Valasz Fogarasi Géza opponensi véleményére

Ko6szonom Fogarasi Géza professzornak értekezésem biralatat és elismerd szavait.
A professzor ur altal felvetett kérdésekre az alabbiakban vélaszolok.

1. A korrelacios jarulékok konvergencidjanak vizsgalata valoban meglehetGsen ne-
héz dupla-(-nal nagyobb béazisokban. Néhény esetben azonban végeztiink ilyen
szamitasokat. A BH molekula teljes energiajara és NMR paramétereire vonat-
koz6 szamitasok eredményei a dolgozat 3. hivatkozasdban talalhatok meg, a
27. ¢és 29. kozleményekben a CH™ ion polarizalhatosagait, illetve hiperpola-
rizalhatosagait vizsgaltuk, mig a 28. hivatkozasban a LiH és BH molekuldk
magnesezhet§ségét és forgasi g-tenzorjat hataroztuk meg. A fenti szamitasok-
ban tripla-¢( mingségi bazisokat hasznéaltunk. Az eredmények azt mutatjéik,
hogy a dupla-(-tipusu bazisokban tapasztalt tendenciak a nagyobb béazisban is
érvényestiilnek, azaz a CC kozelités hibaja durvan egy nagysagrenddel csokken,
ha eggyel magasabb szintii gerjesztéseket is figyelembe vesziink a klaszterope-
ratorban.

2. Modszerlinkben nem kozvetleniil a lokalizalt molekulapalyakat hasznéljuk a
korrelacios szamitasban, hanem kozelit6 MP2 természetes palyakat. Ezért
a modszer teljesitménye vélhetGen kisebb mértékben fiigg a lokalizacios elja-
rastol, mint mas lokalis korrelaciés modszerek esetében. Ennek igazolasara
tesztszamitasokat végeztiink 1-4 glicin egységbdl allo peptidekre cc-pVTZ ba-
zishan ¢ = 107%-0s kiiszobértékkel |a geometriat lasd: M. Schiitz, J. Yang,
G. K.-L. Chan, F. R. Manby, and H.-J. Werner, J. Chem. Phys. 138, 054109
(2013)]. Az eredményeket az 1. tablazatban foglaltuk Gssze. A tablazat ada-
tai tdmogatjak sejtésiinket: a két lokalizacios eljarassal kapott eredmények
kozotti eltérés nagyon kicsi, egy nagysagrenddel kisebb, mint a lokalis kozeli-
tés hibdja. Ezek alapjan a Pipek—Mezey-féle eljaras alkalmazhaté, de altalanos
esetben nem el6nyosebb, mint a Boys-lokalizacio. A Pipek—Mezey modszer al-
kalmazasa akkor lehet elényos, ha a Boys-féle eljaras nem konvergal vagy a
palyak lokalizaltsdga nem megfeleld.

3. A dolgozat 2.2., 2.3. és 2.5. abraihoz tartozo full CI értékeket a 2. tablazatban,
a 2.4. és 2.6. abrékra vonatkozo szamokat pedig a 3. tablazatban foglaltuk
0ssze.
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1. tablazat. Kanonikus és lokalis CC mddszerrel szamitott CCSD és CCSD(T)
korrelacios energiak valamint (T') korrekciok (atomi egységben) és azok relativ hibaja
(szazalékban) a Gly,, (n = 1 —4) peptidekre cc-pVTZ bazisban.

Gly, Gly, Glys Gly,
Energia Hiba Energia Hiba Energia Hiba Energia Hiba
Kanonikus CC

CCSD -1.02463 - -1.78690 - -2.54942 - -3.31201 -
CCSD(T) -1.06627 - -1.86332 - -2.66074 - -3.45824 -
(T) -0.04164 - -0.07642 - -0.11131 - -0.14623 -
Lokalis CC, Boys-lokalizacio

CCSD -1.02477  0.01 -1.78643 0.03 -2.54814 0.05 -3.30977 0.07
CCSD(T) -1.06590 0.03 -1.86151 0.10 -2.65720 0.13 -3.45282 0.16
(T) -0.04113  1.22 -0.07508 1.76 -0.10906 2.02 -0.14304 2.18
Lokalis CC, Pipek—Mezey-lokalizacio

CCSD -1.02468 0.01 -1.78632 0.03 -2.54804 0.05 -3.30978 0.07
CCSD(T) -1.06574 0.05 -1.86128 0.11 -2.65695 0.14 -3.45264 0.16
(T) -0.04106  1.38 -0.07496 1.81 -0.10892 2.15 -0.14287 2.30

2. tablazat. Full CI energidk (atomi egységben) a vizmolekulara cc-pVDZ bézisban
az. O—H kotéstavolsag (Ro_p) fiiggvényében, R, = 1.84345 bohr.

Ro_y  Energia
R, -76.241860
1.5R, -76.072348
2.0R, -75.951665
2.bR. -75.917991
3.0R, -75.911946

3. tablazat. Full CI energidk (atomi egységben) a nitrogénmolekulara cc-pVDZ
béazisban az N-N kotéstavolsag (Ry_n, atomi egységben) fiiggvényében.

Rn_nN Energia

2.118 -109.278339
2.400 -109.238397
2.700 -109.160305
3.000 -109.086209
3.600 -108.994906
4.200 -108.966950




