A kutatas eredményeinek dsszefoglaldja

Az (j anyagok szerkezetének atomi szintli megismerése alapvetd jelentéségli a modern
anyagtudomany szamara. Ez egy igen sokrétii kutatasi teriilet, amelyen belll jelen
munkank soran harom kiilonb6z6 témakorben értiink el eredményeket:

(i) A krisztallogréfiai ~ fazisprobléma  megoldasara  Aaltalunk  felfedezett
“charge flipping” modszert (a név legjobb magyar kdzelitése: "téltésalternalas”)
tobb, a gyakorlatban azonnal alkalmazhat6 iranyba fejlesztettiik tovabb.

(i) Fontos elbrelépést tettink a kristalyos alapallapot matematikailag egzakt
megértéséhez.

(ili) Megoldottuk a szabadelektron-lézereknél most sziileté egyrészecske-leképezés
maodszerének egy kritikus problémajat.

Elért eredményeink, témakorok szerinti csoportositasban:
1. A krisztallografiai fazisprobléma megoldasa

Kristalyos anyagok esetén a szerkezetkutatds leghatékonyabb mddszere a
rontgendiffrakcid. A rontgennyaldb athatol a kristalyon, az atomok elektronhéjan
szorodva interferenciat szenved, és a szerkezeti informaciot a szort hullamok iranyaba,
intenzitasaba és relativ fazisaba kodolja. A mérés soran azonban a szort hullamok fazisa
elvész, e nélkiul pedig az atomok térbeli helyzete nem rekonstrudlhaté. Ez a
krisztallografia most 100 éves fazisproblémaja, megoldasa (azaz a hianyz6 fazisok
meghatarozasa) eddig bonyolult matematikai modszereket és a felhasznalok tobbsége
altal fekete dobozként hasznalt komplex programcsomagokat igényelt.

Az Altalunk korabban kifejlesztett charge flipping (CF) eljaras egy j és meglepGen
egyszeri megolddsa a fazisproblémanak. A duélis terekben iterald6 mddszer
koncepciondlis jelentésége, hogy nem alkalmazza a klasszikus direkt modszerek
atomicitason alapul6 statisztikus fazisosszefliggéseit, és a diffrakciés adatokon tul,
csupan az elektronstiriség valds térbeli tresseégére (sparseness) alapoz. Az algoritmus
miikodése teljesen ab initio, szemben a kordbbi mddszerekkel, nincs sziiksége sem a
kémiai Osszetétel, sem az atomtipusok, sem pedig a tércsoport szimmetridk elézetes
ismeretére. Konnyt reprodukalhatésaganak koszonhetéen a charge flipping modszert a
nemzetkozi tudomanyos kdzdsség gyorsan elfogadta, és a szerkezetmeghatarozas szamos
tertletén alkalmazta (egykristalyok, polikristalyok, pszeudo-szimmetrikus szerkezetek,
modulalt szerkezetek, kvazikristalyok, fehérjék, zeolitok). A modszert egyre tdbb
felhasznal6i programcsomag kinalja alternativaként nehéz esetek elemzésére.
A kifejlesztett algoritmus oktatasra is kivaléan alkalmas, targyalasa minden Uj
krisztallogréfiai tankonyvben szerepel. Az Acta Crystallographica A — Foundations of
Crystallography folyoirat 2006. évfolyamanak cimlapjat ez a mddszer illusztralta,
osszefoglald cikkiinket a 60 éves International Union of Crystallography 2008-as
jubileumi kiillénszama kozolte.



A fazisproblémaval foglalkozd 1. OTKA szerzédésiinkben egy ambiciézus kutatasi
tervet fogalmaztunk meg, célkitizésként felsoroltunk mindent, amit a teriileten
megoldandé problémanak lattunk, egyben megemlitve a redlis esélyeket is.
A megfogalmazott feladatok mindegyikével érdemben foglalkoztunk.

Elészor tovabbi alkalmazasokat kerestiink, a kordbban mar sikeresnek bizonyult
rontgendiffrakcios egykristalyadatok mellett. Kidolgoztuk a mddszer “band flipping“
valtozatat, amelyet az eredeti eljarassal kombinalva sikeresen alkalmaztunk kdzvetlenil
neutrondiffrakcios adatokbol torténd szerkezetmegoldasra (Acta Cryst. A 63, 156, 2007).
Itt az iterativ algoritmus valos térbeli részében az elektronstirtiség nem egy Kis, pozitiv &
kiiszobszint alatt valt el6jelet, hanem csak egy [-6,+0] tartomanyban, ami lehet6vé teszi a
nagy negativ szorassiiriségek kialakulasat is. Lényeges megfigyelésiink, hogy az iterativ
eljaras konvergencidja meggyorsithatd, ha a charge flipping algoritmus eredeti és
band flipping valtozatait periodikusan valtogatjuk, a konvergenciat azonban csak a
band flipping szakaszban lehet detektalni. Publikacidnk tovabbi, nem vart elérelépést is
eredményezett. Palatinus és munkatarsai megmutattak (Acta Cryst. A 67, 9, 2011), hogy a
negativ  szorasstriiségeket lehetové tevé 1) algoritmus-valtozatunk nem csak
neutrondiffrakcids adatok, hanem két szerkezet kis eltéréseit leird differenciaszerkezetek
esetén is hasznos eszkdz a fazisprobléma megoldasara.

Az eredeti terv szerint, programcsomagunkba beépitettiik a pordiffrakcios adatok ill. a
kétdimenzios adatok kezelésének lehetdségét is. Ezekrdl a fejlesztésekr6l azonban csak
egy eléadasunk sziletett (European Powder Diffraction Conference 11, Warsaw 2008),
mivel id6kozben a charge flipping ilyen irdnyl alkalmazésai neves csoportok altal
rendkiviil gyorsan publikalasra kerlltek, raadasul rogton specialis anyagokon (korabban
megoldhatatlan, iparilag is fontos zeolitok) ill. specialis kisérleti eszkézokkel
(precesszios elektrondiffrakcid). Megjegyezziik, hogy az irodalomban megjelent Uj
alkalmazasok metodikai hozzaadott értéke igy is korlatozott, mivel a vizsgalt
centroszimmetrikus ill. nehézatomokat tartalmazé szerkezetek nem jelentenek igazi
kihivast a CF mddszer alapvaltozatanak.

Tovabbi munkankban a metodikai fejlesztésnek azokra a kritikus pontjaira
koncentraltunk, amelyek altalanosan, az adott alkalmazastdl fliggetleniil hozzéjarulnak a
maodszer hatékonysaganak javitasahoz. Ezeket 0sszegezve, valamint a teriiletet attekintve
cikket irtunk a 60 éves International Union of Crystallography jubileumi kiilénszamaba
(Acta Cryst. A 64, 123, 2008). Itt kdzolt 0j eredményeink: Dinamikus becslés az
algoritmus legfontosabb & paraméterére az elektronsiiriiség térkép szorasa alapjan.
Ez fontos el6relépés, amellyel sikeriilt megszabadulni a paraméter hasznos
tartomanyanak attol a valtozékonysagatdl, amelyet korabban az alkalmazott valés térbeli
racs felosztasa, ill. a diffrakcids adatok felbontasa okozott. Ugyancsak lényeges javitast,
a konvergenciahoz szikséges iteracios ciklusok szamanak tébb nagysagrendnyi
csokkenését értiik el a diffrakcids adatok normalasaval. Tobb kiilonb6z6 normalasi sémat
teszteltlink, és arra jutottunk, hogy elegendd a normalast a kémiai dsszetétel legnehezebb
atomszorasi tényezoje alapjan elvégezni (Eobs=Fobs/fheavy). Ez a valtozat nem fordul el6 a
krisztallogréfiai gyakorlatban, pedig tapasztalatunk szerint legalabb olyan jol miikodik,
mint a klasszikus direkt mddszerek E-értékei, elénye pedig az, hogy a modszer tovabbra



is kevésse tér el a teljesen ab initio jellegt6l, a legnehezebb atom tipusanak ismerete
sokkal kevesebb plusz informéaciot jelent, mint a pontos kémiai dsszetétel. A cikkben két
0j algoritmusvaltozatot is kozoltink, amelyek ugyancsak nagysagrendileg gyorsitjak az
algoritmus konvergencigjat és jol kombindlhatok a korabban emlitett adatkezeléssel.
Ilyen véaltoztatast Iényegesen kdnnyebb a reciprok térben elémi, mint valds térben. Ennek
oka az, hogy a CF algoritmus eredeti valtozata a gyenge perturbaciokat valds térben és
lokalisan kelti, ezért ha az iteraciés folyamat egy stagnald allapotba keril, akkor ezt
kdnnyebb megtérni egy més jellegii, a valds térben nem lokalis perturbacioval. Korabbi
publikacidinkban ennek kivalé példaja volt a gyenge reflexiok modulusanak szabadon
engedése ill. a fazisaik n/2-es eltolasa. Uj eredményiink az tn. FopstAF Valtozat, amely a
fazisokat nem perturbalja, a szamolt modulusokat viszont minden lépésben tiikrozi a mért
modulusokra. Némi egyszerisitéssel, ez a valos-térbeli charge flipping legtermészetesebb
reciprok-térbeli "F-flipping” parja. Valds térben is sikerilt javitast elémi, az algoritmus
segitségével gyorsitja a konvergenciat. Ezeket a gyorsitasokat azonban nem kapjuk
ingyen, a konvergencia detektaldsa minden ilyen esetben megneheziil, a megoldas és
nem-megoldas kdzotti kontraszt csokken. A jobb detektalhatosag eléréséhez elészor tobb
josagi tényezét (figure of merit) kovettiink, de az igazi megoldast egy késébbi cikkiink
adta meg (Acta Cryst. A 67, 284, 2011), ebben a konvergencia detektalasat teljesen
kilonvalasztottuk az iteracids folyamattdl és egy segédciklusba helyeztik at. Végl
részletesen foglalkoztunk a konvergencia utdn kapott elektronsiiriség mindségének
javitasaval, amely kulondsen akkor fontos, ha a szerkezetben egyszerre vannak jelen
konnyli és nehéz elemek. Megmutattuk, hogy egy extra Fourier-ciklus, amely a
kiiszobszintnél alacsonyabb elektronsiirliségeket torli, majd az reciprok-térbeli adatokat
visszaallitja (low density elimination), egy 1ényegesen tisztabb valds térbeli stirliséghez
vezet. Ezt a |épést azokkal a modulusokkal kell elvégezni, amelyekkel az iteracio tortént,
de az elektronsiiriiség végs6 analizisét, atomi szerkezetre konvertaldsat mar a természetes
Fobs modulusokkal vissza-transzformalva kell elvégezni. A cikkben ugyancsak felhivtuk a
figyelmet arra a tényre, hogy a charge flipping algoritmus nem csak ab initio modon
hasznalhato. A modszer kivaléan alkalmas mar megoldott szerkezetek stabilitas-
vizsgalatara, de pl. ismert szerkezeti fragmensek vagy szerkezeti tényez6k a moédszer
alkalmazhat6sagat kiterjeszthetik akar a proteinkrisztallografia tertiletére is.

Kovetkez6 munkank a szimmetridk szerepének vizsgalata volt. A charge flipping
algoritmus egyik specialitasa, hogy a tércsoport szimmetriainak ismerete nélkil mikodik,
formalisan P1 tércsoportban. Az iteracié soran az origé nincsen rogzitve, a fazisok
folytonosan valtozhatnak, a jo elektronsiriiség pedig tetszéleges helyen kialakulhat —
ezzel a megoldas hatékonysaga €s gyorsasaga javul. A szimmetriak nélkiili mitkodésnek
azonban vannak hatranyai is, foképpen az, hogy nagy szimmetriaju tércsoportok esetén
jelentdsen megndveli a megoldandd atomok szamat, azaz a feltérképezendé fazistér
nagysagat. Ezért megprébaltuk a szimmetridkat mellékfeltételként rakényszeriteni
egyrészt a kezdballapotra, masrészt magara az iteracios folyamatra. Ennek a kényszernek
nagyon sok variansa létezik, pl. a mellékfeltételt el6 lehet irni valds térben, reciprok
térben, egy aszimmetrikus egység Kiterjesztésével, a térfogatelemek atlagolasaval,
minden szimmetriaelemet felhasznalva, csak egyes szimmetriaelemeket felhasznalva, a
szimmetrizalast minden lépésben végrehajtva, csak ritkabb periddusban beavatkozva stb.



A teszteket szamos anyagon, €s a legkiilonb6z6bb tércsoport szimmetridkkal végeztiik el.
Minden er6feszitésiink ugyanarra az eredményre vezetett: ugyan el tudjuk érni, hogy a jo
szerkezet az adott szimmetriaval, az adott helyen keletkezzen, de ezért hatalmas arat kell
fizetni: 3-6 nagysagrenddel lecsokken a sikeres megoldasok hanyada (success rate).
Igy ez a megkozelités praktikusan nem alkalmazhat6. Ez a negativ eredmény nem keriilt
publikalasra, tapasztalatainkat csak egy konferencia el6addsban osztottuk meg a
tudomanyos kozosséggel (European Crystallographic Meeting, Darmstadt 2010).
A szimmetriak és a CF jellegii iteracios algoritmus kombinal4sat azonban nem adtuk fel,
a legtermészetesebb hozzaallast megforditva, mar nem a valddi szimmetridkat eréltetjiik,
hanem a fals szimmetriak megjelenése ellen kiizdiink. A CF algoritmus reciprok térbeli
javitasai valdsziniileg mind ezt a szerepet toltik be, és hasonléan j6 (de nem jobb)
eredményt sikerilt elérnlink egy periodikus, valds térbeli torléssel is.

Kutatasi terviink egyik legfontosabb célkitiizése a diffrakcios kisérletekben eléfordulod
adathiany hatékony kezelése volt. A hianyos adatok minden szerkezetmegoldé algoritmus
szamara komoly kihivast jelentenek, azonban a dudlis terek kdzott iterald algoritmusok
(igy a charge flipping) ebbdl a szempontbol kiilondsen problémasak, mivel az inverz
Fourier transzformacio lépése megkeriilhetetlen, és ehhez az 6sszes mért és hianyz6
szerkezeti tényezOre sziikség van. Ezt jol illusztralja, hogy mig az eredeti CF algoritmus
kivaléan miikodik, ha a szerkezeti tényezék modulusai egy 0.8A felbontast teljes
reciprok gémbdn belll rendelkezésre allnak, akar néhany széazalék hianyz6 adat
szerencsétlen kezelése (pl. nullazasa) hasznalhatatlanna teszi a modszert. Az adathiany
egyik tipikus oka a rosszul diffraktald kristaly, amely a nagy felbontasu reflexiok hianyat
okozza, de kiilonb6z6 instrumentalis okok miatt hidnyozhat pl. a kis felbontasu
tartomany, vagy akar egy torusztérfogat komplementere is. Ezeket az eseteket az adatok
és az algoritmus egy Osszetett modositasaval sikerilt altalanosan kezelniink (Acta Cryst.
A 67, 284, 2011). Ehhez el6szor is felhasznaltuk a szerkezeti tényez6k korabban
bevezetett nehézatom-normaldsat, az adatokat pedig harom diszjunkt tartomanyra
osztottuk: (i) megfigyelt, (ii) nem megfigyelt és szabadon engedett, (iii) nem megfigyelt
és torolt. Az Uj iteracios séma a projekciok nyelvén az %2(RuyRs+1) képlettel irhato le.
Itt Rs az algoritmus névadd, valos térbeli charge flipping Iépése a korabban bevezetett
dinamikus & paraméterrel, Ry pedig egy, a reciprok térbeli félciklusban miik6dé
perturbéacid, amely a harom adattartomanyra kiilonb6z6képpen hat: a megfigyelt reflexiok
modulusat a mért értékre tiikrozi, a nem megfigyelt és szabadon engedett reflexiékat nem
valtoztatja, a nem megfigyelt és nullazott reflexidkat pedig a zérus értékre tikrozi.
Az RyR;s kombinacié dnmagaban tal erds perturbacio lenne, ezért az algoritmus tovabbi
része egy csillapitast okozd negativ visszacsatolas. Konvex mellékfeltételek esetén az
iteracids séma AAR (averaged alternating reflections) néven ismeretes, amelyet itt nem-
konvex esetben alkalmaztunk. Az algoritmus minden alkatrésze lényeges, az
algoritmus miikodését a & paraméter megvalasztasaval ill. a nem megfigyelt reflexiok
kiillonb6z6 adatkezelésii tartomanyainak megvalasztasaval lehet rugalmasan hangolni.
Megjegyezziik, hogy a modositott algoritmus tovabbra is teljesen ab initio, Ujabb fizikai
mellékfeltételeket nem alkalmaztunk. Cikkiinkben nyolc Kkivalasztott szerkezeten
részletesen vizsgaltuk a reciprok tér kiillonb6zo felbontasi gombhéjainak hidnyat.
Az adathianyt fokozatosan ndvelve igen meggy6z6 eredményeket kaptunk. Pl. szdmos
esetben az algoritmus miikodéképes marad akkor is, ha az eredeti 0.8A felbontasu



adatkészletb6| eltavolitjuk az 6sszes nagyfelbontast reflexiot a 0.8-1.6A kozé es
tartomanyban. Ez azt jelenti, hogy a krisztallografiai irodalomban elvart adatmennyiség
1/8-ad részével is sikeres és jO minGségii szerkezetmegoldas lehetséges. Pontos szabalyt
nem lehet felallitani, van amikor még ezt a hatart is tal lehet 1épni, de természetesen
tovabbra is léteznek nehezen megoldhatd szerkezetek, amelyek az eredeti adatmennyiség
esetén is problémat jelentenek. A krisztallografiai gyakorlatban azonban gyakran
kdnnyen megoldhat6 szerkezetekr6l van szd, a problémat nem maga a szerkezet, hanem
az adathiany jelenti. Ezek az esetek a tovabbiakban nem jelentenek problémat, a
maodositott algoritmus alkalmazasa biztosra veheto.

A felsorolt fejlesztések kedvez6 fogadtatasat jelzi, hogy a krisztallografia legfontosabb
konferencidin tarthattunk keynote eléadasokat (European Crystallographic Meeting 24
Marrakesh 2007, IUCr Conference XXI Osaka 2008, European Powder Diffraction
Conference 11 Warsaw 2008) ill. szekci6 eléadast (European Crystallographic
Meeting 26, Darmstadt 2010). A mddszert egy nemzetkozi iskola keretein beldl fiatal
krisztallografusoknak is tanitottuk (Crystallographic Computing School, Kyoto 2008).

2. A kristalyos alapallapot matematikai vizsgalata

A kristalyszerkezetek meghatarozasara iranyulé munkéankkal parhuzamosan, 2005-ben
elkezdtik egy alapvetd rokon probléma vizsgalatat, nevezetesen azt, hogy miként
befolyasolja az atomok kozotti kdlcsonhatas maganak a szerkezetnek a kialakulasat. Ez a
munka a jelen pdalyazat teljes id6tartama alatt folytatodott. Valtozatlanul Fourier-
transzformalhatd kolcsonhatasokat tekintettiink. Mig a korabbi munkakban a Fourier-
transzformaltrol feltételeztiik, hogy nem vesz fel negativ értékeket, most a részben
negativ Fourier-transzformalttal biré kdlcsénhatasokra dsszpontositottunk. Az irodalom-
ban fellelhetd eldzményekbdl kideriilt ugyanis, hogy az ilyen parpotencidlok az atomok
egy kiilonos fajta rendezddését valtjak ki: van egy kedvezd racs egy kedvezo
racsallanddval, leggyakrabban tércentralt kobos cella, melyben a szomszédok tavolsagat
a potencial Fourier-transzformaltja (negativ) minimumanak a helye szabja meg. Mihelyt
a striség eléri a megfeleld értéket, a racs kialakul és nagyobb slirliség mellett is
megmarad valtozatlan racsallanddéval olyan moddon, hogy a tdbblet részecskék a
racshelyeken egymasra halmozodnak. Ennek a furcsa jelenségnek a puhaanyag-fizikaban
talaltak kisérleti megvaldsulasait, a magyarazatot pedig a klasszikus stiriiségfunkcional-
elmélet szolgaltatta.

Célunk az volt, hogy a siiriségfunkcional-elmélet heurisztikus érvelésén talmend,
matematikailag szigoru bizonyitast adjunk. Az erre iranyuld kutatasunkbdl sziletett egy
meglehetdsen hosszi matematikai cikk (Comm. Math. Phys. 305, 657, 2011), melynek
fobb eredményei a kovetkezok. (1) Matematikailag szigoruva tettiik a stiriségfunkcional-
elméletben alkalmazott energiafunkcional alkalmazhat6sagat. Ehhez bevezettiink harom
matematikai definiciot. Az els6 a legjobb szuperstabilitasi allandd, amely a parenergia
minimuma megszorozva a térfogattal. A masodik a végtelen stirliségli alapallapot. Ez egy
mérték, mely a véges részecskeszamu alapallapotokhoz rendelhetd pontmértékek (Dirac-
deltak dsszege) un. gyenge limeszeként all el6. Harmadikként definialtunk egy, a normalt



mértékek terén értelmezett energiafunkcionalt, amely a parpotencialnak mindkét
vektorvaltozojaban vett, az adott mérték szerinti integralja. A harom fogalmat egy
tételben kotottik Ossze, bizonyitva, hogy a funkciondl a végtelen sirliségi
alapallapotokon veszi fel a minimumat, és a minimum értéke a legjobb szuperstabilitasi
allando. (2) A funkcionalt minimalizalé mértékrdl belattuk, hogy ez a Lebesgue-mérték,
ha a parpotencial Fourier-transzformaltja mindeniitt pozitiv; ha viszont a Fourier-
transzformalt részben negativ, a minimalizalé mérték nem lehet térben homogén. Mivel a
végtelen striiségli alapallapot a véges suriiséglick gyenge limesze, az eldbbire érvényes
allitasok kiterjednek az utdbbiakra is, kellden nagy, de véges siiriiség mellett. Ezaltal
belattuk a stirliségfunkcional-elméleten alapuld kovetkeztetések részleges helyességét.
(3) Teljes leirast adtunk a végtelen stiriségii alapallapotokrol abban az esetben, melyben
a parpotencial Fourier-transzformaltja nemnegativ, de felveheti a nulla értéket. Ekkor
ezek az alapallapotok folytonosan degeneraltak; megmutattuk, hogy val6jaban egy
konvex halmazt alkotnak. (4) A részben negativ Fourier-transzformalt két specialis
esetében megmutattuk, hogy a térben inhomogén nagy slriiségii alapallapotok nem
lehetnek Bravais-racsok (melyek minden pontjaban tehat a siirliséggel aranyos szamu
részecskének kellene felhalmozddni). Hogy pontosan mik az alapallapotok, azt nem
tudtuk megmondani — vélhetéen periodikusak, a racspontok koral (és nem a
racspontokon) felhalmoz6dd részecskékkel. (Ezért lesz csak részben helyes a
stiriségfunkcional-elméleten alapuld kovetkeztetés.) Az elsé példaban a potencial
Fourier-transzformaltjanak a reciprokracs minden racsegyenese mentén vett dsszege, az
origd kihagyasaval, nemnegativ. A masik esetben a potencial vagy végtelenhez tart az
origéban vagy cslcsa van ott, és Fourier-transzformaltjanak negativ része kompakt
tartoju.

Egy masik, révidebb cikkben (J. Phys. A 44, 035205, 2011) egy egyszerli egydimenzios
példat adtunk olyan parpotencidlra, melynek alapallapota minden 1-nél nem Kisebb
stirliségre az 1 periddusu racs, és a racspontokban n vagy n+1 részecske helyezkedik el
tetszdleges elrendezésben, ha a stirliség n és n+1 kozé esik. A kérdéses potencial, u(x) az
x paros fuggvénye, u(0)=1, u(x)=0 ha x>1, és u(x)>1-x, ha 0<x<1. A hataresetben, mikor
u(x)=1-|x| a [-1,1] intervallumban, u Fourier-transzformaltja nemnegativ, és a korabban
mondottak szerint tovabbi folytonos elfajultsag lép fel. A tobbi esetben u Fourier-
transzformaltjanak van negativ része, de a bizonyitas ezuttal a direkt térben torténik.

Egy harmadik cikkiink (J. Math. Phys. 50, 032107, 2009) a parpotencial részben negativ
Fourier-transzformaltjanak lehetséges kovetkezményeivel foglalkozik sokrészecskés
Bose-rendszerekben. Ez a kérdés az irodalomban eldszor az 50-es években vetddott fel,
majd a 70-es években, elsésorban orosz szerzOk cikkeiben lett részletesen kifejtve.
A lényeges megallapitds az volt, hogy ezeknek a rendszereknek az alapallapota un.
koherens kristaly, amelyben egyszerre fordul el6 Bose-Einstein kondenzacio és
periodikus hosszUtavu rend. Mai terminolégiaval ezt szuper-szilardtestnek neveznénk.
Mivel sem a Bose-Einstein kondenzacié kdlcsonhaté rendszerekben, sem pedig a
periodikus rend egy kvantummechanikai alapallapotban szigorian nem bizonyithaté a ma
rendelkezésre all6 matematikai eszkozokkel, a cikk egyrészt az egyszerre 1étezo két
tipust rend detektilasanak lehetséges moddszereit taglalja, masrészt egy leegyszeriisitett
példan illusztralja a jelenséget.



3. Egyrészecske-leképezés szabadelektron lézernyalabban

Utols6 témank napjaink szerkezetkutatdsanak forradalmian Uj terllete — a “kristalyok
nélkili krisztallografia”. Ennek alapdtlete egy olyan kisérlet, amelyben molekulak azonos
replikait egymas utan 16vik be egy ultrarévid és rendkivil intenziv rontgenimpulzusba,
a molekuldk a sugarkarosodas hatasara felrobbannak, de még a Coulomb-robbanas el6tt
elegend6 diffrakcios informaciot szolgaltatnak az eredeti szerkezet rekonstrukcidjahoz.
A tudomanyos érdeklédést az magyardazza, hogy nem minden biolégiai molekula
kristalyosithatd (vagy kristalyosithatd konnyen), ezért a régi modszerek nem
alkalmazhatok, az 0j kisérlet technikai feltételei pedig a rontgen szabadelektron lézerek
megépitésével mostanaban valnak elérhetdvé. Az egyrészecske-leképezés megvaldsitasa
szamos megoldando kisérleti és elméleti problémat jelent, ezek kdzil mi a 2D diffrakcios
szeletek 3D orientalasaval foglalkoztunk. A probléma lényege, hogy a nyalabba érkez6
molekuldk orientacidja ismeretlen, és az altaluk diffraktalt 2D kép rendkiviil alacsony
beutésszamu ill. zajos. Az ismeretlen orientacidju és zajos 2D képeket kell gy
szelektalni és orientalni, hogy ezekb6l mar a szerkezetmegoldasra alkalmas 3D
intenzitaseloszlast kapjunk. Az irodalomban szamos megkozelités szliletett a probléma
megoldasara, a legtermészetesebb pl. az egyes Ewald-gombok metszeteinek keresése, ez
azonban a kisérletekben jelenleg elérhet6nél nagyobb intenzitasokat igényel. ldén
publikalt eredménylink (J. Structural Biology 179, 41, 2012) mas megkozelitésen alapul.
Lényege egy iteracios eljaras, amely véletlen intenzitas-eloszlasbél kiindulva rogton a
teljes 3D reciprok teret épiti fel. Minden iteracids lépésben minden 2D képet
megprobalunk djra elhelyezni gy, hogy a mar kialakult 3D intenzitaseloszlashoz a
korrelaciok alapjan legjobban illeszkedjen. A modszert sikeresen teszteltiik egy nagy
fehérjemolekula (NapAB = periplasmic nitrate reductase) szimulalt diffrakcios adatain.
Az algoritmus képes volt a 10° erSsen zajos diffrakcios kép nagypontossagi
orientacidjara kizarolag a képekben talalhatd informaciok alapjan. Megmutattuk, hogy az
orientalt képekbdl osszeallitott haromdimenzids intenzitas-eloszl&sbol a hibrid input-
output algoritmust segitségével meghatarozhatdé a molekula atomi felbontasu szerkezete.
Végill két technikai megjegyzés: (i) A rekonstrukciéhoz felhasznalt 10° kép egy
nagysagrenddel kisebb replikaszamot jelent mas modszerekhez képest. (ii) Az algorimus
molekulamérettel ill. adatmennyiséggel valé skalazhatdsaga Iényegesen jobb, mint mas
modszereké, de a numerikus szamitasokhoz igy is grafikus kartyak alkalmazasara volt
szlikség.



