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Recenzja rozprawy doktorskiej Pana mgra inz. Jaroslawa Zakliki pt.
,Praktyczna metoda obliczania chemicznych indeksow reaktywnosci

stosowanych w konceptualnej teorii DFT”

Przedmiotem recenzji jest praca doktorska mgra inz. Jarostawa Zakliki pt. ,Praktyczna metoda
obliczania chemicznych indekséw reaktywnosci stosowanych w konceptualnej teorii DFT”,
wykonana pod kierunkiem prof. dra hab. Ludwika Komorowskiego oraz dra inz. Piotra Ordona.

Niniejsza praca doktorska jest zbiorem nastepujacych 2 spéjnych tematycznie artykutéw naukowych:

(1) [A6] J. Zaklika, J. Htadyszowski, P. Ordon, L. Komorowski, From the Electron Density Gradient
to the Quantitative Reactivity Indicators: Local Softness and the Fukui Function, ACS Omega, 2022,
7 (9), 7745-7758 [ IFbecny = 3.7, MNiSzW = 70 ]

(2) [A7] P. Ordon, J. Zaklika, J. Hladyszowski, L. Komorowski, Analytical approximation to the
local softness and hypersoftness and to their applications as reactivity indicators, J. Chem. Phys.,
2023, 158, 174110 [ IF sbecy =3.1, MNiSzW = 100 ]

TEMATYKA PRACY

Tematyka pracy doktorskiej zwiazana jest z koncepcyjng teoria funkcjonalu gestosci (ang.
Conceptual Density Functional Theory, cDFT), czasami nazywang takze teorig reaktywnosci. Istotg
cDFT jest podanie Scistych definicji wielu wielkosci fizycznych opisujacych reaktywnos$¢ chemiczng
atoméw i czasteczek, w tym ich wilasciwosci elektronodonorowych i elektronoakceptorowych.

Dlatego teoria ta jest szczegolnie wazna w roznorakich badaniach zwigzanych z reaktywnoscig



czasteczek, np. w badaniach przebiegu proceséw chemicznych. Wielkosci fizyczne uzywane w
cDFT, czyli tzw. indeksy reaktywnosci, sq na ogol otrzymywane jako réznego rzedu czyste i
mieszane pochodne innych, bardziej fundamentalnych wielkosci, np. energii jako funkcjonahu liczby
elektronéw N i potencjalu zewnetrznego v(r), E[N,v(r)]. Na przyklad pierwsza pochodna energii po
liczbie elekronéw to potencjat chemiczny (czyli p = (0E/ON).w), a pierwsza pochodna energii po
potencjale zewnetrznym to gesto$¢ elektronowa (p = (8E/6v(r))y) — wielkosé, ktora wedhug I-go
twierdzenia Hohenberga-Kohna zawiera wszystkie informacje o ukladzie. Wyzsze pochodne daja
caly szereg bardziej subtelnych wielkosci fizycznych stosowanych w cDFT, np.: (globalng) twardos¢
i (globalng) miekkos¢, elektrofilowos¢, funkcje Fukui, liniowa funkcje odpowiedzi, miekkosc¢
lokalng i nielokalny rdzer miekkosci, hipertwardos$¢ globalng, podwdjny deskryptor, hipermiekkosc,
itd.

Wydaje sig, ze fundamentalnym problem cDFT jest to, Ze w najprostszym jej ujeciu liczba
elektronéw N moze tylko przyjmowac wartosci catkowite, w wyniku czego rézniczkowanie po N nie
moze by¢ wykonane w sposéb $cisty. Problem ten najczesciej obchodzi sie poprzez zastosowanie
metody réznic skonczonych, co prowadzi jednak do wyrazen jedynie uproszczonych. Co wiecej, np.
w przypadku funkcji Fukui — fundamentalnej wielkosci w ¢cDFT — przyblizenie to wymaga uzycia
gestosci elektronowych dodatkowych ukladéw, kationu i anionu badanego ukladu. Oprécz wymogu
wykonania dodatkowych obliczen dla kationu i anionu, niebanalng kwestig jest czesto wystepujacy

problem ze zbieznoscig obliczen SCF dla anionow.

Pierwsza praca z cyklu, tj. pozycja [A6], przedstawia ciekawa propozycje ominiecia wyzej
opisanego problemu rézniczkowania po N poprzez wyznaczenie lokalnej miekkosci, a nastepnie
globalnej miekkosci oraz funkcji Fukui. W tym celu wykorzystano wczesniej zaproponowany
teoremat gradientowy, a nastepnie w stosunku do rdzenia miekkosci s(r,r") zastosowano przyblizenie
lokalne. W ten sposéb gradient gestosci elektronowej przyjmuje przyblizona posta¢ ujemnego
iloczynu lokalnej miekkosci s(r) oraz wektora pola elektrycznego £(r): Vp(r)=—s(r)e(r)
Prowadzi to z kolei do roboczego réwnania na miekko$¢ lokalna: s(r)=—Vp(r)€(r)/|e(r)] .
Calkowanie otrzymanej miekkoS$ci lokalnej s(r) po calej przestrzeni daje globalng miekkos¢ (S), za
pomocag ktérej mozna z kolei otrzyma¢ funkcje Fukui, f(r)=s(r)/S .

Zaproponowang metode wyznaczenia s(r), S oraz f{r) przetestowano wykonujac szereg ztozonych
obliczenn dla 36 atomoéw pierwszych czterech okreséw ukladu okresowego oraz ich kationdw i
aniondw. Pewnym podsumowaniem tych obliczen jest podanie przebiegéw wyznaczanych indeksow
reaktywnosci jako funkcji odleglosci od jadra atomowego. Pokazano, ze istnieje zaleznos¢ pomiedzy

globalng miekoscia orbitali wodorowych i liczba atomowa, Sxo/Z? gdzie o jest stalg



charakterystyczng dla danego typu orbitalu oraz ze maksimum rozkladu radialnego funkcji Fukui
maleje wraz ze wzrostem wartosci gtéwnej liczby kwantowej orbitalu. Dodatkowo zbadano korelacje
pomiedzy wyznaczong wartoscig twardosci (n = 1/S) oraz twardo$cig (absolutng) wyznaczang jako
roznica pomiedzy potencjatem jonizacji (I) i powinowactwem elektronowym (A), I — A.

W 4-autorskiej pracy [A6] doktorant jest pierwszym autorem. Wedlug zalaczonych o$wiadczen

wspolautoréw oraz samego doktoranta, Jego wkiad wlasny w tej pracy polegat na implementacji

procedur obliczeniowych, przeprowadzeniu obliczeri, analizie otrzymanych wynikéw oraz ich

graficznej prezentacji. W mojej ocenie artyku} ten jest najwazniejszy w catym prezentowanym cyklu

odvz mozliwos¢

Gléwnym tematem drugiej pracy z cyklu, tj. [A7], jest zastosowanie wcze$niej opracowanej
metodologii wyznaczania lokalnej migkkosci za pomocg gradientu gestoéci elektronowej do
wyznaczania kolejnych pochodnych po liczbie elektronéw: lokalnej hipermiekkoéci ([8s(r)/N]yx)
oraz deskryptora podwdéjnego ([0f(r)/ON],). W tym celu obliczana jest pochodna po liczbie
elektronéw (0/0N) z wczesniej wyprowadzonego réwnania roboczego na miekko$¢ lokalnag s(r).
Prowadzi to do réwnania [ds(r)/0N|, ==V f(r)-e(r)/[e(r)]* (r. 10), a nastepnie do réwnania

0s(r)/oN|,=V*p(r)/S|e(r)f (r. 14). Réwnanie to jest z kolei uzyte do wyznaczenia roboczego
réwnania na deskryptor podwdéjny.

Kolejnym tematem artykutu [A7] jest wyznaczenie réznego rodzaju funkcji stanu (AEy, Auy, AQ,,
AN,) zmodyfikowanych przez zewnetrzny potencjat v(r). Co wazne, otrzymane réwnania pozwalaja
na wyznaczenie tych funkcji jedynie za pomoca gestosci elektronowej (p(r)), lokalnej miekkosci
(s(r)) oraz lokalnej hipermiekkosci ([0s(r)/0N],). Podobnie jak w artykule [A6], przebiegi
pochodnych [ds(r)/dN}, oraz [df(r)/dN}, zostaly nastepnie wyznaczone dla radialnych czesci orbitali
wodorowych 1s, 2s, 2p, 3s, 3p oraz 3d. Dodatkowo znajomo$¢ hipermiekkosci lokalnej pozwolila na
wyznaczenie hipermiekosci globalnej, a nastepnie globalnej hipertwardosci (y = - 1/5* [8S/6N],). Co
wazne, pokazan;), ze wyznaczone funkcje odpowiedzi przyjmuja wartoéci maksymalne w
zewnetrznych obszarach rozkladu gestosci elektronowej, co potwierdza dobrze znany fakt
chemiczny, ze powloki zewnetrzne atoméw sa najbardziej podatne na zaburzenia.

Podobnie jak [A6], praca [A7] jest 4-autorska, jednak doktorant jest w niej drugim autorem.
Wedtug zalaczonych oswiadczen, wkiad doktoranta w tej pracy polegat na implementacji procedur
obliczeniowych, przeprowadzeniu obliczen, analizie otrzymanych wynikéw oraz ich prezentacji

graficznej.



UWAGI FORMALNE

1) Pozycja [A8], ktora wchodzi w sklad rozprawy doktorskiej, zostata (jako preprint) przypisana do
czasopisma Journal of Computational Chemistry (JCC), co w mylacy sposéb silnie sugeruje, ze
material ten zostal juz wystany do tego czasopisma. Tymczasem doktorant nie przedstawit zadnego
dowodu (np. list od edytora, potwierdzony status accepted lub submitted, itp.) na to, Ze materiat ten
rzeczywiscie zostat do JCC wyslany. Jest to 'jedynie' material zlozony jako preprint w archiwum
ChemRxiv i moim zdaniem nie moze by¢ w zaden sposéb postrzegany jako opublikowany (lub
nawet przyjety) artykul naukowy.

Wedlug Prawa o szkolnictwie wyzszym i nauce (art. 13 Dz. U. z 2017 r. poz. 1789 z pdézn. zm.)
rozprawe doktorska moze stanowi¢ spdjny tematycznie zbidr ,artykutéw opublikowanych lub
przyjetych do druku w czasopismach naukowych”, a zatem, zgodnie z tym artykulem, pozycja [A8],

t Spomniany preprint, nie po eN_podlegac ocenie 1 Z tego powodu nie zostal u g1ednio w

2) Przedlozona do oceny praca doktorska p. mgra inz. Jarostawa Zakliki oparta jest na trzech (a w
zasadzie dwoch; patrz pkt. (1)) artykulach: [A6], [A7], [A8]. Tymczasem w rozdziale 3
zatytulowanym ,Artykuly publikowane stanowigce rozprawe doktorska” doktorant blednie odnosi
sie do pozycji [A5], [A6]i[A7].

3) Dobrym zwyczajem jest podawanie wartosci giéwnych wskaznikéw naukometrycznych
czasopism. Niestety w pracy nie zostaly one przedstawione.

4) Wedhug pkt. 3 pozycji pt. ,Zalecenia dotyczace przygotowania rozpraw doktorskich opartych na
zbiorze publikacji” przynajmniej w dwdch artykulach opublikowanych w czasopismach z czesci A
wykazu czasopism naukowych MNiSzW doktorant musi by¢ pierwszym autorem lub autorem
korespondencyjnym. Doktorant tego wymogu raczej nie spelnia. Jest On co prawda pierwszym
autorem w pozycji [A6] jednak nie jest raczej autorem korespondencyjnym w drugiej pozycji [A7],
gdyz zarowno wedhug strony internetowej tego artykutu jak i jego pierwszej dodanej strony tytulowej
jedynym autorem korespondencyjnym pracy [A7] jest Piotr Ordon. Jednak, co istotne, pierwsza
strona artykulu podaje (co ciekawe) czterech autoréw do korespondencji (ang. Author to whom
correspondence should be addressed), w tym doktoranta Jarostawa Zaklike. Kwestia ta jest zatem

niejasna. Jednak wspomniany pkt.3 jest tylko zaleceniem a nie wymogiem.



UWAGI OGOLNE

1) Wstep pracy jest dos¢ wiernym thumaczeniem wstepéw w artykutach [A6] i [A7], co pokazuje
spora odtworczosc tekstu.

2) Wstep merytoryczny opisujacy metode cDFT wydaje mi sie nieco chaotyczny. Chyba

byiby opis pochodnych coraz wyzszych rzeddw, wra podawaniem ich znaczenia fizycznego, tak
jak jest to robione w wigkszosci prac przegladowych dotyczacych c¢DFT. W pracy doktorant
wprowadza nowe wielkosci fizyczne n i f(r) (réwnanie (1.2.6), str. 14), tj. odpowiednio twardo$é
chemiczng i funkcje Fukui, jednak bez podania ich nazw i znaczenia fizycznego. Jednak nieco dalej
(akapit ,Analogia z potencjalem chemicznym...”) doktorant caly czas odnosi sie do wczesniej
zdefiniowanego (1.2.3) potencjalu chemicznego, nawigzujac do pojecia elektroujemnosci. Nazwy
parametréw n i f(r) sa natomiast podane dopiero znacznie pézniej, bo pod koniec strony 15
(réwnanie. 1.2.8). Jednak nawet wtedy brakuje wyjasnienia znaczenia fizycznego twardosci
chemicznej. Dalej, na poczatku podrozdzialu 1.3, doktorant ponownie wraca do pojecia
elektroujemnosci Mullikena oraz twardosci chemicznej, podaje definicje elektrofilowosci (a raczej
indeksu elektrofilowosci), jednak nie podaje znaczenia fizycznego tego waznego parametru.
Podobnie jest z podwdjnym deskryptorem zdefiniowanym pod koniec str. 18. Opis znaczenia tego
indeksu na poczatku str. 19 jest do$¢ skromny.

3) Podrozdziat 1.4. zatytulowany jest ,,Wyréznienie atoméw i wigzan: macierz polgczeii DFT”,
jednak pojecie ,,macierz polaczeri DFT” pojawia sie dopiero w podrozdziale 1.5.

4) Praca zawiera wiele nieprecyzyjnych i potocznych wyrazen, co obok sporej liczby bledéw
jezykowych utrudnia jej odbior, tym bardziej ze dotyczy ona do$¢ zlozonych matematycznie pojec z

zakresu chemii teoretycznej, w ktorej precyzja wypowiedzi jest szczegdlnie wysoce wskazana.
PYTANIA

1) Nawigzujgc do czesto spotykanej wsréd studentéw blednej proby stosowania reguly (twierdzenia)
de I'Hospitala do wyznaczania granicy ciggéw prosze wyjasni¢, na czym polega problem w
'klasycznym' (tj. poprzez rézniczkowanie po N €N ) wyznaczaniu funkcji Fukui.

2) Na dole strony 7750 w artykule [A6] (ACS Omega) mowa jest o tym, ze bledy calkowania
gestosci elektronowej, tj. wyznaczenie ilosci elektronéw, dla atoméw grup giéwnych z okreséw
(1+2), 3 i 4 wynosza odpowiednio 0.009, 0.055 oraz 0.024. Jak wyjasni¢ wynik, Ze otrzymany blad
dla atoméw 4-go okresu jest mniejszy od bledu wyznaczonego dla atoméw 3-go okresu, skoro ilos¢

elektronéw w pierwszym przypadku jest wieksza?



3) W pracy [A7] (JCP) przedstawiony jest wzor roboczy na hipermiekkos¢ (10), a nastepnie
wyprowadzony zostaje na nig inny roboczy wzor (14). Po co? Czy nie mozna hipermiekkosci
wyznaczy¢ ze wzoru (10)? Inaczej, jaka jest (praktyczna) wyzszo$¢ wzoru (14) nad wzorem (10)?

4) Dlaczego NEM nie moze by¢ zastosowane do w(r,r")?

5) Wedhig doktoranta Jego wklad merytoryczny w opisywanych pracach to m.in. ,,implementacja
procedur obliczeniowych”. Jednak wedlug opisanej w publikacjach metodologii, obliczenia byly
prowadzone za pomocg programu obliczeniowego Gaussian 16. Jest to program o tzw. kodzie
zamknietym, tj. niedostepnym dla jego uzytkownika. Na czym zatem polegala ta implementacja,
jakich obliczen dotyczyla i w jaki sposdb sie odbylta (np. zmiana kodu Zrédtowego Gaussiana, uzycie

innych programéw (jakich?), itp.) — prosze o wyjasnienia.
UWAGI MERYTORYCZNE

1) str. 11: Potencjat chemiczny zostal zidentyfikowany jako elektroujemnos$¢ ze znakiem minus, tj.

H =X

2) str. 11: Nie jest dla mnie jasna idea (definicja) superczasteczki. Wedlug doktoranta jest to ukiad
utworzony z dwoch lub wiecej atoméw. Poniewaz kazda czasteczka z definicji sklada sie z
przynajmniej dwoch atoméw, to wychodzi na to, ze kazda czgsteczka jest superczasteczka. Jaki jest
zatem sens uzycia przedrostka ,,super”. Poza tym, jaki jest sens nazywac atomy reagentami?

3) str. 13: Prawidlowy odnosnik do drugiego twierdzenia Hohenberga-Kohna to 2 (tj. Hohenberg, P.;
Kohn, W.. Inhomogeneous Electron Gas, Phys. Rev. 1964, 136 (3B), B864-B871) a nie 1.

4) str. 13: Rownanie (1.2.1) powinno mie¢ forme: E%[E[p(r)]—u(j. p(r)dr—N)]:O ;

5) str. 13: Nalezalo gdzie$ wyjasnic, ze N to liczba elektronéw. Mozna takze bylo poda¢ znaczenie
No.

6) str. 16: ,,Gdy Parr i Pearson podali swoja definicje twardosci chemicznej™...” — nieprawidlowy
odno$nik

7) Podajac na stronie 16 wzory (1.2.10) (na AN) oraz (1.2.11) (na AE) mozna bylo wspomnie¢, ze
obecne w mianownikach twardo$ci chemiczne atoméw A i B rhoderuja (hamuja) zmiany N i E.
Uwaga ta jest do$¢ istotna, bo wiaze sie bezposrednio ze znaczeniem fizycznym twardosci
chemicznej.

8) Parametr w zdefiniowany na stronie 17 to raczej indeks elektrofilowosci (ang. electrophilicity
index). Mozna bylo tu opisa¢ znaczenie fizyczne tego waznego parametru.

9) str. 17: ,,Lokalna pochodna energii reprezentujgca rzeczywistg funkcje gestosci elektronowej, ...,

shuzy za jakosciowy wskaznik nukleofilowego lub elektrofilowego charakteru zwigzanych atoméw.”



— Nie wydaje mi sig, aby sama gesto$¢ elektronowa byla bezposrednio jako$ciowym wskaznikiem
nukleofilowego lub elektrofilowego charakteru zwigzanych atoméw.

10) str. 18: ,energii/gestosci” — ,.energii/gestosci elektronowej”

11) str. 19: ,,pochodna energii trzeciego rzedu” — Poprawna forma to ,,pochodna trzeciego rzedu
energii” lub ,trzeciego rzedu pochodna energii”

12) Na stronie 21 podana zostala informacja, Zze ,Dywergencja sity obliczona dla kazdego atomu
reagujacego ukladu niesie informacje ... o tozsamosci kazdego zwiazanego atomu ...” — Jak nalezy
rozumiec pojecie ,,tozsamos¢ atomu”?

13) Stowo fragility oznacza kruchos¢, stabos$¢, czy zatem thumaczenie tego stowa jako podatnosé
(np. bond and atomic reaction fragilities - ,,podatnosci reakcyjne wiazan oraz atoméw”; str. 23) jest
wlasciwe? Na przyklad czy nazwa ,,widma podatnosci reakcji” dla angielskiego okreslenia fragility
spectra (str. 23) jest wiaSciwe? Ewentualnie, przyjmujac polski termin 'podatno$¢’, moze warto
bytoby zmieni¢ angielski termin fragility na susceptibility?

14) Dos¢ czesto (np. str. 23, 27) funkcja p(r), czyli gestos¢ elektronowa, jest niepoprawnie nazywana
gestoscia elektronéw lub po prostu gestoscia.

15) Stwierdzenie ,Zawarto$¢ informacyjna lokalnej migkkosci s(r) jest bogatsza niz funkcji Fukui
f(r): relacja s(r) => f(r) jest nieodwracalna, gdyz Sf(r) = s(r) i S = fs(r)dr.” (str. 25) jest dla mnie
niejasne. Co ma tu oznacza¢ implikacja s(r) => f{r) i dlaczego ,zawarto$¢ informacyjna” miekkoéci
s(r) jest ,,bogatsza” od zawartosci informacyjnej funkcji Fukui, skoro obie funkcje s3 zwigzane ze
sobg po prostu poprzez stalg S (Sf(r) = s(r))?

16) Okreslenie typu ,,Druga pochodna gestosci po N (deskryptor podwéjny) nie dostarcza nowych
informacji” (str. 26) jest mato precyzyjne; mozna np. zapyta¢, nowych wzgledem czego?

17) Okreélenie ,,dla drugiej pochodnej gestosci elektronowej” jest mato precyzyjne. Druga pochodna
moze by¢ formalnie liczona po réznych zmiennych (np. N, w(r), p), dlatego konieczne byto tu
udcidlenie, ze chodzi o drugg pochodna gestosci elektronowej po liczbie elektronéw (tj. N). Ponadto
I. (1.7.12) tej drugiej pochodnej nie uwidacznia, zatem r. (1.7.12) lepiej bylo zaczaé¢ od f2(r) =
[0°p(r)/ON?], = [0f(r)/ON], = ...

18) Symbol deskryptora podwdjnego (f*(r)) pojawia sie dopiero w r. (1.7.12) pod koniec str. 26.
Dlaczego nie pod koniec str. 18, gdzie wielko$¢ ta zostata zdefiniowana?

19) str. 27: ,,Globalna warto$¢ [dS/dN], powstaje przez catkowanie rownania 1.7.13” — mozna tu byto
dodac, po jakiej zmiennej musi by¢ wykonane to catkowanie (r).

20) str. 27: ,,spos6b obliczania Funkcji Fukui (r. 1.6.7)” — Réwnanie (1.6.7) odnosi sie do lokalnej
miekkosci s(r).

21) str. 31: Dlaczego w wyrazeniu ,lokalnych pochodnych globalnych wartosci” uzyte jest stowo



»lokalnych”? Przeciez np. wspomniany dalej potencjal chemiczny jest wielkoscig globalng: p =
(OE/ON)vy). Gdzie tu zatem ta lokalnos¢ pochodnej?

22) str. 31: Jezeli m w definicji farada (,,[C/V] = [F] = [m]) ma oznacza¢ metr (bo co innego ?7?), to
powinno by¢: ,[C/V] = [F] = [A%s*/ kg - m*].

23) str. 33: Skrot QTAIM pochodzi od angielskiego terminu ,Quantum Theory of Atoms in
Molecules”.

24) str. 37-38: Przydalby sie tu odnos$nik do wspomnianej pracy Fuentealba i Parra.

25) We wstepie lub na str. 37 mozna byto opisa¢ metode alchemiczng.

26) Na stronie 29 Supporting Information do nieopublikowanego materialu [A8] na prawych

obrazkach powinno by¢ Ti- a nie Ti+.

INNE BLEDY

1) str. 11: Nie zgodzilbym sie, ze ,Istota reakcji chemicznej jest zmiana struktury molekularnej”.
Istotg reakcji chemicznej jest raczej tworzenie nowych czasteczek, np. w wyniku syntezy lub analizy:
A+B-CiC-A+B.

2) str. 12: Sformulowanie ,grupa wroclawska” nie jest zbyt udane (tajemniczosc,
niejednoznacznos¢). Zdecydowanie lepiej bytoby tu wymieni¢ czlonkéw tej grupy. Podobnie jest ze
sformulowaniem ,,z drugim autorytetem”. Lepsze bylo napisanie wprost, o kogo chodzi.

3) str. 16: ,,przez jej pioniera” — Nalezalo po prostu napisa¢, ze chodzi tu o K. Fukui.

4) str. 27: ,zaproponowaliSmy” - Poniewaz recenzowana praca doktorska jest jednoautorska
(doktoranta), uzycie liczby mnogiej nie jest tu wlasciwe. Mozna bylo napisa¢, np.: ,Wraz z X i Y

wczesniej zaproponowatem ...”.

BLEDY JEZYKOWE

1) Doktorant uzywa wyrazenia ,.konceptualna teoria funkcjonatu gestosci”, co ma by¢ thumaczeniem
ang. conceptual DFT. Jednak slowo ,,conceptual” jest czeéciej thumaczone jako ,koncepcyjny” lub
»pojeciowy”. Czy zatem poprawne jest takze tlumaczenie ,koncepcyjna teoria funkcjonatu
gestosci”?

2) Zamiast formy ,,praca ..., gdzie ...” lepiej brzmi forma ,praca ..., w ktérej ...”

3) str. 11: ,zar6wno teoretycy, jak eksperymentatorzy” - ,zaréwno teoretycy, jak i
eksperymentatorzy”

4) str. 11: ,,super czasteczki” — ,,superczasteczki”

5) str. 12: ,zaréwno dla wigzan jak dla atoméw zwiazanych” — ,zaréwno dla wigzan, jak i dla

atomow zwigzanych”



6) str. 12: Sformulowanie ,,w koncepcji gestosci elektronowej” jest dziwaczne.

7) str. 12: ,Inna praca tego autora przyniosta relacje” — ,,Inna praca tego autora dotyczy relacji”

8) str. 12: ,nagroda Nobla w chemii” — ,nagroda Nobla z chemii” lub ,nagroda Nobla w dziedzinie
chemii”

9) str. 12: ,,Hoffman” — ,Hoffmann”

10) str. 14: ,lub ciala stalego.” — ,lub ciala stalego:”

11) str. 14: ,,Gdzie” — gdzie

12) str. 15: ,,intuicyjne” — ,intuicyjnie”

13) str. 15: ,,Mulliken'a” - ,,Mullikena”

14) st 15: ,elektroujemnodci skladowych atoméw lub grup” — wystarczy ,elektroujemnosci
atom6w lub grup” lub ewentualnie ,,elektroujemnosci tworzacych ja atoméw lub grup”

15) str. 15: ,,definicje twardosci, pojecie wowczas niejasno zdefiniowane, ale szeroko stosowane...”
— ,definicje twardosci, pojecia wéwczas niejasno zdefiniowanego, ale szeroko stosowanego...”

16) str. 16: ,z definicjq elektroujemnosci Mullikena (r. 1.2.9)” -,z definicjg elektroujemnosci
Mullikena (r. 1.2.7)”

17) str. 16: ,zwigzek sposobu reagowania atoméw z ich rozmiarem” - ,zwiazek pomiedzy
sposobem reagowania atoméw a ich rozmiarem”

18) str. 16: ,Zwigzek rozmiaru atoméw z ich wlasciwosciami” -, Zwigzek pomiedzy rozmiarem
atomow a ich wlasciwosciami”

19) str. 16: ,,zwigzek twardoSci z jej rozmiarem” — raczej z rozmiarem atomu

20) str. 16: ,,szerszego zainteresowani” — ,,szerszego zainteresowania”

21) str. 18: ,,Ponowne” — ,Ponownie”

22) str. 19: ,,jader sklejonych ... oddzialywania przyciagajace gestosci elektronowej” — W tekscie z
fizyki teoretycznej nalezy raczej sie wystrzegac takich nieprecyzyjnych wyrazen.

23) str. 19: , Hamiltonian” — , hamiltonian”

24) str. 21: ,,ea(r) jest ...” — ,gdzie £a(r) jest ...”

25) str. 21: ,,gestosc elektronowa p(r) jest jednoznacznie charakterystyczne” — styl

26) str. 21: ,,(np. innych punktach na IRC)” - ,,(np. dla innych punktéw na IRC)”

27) str. 21: ,pozwala uzna¢ dwa atomy nalezy za niezwiazane” — ,pozwala uzna¢ dwa atomy za
niezwigzane”

28) str. 21: ,,zostal wykorzystana” - ,zostal wykorzystany”

29) str. 21: , Hessianu” — ,hessianu”

30) str. 23: ,,jest fatwo wyliczalny” — styl

31) str. 23: ,,otwartej mozliwosci” — styl



32) str. 25: ,,w pracy wroclawskiej” — styl

33) str. 25: ,realistyczny wniosek” — styl

34) str. 26: ,,Prosta droga do lokalnej miekkosci s(r) zostala otwarta, gdy ...” — styl

35) str. 26: ,,Uzywajac tego wr. 1.7.6” - styl

36) str. 27: ,,daje wynik zero” — ,daje zero” lub (gorzej) ,,daje wynik zerowy”

37) str. 27, 36: ,,Funkcji Fukui” — , funkcji Fukui”

38) str. 29: ,,wynikéw lokalnej miekkosci” — styl

39) str. 30: ,zestawem baz funkcyjnych zbudowanymi” - ,zestawem baz funkcyjnych
zbudowanym” lub ,,zestawem baz funkcyjnych zbudowanych”

40) str. 31: ,,jednostkom pojemnos$ci” — ,,jednostce pojemnosci”

41) str. 32: ,,chemical hardenss” — ,,chemical hardpess”

42) str. 33: ,,DF connectivity matrix elements” — ,,DFT connectivity matrix elements”

43) str. 36: ,,opisywanej prze” — ,opisywanej przez”

44) str. 36: ,,dostepne sa dokladne rozwigzanie analityczne” — , dostepne sa dokladne rozwigzania
analityczne”

45) str. 36: ,,pochodna globalng” — ,,pochodng globalng”

PODSUMOWANIE

Liczne bledy jezykowe i merytoryczne, a zwlaszcza kwestia pozycji [A8] sugeruja, Ze niniejsza
praca doktorska zostala zlozona nieco przedwczesnie i nalezalo jg jeszcze dopracowad, a zwlaszcza
poczekac z jej zlozeniem do czasu opublikowania lub choc¢by przyjecia do druku pozycji [A8].
Niemniej jednak uwazam, ze pozostaly material, tj. publikacje [A6] i [A7], stanowia wystarczajace
oryginalne rozwigzanie problemu naukowego, a wklad indywidualny doktoranta zostal nalezycie
udokumentowany. Podsumowujac stwierdzam, iz przedstawiona mi do recenzji praca doktorska
spelnia wszelkie warunki okreslone w art. 13 ustawy z dnia 14 marca 2003 r. o stopniach naukowych
i tytule naukowym oraz o stopniach i tytule w zakresie sztuki (t.j. Dz. U. z 2017 r. poz. 1789 z pdzn.
zm.) i wnioskuje¢ o dopuszczenie Pana mgra inz. Jaroslawa Zakliki do dalszych etapow
przewodu doktorskiego. Niestety duza liczba bledéw merytorycznych oraz jezykowych nie

pozwala mi na zgloszenie niniejszej pracy doktorskiej do jej wyréznienia.

dr hab. Mjfostaw Jablonski, prof. UMK
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