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Lokalis tulajdonsagok kvantumkémiai analizise és szamitasa.
(OTKA K-71816)
Zardjelentés

A kutatds sulypontjat az effektiv atompdlyak vizsgalataval, a lokalis
spinekkel és a kotésrendekkel kapcsolatos kérdéskorok adtak. Mig az elsénél
nem tervezett fontos eredményeket sikeriilt elérni, a masodiknal a terv sze-
rinti eredmények elérése a vartnal osszehasonlithatatlanul nehezebbnek bi-
zonyult és varatlan komplikacidkat kellett megoldani. A harmadik tertileten
is varatlan 1j felismerésekrdl szamolhatunk be.

A kutatomunka legfontosabb eredményei

1. Effektiv atompdlydk vizsgdlata és kapcsolodo kérdések

a) Mindenekel6tt elkészitettitk a Mulliken-populdcids analizisen ala-
pulé effektiv atompdlydk [1] szamoldsara szolgdlé 1j programot, amely
— a korabbiaktol eltéréen — explicite az atomi természetes palyak for-
malizmusan [2] alapul, és hozzaférhetévé tettiik honlapunkon [3]. Mivel
ez csak a slriségmatrix és atfedési maéatrix ismeretét igényli, korrelalt
hullamfliggvények vizsgalatara is minden tovabbi nélkiil alkalmazhato.
Elkészilt a programnak egy effektiv csoportfiiggvények szamitasara és az
effektiv atom- vagy csoportpalydk megjelenitésére alkalmas véltozata is.

Az elvégzett szamitasok teljes mértékben megerdsitették azt a korabbi
megfigyelésiinket, hogy elsé sorbeli elemek esetén még nagy béazisok (pl.
cc-pVTZ) hasznélata esetén is csak annyi szédmottevéen populdlt effektiv
atompalya van, amennyi a klasszikus minimalis bazis fliggvényeinek szama,
s ez marad a helyzet még az olyan ,egzotikus” elektronszerkezetii molekulak
esetén is, mint pl. a nitron (1. Abra.). Kénvegyiiletek esetén azonban ez csak
a klasszikus kétértékii kénatomokra igaz, a formalis négy- ill. hatértéki
kénatomok esetén egy észrevehetd ,vall” jelenik meg a betoltési szamok
gorbéjén, amely lényegében tiszta d-palydknak felel meg (2. Abra.). Ezeknek
a palyaknak a populécidja szignifikans, de jelentésen kisebb, mint a megfelel
s-p hibrideké. Ez arra utal, hogy a hipervalens kénvegyiiletek esetén az
igazsig a két klasszikus kép (d-pélydkat is tartalmazé hidridek illetve tiszta
ionos kotések) kozott van: a hipervalens kénatomok igen erdsen pozitivak, de
a kotések leirdsa szempontjabol 1ényeges a 3d-palyakra valé ,back-donation”
is.  Ezt igazolja a CH3SO,Cl molekuldban a kénatom 5.81-nek addédéd
vegyérték-indexének felbontasa s, p, d és f 6sszetevokre, melyek rendre 0.88,
2.96, 1.78 és 0.20 — vagyis a négy s- és p-vegyértékpalyanak megfelel6 négy
korili vegyértékhez egy kettohoz kozeli d-palya hozzajarulas adodik.
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b) Az effektiv atompdlydk szadmoldsara szolgalé eredeti algoritmust
(sajnos igen lassan) késziilé konyviink [4] irdsa kapcséan felirtuk az tun. jatomi
egységfelbontas formalizmusban” [5] szerepld atomi operatorok segitségével
is. Ez elvezetett ahhoz a felismeréshez, hogy mas tipusu atomi operatorok
alkalmazasaval is lehet ortonormalt effektiv atompalydkat meghatarozni. En-
nek alapjan Pedro Salvadorral (Girona, Spanyolorszag) bevezettiik az effektiv
atompalydkat az un. ,fuzzy atomok” esetére is [6]. A ,fuzzy atom” forma-
lizmus specialis esete annak, amikor a molekulan beliili atomok definiciéja
nem a bézisfiiggvényeknek az egyes atomokhoz valé hozzarendelésén ala-
pul (ezt Hilbert térbeli analizisnek nevezik), hanem a a 3-dimenziés(3D)
tér atomi tartomanyokra valé felbontdsén (3D analizis). ,Fuzzy atomok-
rol” akkor beszéliink, ha az egyes atomi tartoméanyok kozott nincs éles
hatar, hanem azok fokozatosan mennek at egymasba, amit az egyes atom-
okhoz rendelhet6 folytonos lefutasi (s minden pontban egyre Osszegz6dd)
sulyfiiggvények irnak le. A ,fuzzy atomok” esetén is ugyanazt a kvalitativ
viselkedést tapasztaltuk, amit korabban a Hilbert térbeli analizis keretében;
a legtisztabb  kémiai” kép az un. ”iterativ Hirshfeld” sulyfiiggvények alkal-
magzasaval volt kaphato.

c) A 3D analizissel kaphaté effektiv atompdlydk szamitdsat Baké
Imre és Stirling Andras MTA TTK-beli kollegakkal megvaldsitottuk
sikhullam szamitasok esetére is, amikor az eredeti szémitasban semmiféle
atomokon centralt bazisfiiggvény nem szerepel [7]. Egyszerii Becke-féle
sulyfiiggvényeket hasznalva ismételten megkaptuk azt, hogy a nem hiper-
valens atomokon pontosan annyi szamottevoen betoltott atompalya van,
ahdny fliggvény szerepel a klasszikus minimalis bazisban, s a hiper-
valens kénvegytiletekre is a fent targyalt viselkedést figyeltilk meg: az
erosen betoltott vegyértékpalyak s-p, a gyengén betoltott palyak d-jellegtiek
(3. Abra).

Ennek az eredméanynek komoly konceptudlis jelentdséget tulajdonitunk,
mert mindenféle atomcentralt bazis alkalmazasa nélkiil adja vissza azt a kvali-
tativ leirast, amelyen a molekulak elektronszertkezetérol alkotott szemléletes
képiink alapul. Tomoren sszefoglalva: valéban jogosult a molekulakon beliil
atompalyakrdl (és nem csak molekulapalydkrdl) beszélni.

d) Ttt érdemes megemlteni, hogy — Baké Imrével és Stirling Andréssal
valamint a Ziirichben dolgozé6 A. P. Seitsonennel — megoldottuk a
kotésrend- és vegyértékindexek szamtasat is sikhullam bazissal végzett
szamitasok eredményei alapjan, Becke- és Hirshfeld-féle sulyfiiggvényeket
hasznélva [8]. Altaldban a kémiai képnek nagyon jol megfeleld eredmények
adodtak, ismételten megerdsitve az el6z6 pontban kapott fontos konceptuédlis
kovetkeztetéseket.



e) Gironai kollegdkkal egyiittmiikddve sikeriilt megoldani az effektiv
atompalydk szamitdsit az Bader-féle ,topolégiai atom” (vagy ,atoms in
molecules”, AIM) formalizmus keretein beliil, amely a 3D teret diszjunkt
atomi doménekre bontja fel [9]. A vonatkozd egyenleteket még 1996-ban
levezettitk [10], de itthon nem 4&llt rendelkezésre a Bader-féle domének
meghatarozasara alkalmas szoftver. Kidolgoztunk egy, a matrixok un. ”szin-
gularis értékek szerint vald felbontasan” alapulé moddszert arra, hogy a
molekula hullamfiiggvényét a leheté legkevesebb atompalyaval lehessen
felirni a megadott pontossdggal. Ezt az tette lehetévé, hogy sikeriilt bi-
zonyitani egy fontosnak tiinG tételt a hullamfiiggvények Hilbert-térbeli és
3D analizisének kapcsolatarol: Ha minden Bader-féle atomra meghatarozzuk
az effektiv atompalyakat, akkor kapunk egy olyan bézist, amelyben a
molekula egydetermindns hullamfliggvénye egzaktul felirhaté. Az ebben
a bazisban végzett Hilbert térbeli Mulliken-analizis pontosan ugyanakkora
atomi populdcidkat ad, mint a 3D Bader-analizis [9]. (Megjegyzés:
mivel a Bader-féle domének diszjunktak, minden béazispédlya ortonormalt,
igy a Mulliken-féle netté és brutté populdciok azonosak.) Ebbol az a
fontos kovetkeztetés adodik, hogy a Mulliken-analizissel kapcsolatos ismert
probléméak nem a Hilbert-térbeli analizis alapveto hibdjara utalnak, hanem
a nem adekvat bézis hasznalatanak tulajdonithatdk.

f) Az effektiv atompdlydk segitségével sikeriilt megoldani azt a [11]-es
dolgozatban ill. az eléz6, 43558 sz. OTKA palyazatunk zérdjelentésében
részletesen taglalt dilemmat, hogy a korabbi energiaparticidés sémék vagy
olyan felbontasokat eredményeztek, amelyekben az egy- és kétcentrumos
energiakomponensek szamértéke a molekuldk egyensilyi konfiguraciéjaban
megfelel a kémiai varakozasnak, de a magtavolsidgoktol vald fliggése
teljesen patologikus, vagy olyan eredményeket, amikor a komponensek
tavolsagfiiggése kvalitative korrekt, de a kétcentrumos komponensek til
negativak, az egycentrumosak pedig az indokoltnal kevésbé negativak.
Sikeriilt azonositani ennek a jelenségnek az eredetét: a kémiai kotés leirasara
hasznalt kétszer betoltott molekulapdlyak az egyes atomokon ionos kom-
ponenseket generalnak, amelyek megnovelt egycentrumos elketrontaszitast
eredményeznek [12]. Egy hidrogénatomban nincs elektron-elektron taszitds,
kovetkezésképp a Hy molekulaban a teljes egycentrumos elektrontaszitas a
kotés kovetkeztében 1ép fel, és igy sokkal helyesebb a kotéshez, mint az
egyes atomokhoz rendelni. Egy bonyolultabb molekuldban azonan vannak
torzselektronok és oszatlan elektronpérok, s az ezeken a palyakon 1évé elekt-
ronok taszitasa természetesen atomi természetii. Mivel minden kozbiils6 ese-
tet is figyelembe kell venni — pl. tobbé vagy kevésbé delokalizalédo osz-
tatlan parok, ,charge transfer” komponensek stb. — egy altalanos mod-



szert dolgoztunk ki annak megallapitasara, hogy az adott atompdlyan
1év6  elektronok taszitdasabol mennyit kell a kotésekbol szarmazénak te-
kinteni, s ezt hogyan kell az egyes kotések kozott szétosztani. Ennek
lényege az, hogy az elsorendil stirliségmatrixot attranszformaljuk az ef-
fektiv atompdlyak bazisara, és meghatarozzuk minden effektiv atompalya
hozzajarulasat az adott atom vegyértékéhez. Ez egy iires palya vagy egy
kétszeresen betoltott torzs- vagy osztatlan elektronpar-pélya esetén zérus, s
az eggyel egyenlé maximalis értékét egy polarizalatlan kétopalya esetén éri
el. Az adott palyaval szamolt Ontaszitasi integralt a kapott vegyértékkel,
mint sulyfaktorral megszorozva levonjuk az egycentrumos energiabol, és az
adott palya dltal alkotott parcidlis kotésrendekkel megszorozva hozzaadjuk
az atom kétcentrumos energiakomponenseihez. (Az adott péalya dltal alko-
tott parcidlis kotésrendek 0sszege zarthéju hullamfiiggvény hasznalata esetén
épp egyenlé az adott palydnak az atomi vegyértékhez valé hozzdjarulasaval.)
Ezzel a mddszerrel sikeriilt a kétcentrumos energiakomponenseket ,,behozni”
a kémiailag relevans energiatartomanyba, megorizve a korrekt magtavolsag-
fiiggdst (4. Abra). A kapott energiakomponensek jellemzéek a kémiai
kornyezetre, és pl. jol tikrozik azt is, hogy egy atom elektronpopulacidja
akkor és addig nd, ha és amig ett6l az energidja csokken (1. Tablézat).

g) A molekuldk képzidésének egyik hipotetikus kozbiilsé 1épése az atomok
promocidja. Ez egyrészt jelentheti az elektronbetoltési séma valtozasat, mint
pl. a szénatom alapdllapoti (15)%(2s)?(2p)? konfigurdcitjanak felvaltdsa az
(1s5)2(2s)1(2p)? vegyértékallapoti konfigurdcidval, masrészt az atompalydk
torzuldsat (pl. péalyakontrakcid) — anélkiil, hogy az elektrondelokalizécidt,
kicserélodéi kolcsonhatasokat mar explicite figyelembe vennénk. Az ef-
fektiv atompalyak segitségével modszert tudtunk adni a promocids ener-
gia szamitdsara [13]. Ehhez a Mulliken-féle brutté populaciék alapjan
meghatarozzuk, hogy az adott pdalya az atom adott vegyértékallapotaban
kétszer vagy egyszer van betoltve illetve tires, és az igy el6alldo atomi kon-
figuraciéval kiszamitjuk az atom energiajat a maximalis spinii allapotban.
A promdcids energia az igy kapott energia és az atomnak ugyanabban a
bazisban szamolt alapédllapoti ROHF energiaja kiilonbségeként adodik.

h) A lokdlis elektronkorreldciét az effektiv  atompélydkhoz ha-
sonldéan meghatarozott effektiv csoportfiiggvények alkalmazéasaval késziiltiink
vizsgélni ELTE-s kollegakkal kozosen. Ennek soran felismertiik, hogy kon-
strudlhaték extrém mértékben az egyes atomokra ill. kotésekre (esetleg
nagyobb fragmensekre) lokalizélt molekulapalyak [14,15]. Ezek a palyak gy
allithatdk el6, hogy megkeressiik azokat a molekulapalyakat, amelyeknek az
adott fragmens pélyai altal kifeszitett altérre valé vetiilete maximélis (sta-
cionarius). Ehhez Lowdin-féle parositast hajtunk végre a molekulapélyak és



a fragmens ortogonalizalt bazisfiiggvényei kozott. (Az egyes fragmensekre
lokalizalt palydk automatikusan ortogonalisak, a kiilonbozé fragmensekhez
tartozok nem ill. nem szigorian.) A program [16] a kdtésrend-métrix alapjan
automatikusan meghatdrozza, hogy az egyes atomokhoz és kotésekhez (ill.
az esetleges m-rendszerkhez) hany palya tartozik. Az igy kapott pédlyakkal
Zoboki Tamds (ELTE) korrelaciés vizsgalatokat is folytatott szakdolgo-
zatdban.

i) Itt emlitheté meg, hogy gironai kollegdkkal kimutattuk, hogy az
etanmolekula forgési gatja majdnem tokéletesen leirhaté nagyon egyszert, a
kétések mentén irdnyitott szigortan lokalizélt (egy- ill. kétcentrumos) nem-
ortogonalis molekulapalyak alkalmazdsdval [17]. (Az ortogonalitdstol vald
eltérést elsosorban az okozta, hogy varidciésan optimalizaltuk a kotések
iranyaba mutaté sp? hibridek s-pdlya komponensének stilyat.) Energiafel-
bontdssal részletesen tanulméanyoztuk a forgds soran valtozo kiilonbozé
kolesonhatasokat is.

2. Lokdalis spinek

Amig nyilthéju rendszerek spin-tulajdonsdgai altalaban kielégité modon
targyalhatdk a spinstiriiség segitségével, 1éteznek olyan szingulett allapotu
rendszerek — pl. diradikélisok, antiferromagnesek — amelyekben (mint min-
den szingulettben) a spinstiriiség mindeniitt zérus, de a rendszer fizikai
tulajdonsagai csak (szinguletté Osszecsatolt) lokdlis spinek feltételezésével
értelmezhetok. Ezt a problémat tugy lehet megkozeliteni, hogy a rendszer
teljes spin-négyzet operatoranak <§2) varhato értékét egy- és kétcentrumos
tagok Osszegére bontjuk fel. Az elsé ilyen irdnyu vizsgdlatokat Clark és
Davidson [18] végezték, akik az S teljes spin-operatort bontottdak atomi tagok
Osszegére, igy az operator négyzete természetes moédon atomi és kétatomos
tagok Osszegeként volt felithato, s az egyes tagok varhaté értékét kiszamitva
standard modon megkaptak az (SQ) felbontasat. Azonban ez a matemati-
kailag kifogastalan eljaras fizikailag értelmetlen eredményekre vezetett: pl. a
H, molekula mindkét atomjara 3/8 lokalis spin-négyzet (a szabad elektronra
jellemz6 3/4-es érték fele) adddott, nyilvanval6 ellentmonddsban a molekula
teljesen zarthéji, diamagneses jellegével. (Ha Clark és Davidson eredményei
mérvaddak lennének, minden szerves polimernek antiferromagnesnek kellene
lennie...) Ebben a helyzetben azt javasoltuk, hogy az (S2>—re levezethetd
explicit képletbol kell kiindulni, s a felbontast tgy kell végrehajtani, hogy
megkoveteljiik, hogy RHF hullamfiiggvényre (zarthéju egydetermindns) min-
den lokélis spin-komponens azonosan zérus legyen [19].

A beszamolasi idészakban mindenekel6tt beprogramoztuk a [19]-ben
az egydetermindns hullamfiiggvényekre kapott felontdst [20], és levezet-
tikk az (S?) vérhat érték felbontdsat korreldlt hullimfiiggvényekre [21],

b}



megkovetelve, hogy a képlet egydeterminans esetben a kordabban levezetett
kifejezésre redukalédjék. A korreldlt esetre kapott képleteket Eduard Mati-
toval (Girona ill. atmenetileg Szczecin, Lengyelorszag), az ¢ masodrendii
stirtiségmatrix-rutinjat felhasznalva beprogramoztuk, és minden szempontbdl
kielégitonek latsz6 numerikus eredményeket kaptunk [22]. Ekkor viszont
Alcoba és munkatarsai [23] felhivtak a figyelmet arra, hogy a mi kife-
jezésiink egy nem zérus teljes spinli rendszerre (triplett stb.) kiilénboz6
lokalis spineket rendel a hullamfiiggvény kiilonboz6 S, komponenseihez. Ok
javasoltak egy modositott felbontast, ami mentes volt ettél a problamatol.
Azonban, meglep6 médon, az 6 képletitkk eltért a miénktol szingulett
hullamfiiggvények esetén is, amikor pedig nincsenek kiilonb6z6 S, kom-
ponensek. Ugyanakkor valamennyi vizsgalt modszer korrektiil irta le a
kiilonboz6 rendszerek disszociacios viselkedését — pl. mind triplett O ato-
mokra disszocidlo Oy molekulat és kvadruplett N atomokra disszocialé Ny
molekulat adott. FEz a probléma nagyon komoly elméleti kihivéast jelen-
tett, de végiil sikeriilt megnyugtaté médon megoldani. Elészor felismertiik,
hogy az addig vizsgélt felbontasokban van egy szabad paraméter, amely-
nek megvalasztasaval az eredmények széles hatarok koyott valtoztathatdk
anélkiil, hogy az alapveté kovetelményekkel (a teljes <S2> helyes értéke,
korrekt disszociacié) ellentmondédsba keriilnénk. Kellett tehat keresni egy
kritériumot ennek a paraméternek a fixalasara. Ezt az egyelektronos rend-
szerek vizsgdlata alapjan talaltuk meg [24]. (Az S? operdtor egy- és
kételektronos tagok Osszege, igy az egyelektronos eset kiilon kezelheté —
s mint kideriilt, kiilon is kezelends.) Egyelektronos rendszer esetén az (S2)
komponenseknek a bruttd elektronpopulacioval kell aranyosnak lenniiik, a
kétcentrumos komponenseknek pedig el kell tiinniiik, kiillonben az adott elekt-
ron spinjének sajat magéaval val6 csatolasardl kellene beszélni. A megfeleld
modositott programmal [25] végzett szdmitdsok azt mutattdk, hogy az
eredmények alig véltoztak meg, kivéve ha a rendszerben (esetleges kétszer
betoltott palyakon kiviil) egyetlen parositatlan elektron van. A spanyol
kollegakkal egyiittmiikodve levezettiikk és beprogramoztuk a lokalis spinek
szamitasa korrelalt esetre is, mind a 3D (“fuzzy atomok”) mind a Hilbert
térbeli analizis esetére [26,27]. Az eredmények teljes 6sszhangban vannak az
elméleti elvarasokkal.

3. Kotésrendek

Molekularis rendszerekben az egyik legfontosabb lokalis paraméter a
kotésrend két atom kozott. E tertileten a kovetkezé eredmények érdemesek
emlitésre:

(a) Egy konjugélt szénhidrogéngytirii akkor lesz aromas. ha a gytr{izard
Coulson-kotésrend pozitiv, és akkor antiaromés, ha ez a kotésrend nega-



tiv: ez a megallapitas 6sszekoti a molekula lokalis és globalis tulajdonségait.
Ezen az alapon sikeriilt az ilyen szénhidrogénekre és ionjaikra analitiku-
san bizonyitatani a Hiickel-féle “4n+ 2”7 szabdlyt: a molekula aromas, ha
m-elektronjainak szama 4n + 2 (és antiaromads, ha a m-elektronok szama 4n)
[28].

(b) A kotésrend-indexet eredetileg [29] egydetermindns hullamfiigg-
vényekre vezettik be. Az irodalomban nem volt teljes 6sszhang ab-
ban a vonatkozasban, hogy ezt hogyan kell &altalanositani korrelalt
hullamfliggvények esetére. Nekiink mostandig az volt az allaspontunk,
hogy az SCF esetre levezetett képletet kell hasznalni korreldlt esetben
is, ugyanis az alternativaként javasolt képlet hasznalata sokkal dragabb
(a masoderndil siiriségmatrix hasznalatat igényli) és értelmetlen ered-
ményt ad a hidrogénmolekula Weinbaum-féle (minimélis bézisa full CI)
hullamfliggvényére. Eszrevettiik azonban, hogy a szingulett etilén molekula
két metilénre valo disszocidcidja soran C-H kotésrend nem konvergal pon-
tosan a szabad triplet metilénben szamolhaté értékhez: az eltérés kicsiny, de
nem elhanyagolhato. Ez az eltérés azzal hozhaté kapcsolatba, hogy a szin-
gulett etilénben még disszocialt allapotban is eltiinik a spintiriség, mig a
szabad triplet metilénben nem, és egy kis hozzajarulast ad a kotésrendhez.
Sikeriilt definidlni egy korrekcids tagot, amellyel kiegészitve biztosithato a
korrelalt hullamfiiggvénnyel szamolt kétésrendek korrekt disszocidcidja [30];
a javitott korrelalt kotésrend-képlet is csak az elsorendii striiségmatrix is-
meretét igényli, és igéretesnek tiinik reagdlé rendszerek vizsgalatara is. (A
programot 1. [31]).

(¢) A kotésrend-indexek és a lokdlis spin értékeket felhasznaltuk
atmenetifém-komplexek tulajdonsagaiban mutatkozé tendencidk magyara-
zatara. Kiszamitottuk egy atmenetifém-komplexbdl allé sorozat szerkezeti
és fotofizikai tulajdonsagait, a kisérletezé partnerek pedig eldallitottdk a
kérdéses molekulakat és megmérték ugyanazon tulajdonsagaikat. Amellett,
hogy bebizonyosodott, hogy a szamitasok megbizhatéan josolni tudjak e tu-
lajdonsagokat, a kotésrendek és atomi spinek segitségével a sorozatban észlelt
szisztematikus valtozasokra is magyarazatot szolgéltatnak [32].

(d) Az energiaparticiés sémak kiilonboz6 valtozatait teszteltiik illetve
a tapasztalt tulajdonsagokat értelmeztiik halogénatom—viz van der Waals
komplexei elektronszerkezetének vizsgdlataban. Azt taldltuk, hogy tipikus
van der Waals komplexek fragmensei kozt kifejezetten kovelens jellegii
kolesonhatas van.

(e) Fotokémiai kisérlethez kapcsolédva a benzofenon és szarmazékainak
spektroszkopiai tulajdonsagaiban érvényesiilé tendencidk magyarazatahoz a
gerjesztett allapot jellegének meghatarozasara hasznaltuk a témavezeto altal



kidolgozott médszert, a fotokémiai reakcidkban pedig az atmeneti allapot jel-
legének jellemzésére kotésrend-indexeket hasznaltunk. Az eredmények pub-
likalasa folyamatban van.
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I. Tablazat
Egycentrumos és kétcentrumos energiakomponensek az etanol, glicin és
N,N,dimetilformamid molekuldkban (6-31G** bézis) — a [12] cikk alapjan.

Energiakomponens (6-31G**)
AFEy, E4p, keal/mol
Atom(ok)
Etanol Glicin dimetilformamid
C (CH;) 84.11 —
C (CH,) 998.72 155.58
C (COOH) — 612.60
C (CHO) — — 507.15
O (COH) -163.59 1246.8
0 (C=0) — -212/39 2199.42
N — -28.93 -140.54
H (CH) (45.7; 62.2) 61.5; 74.8 (50.7; 91.7)
H (OH) 209.22 225.00
H (NH) — 149.1; 160.9
c-C -183.69 -166.92
C-O (COH) ~145.70 -223.98
C-0O (C=0) — -353.06 -339.54
N-C (NH,CH,) — 17021
N-C (CH;N) — — 1176.8; -180.5
N-C (NCO) — — ~280.00
C-H (CH;, CH,) | (-155.5; -170.1) | -165.0; -172.2 | (-157.2; -163.2)
C-H (CHO) — — “118.79
O-H -260.44 -250.20
N H - -933.0; -235.1
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Figure I1.4.

Occupation numbers (in descending order) of effective atomic orbitals in
a) formamide, b) nitrosomethane and c) nitrone molecules, calculated by us-
ing cc-pVTZ basis set.
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1. Abra
Effektiv atompalyak betoltési szamai H, C, N, O tartalmi molekuldkban —
a késziilé [4] konyvbxél.
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Figure IL.5.

Occupation numbers (in descending order) of effective atomic orbitals in
a) (CH3),S, b) (CH3)2SO and c) CH3SO,Cl, calculated by using cc-pVTZ
basis set.

2. Abra
Effektiv atompalyak betoltési szamai kénartalmi molekulakban — a késziil
[4] konyvbél.



3. Abra
A kénatom erdsen betoltott vegyérték- és gyengén betoltott d-palyai az SFg
molekuldban sikhullambézisi szamitdsok szerint — a [7] cikk alapjan.
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4. Abra

Az etanmolekula C-C kétcentrumos energiakomponensének tavolsagfiiggése.
Also gorbék: kétféle régebbi energiafelbontasi séma szerint; fels6 gorbe: az
1j médszerrel szdmolva — a [12] cikk alapjén.
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