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1. INTRODUCAO

A busca por alternativas sustentaveis e inovadoras tem direcionado esforgos ci-
entificos para o desenvolvimento de novos materiais que conciliem desempenho
tecnolégico elevado com baixo consumo de recursos e energia. Nesse contexto,
0s materiais bidimensionais (2D) surgem como solugdes promissoras, pois sua es-
trutura atomicamente fina permite funcionalidades avancadas utilizando quantidade
minima de matéria-prima. Desde a descoberta do grafeno como material estavel
de camada unica em 2004 (Novoselov et al., 2004), a pesquisa em materiais 2D
avancou significativamente, impulsionada por suas propriedades singulares e por
seu potencial em aplicagdes eletronicas, 6pticas e cataliticas. Esse marco inaugu-
rou uma nova era na ciéncia dos materiais, abrindo caminho para a exploragcao de
estruturas ultrafinas com caracteristicas fisicas e quimicas distintas de suas contra-
partes cristalinas em volume (bulks).

Nesse cenario, destaca-se o goldene, uma estrutura composta por uma unica
camada atdbmica de ouro. Embora sua existéncia tenha sido prevista teoricamente
ha décadas, apenas em 2024 foi sintetizado experimentalmente (Shun et al., 2024).
Essa conquista representa um avanco histérico, uma vez que o goldene estabe-
lece o limite extremo da reducao dimensional para o ouro, elemento de importancia
histérica, tecnoldgica e econémica.

A configuragao bidimensional do goldene impde aos atomos de ouro uma co-
ordenagéo significativamente reduzida em relagéo ao bulk, resultando em alta razéo
superficie—volume e grande quantidade de atomos insaturados expostos. Esses fa-
tores modificam substancialmente suas propriedades eletrdnicas, épticas e cataliti-
cas, favorecendo o desempenho em catalise e potencializando aplicacdes em dis-
positivos ultrafinos e catalisadores de alta eficiéncia. Em adicao, a possibilidade de
funcionalizacao desses substratos, com vacancias, por exemplo, é salutar em evi-
denciar e ampliar propriedades diretamente associadas a efetivacdo da adsorgéo
de espécies moleculares. Assim, o estudo do goldene e suas possiveis funcionali-
zagOes ndo apenas aprofunda o entendimento fundamental da quimica e fisica do
ouro em baixas dimensdes, mas também revela possibilidades praticas capazes de
impactar setores estratégicos da ciéncia e da industria.
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2. METODOLOGIA

A metodologia empregada neste trabalho baseou-se em célculos computacionais
atomisticos fundamentados na Teoria do Funcional da Densidade (DFT), conforme
estabelecido por Hohenberg e Kohn (1964) e Kohn e Sham (1965). Para a des-
cricdo dos efeitos de troca e correlacdo, utilizou-se o funcional de Perdew—Burke—
Ernzerhof (PBE), incorporando as corre¢des de van der Waals propostas por Grimme
(D3) a fim de representar de forma precisa as interagées de longo alcance. Os
calculos de DFT foram realizados com o pacote computacional Vienna Ab-initio Si-
mulation Package (VASP), desenvolvido por Kresse e colaboradores (1993, 1996),
que emprega o método do Projector Augmented Wave (PAW) para a representacao
eficiente dos orbitais de Kohn-Sham.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

Foram realizadas otimizacdes estruturais em supercélulas derivadas da célula uni-
taria do goldene, composta por dois atomos de ouro, considerando repeticoes de
4x4, 5x5 e 6x4. As simulagdes empregaram condi¢cdes periédicas no plano xy e
um vacuo de 14 A ao longo do eixo z, a fim de evitar interacdes artificiais entre as
imagens periddicas.
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Figura 1: Sistema de supercélulas de goldene 4x4, 5x5 e 6x4 com e sem vacancia.

Além das folhas pristinas, foram analisadas estruturas contendo uma vacan-
cia simples, simulando possiveis defeitos originados durante a sintese e permitindo
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avaliar como essas imperfeicoes afetam a estabilidade estrutural e a reatividade
quimica do material. A Figura 1 apresenta os modelos estruturais investigados, evi-
denciando que, mesmo apds a criagdao da vacéancia, o goldene preserva sua confi-
guragao essencialmente planar. Isso indica que a remocao de um atomo de ouro
nao induz distor¢des significativas na geometria da folha bidimensional, sugerindo
que defeitos pontuais ndo comprometem a integridade da rede cristalina.

(a) Energias de Ligagao (b) E:n]ergia de Formagéo de Vacancia
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Figura 2: (a) Energia de ligacdo dos sistemas de goldene com e sem vacancia,
(b) energia necessaria para a formagéo da vacancia, (c) numero de coordenagao
efetivo (ECN) e (d) comprimento médio de ligacao dos sistemas estudados.

Na Figura 2 sdo mostradas as propriedades energéticas e estruturais obti-
das. A energia de ligacao dos sistemas pristinos apresenta valores préximos de
2,9 eV/atomo, enquanto a introducado de vacancias causa apenas uma pequena
reducdo nessa magnitude, confirmando a boa estabilidade do material. A energia
de formacgéo da vacancia é da ordem de 1,5 eV, significativamente menor do que a
observada em outros sistemas 2D, como o grafeno (=7,7 eV), indicando que defei-
tos desse tipo sdo energeticamente mais acessiveis no goldene. A analise do ECN
mostra valores préximos de seis nos sistemas pristinos, como esperado para uma
rede hexagonal planar, e ligeira redugao na presencga de vacancia, sem comprome-
ter a planaridade. Ja o comprimento médio das ligacées apresenta leve aumento
na presenca do defeito, reflexo da redistribuicao das ligacdes ao redor da vacancia.
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Esses resultados evidenciam que o goldene mantém estabilidade estrutural signi-
ficativa mesmo na presenca de defeitos, reforcando seu potencial para aplicagcées
em adsorcao molecular, dopagem controlada e modificagdo estrutural voltada ao
ajuste de suas propriedades eletronicas e cataliticas.

4. CONCLUSOES

As andlises realizadas evidenciam que o goldene apresenta elevada estabilidade
estrutural, tanto em sua forma pristina quanto na presenca de vacancias simples.
Embora a remocao de um atomo de ouro resulte em uma ligeira reducao na ener-
gia de ligacdo e em pequenas alteracées no nimero de coordenacao, a estrutura
mantém-se essencialmente planar, preservando a integridade da rede 2D. Ademais,
a baixa energia de formacao de vacancias, significativamente inferior a observada
em outros materiais 2D, como o grafeno, indica que tais defeitos sdo energetica-
mente vidveis e podem, inclusive, ser introduzidos de forma controlada. Esses re-
sultados posicionam o goldene como um material promissor para aplicacées em ad-
sorcdo molecular, dopagem e outras modificacées estruturais destinadas ao ajuste
de suas propriedades fisico-quimicas, reforcando seu potencial para uso em cata-
lise, sensores e dispositivos funcionais avangados.
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