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APRESENTACAO

O e-book: “Pesquisas cientificas e o ensino de quimica: Divulgando a produgéo
académica teorica” é constituido por nove capitulos que foram organizados e divididos em
trés tematicas, a saber: /) ensino-aprendizagem e formagao continuada de professores de
quimica; i) quimica orgénica e de produtos naturais; e i) avaliagdo das propriedades do
grafeno e sua potencialidade no desenvolvimento de novos materiais.

O primeiro tema é composto por trés capitulos que procuraram avaliar: i) aimportancia
da matematica no processo de ensino-aprendizagem de alunos ingressantes, veteranos,
egressos e 0s proprios docentes do curso de licenciatura em quimica; ii) a pratica docente
e aformacgéo continuada de professores a partir da implementacao das diretrizes presentes
BNCC e na Reforma do Ensino Médio e; iii) o relato de experiéncia de um professor em
relacdo a importancia do processo de formagédo continuada e a implementagéo do uso de
Tecnologias de Informagé@o e Comunicagéo (TICs) na proposicdo de metodologias ativas.

O segundo tema é constituido por cinco capitulos de livros que investigaram: a
influéncia da altitude na qualidade do Café Conilon produzido no estado do Espirito
Santo; avaliagao fisico-quimica do Eucalipto como potencial fonte de obtencéo de energia
renovavel; estudo de prospecgcdo cientifica da espécie Annona muricata; avaliagcao
dos constituintes quimicos das sementes de Senna acuruensis Benth e aplicagdo de
benzofenonas e xantonas nitrificadas como antifingico para Candida spp.

Por fim, a terceira tematica é constituida de um Unico capitulo de livro que trata
do processo de passivagdo aplicado a nanoporos de grafeno para o desenvolvimento de
novos compostos ou materiais.

Nesta perspectiva, a Atena Editora vem trabalhando com o intuito de estimular e
incentivar os pesquisadores brasileiros e de outros paises a publicarem seus trabalhos
com garantia de qualidade e exceléncia em forma de livros e capitulos de livros que séo
disponibilizados de forma gratuita no site da Editora e em outras plataformas digitais.

Cleiseano Emanuel da Silva Paniagua
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RESUMO: A grafite e o grafeno sdo materiais
considerados promissores no desenvolvimento
de novos compostos e dispositivos de filtragem
molecular, sendo que nanoporos de grafeno
de reduzidas dimensbes sdo considerados os
mais favoraveis para dessalinizacdo da agua.
Este estudo emprega a Teoria do Funcional
da Densidade para encontrar as propriedades
estruturais do grafite e também avaliar a
passivagdo de borda por atomos de hidrogénio
mais favoravel energeticamente para um
nanoporo 12,6 A de diametro. Na grafite, a
distancia entre carbonos em uma mesma
camada foi 1,42610 A, enquanto a distancia
entre as camadas foi 3,58446 A, resultados que
diferem 0,43% e 7% dos dados experimentais,
respectivamente. Para o nanoporo de grafeno
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com 12,6 A de diametro, os resultados mostraram
que a presenca de dois hidrogénios passivando
um carbono da borda é mais estavel que apenas
um hidrogénio por aproximadamente 3 eV.
Esse resultado revela que a maior estabilidade
energética ocorre na presenga de apenas
liga¢des o na borda, comparado com aquela com
ligacéo 1, sendo que essa geometria pode afetar
a eficiéncia da nanofiltragem de nanoporos.
PALAVRAS-CHAVE: Grafite, Grafeno,
Nanoporo, Nanociéncia.

EDGE PASSIVATION IN GRAPHENE
NANOPORES: A CASE STUDY USING
FIRST-PRINCIPLES CALCULATIONS

ABSTRACT: Graphite and graphene are
considered promising materials for the
development of new compounds and molecular
filtration devices, where graphene nanopores
of small dimensions are considered the most
favorable for water desalination. This study
employs The Density Functional Theory to find the
structural properties of graphite and also obtain
the most energetically favorable edge passivation
for a 12.6 A diameter nanopore. In graphite, the
intralayer distance between carbons is 1.42610
A, while the distance between adjacent layers is
3.5845 A. Those results differ by 0.43% and 7%
from the experimental data, respectively. For the
12.6 A diameter graphene nanopore, the results
showed that the presence of two hydrogens
passivating an edge carbon is more stable than
just one hydrogen by approximately 3 eV. These
findings reveal that the energetic stability occurs
in the presence of only o-bonds at the edge,
compared to m-bond, and such results can affect



the filtering properties of nanopores.
KEYWORDS: Graphite, Graphene, Nanopore, Nanoscience.

11 INTRODUGAO

A pesquisa e o desenvolvimento de novos materiais baseados em carbono
mostraram significativos avangos ao longo das Ultimas décadas, sendo que as descobertas
alavancaram, em muitos casos, o desenvolvimento de novos produtos, seja por permitir
novas funcionalidades ou a substituicdo de matérias-primas por compostos de menor
custo, que em muitos casos também se mostraram mais eficazes. Como exemplo pode-se
citar biomateriais e materiais biocompativeis (DE MOURA, et al 2021), o desenvolvimento
de polimeros mais leves e resistentes (TOMIN, et al 2022).

A vasta versatilidade do carbono em formar ligagbes resulta em uma grande
diversidade de materiais baseados neste elemento quimico. O nimero de compostos
derivados da quimica do carbono é de tdo variado que existe toda uma area dedicada
ao seu estudo: a Quimica Orgéanica. Merece destaque que materiais com propriedades
completamente distintas podem ser formados apenas por carbono, como € o caso da
grafite e do diamante. A Unica diferenca entre esses materiais € como os atomos de
carbono estdo dispostos na rede cristalina e como isso afeta o compartiihamento dos
elétrons entre eles (CALLISTER JR., 2016). Também merece destaque nanomateriais
com propriedades Unicas, formados apenas por carbono, como é o caso dos nanotubos
de carbono (SHOUKAT, 2021) e do grafeno (GEIM, 2007). Tais compostos recebem uma
atencdo crescente no ambito da pesquisa cientifica e desenvolvimento de novos materiais
e podem ser utilizados pelo profissional de ensino para motivar o estudo de alunos de
Ciéncias dos Materiais, Fisica, Quimica e Quimica Orgénica.

Materiais como a grafite, o grafeno e nanotubos de carbono tém ganhado
notoriedade na pesquisa cientifica. Entretanto, o uso de experimentos de bancada se mostra
economicamente custoso no contexto do ensino de quimica. Exemplos de aplicagcbes
ligadas ao cotidiano podem ser de grande utilidade. Por exemplo, mais recentemente
se mostrou que o grafeno contendo nanoporos representa estruturas interessantes para
dessalinizagdo da 4gua (MORTAZAVI, et al, 2020), sendo que 0s nanoporos menores, com
diametro de 12,6 A, sd@o os mais eficazes para remocgao do sal. Entretanto, a literatura ndo
mostra qual é a passivacao de hidrogénio mais estavel para a geometria. Sabendo que a
passivacao de borda, com um ou dois atomos de hidrogénio, podera afetar as propriedades
de nanofiltragem, este problema foi abordado como um exemplo de aplicagdo. Desta forma,
este trabalho apresenta o uso de Teoria do Funcional da Densidade (DFT, do Inglés, Density
Functional Theory) para obtenc¢do das propriedades estruturais do grafite e obtencéo da
passivacao de borda mais estavel para um nanoporo de grafeno.

As informagbes obtidas representam um exemplo de aplicagcdo, que pode ser
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adotado para mostrar 0 emprego da teoria para estudantes de iniciacdo cientifica que
desejam se familiarizar com o tema, bem como para outras finalidades onde os discentes
tenham conhecimento prévio em Mecéanica Quantica, Quimica e Matéria Condensada. A
estrutura, propriedades e principais aplicacées do grafite e grafeno foram revisadas. Os
aspectos elementares de teoria sdo apresentados, seguido dos resultados. Os célculos
foram realizados no Centro de Computacgéo Cientifica e Tecnologica da UTFPR-CP, que
oferta recursos computacionais de amplo e facil acesso para tal finalidade (Portal UTFPR,
n.d.).

21 REVISAO BIBLIOGRAFICA

O material grafite € um cristalino e apresenta uma estrutura laminar formada por
atomos de carbono. Os atomos das camadas estdo dispostos em estrutura hexagonal,
lembrando o formato de um favo de mel. O empilhamento A-B das camadas de grafite, visto
na figura 1, representa a forma de maior estabilidade. Nessa estrutura os atomos de uma
camada estao localizados sobre o topo de um atomo ou sobre o centro de um hexagono da
camada vizinha. Dentro de uma mesma camada, cada atomo esta ligado a outros trés por
ligacdes covalentes. Entretanto, os planos de &tomos vizinhos sdo conectados por ligagdes
fracas, do tipo van der Waals. O fraco acoplamento entre os planos da grafite possibilita
o facil desfolhamento de uma camada da estrutura, o que favorece o uso desse material
como lubrificante. Tal propriedade também faz com que o material seja um bom isolante
elétrico e térmico na direcédo perpendicular das camadas, embora seja um 6timo condutor

ao longo dos planos que formam a rede hexagonal (CHUNG, 2002).

Figura 1: Vista lateral da estrutura da grafite em que as esferas marrons representam os atomos de
carbono.

Fonte: Autoria propria
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O grafeno é um solido bidimensional composto por uma Unica camada de grafite,
como ilustrado nafigura 2. Por apresentar apenas um atomo de espessura, onde cada atomo
de carbono esta ligado a outros trés por ligagbes covalentes. Trata-se do nanomaterial
mais estreito possivel que se pode obter com o carbono. Esse plano de atomos foi isolado
experimentalmente pelos pesquisadores Andre Geim e Konstantin Novoselov em 2004,
utilizando fita adesiva sobre a grafite (GEIM, 2007, OLABI, et al, 2021). Tal método € bastante
simples de ser aplicado, sendo conhecido como desfolhamento. De forma geral, atualmente
existem diversos meios para se produzir o grafeno, porém, ainda existem desafios para se

obter grandes quantidades dele mantendo a reprodutibilidade das amostras.

Figura 2: Vista superior da estrutura do grafeno com atomos de carbono representados pelas esferas
marrons.

Fonte: Autoria propria

O grafeno é um material extremamente flexivel, transparente, apresenta 6tima
condutibilidade de elétrica (até 2x10* S/cm), alta mobilidade eletrénica (2x10° cm?/V-s) e
condutividade térmica (até 5000 W/m-K em temperatura ambiente), além de possuir alta
resisténcia mecéanica (VIEIRA SEGUNDO, et al, 2016). O grafeno tem sido muito estudado
tanto por experimentos em bancada quanto por meios tedricos e computacionais, visando
aplicagcbes voltadas para a medicina (WU , et al, 2015), para a engenharia (RAJI, et al,
2016), em componentes eletrdnicos (PALACIOS, et al, 2010; RIGO, et al, 2009, 2011),
para a formacgéo de compdsitos visando a elevacao da resisténcia mecénica de materiais
(NEGRETI, 2016), como revestimento na indUstria aeroespacial (IQBAL, et al, 2018), para
se obter lentes planas resilientes e ultrafinas com aplicagdes na industria aeroespacial,
quimica e biolégica (CAO, et al, 2019) e também como elemento de filtragem através de
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nanoporos (MORTAZAVI, et al, 2020).

Os dispositivos de filtragem feitos com grafeno séo interessantes para diversas
aplicagdes, tais como dessalinizacdo da agua (MORTAZAVI, et al, 2020), remocao de
contaminantes de aguas potaveis e pluviais (BARKER, et al, 2020), remog¢édo de agentes
contaminantes em reservatorios ou tanques de combustivel de aparelhos de alta preciséo,
como veiculos espaciais, entre outras (RUIZ, et al, 2015). Nesse sentido, a literatura mostra
que o uso de nanoporos na estrutura do grafeno representa um método capaz de realizar
a filtragem molecular, removendo o sal de solu¢des aquosas (MORTAZAVI, et al, 2020).
Tais defeitos na estrutura podem filtrar as misturas desejadas na escala molecular, ou seja,
filtrando molécula por molécula. Foram empregadas simulagées de Dinamica Molecular
para estudar a dessalinizagéo da agua por meio de nanoporos em grafeno (MORTAZAVI,
et al, 2020), sendo que a figura 3 apresenta uma estrutura de um nanoporo empregado
para esta finalidade. Os autores testaram nanoporos com diametros 12,6 A 1439 A 16,72
A e 19,08 A, demonstrando que o nanoporo de menor abertura (12,6 A) apresentou as
melhores propriedades de separacéo do sal da mistura aquosa. Destaca-se que trabalhos
como esse podem ter um apelo social muito significativo, pois, se estima que de 2 a 7
bilhdes de pessoas irdo sofrer com problemas relacionados a falta de agua potavel em um

futuro ndo muito distante.

Figura 3: Nanoporo em grafeno considerado para nanofiltragem e dessalinizagao de agua. Os atomos
de carbono representados pelas esferas marrons.

Fonte: Autoria prépria, adaptado de (MORTAZAVI, et al, 2020)
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31 METODOLOGIA

Empregou-se a Teoria do Funcional da Densidade (DFT, do Inglés, Density Functional
Theory) para determinar as propriedades estruturais do grafite. Esta metodologia é baseada
em dois teoremas de Hohenberg e Kohn (HOHENBERG, et al, 1964), onde o primeiro
mostra que a energia do estado fundamental € um funcional Gnico da densidade eletronica.
Por sua vez, o segundo enuncia que para a densidade do estado fundamental, o funcional
da densidade € igual ao estado fundamental. Assim, os dois teoremas mostram ser possivel
fazer da densidade eletrOnica a variavel central do problema e ndo mais a funcéo de onda,
como previsto na equagédo de Schrédinger. Conseguir um equacionamento matematico
para implementar os teoremas foi um feito subsequentemente no desenvolvimento da
metodologia. Neste sentido, Kohn e Sham deram um importante passo para a aplicabilidade
da DFT em calculos te6ricos envolvendo materiais (KOHN , et al, 1965).

A figura 4 apresenta esquematicamente o método de minimizagcdo de Kohn e
Sham (KS), sendo que nele as equagdes séo resolvidas de forma autoconsistente, como
representado no fluxograma. O ciclo autoconsistente de KS se inicia com um valor tentativa
para a densidade eletrénica. Na segunda etapa, ocorre a construgéo do potencial de KS,
onde é contabilizada a contribuicdo do potencial externo (V), da interagdo Coulombiana
classica (V,) e do termo de troca e correlagéo (V, ). O proximo passo envolve a obtengéo
da fungéo de onda de particula Gnica para o elétron sujeito ao potencial (V). Se salienta
que nesta etapa se considera a energia cinética do elétron ndo interagente na equacao, em
adicdo a V,, sendo que os termos relativos a interagéo elétron-elétron sé&o deslocados para
o termo de troca e correlagédo, que precisa ser aproximado (MARTIN, 2008). Desta forma,
ocorre a divisédo do problema em dois subsistemas: um interagente e outro ndo interagente.
Neste altimo, o elétron é considerado como um corpo isolado néo interagente, sendo que a
parcela de informacéo relativa a contribuigcdo do restante do sistema fica contabilizada no
potencial que atua nesse elétron. Assim, é resolvida uma equacgao para cada elétron ndo
interagente do sistema, independentemente, sendo a contribuicdo do restante do sistema
sobre esse elétron levada em conta no termo que descreve o potencial externo (CAPELLE,
2006; MARTIN, 2008). Sem formulacdo exata, o termo de troca e correlagdo necessita ser
aproximado, sendo empregada neste estudo a forma de Perdew, Burke e Ernzerhof (PBE)
(PERDEW, 1996; MARTIN, 2008).
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Figura 4: Fluxograma que representa o ciclo autoconsistente da Teoria do Funcional da Densidade.

Fonte: Autoria propria

Com as fungbes de onda de particula tnica (¢) obtém-se uma nova densidade,
sendo entdo comparada com o valor inicial. Caso a diferenga seja menor que um valor
pequeno, definido como critério de convergéncia, se encerra o ciclo autoconsistente. Caso
contrario, parte-se para mais um passo no ciclo de KS, utilizando o tltimo valor da densidade
eletrénica. Por fim, uma vez obtida a convergéncia, pode-se determinar a energia total do
sistema.

Pela propria formulagéo da DFT, as fungbes de onda auxiliares de particula unica
¢, ndo fornecem os niveis de energia do sistema interagente. Entretanto, as fungées ¢,
podem fornecer resultados qualitativos muito Uteis, ou mesmo compativeis com dados
experimentais, especialmente quando aplicadas corre¢cdes ou nivel de teoria adequado.
Por outro lado, dados de energia total e diferengas de energia total podem ser empregados
para estudos comparativos entre diferentes estruturas e fases de materiais, revelando as
geometrias mais favoraveis do ponto de vista energético com elevada acuracia.

Por ser uma aproximacéao que utiliza a densidade local e seu gradiente, a formulagao
de PBE néo permite a descrigdo dos termos de interagdo néo locais, como é o caso das
interacbes fracas de coesdo, como as de van der Waals. Assim, optou-se por utilizar
corregdes de forgcas de dispersdo segundo a formulagcdo de Grimme para este estudo
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(GRIMME, et al, 2010).

Empregou-se o pacote computacional Quantum-Espresso para realizagdo dos
calculos (GIANNOZZI, et al., 2009, 2017, 2020). Tal implementa¢éo emprega ondas planas
para representar os elétrons descritos no sistema e também trabalha no espaco real e
reciproco para obter os termos de energia ao longo do processo de minimizacdo de KS,
elencados na figura 4. A precisdo associada com as integrais no espago reciproco e com o
ndmero de ondas planas empregado é definida pelo nimero de pontos utilizados no espago
reciproco (pontos k) e energia de corte para a onda plana mais energética empregada,
conforme descrito na se¢éo de resultados.

O célculo da energia de coesdo das estruturas dos nanoporos de grafeno foi
calculada com respeito a atomos isolados, por meio da equagéo:

onde E, é a energia total da folha de grafeno com nanoporo, e representam o
numero total de atomos de carbono e hidrogénio presentes no nanoporo, respectivamente,
e E_ e E, a energia total de um atomo de carbono e hidrogénio isolado, respectivamente.

4| DESENVOLVIMENTO E RESULTADOS

A estrutura cristalina da grafite foi construida como uma célula unitaria hexagonal,
com quatro atomos de carbono, conforme é apresentado na figura 6. Os vetores a, b € c,
que definem a célula unitaria do sistema, também estdo mostrados na imagem.

M

‘l& ..‘I‘ ‘lk

‘\,1‘\6-

Figura 5: A esquerda: célula unitaria hexagonal da grafite em vista lateral. A direita: vista superior (ao
longo do vetor ¢) do grafite. As esferas marrons representam os atomos de carbono, sendo que os
vetores a, b e ¢, em verde, definem a célula unitéria.

Fonte: Autoria prépria

Antes da realizacdo de um calculo de otimizacdo da estrutura propriamente dita foi
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necessario estabelecer o nimero k de pontos necessarios para garantir a preciséo desejada
para as integrais no espaco reciproco. Este estabelece o quantitativo de pontos empregados
para realizagéo dos célculos de integragéo que envolvem os termos de energia descritos no
espaco reciproco. A otimizagéo foi necesséria para poupar recursos computacionais, pois,
depois de um dado numero de pontos ndo ha uma melhora na precisdo do resultado, que
tende a uma constante. Assim, o nUmero de pontos escolhido para realizar as simulagbes
deve ser o menor possivel para que a precisao dos resultados esteja no intervalo desejado.

A figura 6 apresenta a forga que atua na componente cartesiana i de um atomo de
carbono do grafeno em fungéo do nimero de pontos usados na simulagdo. Considerando
que o critério de convergéncia empregado nas forgas € de 1x10-2 Ry/Bohr, faz sentido usar
nas simulagbes um numero k de pontos que forneca uma variagdo de forga abaixo deste
valor.

_0.42] T8
-0.44|-
-0.46]
-0.48H]

Forga (Ry/Bohr)

o
[
[

-0.52 1

034755 50 75
Pontos K

100 125

Figura 6: Forca em um &tomo de carbono do grafeno ao longo da componente cartesiana i em fungéo
do numero de pontos.

Fonte: Autoria propria

No contexto da implementa¢do computacional empregada (GIANNOZZI, et al, 2009,
2017, 2020), os elétrons do sistema sdo descritos por ondas planas (que s&o fungbes
oscilatorias, descritas matematicamente por exponenciais complexas). Uma descricéo
que empregue poucas ondas planas pode descrever o sistema de forma pouco precisa,
embora possa ser mais rapida do ponto de vista computacional. Assim, se faz necessario
definir qual deve ser o numero de ondas planas empregadas na descri¢édo dos elétrons. No
codigo computacional utilizado, isso pode ser feito de maneira Unica para todos os elétrons
de todos os atomos, por meio do pardmetro que especifica a energia cinética da onda
plana mais energética do sistema, conhecida como energia de corte. A figura 7 apresenta
a convergéncia da for¢ca que atua em uma dire¢éo cartesiana de um atomo do grafeno em
funcéo da energia de corte.
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Figura 7: Forga em um atomo de carbono do grafeno ao longo da componente cartesiana i em fungao
da energia de corte.

Fonte: Autoria propria

As simulacges realizadas mostram que a célula minima do grafeno, como vista na
figura 5, podera ser descrita empregando especificando um numero de pontos dado por
k.=k,=10 e k,=3 para a simulagoes com o grafite e k,=1 com o grafeno. Tais resultados
retornam a estabilizagé@o da for¢a proxima de —0,52846 Ry/Bohr. Também, nota-se que uma
energia de corte de 30 Ry ¢ suficiente, pois, resultou na estabilizagcdo da for¢a na regido
supracitada. Com estes dados, p6de-se realizar simulagGes para este sistema na preciséo
estabelecida com o critério de otimizagcéo de forcas.

A estrutura hexagonal do grafite com quatro atomos, vista na figura 5, foi empregada
para encontrar o parametro de rede 6timo para a estrutura. Por meio da variagdo do
comprimento dos vetores que formam a célula unitaria, a, b e ¢, e proporcional posicéo
dos atomos em torno da regido de equilibrio, determinou-se a energia total do sistema
para cada dimenséo dos vetores. A figura 8 mostra a energia total em fun¢gdo do médulo do
parametro de rede a para cada valor de c/a.
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Figura 8: Energia total em fungcéo do parametro de rede a. As linhas indicam os valores de c/a
considerados.

Fonte: Autoria propria

Foi realizado um ajuste quadratico para a regido préxima do minimo de energia
em fungéo do parametro de rede de cada curva, como é possivel observar na figura 9. Os
valores obtidos com tal otimizacédo foram a = b = 4,66778 Bohr (2,47008 A) e c/a=2,9023
(que fornece ¢ = 13,54730 Bohr ou 7,16892 A), que sdo os pontos que possuem menor
energia total. Esses sdo os parametros de rede de equilibrio para o grafite obtidos. Se
verifica que esta estrutura apresenta uma distancia entre os atomos de carbono vizinhos em
um mesmo plano de d, . =1,42610 A, sendo o valor experimental 1,42 A (CHUNG, 2002),
apontando para uma diferenca percentual relativa de apenas 0,43%, aproximadamente.

-45.594 2.700

-45.596

-45.598

Energia Total (Ry)

-45.6

244 246 248 25
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Figura 9: Ajuste quadratico da Energia Total em fun¢do do paradmetro de rede a em torno do minimo. As
diferentes curvas representam valores de c/a.

Fonte: Autoria propria
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Adistancia de separacgéo entre planos vizinhos do grafite no empilhamento A-B aferida
experimentalmente é de 3,35 A (CHUNG, 2002). Em comparacao, a distancia entre planos
adjacentes obtida neste trabalho foi 3,58446 A que apresenta uma diferenca percentual
relativa de aproximadamente 7% com o experimento. Tal diferenca é significativamente
mais elevada do que aquela aferida para d, . e ja era esperada, pois, as interagbes de
van der Waals existentes entre os planos sédo descritas com menos precisédo pela DFT.
Vale ressaltar que neste trabalho se empregou a corre¢do de Grimme para interagbes de
dispersao, conhecida como DFT-D3 (GIANNOZZI, et al, 2020).

Nanoporos de pequeno didmetro podem apresentar uma maior proximidade dos
atomos que passivam as ligagdes carbono-carbono quebradas na borda, se comparado
com uma borda estendida. Dessa forma, testou-se configuragbes com um e dois &tomos de
hidrogénio passivando um atomo de carbono na borda do nanoporo. Estas possibilidades
apresentam ligacdes quimicas o e 1 na borda do nanoporo, respectivamente. Assim, para
avaliar a estabilidade dos sistemas, considerou-se duas estruturas: (1) geometria na qual
todas as ligagcbes de carbono rompidas para formagao do nanoporo foram passivadas por
um atomo de hidrogénio (presenca de ligagcéo m) e (2) geometria com um atomo de carbono
da borda do nanoporo passivado por dois atomos de hidrogénio (presenca de ligagéo o,
apenas). A figura 10 (a) e (b) apresenta a estrutura (1) e (2) do nanoporo, respectivamente.
Pode-se notar que a estrutura (2) mostra a ligagdo C-C de borda com um comprimento
de aproximadamente 1,43 A, mais proximo do carbono da fase diamante, com ligagdes o.

Figura 10: (a) Nanoporo com atomos de carbono de borda passivados com um atomo de hidrogénio.
(b) Nanoporo com um atomo de carbono passivado com dois atomos de hidrogénio. As distancias de
ligacédo apontadas nas imagens estdo em A.

Fonte: Autoria propria

Calculou-se a energia de formagao das duas estruturas com a equagéo (1), o que

levou a concluséo que a estrutura (2) apresenta energia de formagéo 3,02 eV menor que a
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estrutura(1), indicando que a presencga de carbonos com apenas ligagées o na borda € um

configuragéo favoravel energeticamente para nanoporos de pequeno diametro.

5| CONCLUSAO

Os resultados obtidos para a geometria da grafite estdo em excelente acordo com a
literatura, revelando o grau de precisédo da teoria empregada. A distancia entre as camadas
da grafite computados possui uma diferenca percentual relativa de 5,42% em comparagao
com resultados de Primeiro Principios considerando todos os elétrons (KARLICKY, et
al, 2015). A diferenca é de 7% em comparac¢ao com resultados experimentais (CHUNG,
2002). Por outro lado, a distancia de ligagdo entre os atomos de carbono internas a um
plano da grafite apresenta uma diferenca de aproximadamente 0,4% em relagéo ao dado
experimental (CHUNG, 2002). Finalmente, foi obtida a geometria e a energia de formacgéo
para dois nanoporos com 12,6 A de diametro, onde a passivagéo de um atomo de carbono
da borda com um ou dois atomos de hidrogénio foi considerada (passivagdo de borda
com ligagcdo 1 ou o, respectivamente). Os resultados mostraram que a presenca de dois
hidrogénios é favoravel energeticamente no nanoporo de diametro 12,6 A.
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