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Posudek dizerta¢ni prace pana M.Sc. Franka Uhliga na téma
Structure, dynamics and reactivity of the hydrated electron

Tématem predlozené dizertacni prace pana Franka Uhliga je studium hydratovaného elek-
tronu, ktery vznika pfi radiolyze vody a hraje roli napt. v procesech radia¢niho poskozeni
DNA nebo v chemii radioaktivnich latek. Jedna se tedy o téma z hlediska soucasné chemie
velmi aktudlni a dulezité.

Prvni kapitola této prace je ivodni a podava strucny prehled literatury pojednavajici
o hydratovaném elektronu. Jadro préce tvoii kapitoly 2-4, kde jsou popsany pouzité
vypocetni metody a podany vlastni vysledky doktoranda.

Kapitola dva podava piehled metod kvantové chemie, molekulové dynamiky a mole-
kuldrniho modelovani, které byly v prubéhu prace pouzity. Z této ¢asti je ziejmé, ze se v
zadném pripadé nejednd o rutinni vypocty, ale doktorand musel zvladnout Sirokou skalu
technik - DFT, solvata¢ni modely, periodické okrajové podminky, optimalizaci reakéni
cesty, molekulovou dynamiku, vypocty excitovanych stavu a optickych vlastnosti atd.,
pricemz jejich aplikace na dany problém nebyla zdaleka trivialni.

Treti kapitola podava prehled vlastnich vysledku doktoranda a je ¢lenéna na sedm sekei
odpovidajicich jednotlivym publikovanym clankim. V prvni a druhé sekci je studovan
hydratovany elektron na trovni klastrovych model; presnost SIC-DFT vypocétu je po-
rovnavana s ab initio metodami. V dalsich dvou sekcich je studovana jeho solvatace v
kapalné fazi s periodickymi okrajovymi podminkami a na povrchu. Sekce 3.5 predstavuje
prehledovy ¢lanek o teoretickém studiu chovani iontu na rozhrani voda/péara. Dalsi sekce
je vénovana TDDFT vypoctu optické absorpce hydratovaného elektronu v kapalné fazi
a na povrchu. Posledni sekce se zabyva dynamikou lokalizace elektronu po ionizaci vody,
vypocty ukazuji ve shodé s experimentem, ze za 1-2 ps se elektron lokalizuje do formy
hydratovaného elektronu.

V kapitole 4 pan Uhlig prezentuje dosud nepublikované vysledky a diskutuje nékteré
technické aspekty vysledku z predchozi kapitoly. V jeji prvni sekci se pojednava o vlivu
ruznych okrajovych podminek pro simulace 3D prostiedi a pro simulace povrchu na VDE
a dalsi vlastnosti. Druha sekce se vénuje dosud nepublikovanym vypoctum hydrataéni
volné energie hydratovaného elektronu na povrchu a uvniti kapalné faze. Tteti sekce je
vénovana problému korekce self-interakce pro GGA DFT funkcionél, kterou autor reopti-
malizoval tak, aby nedochéazelo k delokalizaci hydratovaného elektronu, coz je nefyzikalni
artekaft zpusobeny vlivem chyby SIC. (Hybridni funkciondl PBEO neslo pouzit vzhledem
k vypocetni naro¢nosti.)

Pata kapitola pak struéné shrnuje hlavni poznatky prace a podava vyhled na budouci
mozné smeéry pokracovani tohoto vyzkumu.



Piilohou préce je 7 puvodnich ¢lanku publikovanych v impaktovanych ¢asopisech, pficemz
na péti z nich je pan Uhlig prvnim autorem, coz svédci o jeho klicovém podilu na tomto
vyzkumu.

Vysledky prezentované v predlozené dizertaéni praci byly ziskany state-of-the art techni-
kami vypocetni chemie a molekularniho modelovani, jsou originalni a vyznamnym zpusobem
rozsifuji soucasnou uroven poznani v oboru, prosly recenznim fizenim v prestiznich me-
zinarodnich ¢asopisech a byly publikovany. Prace je napsana jasné a srozumitelné, prak-
ticky bez pteklepi, jazykovych a typografickych nedostatku. Jedina formalni chyba, které
jsem si v8iml, byla vynechand pismena s akcenty v referenci [76].

Béhem ¢teni prace mne napadlo nékolik otézek, které bych rad béhem obhajoby polozil:

e Je mozno hydratované elektrony studovat elektrochemickymi metodami, nebo je
jejich doba zivota na to prilis kratka ¢i dosazitelnd koncentrace prilis nizka? Byl by
teoreticky schudny napf. vypocet redoxniho potencidlu hydratovanych elektronu?

e Solvatace elektronu neni omezena jen na vodu; je zndmo, ze rozpusténim alkalickych
kovu v amoniaku dojde téz k solvataci elektront. Ackoli to nebylo piimo tématem
prace, zajimalo by mne porovnani vlastnosti solvatovaného elektronu ve vodé a v
amoniaku (co je v soucasnosti zndmo z literatury). Domnivate se, ze Vami pouzité
metody by $lo aplikovat bez vétsich zmeén i na studium v amoniaku?

Zavérem nezbyva nez shrnout, ze predlozenad prace prezentuje vysledky vyzkumu na
Spickové urovni a dokazuje, ze autor ma nejlepsi predpoklady k samostatné tvuréi védecké
praci. Viele tedy doporucuji udéleni doktorského titulu panu Uhligovi.
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