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Abstract

To characterize the topological structure of fullerene molecules, a novel approach is presented. The method
proposed is based on the following concept. As a first step we consider the dual of the traditional fullerene
graph, and as a second step, from the adjacency matrix of the corresponding dual graph, some topological
invariants designated to the characterization of fullerene structures are derived. Performing tests on the set of
C40 and C66 fullerene isomers, it is verified that the selected topological descriptors (Ro and EE) are efficiently
used for the stability prediction of fullerene isomers.
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Osszefoglalas

Uj modszert ismertetiink fullerének topologiai szerkezetének jellemzésére. A modszer a kovetkezdé koncepcion
alapul: Els6 1épésben generaljuk a fullerén graf dualisat, majd a masodik 1épésben olyan topoldgiai invariansokat
szarmaztatunk, amelyek fullerén szerkezet jellemzésére alkalmasak. A mdédszer hatékonysagat C40 és C66
fullerén izomerek halmazén teszteltiik. Az eredmények igazoltak, hogy kivalasztott topoldgiai deszkriptorok
(EE és Ro) eredményesen hasznalhatok fullerén izomerek stabilitasdnak predikcidjara.

Kulcsszavak:
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1. Bevezetés

A fullerének n sz&m0O karbon-atomot tartalmazé O6ridsmolekuldk, amelyeket geometriailag
poliéderekkel illetve sikbeli poliéder-grafokkal szokas modellezni. Kdzos sajatossaguk, hogy a
trivalens poliédernek tekintett C, fullerént kizarélag 5- és 6-szogii poligonok alkotjak, ahol n a
poliéder csucsainak szama, amelyre n >20 és n#22 megszoritasok érvényesek [1]. A fullerén-kutatas
kapcsan felmeriil fontos problémak egyike a lehetséges fullerén-izomerek stabilitdsanak predikcioja.
Jelenleg nem ismeretes megbizhatd, és viszonylag egyszerii modszer annak megallapitasara, hogy a
nagyszamu izomer kozll melyek lehetnek azok, amelyeknek fizikai létezésére realis esély kinalkozik.
A klasszikus energetikai szamitasok elvileg lehetOséget nyujtanak a stabilitdas megbizhatd eldre
jelzésére, de ezek a szamitasok az n atomszam novekedésével mind inkabb idéigényesek. Ujabban
el6térbe keriilt a nem-tradicionalis felépitésti (non-classical) fullerének topologiai strukturajanak

kvantitativ vizsgélata is [1]. Ez utobbiak olyan trivalens poliédereknek tekinthet6k, amelyeknek
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jellemzbje, hogy az 5- és 6-szogeken Kivil tartalmazhatnak még 4- valamint 7-szogl lapokat is. A
stabilitas predikciojat érintd, elsddlegesen szamitastechnikai nehézségek fokozottan jelentkeznek a

nem-tradicionalis fullerének esetében.

Jelen dolgozatban egy merdben uUjszerti modszert ismertetiink a fullerén izomerek stabilitasanak
elorejelzésére. A modszer a kovetkezd koncepcion alapszik: Tekintve, hogy a fullerének sikbeli
poliéder-grafokkal reprezentalhatdk, ezért ezen grafoknak mindig létezik egyértelmiien definialt un.
dudlis gréfja, amely kizérdlag 5- és 6-fokszamu( cslcsokat tartalmaz. Ez a megkozelités gyakorlatilag
azt jelenti, hogy elég a vizsgalatokat a dudlis grafok szomszédossagi matrixanak elemzésére
korlatozni, illetve a szomszédossagi matrix (adjacency matrix) adataib6l olyan topoldgiai
invariansokat szdrmaztatni, amelyek eséllyel jonnek szamitasba a stabilitas eldrejelzésre.

Az (jonnan javasolt topoldgiai indexek predikcios célra vald gyakorlati alkalmazhatésagat a Cy

valamint a Cgg fullerén-izomerek véges halmazan teszteltik.

2. Topoldgiai invariansok

Fullerén izomerek strukturdlis jellemzésére legink&bb hasznalatos topoldgiai invarians az Np pentagon
index. Ez egy nem-negativ egész szdm, amely azonos a 12 6tszdg kdzotti kdzos élek szamaval, értéke
elvileg 0 és 30 kozott valtozhat [1,2]. Mivel egy fullerénben az 6tszégek szdma mindig 12, ezért Np=0
akkor és csak akkor, ha minden 6tszdg izolalt, azaz minden egyes 5-sz6g pontosan 6t darab 6-szdggel
élszomszédos. Altalanosan elterjedt nézet, hogy adott n csicsszam esetén azon izomerek tekinthetSk
leginkébb stabilnak, amelynek pentagon indexe kicsi, azaz nulla vagy ehhez kozeli szdm [1,2]. A kozel
maltban a fullerén-struktarak szamszerii jellemzésére el6térbe keriilt az un. Estrada-index alkalmazasa
[3]. Az EE(G) Estrada index egy G graf szomszédossagi matrixanak sajatértékei alapjan definialt

topoldgiai invarians:
EEG)=Y en(p,)

ahol p; az i-edik sajatérték.

Mind a pentagon index (Np), mind az Estrada index (EE(G)) alkalmazasanak vannak el6nyei és
hatranyai. Mindkett viszonylag kdnnyen szamithato, kiillonosképp igaz ez a pentagon indexre. Az
utébbi hatranya azonban, hogy diszkriminacios képessége korlatozott, ugyanis létezik szamos izomer,
amelynek pentagon indexe azonos, (Pl. Np=2) igy ezen izomerek stabilitasi sorrendje nyilvan nem
mindsithetd Np alapjan. Az Estrada index hatranyos tulajdonsaga [3], hogy az egyes izomerek Estrada
indexei kozott rendkivil kicsi a killonbség, az esetek zomeében az eltérések maximalis értéke Kissebb
mint 0,01.

A fullerének dudlis gréfjait vizsgalva arra kovetkeztettink, hogy mind a C, fullerén-graf dudlis
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grfjanak Estrada indexe EE(CH'™) | mind pedig a dualis graf spektral radiusza 2(C1™) | azaz a
maximalis értékii sajatérték, elénydsen hasznalhatok stabilitds predikcido céljara. Statisztikus
maodszerekkel elemeztiik C40 és C66 fullerén-izomerekre vonatkozdan egyes topoldgiai invariansok és
a fizikai modell alapjan becsilt En keletkezési energidk kozotti sztochasztikus kapcsolatokat. A
fullerén izomerek E, keletkezési energidit, — amely az izomer relativ stabilitasanak szamszeri
jellemzdje - az elterjedten hasznéalatos Density Functional Tight-Binding (DFTB) modszerrel
szamitottuk [4]. Minél kisebb az En energetikai paraméter értéke, annal stabilabbnak tekintendé a
hozza tartozo izomer. A diagramokkal abréazolt dsszefuggések értelmezésének megkdnnyitésére a
kovetkezd egyszerlisito jeldléseket vezettiik be: EE = az eredeti, trivalens fullerén graf Estrada indexe,

EEqu. = a dudlis fullerén graf Estrada indexe, R, = a dualis fullerén graf p spektral radiusza.

3. C40 fullerén izomerek vizsgéalata

A C40 tipusu fulleréneknek pontosan 40 izomerje létezik, ezek pentagon indexe 10 és 20 kdzott
valtozik. Az energetikai szdmitasok szerint a legstabilabb a C40:38 izomer, ezt kdvetik sorrendben a
C40:39 és C40:31 izomerek. A sajat szamitasok eredményeit (topoldgiai paraméterek és En
energetikai jellemz6) az 1. tablazat Osszesiti. Az 1. &bra diagramjai a C40 izomerekre vonatkozd

eredményeket grafikus formaban jelenitik meg.

Mint megallapithat6, mind a négy vizsgalt topoldgiai invarians erdsen korreldl az En energetikai
jellemzovel, kovetkezésképpen a stabilitas predikciojara alkalmasnak mutatkoznak. Az Np pentagon
index és az EE Estrada index nem teszi lehetévé az izomerek kozotti strukturdlis kildnbségek
detektéalasat, mivel tobb olyan izomer létezik, amelynek azonos, vagy kdzel azonos a pentagon indexe

illetve az Estrada indexe.

En = -350,1 + 0,8349 Np En = - 244893 + 1852 EE
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c) d)
1. &bra. Korrelacios dsszefiiggések a 40 darab C40 fullerén-izomerre vonatkozéan
Energia
Izomer Topolégiai paraméterek (En [eV])
Ro EEqua EE N,
C40:38 5.4890495 384.0861429 132.0267238 10 —-342,031
C40:39 5.4897603 384.1524340 132.0267262 10 | —341,631
C40:31 5.4913203 384.3456462 1320272051 11 | —341,438
C40:29 5.4917461 384.3961455 132.0272065 11 —341,345
C40:26 5.4918157 384.3885577 132.0271643 11 —341,094
C40:24 5.4922670 384.4460111 132.0271656 11 | —341,022
C40:37 5.4910060 384.2728637 1320271218 11 | —340,636
C40:40 5.4927389 384.5051255 132.0276837 12 —340,580
C40:14 5.4946883 384.7548057 132.0276523 12 -340,476
C40:36 5.4910060 384.2772077 1320271218 11 | —340,431
C40:30 5.4939737 384.6289867 132.0276467 12 | —340,304
C40:25 5.4945800 384.6935372 132.0276048 12 —340,277
C40:22 5.4947709 384.7344424 132.0276060 12 -340,230
C40:35 5.4917209 384.3481603 132.0271220 11 | —340,196
C40:21 5.4956524 384.8430166 132.0276076 12 | —340,151
C40:27 5.4937994 384.6090975 132.0276044 12 -340,126
C40:15 5.4944877 384.6903195 132.0276088 12 —339,943
C40:17 5.4960335 384.8787435 132.0280898 13 | —339,884
C40:34 5.4936774 384.5611023 132.0275623 12 | —339,827
C40:28 5.4944236 384.6592604 132.0276058 12 —339,777
C40:16 5.4964612 384.9461311 132.0280952 13 -339,645
C40:20 5.4957915 384.8691424 132.0275654 12 | —339,627
C40:9 5.4977966 385.1507334 1320280982 13 | —339,614
C40:10 5.4977120 385.0989738 132.0280519 13 —339,558
C40:12 5.4970645 384.9986241 132.0280504 13 -339,370
C40:13 54976413 385.0852416 1320280517 13 | —339,347
C40:19 5.4962914 384.8964782 1320280911 13 | —339,292
C40:23 5.4972724 384.9689797 132.0280055 13 —338,690
C40:6 5.5011144 385.5627727 132.0284988 14 —338,624
C40:18 5.4989259 385.1550042 1320284895 14 | —338,341
C405 55020757 385.7362473 132.0285480 14 | —338,332
C40:32 5.4994279 385.2683608 132.0284853 14 -338,270
C40:8 55046265 386.0925238 132.0289921 15 | —338,113
C40:33 5.4999739 385.3045578 1320284858 14 | —337,922
C40:4 55039100 385.9108375 1320289449 15 | —337,348
C40:7 55029706 385.7240240 132.0289380 15 | —337,330
C40:11 5.5019917 385.5385376 132.0288945 15 -336,642
C40:2 55086293 386.6542055 1320293939 16 | —336,489
C40:3 55160459 387.8701024 1320302887 18 | —335,193
C40:1 5.5260158 389.9454188 132.0312134 20 —333,806

1. tdblazat C40 fullerén izomerekre jellemzé topolégiai invariansok
és becsiilt energetikai jellemzok
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A dualis grafok alapjan szarmaztatott topologiai jellemzok (EEdual és Ro) ugyancsak jol korrelalnak
az En energia-paraméterrel. Az EEdual paraméter e¢lény6s tulajdonséga, hogy értéke joval szélesebb
intervallumban valtozik, mint EE értéke. A statisztikai elemzés alapjan megallapithat6, hogy a Ro
spektral radiusszal vald becslés valamivel kedvezobb eredményt ad mint az EEdual paraméterrel
végzett becslés. ValGjaban, az izomerek stabilitasi sorrendjének elérejelzése itt az alapvetd fontossagu
feladat, az En energetikai jellemzd konkrét szamszerli értéknek becslése csak masodlagos

jelentéséggel bir.

4. C66 fullerén izomerek vizsgalata

A C66 tipust fullerén izomerek szdma 4478. Koziluk minddssze harom olyan létezik, amelynek
pentagon indexe minimadlis, azaz Np=2. Ezek tekintheték a leginkabb stabil izomereknek az
energetikai szamitasok szerint is. Pontosan 26 olyan izomer létezik, amelynek pentagon index Np=3,
és 176 azon izomerek szama, amelyeknek pentagon indexe Np=4. Egyetlen olyan izomer létezik,
amelynek pentagon indexe maximalis, azaz Np=16. Erdekesség, hogy 2 és 16 kdzétti intervallumban

mindig létezik pozitiv pentagon indexi izomer, Np=15 kivételével.

A szadmitasokat mind a 4478 izomerre elvégeztik. A 2. bra diagramjain azonban csak azon 40 izomer
paramétereit szemléltettiik, amelyek energetikai szempontbdl sorrendben a legjobb eredményeket

szolgaltattak (vagyis amelyekre nézve az E, energetikai jellemz6k minimalisak).

A 2. abra diagramjait elemezve arra kovetkeztethetiink, hogy azon 3 izomer energetikailag a
legstabilabb, amelyek pentagon index minimalis, azaz Np=2. A t6bbi 37 izomer stabilitasarol a
pentagon index mar alig ad hasznos informéacidt. Lényegében ugyanez mondhat6 el az eredeti fullerén
grafok Estrada indexér6l (EE) is. Megfigyelheté azonban, hogy a dualis grafok EEqu, és R, topologiai
paraméterei mar tobb informaciot nyujtanak a stabilitasi sorrend predikciojat illetden. Itt is érvényesiil
az a tendencia, hogy egy izomer annal stabilabbnak tekinthetd, minél kisebb EEq,, és R, értéke. A 3.
és 4. abrék diagramjai a 4478 izomerre vonatkozéan 3 topolGgiai paraméter, nevezetesen az EE,

EEqua €S R, invaridnsok kozotti 0sszefiiggést szemléltetik.
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2. abra. Korrelacios osszefliggések az energetikailag legjobb 40 darab C66 fullerén-izomerre
vonatkozoan

Amint a 3. dbra diagramjabdl kitlinik, a hagyomanyos fullerén grafok és a dualis grafok Estrada
indexei kozott meglehetdsen szoros az Osszefiiggés. Az egymastdl elkiiloniilé ponthalmazok azon
izomereket reprezentaljak, amelyeknek azonos az Np pentagon indexe. Jol kivehetd, hogy Np=16
pentagon indexi fullerénbdl csak 1 darab van, és nem létezik Np=15 indexii fullerén. Hasonlé modon
igen szoros korrelacié mutathatd ki a dudlis grafok Estrada indexe és spektrél radiusza kozott. Ezek
minimalis értékei a leginkabb stabil izomerekhez tartoznak, ezért mindkét topologiai jellemzd

felhasznalhato predikcié céljara. Nyilvan a spektral radiusz alkalmazasa az el6nydsebb, mivel ennek

meghatarozasa egyszeriibb.
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3. &bra. Sztochasztikus kapcsolat az EE és EEq,, Estrada indexek kdzott C66 fullerén-izomerek
esetében
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4. abra. Sztochasztikus kapcsolat a duélis grafok Estrada indexe és spektral radiusza kozott
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5. Osszefoglalas, kovetkeztetések

Fullerén izomerek topoldgiai szerkezetének jellemzésére egy Uj modszert ismertettiink. A tesztek
alapjan arra kdvetkeztettiink, hogy a dualis fullerén graf Estrada indexe (EEqu ) €s a dudlis fullerén
graf spektral radiusza (R,) egyarant alkalmas az egyes izomerek strukturalis jellemzésére, valamint
stabilitsuk predikciojéra.
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