Vilasz
Dr. Jedlovszky Péalnak, az MTA Doktoranak opponensi birdlatara

Mindenekel6tt szeretném megkdszonni Dr. Jedlovszki Palnak, hogy doktori disszertaciomrol
¢és a hozzéa vezetd munkarol kedvezd véleménnyel van. Nagy 6rom olvasni, hogy munkémat
sokszinlinek tekinti, és értékeli a sokszinlis€égbdl kibontakozd egységes szemléletmodot.
Véleménye igazolja, hogy munkdmmal szintézist tudtam teremteni tobb, a tudomanyos
kozélet szamara fontos témakor kozott.

Nagyon koszondm birdlomnak, hogy értekezésemet alaposan attanulmanyozta és szamos
¢szrevételt, kérdést tett fel. Biralom észrevételeinek egy része a dolgozat szerkesztésével és a
sajtohibakkal kapcsolatos, melyekben igaza van ¢€s természetesen elfogadom Jket. Az
alabbiakban néhany megjegyzésére részleteiben is valaszolok.

Eszrevételek:

E téves hivatkozdsok nagy szdma nyilvdanvaldan nem fliggetlen a dolgozatban
haszndlt szdmozdsi rendszertdl, mely bdr logikus, de rendkiviil nehézkes és
rosszul dttekinthetd.

A dolgozat szertedgazod volta miatt logikusnak tlint szdmomra a fejezetenkénti szamozas.
Biralom megjegyzése alapjan azonban ugy taladlom, hogy a folytonos szamozas konnyebben
kovethetd lett volna.

Véleményem szerint egy 1ilyen értekezésnek nem csak a hdtteret alkotd
publikdcickkal egylitt, hanem OJ&nmagdban 1is megdlld minek kellene lennie,
azaz tartalmaznia kellene minden, a munkdval és az eredményekkel
kapcsolatos fontos és relevdns részletet.

Sajnalatos modon a DSc dolgozatokra érvényes terjedelmi korldtok miatt nem tudtam tobb
részletrél beszamolni. Ugy érzem, hogy a munka igy is meglehetdsen terjedelmes, de talan
sikeriilt az optimalis aranyt elérnem a részletek és a terjedelem altal megadott korlatok kozott.

A mdsodik, gyakorlati jellegd problémdknak szentelt 8 fejezet harom
alfejezethél 4&11. A 3.3. fejezet, a 2.4.-hez hasonldan egy fontos,
atomenergetikal motivaltsdgu alkalmazott kutatdmunkdt, nevezetesen a primer
kéri extrém viszonyok kézétt is @ jol haszndlhatd referenciaelektrddok
vizsgdlatdt tdrgyalja. Ezek a vizsgdlatok a kordbbiakhoz hasonldéan magas
szinvonaltak, és alkalmazott kutatdsi jellegiik ellenére a kapott eredmények
a vizsgdlatokatt eredetileg motivald problémaktol filiggetleniil is megdllnak
a labukon, tudomdnyos értékiik vitathatatlan. Ugyanez nem mondhato el a

3.2., és kiilénésen a 3.1. fejezetben ismertetett vizsgdlatokrol. E
fejezetek - noha az ismertetett munkdk mindsége, a kutatdmunka szinvonala
nem marad el az értekezésben Iismertetett tébbi munkdaétdl - véleményem

szerint nem 1illik egy akadémiai doktori értekezésbe, kildg a dolgozathdl,
mely egységesebb és jobb lenne e fejezetek nélkiil.

Megértem biralom allaspontjat és koszondom, hogy kutatomunkdm ezen részét is pozitivan
értékeli. A dolgozat megirdsakor ugy éreztem, hogy a vitatott részek bemutatjdk és
alatdmasztjak, hogy létezhet magas szinvonalu kutatomunka kifejezetten a gyakorlat szdmara
fontos problémak megoldasara is. Nagyon oOriilok, hogy birdlom ezt a munkat is magas
szinvonalunak tarja ¢s természetesen elfogadom véleményét a dolgozat egységessével
kapcsolatban. Mindezt elismerve meg kell azonban jegyeznem, hogy megitélésem szerint az



adszorpcios folyamatok elméleti-szimulacios targyalasa és az adszorpcid jelenségkorének a
nuklearis iparban jelentkezd gyakorlati vizsgalata, ha eltérd modszereket igényeltek is,
fogalmi tekintetben foltétleniil rokonsadgban allnak egymassal.

A dolgozat téziseit a IV/1 és IV/2 tézispontok kivételével 1j tudomanyos
eredményeknek fogadom el.

Biralom szerint a Paksi Atomerdmivel kapcsolatos eredményeim nem illenek egy akadémiai
doktori értekezésbe. Nagyon sajnalom, hogy nem sikeriilt jobban érzékeltetnem a tematika
0sszhangjat ¢és az eredmények tudomdnyos értékét nem csak az alkalmazott kutatds, de az
alapkutatas eredményességét méré kritériumrendszernek megfeleléen is. En ugy érzem, hogy
az emlitett tézispontokban alapjaul szolgald6 munka beleillett kutatdsi tematikamba, illetve az
ott 6sszefoglalt eredmények kivaltottak a témateriileten dolgozo6 kutatdok érdeklédését. Ezért
keriilt be kutatdmunkam ezen része is az értekezésbe.

Birdlom néhany kérdést is feltett munkammal kapcsolatban, melyek jol tiikrozik, hogy
alaposan attanulmanyozta munkdmat ¢s nagy érdeklédést tanusit irdnta. Kérdéseire az
alabbiakban probalok megfeleld valaszt adni.

Kérdések:

A hatdrfeliileti vizmolekuldk orientdcidjat a szerzd a molekula
dipélusmomentum vektora, valamint az O-H kOtés vektora és a feliilet
normdlisa 4&ltal bezdrt sz8g cosinusanak eloszldsdval jelemzi. Azonban,
mivel egy C(Cllv-nél alacsonyabb szimmetridjui merev test (pl. a modellbeli
vizmolekula) kiilsé térirdnyhoz viszonyitott orientdcidjat két fliggetlen
orientdcios valtozo (példaul a felllet normalvektordnak a sz6g
poldrkoordinatdi egy, a molekuldhoz kétott, lokdlis koordindtarendszerben)
tudja csak leirni, az ilyen molekuldk orientdcids statisztikdjdnak teljes
leirdsdt csak e két valtozo egylittes eloszldsa adja meg. Végzett-e a szerzd
ilyen szamitdsokat, és ha igen, milyen kévetkeztetésekre jutott ezek
alapjan?

Mint azt biraldm kimutatta, az altalam hasznalt leirdsi mod a vizmolekuldk orientacidjara csak
két fiiggetlen valtozo egyiittes eloszlasaval lehet teljes mértékben leirni. A platina-viz
hatérfeliilettel kapcsolatos munkdim soran még nem volt tudomasom az 4ltalam hasznalt
modszer hatranyairdl. Erre biralom hivta fel a figyelmet a késdbbiekben, mikor a grafit-viz
hatarfeliilettel foglalkoztam. Ez utobbi rendszerben végeztem is szamitdsokat kétdimenzios
eloszlési figgvények meghatarozasara, ezek publikdlasara azonban végiil nem kertilt sor: A
szobahdmérsékletli rendszerekkel kapcsolatos publikaciok mar koradbban elfogadasra keriiltek.
A magas homérsékelti rendszerekkel kapcsolatban els6sorban a homérsékletfiiggést kivantuk
bemutatni, és a kétdimenzios fliggvények homérsékletfiiggése nehezen lattathatd. Munkdm
logikus folytatdsa lenne ezen a teriileten a vizmolekulak orientacidjanak részletesebb
vizsgalata, ami — a rendszer szabatosabb leirdsa mellett — eldsegitené, hogy a szimulaciok
eredményei jobban dsszehasonlithatdak legyenek kisérletek eredményeivel.

- A grafit rétegek koézdétti viz elrendezddésének vizsgdlata sordn a szerzd
arra az eredményre jut, hogy ha a két szén feliilet kézdtt a tdavolsdg 0.7
nm, akkor a viz egyetlen felhasadt monoréteget, 1.2 nm szepardcid esetén
hdrom jol1 elkiiléniiléd, mig 1.5 nm szepardcio mellett két tobbé-kevésbé
elkiiléniilé és egy felhasadt réteget alkot a grafit lapok kézétt. 0.9 nm
szepardcié mellett azonban két termodinamikailag stabil fdzist taldlt,
melyek egyike két tokéletesen elkiiléniild molekuldris vizrétegbdl 411, mig a



mdsik esetben a vizmolekuldk gdzszerien, tébbé-kevésbé egyenletesen tdoltik
ki a két grafit lap koé6zdtti teret. Mi lehet az oka e két stabil fdzis
jelenlétének, illetve a gdzszerd fdzis hidnydnak mind kisebb, mind pedig
nagyobb szén-szén szepardcid esetén?

A kétféle, termodinamikailag stabil fazis kialakuldasanak lehetdségét mas szepardcioknal is
megvizsgaltuk a vizes fazis slriségének filiggvényében. Kis surliségli, gazszerd,
termodinamikailag stabil fazist azonban csak 0,9 nm grafit szepardcid esetén talaltunk. A
grafit feliiletéhez legkdzelebbi vizréteg esetében adszorpciordl beszélhetiink, azaz a grafit
rendezOhatdsa érvényesiil. Az e két vizréteg kozott elhelyezkedd vizmolekulak orientaciojat
¢s rendezettségét a rendelkezésre allo tér, a viz slirlisége, és a hidrogénhidak kialakulasdnak
lehetdsége hatdrozza meg. Lényegesen kisebb szén-szén szeparacid esetén nincs hely
vizmolekuldk jelenlétére. Nagyobb szeparaciok és kis strtiségek esetén a vizmolekuldknak
van elég helyiik hdromdimenzids klaszterek kialakitasara hidrogénhidakon keresztiil, azaz

nem alakul ki a gézszerti fazis.

- Molekuladk hatdrfeliileti tulajdonsdagaira, igy orientdcidjukra is
kévetkeztethetiink 6sszegfrekvenciakeltési (nemlinedris) infravdrds
spektroszkdopiai mérésekbdl. Van-e a szerzdnek tudomdsa az dltala vizsgdlt
rendszerekre vonatkozo ilyen mérésekrdl, és ha igen, hogyan viszonyulnak e
mérések eredményei az dltala kapottakhoz?

A méréstechnika robbandsszerti fejlddésével egyre tobb in situ modszer valt alkalmassd a
hatarfeliiletek vizsgélatara. Az optikai modszerek koziil ide tartozik a reflexios infravoros (IR)
spektroszkopia, az  Osszegfrekvenciakeltési (SFG) (nemlinearis)  spektroszkopia,
kiilonbségfrekvenciakeltési (DFG) spektroszkopia ¢és a Raman spektroszkopia. Mas
moddszerek i1s hasznalatosak, koztiik az elektroreflektancia, rontgen- ¢€s elektrondiffrakcio,
illetve rontgen allohullamok keltése.

Altalanossagban elmondhato, hogy a mérések megerésitik a Pt-viz hatarfiilet szimulaciéibol
kapott eredményeket az adszorbedlt vizréteg jelenlétét illetve a vizmolekuldk orientacidjat
illetéen. A spektroszkopiai munkak koziil megemliteném elséként Noguchi, Okada és Uosaki
méréseit (Electrochimica Acta 53 (2008) 6841-6844) illetve Osawa, Tsushima, Mogami,
Samjeské és Yamakata munkajat (J. Phys. Chem. C, 2008, 112 (11), pp 4248—4256) akik a Pt-
perklorsavoldat rendszert vizsgadlva megmutattak, hogy a vizmolekuldk orientacioja a kettds
rétegben fligg az elektrod potencialjatol. Hasonld eredményre jutott Kitamura, Ohsaka ¢és
Tokuda Journal of Electroanalytical Chemistry 412 (1996) 183-188) illetve Nihonyanagi, Ye,
Uosaki, Dreesen, Humbert, Thiry és Peremans (Surface Science 573 (2004) 11-16) is arany
elektrédot vizsgalva. Elmondhatd tehat, hogy a kisérletek és a szimuldciok eredményei
0sszhangban vannak.

- Atomreaktorok szerkezeti anyagail egyenletes korrdzidjanak vizsgalatat
négy kiilénb6z8 mdédszerrel (témegmérés, pdsztdzé elektronmikroszkopos
felvétel, magreakcids analizis, illetve Rutherford visszaszords) végezte a
szerzd, az egyes modszerekkel kapott eredmények egyezése pedig
megerdsitette a kapott eredmények megbizhatdsdgdt. Kérdés azonban, hogy az
egyes médszerek sordn a haszndlt azonos feltételezések (homogén,
egyenletes, sztéchiometrikus Osszetételld oxidréteg) nem vezetnek-e azonos
hibdkhoz, mely esetleges hibdkat még el is fed az egyes modszerekkel kapott
eredmények egyezése.

Biradlom felvetése jogos aggodalomnak ad hangot, hiszen az eredmények értelmezéséhez
fontos ismerni az oxidréteg sztochiometridjat. A Rutherford visszaszordson alapuld vizsgélati
moddszer nem csak az oxidréteg atlagos tulajdonsagair6l ad informaciot, de segitségével meg



lehet hatarozni az oxigén mennyiségének mélységi eloszlasat is. A 2.4.3.3 fejezetben leirt
méréseinkbdl €és a szakirodalomban kozolt eredményekrdl arra a kovetkeztetésre jutottunk,
hogy a minta feliiletén ZrO, Osszetételii oxid talalhato, mig a fém tombfazis felé haladva
fokozatosan csokken az oxigéntartalom. A tobbi modszerrel kapott eredmények értékelésénél
tehat jo kozelitéssel tekinthetjiik az oxidréteget cirkonium-dioxidnak.

- A lyukkorrézids vizsgdlatok milyen hdémérsékleten tdérténtek? A 2.4.4.2.
fejezet elején (64. oldal) 290 oC-t emlit a szerzd, mig a 2.4.4.2.1. a&bra
feliratdban (65. oldal) 300 oC szerepel.

Dolgozatomban nem részleteztem elegendden a mérési koriilményeket. Mint arra birdlom is
ramutat, a mérések nem pontosan ugyanazon a homérsékleten torténtek bar minden esetben
290 °C beallitasa volt a cél. Az autoklavos mérdrendszer karakterisztikdja és pontossaga
azonban csak azt tette lehetdvé, hogy az elérni kivant hdmérsékletet csak kozelitdleg tudtuk
beallitani. Igy, a mérések hémérséklete kis mértékben eltért egymastél, amit minden esetben
feljegyeztiik. Az eltérések azonban nem befolyédsoltak 1ényegesen a reprodukalhatdsagot €s az
0sszehasonlithatosagot

Még egyszer szeretném megkdszonni birdldmnak a gondos munkat és pozitiv véleményét.

Dr. Nagy Gébor



