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Abstract

In order to characterize and classify the so-called non-classical fullerene structures a new method is presented.
In this study the non-classical fullerenes are considered as simple (trivalent) polyhedra composed of squares,
pentagons, hexagons and heptagons. The method proposed is based on the use of a novel topological index Qy
calculated from the local topological parameters of edge-neighbor polygons. Discriminating performance of Qy
has been tested on a preselected set of Cy4 fullerene isomers.

Key words:
non-conventional fullerenes, polyhedral graphs, stability prediction of fullerenes

Osszefoglalas

Nem-tradicionalis fullerének topologiai szerkezetének jellemzésére egy 0j mddszert ismertetiink, amely lokalis
topoldgiai graf-invaridnsok szarmaztatasan alapul. Jelen cikkben a nem-tradicionalis fulleréneket négy-, 6t-, hat-
és hétszogekbdl allo trivalens poliédereknek tekintjilk. Ezek strukturalis jellemzésére és osztalyozasara egy uj
topoldgiai indexet (Qy) definidltunk. A javasolt Uj topoldgiai index diszkriminacids képességét a C;q fullerén-
izomerek egy adott véges halmazan teszteltiik.

Kulcsszavak:
nem-tradicionalis fullerének, poliéder-grafok, fullerének stabilitasanak predikcioja

1. Bevezetés

Az elmult évtized folyaméan mindinkabb az érdeklodés kozéppontjaba keriilt az in. nem-tradicionalis
(non-classical) fullerének topologiai struktirajanak kvantitativ jellemzése [1-9]. A témakorben folyta-
tott kutatast alapvetoen két torekvés motivalta: 1) egyrészt a fullerén izomerek osztalyozasara (ekviva-
lencia-osztalyokba vald particionalasara) hivatott hatékonyabb eljarasok kidolgozasa, ii) masrészt sta-
bilitasuk predikcidjara hivatott 1j, megbizhatobb modszerek kifejlesztése.

Jelen dolgozatban a nem-tradicionalis fulleréneket olyan egyszerii (trivalens) poliédereknek tekintjiik,
amelyek négy-, 6t-, hat- és hétszogekbdl allnak. Ezek strukturalis jellemzésére és osztalyozasara egy
Uj topoldgiai indexet (Qy) definialtunk. A javasolt 0j topologiai index diszkriminacios képességét a Csq

fullerén-izomerek egy adott véges halmazan teszteltiik.
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2. Egy uj topoldgiai index
Tekintettel arra, hogy a nem-tradicionalis fulleréneket egyszerti (trivalens) poliédereknek reprezental-
jak, ezért érvényes ezekre az Euler-formula, nevezetesen V-M+F=2, ahol V, M ¢és F rendre a poli¢der

csucsainak, éleinek €s lapjainak szama. Tovabba minden egyszerti poliéderre fenn allnak

3V=2M=>rV, =) nf,

(1)
Zn:fn(6—n) =12 )
M= ZZe(n,k) 3)

n k<n
azonossagok, ahol f, az n-oldalu poligonok szama, V, az r-valenciaju csticsok szama, az e(n,k)=e(k,n)
mennyiség pedig azon élek szamaval azonos, amelyekben n- és k-oldalszamt poligonok talalkoznak.
A fentiekbdl kovetkezik, hogy n=4, 5, 6 és 7-szogeket tartalmazd egyszerli poliéderek esetében, a-
mennyiben a 4- és 7-sz0gek szama mar adott, az 5- és 6-szogek szama az alabbi képletekkel szamitha-
to:

fi=12-2f, +1, 4)

f, = (V+2f, —4f, —20)/2 5)

A poliéderrel reprezentalt nem-tradicionalis fullerének strukturalis jellemzésére a

EU,
Qy = FU, (6)
topoldgiai indexet definidltuk, amelyben az U, és U, paraméterek az
. 2
U, = ;n f )
U, = ;;e(n,k)nk ®)

képletekkel szamithatok. A (6-8) dsszefliggések altalanos érvénytiek abban az értelemben, hogy tetszo-
leges poliéderre értelmezhetok. Konnyt belatni, hogy amennyiben a poliédert azonos n oldalszamu
sokszogek alkotjak (ahol nu lehetséges értékei 3, 4 vagy 5), eredményiil a Qu = 1 azonossagot kapjuk.
A (6-8) formulédk specialis alakra egyszertisddnek, ha ezeket a hagyomanyos, kizardlag 5- és 6-szogek-
bol allé C, fullerénekre alkalmazzuk, (ahol n >20 és n#22 a fullerén csticsainak szama). Felhasznalva
az

M =3n/2=¢e(5,5)+¢e(5,6)+¢(6,6) 9)
és

M =3n/2 =¢e(6,6) —e(5,5) + 60 (10)
Osszefiiggéseket, specialis esetként

U, =18n-60 (11)
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U, =54n+ Np-360 (12)

EU, ( 3n 18n — 60
Qu = = (13)
FU, 4+n )\ 54n+ Np-360

adédik, ahol Np=e(5,5) az tn. pentagon index. Az Np pentagon index a fullerén azon éleinek szdma, a-

melyeket két szomszédos 6tszog alkot. Mint ismeretes, a pentagon indexet, amelynek értéke 0 és 30
kozott valtozhat, a fullerén-stabilitas legfontosabb mérdszamaként tartjak szdmon [9]. Egy fullerén i-
zomert annal stabilabbnak tekintenek, minél kisebb a pentagon index értéke. Amint a (13) Osszefiig-
gésbdl is kitlinik, Qu szigorian monoton csokkend fiiggvénye Np-nek. Ebbol kdvetkezik, hogy Qy fel-
hasznalhat6 a fullerén stabilitas predikcidjara a hagyomanyos fullerének esetében. A kovetkezdkben
megmutatjuk, hogy Qu a nem-tradicionalis izomerek esetében is alkalmasnak tiinik a stabilitds elOre-

jelzésére.

3. C36 fullerén izomerek osztalyozasa a Qy topoléogiai index felhasznalasaval

Egy kisérlet sorozat eredményeire timaszkodva tanulmanyoztuk, hogy a fentebb bevezetett 1j topolo-
giai index milyen ,,hatékonysaggal” hasznalhat6 fel hagyomanyos €s nem-hagyomanyos fullerén-izo-
merek osztalyozasara. Vizsgalatainkhoz a tradicionalis Cse tipusu fullerén izomereket, valamint ezek
4- illetve 7-szogekkel kiegészitett modosulatait valasztottuk. Ezen izomerekre vonatkozoan a szakiro-
dalomban [3,4,5,7] részletes adatok (topoldgiai paraméterek és stabilitasra jellemz6 energia-értékek)
talalhatok.

A kivalasztott Cs tipusu fullerén izomerekre vonatkozé e(n,k) topologiai paramétereket, a szamitott
Qu mennyiségeket, valamint a molekulak stabilitasra jellemz0 becsiilt relativ energidkat az 1.tablazat
Osszesiti [5]. A tablazatban feltiintetett AEp relativ energidk szamitdsa a DFTB moddszer (density-

functional tight binding method) alkalmazasaval tortént [5].

1. tablazat Css fullerén izomerekre jellemzo topologiai invariansok és becsiilt relativ energidk

Izomer Topolégiai paraméterek AEp
e4,6) e(55)  e(5.6) (57  e(6,6) Qu kJ/mol

C36:14 ; 12 36 ; 6 0,9947 0,00
C36:15 ; 12 36 ; 6 0,9947 11,60
C36:12 ; 13 34 ; 7 0,9941 41,70
C36:9 ; 13 34 ; 7 0,9941 43,90
C36:11 ; 13 34 ; 7 0,9941 72,40
C36:1 ; 16 28 ; 10 0,9923 329,90
C36:2 ; 18 24 ; 12 0,9910 466,40
C36(4) 4 10 30 ; 10 0,9919 118,10
C36(7) ; 16 26 7 5 0,9925 165,7
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Az 1. tablazatban Gsszesitett adatokat elemezve, a kovetkezOk megallapithatok meg. A relativ energia-
értékeket Osszehasonlitva, a 15 hagyomanyos izomer koziil a C36:14 a legstabilabb, ezt kdveti sor-
rendben a C36:15 izomer. E két izomer pentagon indexe és Qy topolodgiai indexe is azonos, nevezete-
sen Np=12, illetve Q=0,9947. Ami a nem-tradicionalis fulleréneket (azaz 4-szoget illetve 7-szdget is
tartalmazo izomereket) illeti — mintegy 100 topoldgiailag kiilonbdzé valtozatot megvizsgalva, arra ko-
vetkeztettiink, hogy koziiliikk a C36(4) , valamint a C36(7) izomer a legstabilabb (lasd. 1. tablazat ada-
tait).

Ez két izomerre jellemzd, hogy minddssze egyetlen négyszoget, illetve egyetlen hétszoget tartalmaz-
nak, spiralkodjuk 46666555565566656555 illetve 55565657565665556555 [5]. Schlegel-diagramjai-
kat az 1. abra szemlélteti. A C36(4) izomer sajatossaga, hogy a négyszoget hatszogek hataroljak, mig a

C36(7) izomer esetében a hétszog kizardlag Stszogekkel szomszédos.

1a 1b

1. abra Nem-tradicionalis Css izomerek Schlegel-diagramjai: egyetlen négyszoget tartalmazo C36(4)
izomer (la), és egyetlen hétszoget tartalmazo C36(7) izomer (1b).

Amint a tablazati adatokbol kitlinik, a 15 hagyomanyos Cs fullerén kozott tobb olyan talalhatd, amely
kevésbé stabilisnak tekinthetd, mint a C36(4) és a C36(7) nem-tradicionalis izomer. Fontos megallapi-
tas, hogy a Qu topologiai index értéke szoros korrelaciot mutat az energiaértékekkel. Ebbdl a felisme-
résbol adddik, hogy Qu értékébdl mar kovetkeztetni lehet a nem-tradicionalis izomerek stabilitasara:

nevezetesen, egy izomer annal stabilabbnak tekinthetd, minél nagyobb Qy értéke.

4. A Qy topoldgiai index diszkriminacios képességének tesztelése

A Qu topologiai index diszkriminacids képességének mindsitésére, tesztelésére a Hosoya €s munkatar-
sai altal tanulmanyozott két F=9 lapt poliédert valasztottuk, ezekre a 2. abran A és B jeloléssekkel hi-
vatkozunk [10]. E két poliéder nem tartozik az egyszeri poliéderek csaladjaba, ugyanis csucsaikban
talalkozo élek szama valtozo.

A két poliéder strukturalis szempontbdl egymashoz meglehetdsen hasonld, ugyanis szimos topologiai

paraméteriik megegyezik (f5=6, £;=3, M=15, Vs=4, V,=2, Vs=2). Eppen ezért megkiilonboztetésiik —
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szamszer( kritérium alapjan — meglehetésen bonyolult feladat. Ennek oka alapvetéen az, hogy az A
és a B poliédert reprezentald grafok karakterisztikus polinomjai tokéletesen azonosak [10]. Az ilyen

tulajdonsagt grafokat izospektralis vagy ikergrafoknak szokas nevezni.

1 2 172 3456 7 8
170112221 2 11
3 4 2 0/1(1/ 2221 9
3 00111227
A a 012111227
5 g 5 01124
6 01 1 2
7 01 1
7 8 8 00
L - 172 3456 7 8
101122 21 2 11
3 4 2 01121218
3 0/1/2/2 128
B a 0l112(2[2(7
s ; 5 01124
6 01 1 2
7 01 1
7 8 8 00
2a 2b

2. abra Két hasonlo strukturaju A és B jelii poliéder
Schlegel-diagramja és tavolsag-matrixa

A 2. 4bra jobb oldalan a két poliéder grafjanak Un. [d;;] tdvolsagmatrixa lathato, ennek di; elemei a
csticsok egymastol vald tavolsagat reprezentaljak a grafban. (Az utolsd oszlop az egyes sorokban talal-
hat6 elemek Osszegét tartalmazza.). Bar a két poliéderre vonatkozd tavolsag-matrixok kiilonbozok,
mégis a belliik szarmaztatott topologiai invaridnsok tobbnyire azonosak. gy példaul a tavolsag-mat-
rix d;; elemeibdl szamitott W graf-invarians, az un. Wiener-index
Wz%izj:di,j :;di,j (14)

is megegyezik a két poliéderre nézve, érteke W=41. Ezzel szemben igazolhato, hogy a Qu topologiai
index az A ¢és B poliéderre vonatkozoan szignifikansan kiilonbozik egymastol, nevezetesen
Qu(A)=0,9827 és Qu(B)=0,9239. Ez a megfigyelés azt demonstralja, hogy Qyu diszkriminacios képessé-
ge meglehetdsen jo, elénydsen alkalmazhat6 a hasonld struktiraji poliéderek megkiilonboztetésére.

263



5. Osszefoglalas, kovetkeztetések
Nem-tradicionalis fullerének topologiai szerkezetének jellemzésére egy 0j modszert ismertettiink. A 4,
5, 6 és 7-szogekbol allo poliéderrel reprezentalt nem-tradicionalis fullerének szamszert kritériumon a-
lapulo jellemzésére a Qu topologiai indexet definialtuk. Ennek diszkriminacios képességét a Csq fulle-
rén-izomerek egy véges halmazan teszteltiik. A f6bb kovetkeztetések az alabbiakban 6sszegezhetok:
A Qu topologiai index egyrészt alkalmas a poliéderek strukturalis jellemzésére, masrészt
felhasznalhato stabilitasuk predikcidjara is. Egy izomer annal stabilabbnak tekinthetd, minél nagyobb Qy értéke.
A vizsgalati eredmények arra engednek kovetkeztetni, hogy ha egy egyszer(i poliéderrel repre-
zentalt fullerén az 5- és 6-szogeken kiviil még 4- és 7-szoglapokat is tartalmaz, akkor ez utobbi sok-
szogek bizonyos mértékig mar rontjak a stabilitast. Egynél tobb négyszog illetve hétszog el6fordulasa
mar kimondottan negativ hatdssal van a stabilitasra. A még leginkabb kedvezo esetek azok, amikor po-
liéder egyetlen 4-szoget, vagy egyetlen 7-szoget tartalmaz, és a négyszoget kizardlag hatszogek, illet-

ve a hétszoget kizardlag o6tszogek veszik koriil.
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