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Dr. Hantal Gyorgy "Pérusos rendszerek adszorpciods és diffuzids

tulajdonségainak vizsgélata klasszikus molekuldris dinamikai

szimulaciokkal” cimii PhD dolgozatrdl irt birdlatara -

Nagyon szépen kszondm a biralod alapos munkéjat.

A biralat elején leirt megjegyzésekkel egyetértek, azonban az irodalmi rész jelentds

bdvitését azonban nem tartottam célszerlinek, mert a dolgozat terjedelmét nem szerettem

volna ngvelni.

Biralém kérdéseire — pontosan kovetve a kérdések sorrendjét — a kovetkezd valaszokat

adom

1.

Az A Kkorrekcios faktor egy empirikus valtozd, a robosztussdgot hivatott
biztositani, és hogy ne legyenek nagy periodikus fluktuacidk a kémiai
potencidlok értékeiben. Valdszinlileg egyszerlibb rendszereknél A=1 is

alkalmazhato lenne, a transzferabilitas miatt A értékét 0,1-nek valasztottam.

Nem végeztem pontos méréseket erre vonatkozodan, nem volt elsédleges
szempont a sebesség a technika kifejlesztése sordn. Korabbi tapasztalatok

szerint a DMC és LEMC koz6tt ~50-50%-ban oszlik meg a gépidd.

Ha referenciaként egy modszert kell valasztanom, akkor a gyakran hasznélt
MD+DCYV technikéval kapott értékeket tekintem mérvaddnak. Azonban, mint
minden moddszernek, ennek is vannak hidnyossagai, kozelitései ¢&s
pontatlansagai. A harom modszerrel kapott eredmények véleményem szerint
jol cgyeznek egymassal, tekintve, hogy a hényadosképzés miatt a hibak

nagyobbak lesznek.



. Természetesen az ellentétes irdnyban is Iépnck at részecskék a falon. A balrél
belépd részecskék szamat ugy kell érteni, hogy a ,,visszdramot” abbol méar
levontam. (Tovabba ne felejtsiik el, hogy egy-egy cella jobb oldali fala egy

masik cella bal oldali fala.)

Valészinlileg a fluktuald koncentracioprofil okozza. Azt gondolom, hogy a

membran felliletén megk6tddo részecskék, illetve azok rétegzédése okozza.

. Elvi akadalya nincs, gyakorlati problémakba iitkdztem a sajat fejlesztésii
programmal. (Parhuzamositani kellene, és tobb kolcsonhatasi centrummal
rendelkezd részecskékre is Kilerjesztent).

A mddszer alkalmazésa alternativa lehet olyan MD alap( szimulacidknal, ahol
merevek a falak, vagy a részecskeszam-valtoztatas nehezen megoldhat6,
illetve olyan NP+LEMC szimulacidk kivaltasara, ahol nem tudjuk jél becsiilni

a diffuzids allandot, mint bemend paramétert.

. Pontosan, ,,nagykanonikus-szer(i”, de fontos, hogy nem kell el6irni a kémiai
potencialt. A gazpermeacids laboratoriumi kisérletekben 4ltaldban a
nyomdsokat allitjdk be, és azokat adjak meg a publikdciokban is. A {6
gondolat az volt, hogy a technikdban is ez legyen a bemené paraméter. Illetve
fontos még megjegyezni, hogy a kimeneti oldalon 6ssznyomast adunk meg, €s
az Osszetétel valtozhat, ahogy a membrdn azt megszabja (ehhez nehéz

komponensenkénti kémiai potencidlokat eldirni).

. Igen, Osszekombinalhat6. A dinamikét akkor az MD helyett a DMC fogja
kezelni. Olyan esetekben lenne elényds, ahol az MD szimulacidk valamilyen
oknal fogva nehézkesen kezelnék a rendszert, vagy teljesen MC alapi
szimulaciokat szeretnénk végrehajtani. Gondolhatunk itt merevgdmbi
modellekkel, merev falakkal végzett szimuldcidkra. Fontosnak tartom még
megjegyezni, hogy olyan esetekben ahol a DMC nem teljesit jol,

értelemszeriien az 6sszekapcsolt PBD-DMC sem hasznalhato.



9.

10.

11.

Linearisnak kellene lenniiik, de a hajtoerd és a membran egyiittese viszonylag
kicsi driftsebességet enged meg. A szimulacidés doboz szélén Keriilnek be a
részecskék, ott van a taszito fal is, és ott még nagyobbakat 1épnek x iranyban a
részecskék. ‘Tehat a szamitds sajatossagabol adddik a késdbbi lassi
novekedés. A telitésnek latszd rész linearisan n6, de csak nagyon kicsi
meredekséggel, ami ezen az abran kevésbé tetten érhetd. Az dbrazolt értékek
felulbeestilik az atlagos transzporttdvolsagokat. A célom az volt, hogy
bemutassam, hogy a részecskék nagyrészt még az el6tt ,elveszitik
emlékeiket” a kezdeti sebességiikrél (lecseng a C, fliggvény), hogy a
membranhoz kolcsOnhatdsi tavolsagra érnének (ehhez lett megvalasztva a

szimulécios doboz mérete is).

Az cltérések lermeészelesen adddhatnak a modszer hibajabol, de nem szabad
elfelejteni, hogy a laboratdriumi kisérletekben mért adatok is igen nagy
hibaval terheltek. Direkt 6sszehasonlitdst nem tettem a dolgozatban kiilénb6z6
modszerekkel végzett szimulacidkkal, de a munka megkezdésckor validltunk
egy kezdetleges tesztrendszert, Osszevetve az eredményeket DCV-MD
modszerrel kapottakkal, és az egyezést kielégitdnek taldltam. Talan
szerencsésebb lett volna a dolgozatban olyan mértékben részletezni a kérdést,
mint azt tettiik a téméban megjelent publikacionkban (ott jobban kifejtettiik,
hogy az irodalomban elterjedt transzportszimulaciés médszerekkel milyen

problémdak vannak).

Ezt a magyarazatot csak valdsziniisitem. Itt ink&bb a tényen van a hangsily,
hogy a membranvastagsdg megkétszerezése nem okozta a CO, dramanak
felére esését. Ugy kell érteni, hogy val6sziniileg nagyobb membrant kellene
alkalmazni, hogy a membran feliiletének és térfogatinak aranya kozelebb

keriiljon a val6sagoshoz.
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Valészinlileg az acetdt-ionok a kaolinitrétegek kilonbozd parcialis toltései
miatt rendez6dnek igy. A tetraéderes réteg kismértékii negativ t6ltése okozza,
hogy az anionok valamivel nagyobb cslicsot adnak az oktaéderes réteghez
kozelebb. A vizmolekuldk pedig sztérikus okok miatt szorulnak ki onnan
(mivel az anionok kiszoritjdk 6ket onnan). Az emlitett cltérésck azonban
olyan kismértékiiek voltak, hogy nem akartam messzemend kovetkeztetéseket

levonni bel6lik.

Semmilyen, vagy nagyon kismértékd eltolodast (~1-2 Si-O kotésnyi)
tapasztaltam.
Semmiképpen sem Iehet egyensulyrol beszélni. A szimulacidim szamitési

korlatai miatt csak az exfolidcio kezdeti szakaszat sikerillt modellezni. A val6s
folyamat lényegesen nagyobb id6skalan torténik meg. A Koacetat
interkalaloszer esetén azért valdszinlsitem, hogy nem torténik meg a
laplevalés, mert a rétegtavolsag értékei és az interkalalt molekulak szama sem
mutat novekedést, sét csokkenés figyelheté meg. Ennek ellenére jogos a
kérdés, és nem lehetiink 100%-ban biztosak, hogy ha tovabb varnank, akkor
nem torténne meg az exfoliacid. Szeretném azonban megjegyezni, hogy
ugyanez gyakran fennall a laborkisérletek esetén is (mi lenne, ha pl. 1 hénap

helyett 10 évet varnank?).

A kiinduldsi allapot mindig ugyanaz volt. Ez a kiindulasi kaolinitlap
szigorian egyenes, €s az egységcellak nagymértékii megsokszorozasaval jott
létre. Bizonyos esetekben végeztem parhuzamos szimulaciokat (tobb
kiilonbozd atomi kezddsebességekkel inditva 6ket), és konzisztensek voltak az
eredmények. Természetesen mindig lehetne még tovabbi parhuzamos
méréseket végezni, de ilyen hatalmas szamitasi igény esetén nagyon meg kell
gondolni, hogyan tudjuk jol felhasznalni a rendelkezésre allé szamitasi id6t. A
szabadenergia-profil jé &tlet, koszondm, meg fogom probalni. Ebben a

témaban jelenleg is folynak még a szimulaciok (kisérletek is) és kiértékelésiik.



16. Ennek nagyon sok oka lehet, ezért nem is tértem ki erre talalgatasokkal
(okozhatja az, hogy a fehérje szerkezete mégsem Ggy alakul, ahogyan
gondoljuk, ennek ellenére a toltések mégis valahogyan befolyasoljak az
aramokat; okozhatja a potencialmodellek pontatlansaga, vagy a szimulaciok
idobeli rovidsége is; lehetséges az is, hogy a beldgd oldallancok mobilitasa a
valdsédgban mads, és a szlirk mérete ezért mashogyan alakul). Azt gondolom,
hogy (0lsdgosan bonyolull az atomi részletességli modell ahhoz, hogy
pontosan ra lehessen mutatni, mi okozza ezt a problémat. Az azonban biztos,
hogy a késziilékfunkcio (atviteli fliggvény) leirdsdhoz az egyszerlibb modell
csak olyan szabadsagi fokokat hanyagol el, amelyek ebbdl a szempontbdl nem
fontosak. Az atomi részletességli modell esetén nagy mennyiségii nem fontos

szabadsagi fok keriil be a szimulaciés modellrendszerbe.

Végezetill még egyszer szeretném megkdszonni a részletes biralatot és az 1j gondolatokat

is ébresztd kérdéseket.
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