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prefaci

Alguns descobriments importants de la ciéncia son accidentals. Aixo
fou, certament, el cas del ful-lere Cgo. Quan ara fa quatre anys, I’any 2000,
vaig iniciar el treball d’investigacidé sobre els metal-loful-lerens m’havien
arribat veus de la importancia mediatica d’aquestes noves estructures pero
no de la intensa historia del seu descobriment. Aquesta m’ha fascinat!.
Sobretot quan I’any 2003 vaig tenir la possibilitat de fer una estada al grup
dels professors Kroto i Taylor de la Universitat de Sussex (Gran Bretanya).
Llavors, els textos, sorprenents pero inerts, que havia llegit sobre la historia
del descobriment dels ful-lerens prenien forma en espais coneguts I
personatges propers. ElI 1985, Smalley i Kroto estaven interessats en la
composicié quimica de les estrelles gegants vermelles riques en carboni de
I’espai exterior. En un dels seus experiments, reproduint aquelles
condicions, no van ignorar, pero, els grans pics a 720 i 840 m/e que havien
aparegut en un espectre de masses. Smalley i Kroto tingueren la perspicacia
de reconéixer la gran importancia d’aquells pics. Aquell descobriment
serendipic, sens dubte, va obrir un nou camp: la ciéncia dels ful-lerens. La
serendipitat en els ful-lerens no havia acabat aqui. Kratschmer i Huffman el
1990, interessants en la produccio de grafit, descobreixen un métode per la
produccid de grans quantitats de Cg. Ja teniem tots els ingredients per
triomfar. L’any 1991 la prestigiosa revista Science nomena el ful-leré Cq,
Molecula de I’any i ja el 1996, Kroto, Smalley i Curl es fan mereixedors del
premi Nobel de Quimica. Avui dia, cada vegada més pero, els cientifics son
empesos a focalitzar els seus esforcos en la recerca que tindra rapids i
directes beneficis economics. Aixi sovint els cientifics perden I’habilitat de
perseguir resultats inesperats/casuals que poden dirigir a direccions
totalment noves o fins i tot més emocionants. Es important, doncs, donar
suport i encoratjar a la recerca basica sovint conduida només per la
curiositat. Prenguem exemple de la historia del descobriment dels ful-lerens.

Tot i que la investigacié a I’entorn dels ful-lerens s’ha anat
desinflant els altims anys, després d’un comencament mes que espectacular,
el nombre d’aplicacions potencials d’aquestes noves estructures es manté
encara ara intacte. Es preveuen aplicacions industrials com a catalitzadors,
lubricants, fibres d’alta resisténcia, interruptors optics i superconductors.
Com a especial utilitat s’ha provat que el Cg i els seus derivats (a causa de



la seva gran mida, I’estabilitat i el caracter hidrofobic) podrien tenir gran
valua com a agents terapéutics o de diagnosi en medicina. També s’esta
estudiants el paper com a repartidors dels principis actius d’un farmac pel
nostre cos. Una altre aplicacié potencial per aquestes estructures és en I’area
de la ciencia dels materials: nanotubs, fibres de carboni, etc. Sens dubte,
pero fins ara, la gran aportacio dels ful-lerens ha estat la possibilitat dels
treballs multidisciplinars: quimics, fisics, matematics i bidlegs han hagut de
treballar coordinats per tal d’estudiar aquestes noves molecules.

El present treball d’investigacio titulat "Theoretical characterisation
of metallofullerenes” arrenca del treball de I’alumne de doctorat predecessor
del grup de Quimica Quantica del Departament de Quimica Fisica i
Inorganica de la URV, en Jordi Mufioz. Els metal-loful-lerens es poden
classificar estructuralment de forma molt senzilla segons on el metall es
situi respecte la caixa ful-lerénica. Aixi tenim els metal-loful-lerens
endoedrics (a I’interior de la caixa), heteroédrics (a I’estructura carbonada) i
exoedrics (a I’exterior). Mitjancant la teoria del funcional de la densitat
(DFT) s’han caracteritzat teoricament els compostos més novells i
novedosos per cadascuna de les families. Hem descrit I’enllag, I’isomerisme
i la reactivitat. La tesi s’estructura en dues grans parts. La primera part
(Introducci6) conté tres capitols: quimica de ful-lerens (cap. 1), quimica
computacional per ful-lerens (cap. 2) i abast i objectius de la tesi (cap. 3).
Aixi en aquesta primera part assentem les bases quimiques i metodologiques
per tal d’entendre els resultats presentats en la segona part. La segona part
(resultats) conté els tres capitols fonamentals d’aquesta tesi (cap. 4, 5 i 6), a
més d’un altre de conclusions i perspectives (cap. 7). Els tres capitols
centrals fan referéncia a cadascuna de les families de metal-loful-lerens:
Trimetallic nitride template (TNT) endohedral metallofullerenes (chap. 4),
heterohedral metallofullerenes (chap. 5) i M(PH3), exohedral
metallofullerenes (chap. 6). Aquest treball se sustenta en cinc articles
publicats o recentment acceptats en revistes cientifiques internacionals.

Tot i que majoritariament el present treball esta redactat en anglés no
per aix0 he oblidat la meva llengua. Aixi m’he esforcat al maxim per
incloure una introduccié al maxim nivell de rigurositat cientifica en catala
sobre la quimica de ful-lerens i la metodologia emprada en la tesi. Aquest
atreviment ha necessitat de I’adaptacié de noves paraules a la meva llengua
provinents de I’anglés: endoédric (endohedral), exoédric (exohedral),



heteroedric ~ (heterohedral), piracil-le  (pyracylene),  corannul-lé
(corannulene) i piré (pyrene), aixi com, alguns dels seus derivats. Esperem
que la meva intuici6 hagi funcionat. El meu granet, doncs, al mén cientific
en catala. No obstant espero que aix0 no sigui cap impediment per a la
comprensié global del treball per part dels lectors i dels membres del
tribunal. Si la introduccid és en catala I’apartat de resultats és integrament
en anglés. Aquest m’ha permes barallar-me amb una altre Illengua que ara
conec un pel més. Un gran repte, sens dubte!

Josep M. Campanera
Tarragona, novembre de 2004
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A la meva familia,
mare, pare i germa, una abracada!
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[Heu de viure la tesi com un desafiament]
Umberto Eco

[Aqui el meu]
Josep M. Campanera
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