Valasz Nyulaszi Laszl6 opponensi véleményére

Ko6szonom Nyulészi Laszlo professzornak értekezésem birdlatiat és megtiszteld
szavait. A professzor ur altal felvetett kérdésekre az alabbiakban valaszolok.

1. A dolgozatban szerepld magasrendid CC modszerekkel végzett tesztszamita-
sok a CC modszerek gerjesztési szinttel valé konvergencidjanak vizsgalatat
szolgaljak. A modszerek konvergenciaja korabban nem volt ismert, mivel nem
létezett megfelel§ program, amellyel ilyen szamitasok lehetségesek lettek volna.
A tesztszamitasok ezt a hidnyt potoltak. Masrészrél a gyakorlati szempontbol
érdekes rendszerekre csak kis bazisokban végezhetSk szamitasok magasrendi
CC modszerekkel, igy a kisérlettel valo kozvetlen Osszevetésnek nincs értelme.
A kisérleti adatokkal vald Osszevetés akkor lehetséges, ha ezeket a modszereket
kompozit kvantumkémiai modellekben alkalmazzuk, amelyekben a kiilénb6z6
korrelacios jarulékokat a lehetd legnagyobb bézisban szémitjuk és figyelembe
vessziink tovabbi korrekciokat. Ilyen szamitasokat kiterjedten végeztiink (lasd
a dolgozat 11-13., 15-18., 21-25., 31., 34., 35., 38-41. hivatkozasait), de ezek
eredményei nem keriiltek bele a dolgozatba.

2. A modszerek teljesit6képességének vizsgalata valoban meglehetGsen nehéz dup-
la-(-nél nagyobb béazisokban, mert a megfelel§ full CI energidk kiszamitasa
csak a legkisebb molekulédkra lehetséges. Néhany esetben azonban végeztiink
ilyen szamitasokat. A BH molekula teljes energidjara és NMR paramétere-
ire vonatkozo szamitédsok eredményei a dolgozat 3. hivatkozasdban taldlhatok
meg, a 27. és 29. kozleményekben a CH™ ion polarizalhatosagait, illetve
hiperpolarizalhatosagait vizsgéaltuk, mig a 28. hivatkozasban a LiH és BH
molekulak magnesezhetdségét és forgasi g-tenzorjat hataroztuk meg. A fenti
szamitasokban tripla-¢ mindségl bazisokat hasznéltunk. Az eredmények azt
mutatjak, hogy a dupla-(-tipusi béazisokban tapasztalt tendenciak a nagyobb
bazisban is érvényesiilnek, azaz a CC kozelités hib4dja durvan egy nagysagrend-
del csokken, ha eggyel magasabb szinti gerjesztéseket is figyelembe vesziink a
klaszteroperatorban.

3. Az SRMRCC kézelités hibajat 1ényegesen befolyésolja a Fermi-vakuum domi-
nancidja. Ahogy azt a Be/Hs rendszer példéaja is bizonyitja (2.1. tablazat),
ott, ahol a Fermi-vakuum a dominans determinans (két szélsé pont), a kozeli-
tés pontosabb, mint a potenciélfelszin olyan pontjaiban, ahol t&bb nagy sullyal
rendelkezd determinans is van (kozépsd pont). Olyan rendszerekre, amelyek
esetében a disszociacié soran egy- vagy kételektronos fragmensek keletkeznek
kell venni. Végtelen kotéstavolsdgnal az SRMRCC modszer egzaktta valik a
kiilonallo egy- vagy kételektronos specieszekre, és igy a rendszer leirasa fo-
lyamatosan javul a disszociacié elérehaladtaval. Ez az effektus a vizmolekula
esetében vélhetGen nagyobb, mint a Fermi-vakuum dominanciajaval 6sszefiiggs
hiba, és ez magyarazza az észlelt viselkedést.



4. A dolgozatban szerepld kémiai rendszerek reprezentativ példak. Ezek mellett
modszereinket més rendszerekre is teszteltiik. A legkiterjedtebb tesztszamola-
sokat a magasrend SR CC modszerekkel végeztiik, ezek eredményei megtalal-
hatok a dolgozat 11-42. hivatkozéasaiban. A vizsgalt rendszerek kozott szamos
olyan van (pl. peroxidok, nitrogén-oxidok, karbenoidok), amely kihivast jelent
a kvantumkémiai modszerek szaméra. Altalanossagban elmondhaté, hogy a
modszerek biztonsiggal alkalmazhatok mindaddig, amig a hullamfiiggvényben
egy dominans determinéns van. A dolgozatban térgyalt MRCC modszere-
ket csak néhény tesztrendszerre (LiH, HF, HyO, NHy, Ny, CHj) vizsgaltuk.
A dolgozatban targyalt okokbol a kifejlesztett MRCC modszereknek szémos
probléméja van. Ezek megoldasaig nem lattuk értelmét kiterjedtebb tesztsza-
mitasok végzésének. A dolgozatban bemutatott lokalis CC modelleket jelenleg
is intenziven teszteljiik kiilonboz6 tipusa vegyiiletekre, igy pl. vizklaszterek-
re, peptidekre, nukleotidokra, lipidekre. Ezek a modszerek vélhetGen minden
olyan zarthéji molekulara alkalmazhatok, amelyek hullamfiiggvényében egy
dominans determinans van, és nincs a molekula egészére vagy jelentds részére
kiterjeds delokalizalt elektronrendszer. A tesztszamolasok igazoljak ezt a fel-
tevést.
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