszes képpar) egymassal vald
skalarszorzatat és keressiik a maximalis értékeket.

s

a képek mindsége (tehat statisztikdja) mellett a masik
nagy probléma a szdgeloszlas. Ez alatt a kovetkezot
értjiik: vizsgaljuk véletlenszertien ledobott 3D objektumok
egymastol vald szogtavolsdg szerinti  valoszinliség
eloszlasat. Azt talaljuk, hogy nagyon kevés szamu kozeli
orientacio lesz, és nagyon sok tavoli. Ez a gyakorlatban azt
jelenti, hogy a modellezés soran és természetesen a valodi
méréskor is igen nagyszamu képet kell késziteni ahhoz,
hogy tobb azonos osztalyba tartozd képet talaljunk, tehat a
statisztika javithato legyen. Redlis mérési koriilményeknek
¢és kivanalmaknak eleget tevd adatokat véve azt kapjuk,
hogy kb. 10° szérasi képet kell felvenniink. Ha minden kép
1000*1000 képpontot (pixelt) tartalmaz (ami egy realis
kovetelmény), akkor a teljes sziikséges tarolokapacitas
4*10" byte 4 terabyte. Ezen a mennyiségli adaton kell a
szamolasokat elvégezni. Ez még akkor sem egy trivialis
feladat, ha a szamolés egyszerti. A 7. abran mutatjuk egy
ilyen valogatas eredményét 10000 képre.

03 04 05 06 07 08 09
(9.h), = 2gh/(zg’zh*)"?

7. Abra. Tizezer véletlen orientacidban beérkezett részecske szamolt
szorasképeinek szogeltérései a skalarszorzatok figgvényében.

A 7. abran minden egyes pont megfelel egy kép-parnak,
tehat kb. (100 millio) 10® pont van a képen. A fiiggdleges
tengelyen a szogeltérést mig a vizszintesen a skaldrszorzat
értékét abrazoltam. Jol lathatd, hogy milyen kevesen
vannak azok a pontok, amelyek azonos orientacioban
felvett képeknek felelnek meg. Ezek vannak a jobb alsd
sarokban. A bal oldalon vannak a kiilénbdz6 orientacidban
felvett képpontok. Ezekbdl van nagyon sok. Természetesen
egy valos helyzetben nem tudunk ilyen &brat késziteni,
mert nem ismerjiik az orientaciokat, tehat a fliggdleges
tengelyt. Egy kritériumot kell valasztanunk, hogy milyen
skalarszorzat érték felett tekintjiik azonosnak a mintak
val6szinliség-eloszlasanak ismerete. Ezt felhasznalva a
skalarszorzat kritikus értékének kivalasztasa utan azt is meg
tudjuk becsiilni milyen mértéki hibat kovettiink el. A fenti
adatsoron bemutatunk egy lehetséges kritikus skalarszorzat
érték valasztast. Ezt az értéket jeloli a fiiggdleges vonal.
Ezentul egy vizszintes vonallal jeloltik az egy osztalyon
beliili maximum megengedett szogeltérést. Jol lathato, hogy
mennyi hibas pontunk van, az abra jobb felsé negyedében
és bal also negyedében talalhatdo pontok Gsszege. A jobb
felsé részben vannak azok a parok, amelyeket azonos
orientacionak talaltunk de valdjaban kiilonbdzéek, mig a
bal als6 negyedben vannak azok, amelyeket kiilonbozonek
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talaltunk de val6jaban azonos orientacionak felelnek meg. A
jobb alsd negyedben vannak a helyesen osztalyozott azonos
osztalyban talalhatdé parok, mig a bal felsé negyedben a
szintén helyesen osztalyozott de kiilonbz6 orientacionak
megfeleld parok. A most korvonalazott osztalyozasra
alapozva, az osztalyozhatdsag szempontjabol feltérképeztiik
a paramétertér egy jelentds részét. Csak illusztracioképpen
mutatunk egy kis szeletet a relevans paramétertérbél 8. abra.
A 8. abran az osztalyozas eredményessége lathato a mintara
es6 fotonszam és a kivant felbontas fiiggvényében. Mas
paraméterek hasonlo térképeire alapozva meg tudtuk adni
azt a forrasfényesség, felbontds és mintaméret tartomanyt
ahol sikeres klasszifikacio lehetséges®.

E munkank eredményét a teriilet kutatoi kiindulasi alapként
hasznaljak tovabbi kutatasaikhoz. A munka befejezéséhez,
vagyis a 3D atomi rend meghatarozasdhoz még két 1épés

s

/ - 1 030
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40 o
- 10
20 4

dmol (A) e (m'z)

8. Abra. Az osztalyozas eredményessége a mintara esé fotonszam és
térbeli felbontas fiiggvényében.

E két 1épésrol hely hidnyaban itt nem irunk, csak hivatkozunk
az ide vonatkoz6 munkakra.>

Single molecule imaging with atomic resolution

The atomic structure of solids is mainly determined by measuring
the diffraction pattern of crystalline materials. The periodic
crystalline order facilitates the solution of the structure in two
ways: (i) the structural redundancy of crystals averages out the
radiation damage; (ii) the well-determined building blocks -the
unit cells- give a metric present even in the diffraction patterns.
This, together with the chemistry of the samples give a good
starting point to build the structure. However, many samples
(mostly in bio systems) can not be crystallized. In this case we
have a single molecule or an individual cluster of atoms to work
with in the structural studies. In these systems the radiation
damage prevents traditional structure solution. In 2000 a method
was presented to circumvent radiation damage'. The idea is based
on the fast measurement of the diffraction pattern. According to
the suggestion the measuring time should be so short that the
atoms of the sample do not have time to move appreciably during
measurement. The estimated time window for the measurement is
about 10 s. To perform a data collection in this short time scale
one needs a very intense and short-pulsed x-ray source. The two
hard x-ray free electron lasers under construction (in Stanford and

7. Osszefoglalas

A szerkezetkutatas jelenlegi egyik legnagyobb problémaja
a nem kristalyosithatd molekulak, atomfiirték atomi
szerkezetének meghatarozasa. A rontgen sugarforrasok
fejlodése egy lehetséges utat nyit e probléma kezelésére.
Szamitasainkbol az deriil ki, hogy a jelenlegi tervezett
sugarforrasok impulzushosszanal, ami 100fs r&videbbre
kb. 10 fs-ra van sziikség. Ez nem irrealisztikus, vannak
Otletek ennek elérésére. 10 fs—os impulzusokkal és jol
megvalasztott mintakkal az atomi szerkezet meghatarozasa
lehetségesnek latszik. Azonban még a 100 fs impulzusokkal
is érdemes elkezdeni a kisérleteket, megfeleld mintat
valasztva, és nem az 1-2 Angstromos atomi felbontast,
hanem az 5-10 A-os felbontist megcélozva, szintén
sikereket érhetiink el. Azonban ha ettdl jobbat akarunk,
akkor ehhez a tovabbi jelentds otletek elengedhetetlenek.
Remeljiik, hogy munkankkal mi is hozza tudunk jarulni e
tertilet fejlodéséhez, és evvel eldsegithetjiik az anyagok, és a
természet mélyebb megismerését.
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in Hamburg) will produce radiation close to the desired parameters.
In order to plan these experiments and judge the reality of these
studies we have to do detailed modeling of the imaging process.
The first question to answer is the behavior of the sample in the
beam. For this reason we worked out a model, which describes the
motion of atoms during the probe pulse. This model is a special
molecular dynamics simulation, in which all particles (atoms ions
and electrons) are handled classically and the interaction of atoms,
ions with photons and electrons are taken into account through their
cross sections as random events. The result of typical calculation
for a particle with realistic size is shown on fig.4. It is clear that
the outer shell of the sample significantly deteriorates. In order to
prevent this, the use of a thin sacrificial layer about the sample was
suggested®. We modeled the behavior of this system, and found that
a 10 A tick water layer prevents the deterioration of the outer layer
of the sample (fig.5). However, collecting the elastically scattered
photons about the sample during a single pulse is not enough to
reconstruct the atomic order. A single diffraction pattern is a 2D
surface in the reciprocal space. To perform a reconstruction we
need the intensity distribution in a 3D cube in reciprocal space.
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This could be constructed by measuring many 2D patterns in
different orientations of the sample. Since the sample is destroyed
during a single pulse, we have to introduce many (~10°) new but
identical samples consecutively into the beam. Technically this is
done by spraying in the particles, leading to a random unknown
orientation of the individual samples. To build the 3D pattern
we have to find the relative orientation of the samples from the
2D intensity distributions. This task is complicated by the poor
statistics of single patterns. To ease the problem, first we find the
patterns taken in the same orientation (being in the same class) and

then we add these up to improve statistics. In the second step we
find the relative orientation of the classes. In this process the first
step is critical. If this can be done we can improve the statistics by
performing more measurements and do the orientation. Therefore
we examined the conditions which allow successful classification.
The classification is based on the comparison of the scalar product
of image vectors. Using the distribution of the angular deviation
of randomly oriented three dimensional objects and a proper norm
for the image vectors, we could give the parameter space in which
successful classification can be done* ( see fig.7 and 8).
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