RESUMEN

Los materiales hibridos basados en grafeno y complejos de metales de transicién juegan un papel
importante en la ciencia de materiales y catalisis, asi como en otros campos tecnoldgicos, segln se destaca
en la literatura. En esta tesis doctoral se han desarrollado nuevos nanomateriales hibridos basados en
complejos metalicos de transicion de diferente indole (mono- y multimetélicos) anclados en la superficie

del 6xido de grafeno u 6xido de grafeno modificado con grupos orgénicos.

Esta memoria doctoral constituye un trabajo “clasico” desde el punto de vista de estructura de contenidos,
los cuales se distribuyen a lo largo de siete capitulos. En el primer capitulo, se exponen las consideraciones
generales y aplicaciones de los grafenos y de los materiales hibridos asociados, junto con una clasificacion
de estrategias de sintesis y estructura quimica de los 6xidos de grafeno objeto de estudio. A continuacion,
el capitulo segundo aborda los objetivos del presente trabajo de investigacién centrados en el estudio de
nanomateriales hibridos basados en metales de transicion y grafenos. El tercer y cuarto capitulo se centran
en la sintesis de éxido de grafeno deslaminado modificando el método de Hummers convencional, que
proporciona el soporte laminar sobre el que se anclan covalentemente grupos oxigeno y nitrégeno dadores.
Estos grupos permiten la inmovilizacion coordinativa o axial de un complejo de Mn (l11)-salen quiral; para
proporcionar nanocatalizadores hibridos dirigidos a la epoxidacion enantioselectiva de alquenos
proquirales. En el quinto capitulo de esta memoria, se describe la modificacién quimica del 6xido de
grafeno mediante reacciones de amidacién y de acilacion de los grupos carboxilicos, y mediante el anclaje
covalente de un complejo organometalico de rutenio (I). Los nanomateriales hibridos se estudian en la
racemizacion catalitica del (S)-1-feniletanol, y el catalizador multifuncional enzima (CALB)-Ru-OG en la
resolucidn cinética del 1-feniletanol. El sexto capitulo, se centra en la inmovilizaciéon coordinativa de
nanocllsteres hexanucleares de molibdeno (II) con halégenos en 6xido de grafeno, para proporcionar
nanohibridos que se han investigado en el campo de la fotocatalisis y cuya actividad se ha comparado con
la obtenida en condiciones homogéneas. Concretamente, se ha abordado la fotorreduccion de H,O aH, y
la fotooxidacion de determinados sustratos organicos, aprovechando las propiedades fotoluminiscentes de
los clusteres de molibdeno (I1) y las propiedades electronicas de los materiales grafénicos. La
caracterizacion de los complejos moleculares y de los nanomateriales sintetizados a lo largo de los capitulos
3-6 de la presente tesis se lleva acabo, mediante técnicas de analisis quimico y estructural, espectroscépicas,
cromatograficas, de superficie y de imagen El Gltimo capitulo y no por el ello menos importante, destaca

las conclusiones obtenidas en este trabajo de investigacion.



