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RESUMEN: Se requiere una rapida desfosilizacién del sector industrial para detener las emisiones de gases de efecto
invernadero y frenar el calentamiento global. Se presenta un nuevo enfoque para almacenar gases provenientes de ins-
talaciones de captura directa de aire en Carburo de Silicio (SiC) sdlido. Las propiedades termoquimicas, eléctricas y
magnéticas de la ldmina monocapa de SiC dopada con metal de cromo (Cr) se estudian mediante métodos de primeros
principios basados en la teorfa funcional de la densidad (DFT) para la eliminacién de CO, CO;, NO 'y NO,. Los resul-
tados recomiendan que la adsorcién de estas moléculas de gas en la monocapa de lamina de SiC incrustada con Cr es
mas energéticamente favorable que en las pristinas. Las moléculas de gas CO, CO,, NO y NO, se han adsorbido en el
sitio de Cr de la monocapa de SiC dopada mediante la formacion de enlaces covalentes. La suposicion de adsorciones
quimicas ha sido confirmada por la densidad proyectada de estados (PDOS) y los gréficos de diferencia de densidad de
carga. Los célculos de diferencia de densidad de carga también indican que las densidades electrénicas se acumularon
principalmente en el adsorbato de las moléculas de gas CO, CO,, NO y NO,. Los resultados de esta investigacion pue-
den indicar la competencia de las nanoldminas de carburo de silicio dopadas con metales de transicién en dispositivos
sensores.

PALABRAS CLAVES: SiC; GM@ Cr-SiC_sh; sensor de gas; DFT.

ABSTRACT: DThermochemical, electric, and magnetic properties of chromium (Cr) metal-doped graphene-like si-
licon carbide (SiC) monolayer sheet are studied by the first-principles methods based on the density functional theory
(DFT) for scavenging of CO, CO,, NO, NO; gas molecules. The results recommend that the adsorption of these gas
molecules on Cr-embedded SiC sheet monolayer is more energetically desired than that on the pristine ones. Gas mo-
lecules of CO, CO,, NO, and NO, have been adsorbed on the Cr site of doped SiC monolayer through the formation of
covalent bonds. The assumption of chemical adsorptions has been approved by the projected density of states (PDOS)
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and charge density difference plots. Charge density difference calculations also indicate that the electronic densities
were mainly accumulated on the adsorbate of CO, CO,, NO, and NO; gas molecules. The results in this investigation
can indicate the competence of transition metal-doped silicon carbide nanosheet in sensor devices.

KEYWORDS: SiC; GM@ Cr — SiC_sh; gas sensor; DFT.

1. INTRODUCCION

El grafeno con una estructura fisica en capas bidimensional (2D) y propiedades electrénicas tnicas ha si-
mulado una amplia gama de entusiasmo por la investigacion sobre materiales 2D que pueden aplicarse a
dispositivos electrénicos, optoelectrénicos y espintrénicos (Zabolotnov et al., 2023). Sin embargo, la apli-
cacion practica de material 2D como el grafeno podria limitarse a una banda prohibida pequefia. Asi, nuevos
materiales 2D con perfectas propiedades mecdnicas, termoeléctricas, Opticas y electronicas son la clave de

las recientes investigaciones cientificas (Davydov & Posrednik, 2019).

En la nanoestructura de carbono decorada con metales de transiciéon (TM), la unién TM-carbono se produce
a través de un mecanismo de transferencia de carga y el TM permanece en estado catiénico. Por lo tanto,
la molécula de gas puede ser absorbida por el elemento de metal de transicion catiénico dando cierta carga
electrénica (Mollaamin & Monajjemi, 2023a; Yan et al., 2019; Mollaamin & Monajjemi, 2023b; Mollaamin
& Monajjemi, 2023c; Mollaamin & Monajjemi, 2023d).

Se propone esta traduccién: El Carburo de Silicio, conocido por sus propiedades quimicas y fisicas distinti-
vas, es cada vez mds reconocido como un material clave en sectores como la energia, el espacio y la defensa.
Para abordar estos problemas, este articulo propone un enfoque de economia circular para la produccién de
carburo de silicio, aprovechando el desafio ecolégico de la eliminacién de residuos de arroz para crear una
nueva fuente de materiales de silicio. (Xi et al., 2006; Zolotarev et al., 2024; Hammudi & Mahmood, 2025).
La monocapa de Carburo de Silicio (SiC) como nuevo semiconductor tipo grafeno es un material de banda
prohibida directa, mientras que el silicio al estar en el mismo grupo que el carbono representa atributos to-
talmente andlogos al del carbono y permite generar potentes aplicaciones en optoelectronica y instrumentos
electrénicos (Utamuradova et al., 2024; Daliev et al., 2024; Mamadalimov et al., 2024). Como la polariza-
bilidad del Si es mayor que la del C, se espera que, debido a la interaccién més fuerte de van der Waal, la
nanosuperficie de SiC/Si pueda unir compuestos con més fuerza en comparacion con las nanoestructuras de
carbono puro. Se sabe que, para una adsorcién éptima de moléculas de gas, la forma ideal de unién entre
el material huésped (nanoldmina de SiC) y las moléculas de gas adsorbidas debe ser intermedia entre la

energia de fisisorcién y quimisorcion (Belarouci et al., 2018).
Ademds, los dtomos de TM se consideran la fuente del magnetismo; En los resultados de la monocapa de
SiC dopada con TM, se puede encontrar que el sistema puede ser un semiconductor magnético mediante

dopaje de Co, Cu, Fe, Mn y Ni (Majid et al., 2021). Los dopantes TM pueden causar una perturbacién
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hamiltoniana total, lo que eventualmente conduce a cambios en las estructuras electrénicas, lo que los con-

vierte en una aplicacién sustancial en dispositivos electrénicos magnéticos.

En este trabajo, se presentan las estimaciones tedricas para la transferencia de carga y la energia de unién
con la superficie de SiC para la adsorcion de moléculas. Tener en cuenta que también existen algunos enfo-
ques modelo para el problema de la adsorcién, ademds de los calculos de primeros principios populares y
ampliamente utilizados en la actualidad. Luego, se han investigado las estructuras magnéticas y electrénicas
de laminas de SiC tipo grafeno dopadas con Cr mediante la adsorcién de moléculas de gas CO, CO;, NO,
NO; (GM@ Cr-SiC_sh) mediante el uso de cdlculos del primer principio basados en la densidad funcio-
nal teorfa (DFT) (Kresse & Furthmiiller, 1996). El cdlculo se realiza mediante aproximacién de gradiente
generalizado (GGA) potencial y Perdew-Burke-Ernzerhof (PBE) funcional (Perdew et al., 1996; Kresse &
Joubert, 1999). Los estudios presentados hasta ahora proporcionan evidencia de que el carburo de silicio es
un material emergente con muchas aplicaciones en tecnologias avanzadas y un enorme potencial econdmi-
co, la céscara de arroz es un problema ambiental que se maneja mejor mediante el reciclaje y la comunidad
cientifica estd trabajando en la viabilidad tecnolégica de la transformacién de cdscara de arroz-SiC con éxi-

tos experimentales.

2. FUNDAMENTOS TEORICOS, SUSTANCIAS Y ENFOQUES

Para el célculo de la 1dmina de SiC similar al grafeno, la IJdmina se ha modelado con atomos de 15 Cy 15 Si
dispuestos alternativamente. En un célculo tedrico previo, se informa que la estructura mds estable del SiC
plano forma una estructura similar al grafeno con un enlace de SiC alternativo y el enlace en dicha estructu-
ra es de tipo sp2 (Figura[I). En nuestro cdlculo hemos considerado una estructura similar y optimizada sin

ninguna restriccién de simetria.

La adsorcién de moléculas de gas CO, CO,, NO, NO; en la superficie de Cr—SiC_sh se definié mediante
la teoria de la isoterma “Langmuir” (Mollaamin et al., 2023; Mollaamin & Monajjemi, 2023e; Mollaamin
& Monajjemi, 2023f), que indica la quimisorcién entre moléculas de gas y Cr—SiC_sh. Los adsorbatos de
moléculas de gas CO, CO,, NO, NO; se mantienen en la superficie de Cr-SiC_sh con quimisorcién “Lang-

muir” (Figura|I)).

En esta investigacion, los cdlculos simulados han sido dirigidos en GaussView 6.06.16 (Dennington et
al., 2016) y calculados mediante Gaussian 16, Revisiéon C.01 (Frisch et al., 2016) utilizando el método
DFT. Se ha empleado el “PBE” funcional de [Perdew-Burke-Ernzerhof] con aproximacién de gradiente ge-

neralizado de alta precision “GGA” para lograr resultados més auténticos (Perdew et al., 1996).

La energia de enlace se calcula como: E, = (E, — 15E5; — 15E¢) /30, donde E; es la energia total después de

1 10 Revista Facultad de Ciencias Universidad Nacional de Colombia, Sede Medellin



CROMO DOPADO EN LA NANOSUPERFICIE DE CARBURO DE SILICIO PARA CAPTURAR CO,, CO, NO, O NO: APLICACION DE NANOMATERIALES AL AIRE LIMPIO
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Figura 1: Adsorcién Langmuir de CO, CO,, NO y NO; en nanoldminas de SiC dopadas con Cr. Fuente: Elaboracién propia

la optimizacién, Es; y Ec son los factores de correccién para los &tomos de Si y C, respectivamente.

A partir de la distribucién de densidad de carga de la lamina de SiC, se ve que una cantidad considerable de
carga electrénica se transfiere del sitio Si al C. La presencia de estas cargas puntuales en la ldmina de SiC

influye en la propiedad de adsorcion de gas.

La lamina de SiC fue dopada con 4tomos de cromo. Se realiz6 una optimizacién completa de la geometria
y los datos exploraron que la ubicaciéon mas estable del cromo estd en la parte superior del atomo de Si

empujindolo hacia la superficie.

La Figura[T] ha demostrado que la 1dmina de SiC se distorsiona desde la planaridad después de agregar el
cromo de tal manera que el cromo dopado puede unirse con el 4tomo de Si junto con tres dtomos de car-
bono vecinos, desarrollando asi la estabilidad del sistema. Cuando el &tomo de cromo esta sobre el dtomo
de silicio, la distancia del enlace Cr-Si es de 2.56 A, mientras que la distancia del enlace Cr-C es de 1.98 A.
Después del dopado con cromo sobre el 4tomo de silicio, la planaridad del sistema se altera porque el to-
mo de silicio se dirige hacia la hibridacién sp3. Aunque los dtomos de silicio y carbono son isovalentes, el

estado més estable del carbono es sp2 y el del silicio es sp3 (Rusho et al., 2025).

Se ha estudiado la interaccion de las moléculas de gas CO, CO,, NO y NO; con la lamina de SiC decorada

con Cr. Las geometrias optimizadas de la ldmina de SiC decorada con GM@ Cr se muestran en la Figura[I]
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El anélisis de cambios de densidad de carga en el proceso de adsorcién ha ilustrado que Cr—SiC_sh muestra
la carga de Bader de —1.308e, antes de la adsorcién de CO, CO,, NO, NO, y —1.314e, —1.304¢e, —1.319¢,
—1.322e después de la adsorcién de CO, CO,, NO, NO,, respectivamente. Por lo tanto, los cambios de
densidad de carga para la adsorcién “Langmuir” de CO, CO;, NO, NO; en la superficie de Cr-SiC_sh
son alternativamente AQco,—scr—sic = +0.00de > AQco—scr—sic = —0.006e > AOno—,cr—sic = —0.011e >
AQnNo,—cr—sic = —0.014e. Los valores de los cambios de densidad de carga han mostrado una transferencia
de carga mas importante para Cr—SiC_sh, que actda como aceptor de electrones, mientras que las moléculas
de gas actian como donadores de electrones mds fuertes a través de la adsorcion en la superficie de Cr-
SiC_sh (Luo & Shen, 2018). Las funciones de distribucién simuladas de NO — Cr-SiC_sh, NO, — Cr—
SiC_sh, CO — Cr-SiC_sh y CO,; — Cr—SiC_sh han ilustrado que los grupos creados conducen a longitudes
de enlace de N — Cr en NO — Cr-SiC_sh (2.07A), O — Cr en NO, — Cr-SiC_sh (2.06 A), O — Cren
CO — Cr—SiC_sh (2.05 A) y O — Cren CO; — Cr—SiC_sh (2.05 /OX) (Figura .

3. RESULTADOS Y DISCUSION

En este veredicto, se ha investigado la ldmina monocapa de carburo de silicio (SiC) dopada con metal de
cromo (Cr) como grafeno como superficie eficiente debido a su selectividad estructural para la adsorcién de
monoéxido de carbono (CO), diéxido de carbono (CO;) y 6xido nitrico. (NO) y diéxido de nitrégeno (NO»).
Estos experimentos se han realizado mediante andlisis espectroscépico a través de algunas propiedades

fisicas y quimicas.

3.1. Propiedades electrénicas

Las estructuras electrénicas de CO, CO,, NO y NO; adsorbidas en la nanohoja de SiC dopada con Cr (GM @
Cr-SiC_sh) se han analizado para simplificar la discusion posterior sobre las propiedades electrénicas inter-
faciales utilizando CAM-B3LYP/LANL2DZ, 6-311+G (d,p) conjuntos de bases.

La Figura [2] muestra la densidad de estado proyectada (PDOS) de la ldmina de SiC decorada con Cr. La
aparicion de los estados de energia (orbital d) del Cr dentro del espacio de la ldmina de SiC induce la reac-

tividad del sistema.

De la Figura[2] se desprende claramente que después del dopaje con dtomo de Cr hay una contribucién sig-
nificativa del orbital d de Cr en el nivel desocupado. Con base en el andlisis de poblaciéon y DOS se puede
concluir que el Cr permanece en estado catiénico y puede aceptar mds electrones de otros dtomos. Por lo
tanto, el grafico de DOS parcial (PDOS) ha ilustrado que los estados p de la adsorcién de N- y O- en Cr-
SiC_sh son dominantes a través de la banda de conduccion (Figura[2)).
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Figura 2: Adsorcién PDOS (eV™1) de a) CO@Cr-SiC_sh, b) CO2@Cr-SiC, ¢) NO@Cr-SiC, y d) NO, @Cr-SiC. Fuente:
Elaboracién propia

Se puede observar una caracteristica metdlica distintiva en SiC_sh debido a la fuerte interaccién entre los
estados pde C, N, O, Siy el estado d de Cr cerca de la energia de Fermi. Ademads, la existencia de caracte-
risticas covalentes para estos complejos ha mostrado la misma cantidad de energia y figura del PDOS para
los orbitales p de C, N, O, Siy d de Cr (Figura[2]a-d).

La Figura 2| a, b muestra que los estados de CO y CO», respectivamente, en Cr-SiC_sh tienen una mayor
contribucion en el medio de la banda de conduccién entre -5eV y -10eV, mientras que la contribucién de
los estados de carbono vy silicio se expande y se acerca entre si, pero los estados de cromo tener aportes
menores. La Figura|2| ¢, d muestra que los estados NO y NO», respectivamente, en Cr-SiC_sh tienen mas
contribucién en el medio de la banda de conduccién entre -Sev y -10ev, mientras que la contribucién de
los estados de carbono vy silicio se expande y se acerca entre si, pero los estados de cromo tienen aportes
importantes. Los resultados también fueron aprobados por la densidad electrénica parcial (PDOS) que han
mostrado una cierta asociacion de carga entre Cr-SiC_sh y moléculas de gas de CO, CO,, NO y NO;.
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Por lo tanto, los resultados anteriores muestran que el grupo dominante de caracteristicas metdlicas y no
metdlicas y un cierto grado de caracteristicas covalentes pueden ilustrar el aumento de la banda prohibida
semiconductora directa de las moléculas de gas de CO, CO,, NO y NO; que se adsorben en Cr-SiC_sh.

3.2. Analisis NQR de “resonancia cuadrupolar nuclear”

Se ha realizado el procedimiento NQR para los complejos de moléculas de gas de CO, CO,, NO y NO; que
se adsorben en Cr-SiC_sh. NQR esté relacionado con la ampliacién multipolar en armonias cartesianas de
la siguiente manera (Gregorovic, 2015):

av 1 0%
v =vors | (531 +2 | (e ) o] M
v frer (5215 =3 Lo | (52)

1 (0E,
-1 <8x~ (0> [ o2 @)

Hay dos factores que deberian obtenerse de los experimentos de resonancia de cuadrupolo nuclear; la

constante de acoplamiento del cuadrupolo, y, y el factor de asimetria del tensor de gradiente de campo
eléctrico n:

ezQQZz
s 3)
n= 9xx — 4yy (4)
4z

mientras que g; son ingredientes del tensor de gradiente de campo eléctrico en el nicleo cuadrupolar asigna-
do en el sistema de ejes principales del gradiente de campo eléctrico, e la carga del protén y 4 es la constante
de Planck y Q el momento cuadrupolar nuclear (Kyriakidou et al., 2015; Budker & Romalis, 2007). Dado
que el gradiente de campo eléctrico en la situaciéon de CO, CO,, NO y NO, adsorbidos en la superficie de
Cr-SiC_sh como detector de gas es aprobado por los electrones de valencia distorsionados en la conexién
especial con nucleos cercanos de nanoldminas de SiC dopadas con Cr, la energia nuclear de resonancia
cuadripolar en la que se producen las transiciones es especial para NO@ Cr—SiC_sh y NO,@ Cr-SiC_sh

(TablalT).
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Tabla 1: Distribucién de carga parcial (Q) y energia potencial (Ep) de cada dtomo en complejos moleculares adsorbidos sobre
Cr-SiC_sh.

CO@Cr-SiC_sh

CO,@Cr-SiC_sh

NO@Cr-SiC_sh

NO,@Cr-SiC_sh

Atomo Q E, Atomo Q E, Atomo Q E, Atomo Q E,
Cl -0.01 -14.70 Cl 038  -14.31 01 -0.08  -22.03 N1 -0.19  -18.12
02 -0.20  -21.97 02 -0.18  -21.79 N2 -0.24  -18.18 02 -0.18  -21.81
C3 -0.86  -14.85 C3 -0.86  -14.85 C3 -0.84  -14.83 03 -0.20  -22.02
Si4 0.81 -48.63 Si4 0.80  -48.64 Si4 0.81 -48.63 C4 -0.83 -14.82
C5 -0.83 -14.83 C5 -0.83  -14.84 Cs5 -0.82 -14.82 Si5 0.82 -48.62
Si6 1.14 -48.57 Si6 1.11  -48.58 Si6 1.14 -48.57 C6 -0.83 -14.82
Cc7 -0.81 -14.87 C7 -0.83  -14.89 Cc7 -0.82 -14.87 Si7 1.21 -48.53
C8 -1.18 -14.84 C8 -1.18  -14.85 C8 -1.17  -14.82 C8 -0.81 -14.85
Si9 1.16 -48.58 Si9 1.14  -48.59 Si9 1.17 -48.57 C9 -1.11 -14.80
Sil0 1.16 -48.58 Sil0 1.15  -48.59 Sil0 1.17 -48.57 Sil0 1.15 -48.56
Cl1 -0.85 -14.84 Cl1 -0.86  -14.85 Cl1 -0.83 -14.82 Sill 1.21 -48.55
Cl12 -1.20 -14.80 Ci12 -1.20  -14.81 Cl12 -1.20  -14.79 Cl12 -0.84  -14.82
Sil3 0.84 -48.62 Sil3 0.82  -48.63 Sil3 0.84 -48.62 Cl13 -1.20  -14.79
Sil4 1.30 -48.50 Sil4 1.28  -48.51 Sil4 1.31 -48.50 Sil4 0.85 -48.61
CI15 -1.16 -14.82 Cl15 -1.18  -14.82 Cl15 -1.16  -14.81 Sil5 1.32 -48.48
Cl6 -1.16 -14.82 Cl16 -1.17  -14.83 Cl6 -1.15 -14.81 Cl6 -1.03 -14.69
Crl7 1.30  -101.89 Crl7 1.30  -101.9 Crl7 132 -101.88 C17 -1.14  -14.81
Sil8 1.14 -48.57 Sil8 1.13  -48.58 Sil8 1.15 -48.57 Crl8 1.28  -101.90
CI19 -0.82  -14.88 C19 -0.83  -14.89 C19 -0.82  -14.87 Sil9 1.16 -48.57
C20 -1.21 -14.77 C20 -1.22 -14.78 C20 -1.22 -14.82 C20 -0.82  -14.87
Si21 0.76 -48.66 Si21 0.74  -48.68 Si21 0.81 -48.64 C21 -1.22 -14.80
Si22 1.31 -48.50 Si22 1.30  -48.51 Si22 1.28 -48.53 Si22 0.74 -48.67
C23 -1.25 -14.82 C23 -1.26  -14.82 C23 -1.25 -14.82 Si23 1.29 -48.52
C24 -1.20  -14.80 C24 -1.20  -14.81 C24 -1.20  -14.80 C24 -1.25 -14.81
Si25 1.30 -48.50 Si25 129  -48.51 Si25 1.31 -48.50 C25 -1.20 -14.79
Si26 0.83 -48.63 Si26 0.82  -48.63 Si26 0.85 -48.62 Si26 1.28 -48.50
C27 -0.83 -14.84 Cc27 -0.83  -14.84 C27 -0.82 -14.82 Si27 0.84 -48.62
C28 -0.85 -14.77 C28 -0.85  -14.79 C28 -0.87  -14.80 C28 -0.82 -14.82
Si29 0.92 -48.57 Si29 090  -48.59 Si29 0.88 -48.59 C29 -0.87  -14.80
Si30 0.91 -48.58 Si30 090  -48.59 Si30 0.92 -48.57 Si30 0.92 -48.57
C31 -1.22 -14.77 C31 -1.22 -14.78 C31 -1.22 -14.80 Si31 0.87 -48.60
Si32 0.76 -48.67 Si32 0.74  -48.68 Si32 0.77 -48.65 C32 -1.22 -14.82

033 -0.11  -21.81 Si33 0.83 -48.63
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Figura 3: El potencial eléctrico (Ep/a.u.) versus la carga de Bader (Q/coulomb) para elementos involucrados en el mecanismo de

adsorcién de CO, CO,, NO y NO, adsorbidos en la nanohoja de SiC dopada con Cr. Fuente: Elaboracién propia

Ademds, en la Figura 3] (a-d) se ha dibujado el potencial eléctrico del método de resonancia cuadrupo-

lar nuclear versus la carga de Bader para elementos de carbono, nitrégeno, oxigeno, silicio y cromo en

el proceso de adsorciéon de CO, CO,, NO y NO, sobre el Cr-. Nanohoja de SiC dopada por nivel tedrico
“CAM-B3LYP/EPR-III, 6-311+G (d,p), LANL2DZ”. Se han observado los cambios de potencial eléctrico

del carbono, nitrégeno, oxigeno, silicio y cromo en el sitio activo de adsorcion de Langmuir.

De hecho, se ha observado el efecto de la unién entre los d&tomos de C, N y O de moléculas de gas con do-

paje con cromo en la nanoldmina de SiC durante la adsorcién de CO, CO,, NO y NO; a través del potencial

eléctrico resultante mediante anélisis NQR (Figura [3p-d). Es obvio que la capacidad de las nanohojas de

SiC para detectar CO, CO,, NO y NO; fluctia segin su selectividad y sensibilidad, que pueden representar

la eficiencia de estas superficies como sensores prometedores (Figura [3p-d).
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Tabla 2: Datos de tensores de blindaje “GIAO/NMR” para dtomos seleccionados de CO, CO,, NO y NO, adsorbidos en la
nanoldmina de SiC dopada con Cr (GM @ Cr-SiC_sh) usando CAM-B3LYP/EPR-III, 6-311 Célculo +G (d,p). Con “Isotropic

chemical-shielding" (Ciso) & “anisotropic chemical-shielding" (Gapiso):

033 + 02+ 011 022+ 011
Oiso=——% > Gmiso=033———F——
3 2
CO@Cr-SiC_sh C0O, @Cr-SiC_sh NO@Cr-SiC_sh NO, @Cr-SiC_sh

Atom Oiso Ganiso Atom Oiso Ganiso Atom Oiso Ganiso Atom Oiso Ganiso
Cl1 919.79 1222.39 Cl1 104.78 127.69 Ol 2461.23 3517.62 N1 71.59 420.00
02 156.05 912.93 02 320.51 246.55 N2 623.40 988.10 02 285.67 632.05
c3 11.73 506.53 c3 38.53 441.43 c3 91.71 263.77 03 364.23 675.24
Si4 420.18 658.02 Si4 530.63 420.63 Si4 399.44 482.66 C4 102.22 268.67
C5 162.29 737.54 C5 111.36 588.06 C5 34.49 432.86 Si5 398.08 465.51
Si6 571.51 201.85 Si6 565.47 145.63 Si6 508.13 221.18 (6} 6.39 380.51
Cc7 1071.14 1852.24 Cc7 306.82 707.32 C7 31.30 182.16 Si7 538.44 226.51
C8 220.83 683.26 C8 99.24 246.24 C8 126.21 189.03 C8 0.53 209.57
Si9 550.73 218.16 Si9 524.97 22691 Si9 492.16 19331 Cc9 109.80 187.10
Sil0 561.66 246.98 Sil0 523.85 246.26 Sil0 483.72 199.85 Sil0 499.29 239.73
Cl11 189.46 869.46 Cl11 41.99 450.79 Cl11 101.33 255.92 Sill 489.34 193.56
Cl12 163.30 248.93 Cl12 150.26 201.04 Cl12 176.60 132.36 Ci12 90.29 277.60

Sil3 373.25 687.25 Sil3 304.33 643.70 Sil3 345.75 559.38 C13 142.44 239.05
Sil4 544.67 510.68 Sil4 539.28 231.36 Sil4 535.26 143.36 Sil4 389.23 548.80

Ci15 196.90 334.31 Cl15 137.89 193.28 Cl15 113.18 109.43 Sil5 544.59 166.48
Cl6 192.79 184.43 Cl6 136.32 208.91 Cl6 117.08 146.66 Cl6 182.09 31.89

Crl17 1646.59 1918.12 Crl17 1476.36 730.92 Crl17 517.01 741.00 C17 103.83 150.02
Sil8 575.54 291.55 Sil8 566.03 155.74 Sil8 514.70 205.33 Crl8 764.59 702.10
C19 1082.64 2011.82 C19 363.01 780.24 C19 4.24 207.97 Sil9 511.00 240.22
C20 116.36 260.39 C20 104.67 277.16 C20 154.36 46.40 C20 13.33 227.08
Si2l 36.22 1571.94 Si2l 176.40 1500.01 Si21 251.80 251.80 C21 107.55 192.71

Si22 531.76 369.24 Si22 535.93 394.12 Si22 450.06 63.77 Si22 308.33 1275.13
C23 228.64 145.86 C23 232.87 141.85 C23 227.25 111.12 Si23 461.15 65.07

C24 183.46 172.73 C24 151.86 199.96 C24 191.44 116.70 C24 227.05 125.36

Si25 471.57 306.05 Si25 540.10 238.99 Si25 545.51 106.06 C25 200.46 97.00
Si26 303.83 735.31 Si26 308.26 655.23 Si26 322.17 615.50 Si26 529.98 188.28

Cc27 182.23 661.12 c27 114.36 596.13 c27 27.29 430.20 Si27 327.81 585.94
C28 28.64 197.05 C28 16.46 204.02 C28 109.07 585.55 C28 37.54 440.43
Si29 297.22 498.06 Si29 361.05 214.16 Si29 121.72 330.23 C29 75.39 515.50
Si30 563.49 580.44 Si30 363.06 232.65 Si30 155.69 394.74 Si30 237.30 336.69
C31 48.10 367.94 C31 100.25 285.00 C31 117.12 159.56 Si31 168.97 275.50
Si32 371.21 1553.42 Si32 183.00 1517.43 Si32 226.73 1109.67 C32 171.25 22.52

033 132.27 224.08 Si33 298.37 782.29

3.3. Magnetismo de adsorcion de gas sobre monocapa de Sic dopada con Cr

Los tensores de proteccién isotrépicos (0iso) y anisotropia (caniso) de la espectroscopia de RMN para
ciertos dtomos en el sitio activo de CO, CO,, NO y NO; adsorbidos en la nanoldmina de SiC dopada con Cr
(GM @ Cr-SiC_sh) a través de la formacién de la unién entre las moléculas de gas y las superficies sélidas
se calcularon utilizando Gaussian 16, Revisién C.01 y se informaron en la Tabla 2| (Frisch ez al., 2016).

Los graficos resultantes de los datos de “RMN” en la Tabla [2] han mostrado aproximadamente el mismo
comportamiento de proteccién quimica de los factores isotrépicos y anisotrépicos de GM @ Cr—SiC_sh
con varios picos agudos relacionados con el carbono, nitrégeno, oxigeno, silicio y cromo de las moléculas
de gas (adsorbato) y nanohojas de SiC (adsorbentes) dopadas con TM en situaciones de sitio activo. CO
@ Cr-SiC_sh con varios picos agudos relacionados con el sitio de adsorcién de dtomos, incluidos C1, C7,
Cl11, C19, C28, Si4, Si21, Si29, Si30, Cr17; CO, @ Cr—SiC_sh con varios picos agudos para los 4tomos
de C7, C11, C19, C28, Sil3, Si21, Si29, Si30, Cr17; NO @ Cr-SiC_sh con varios picos agudos para los
atomos de O1, N2, Cr17 y varios picos menos agudos para los dtomos de C5, C8, C28, Sil3, Si26; y NO, @
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Cr—SiC_sh con varios picos agudos para dtomos de O3, Sil4, Si22, Si27, Si30, Si31, y varios picos menos
agudos de N1, C6, Cr18, respectivamente (Tabla .

Aunque, en la espectroscopia de RMN, se han observado picos notables alrededor de los dtomos de
silicio y cromo en las nanoldminas de SiC a través del procedimiento de adsorcién de moléculas de gas,
existen algunas fluctuaciones en los comportamientos de proteccion quimica de los atributos isotrépicos y

anisotrépicos.

3.4. Vibraciones de adsorcion de gas sobre monocapa de Sic dopada con Cr

En esta parte, se ha investigado la estabilidad de complejos, incluida la adsorcién de gas en una ldmina mo-
nocapa de carburo de silicio (SiC) dopada con metal de cromo (Cr), a través de propiedades termodindmicas
que definen las reacciones que soportan CO, CO,, NO y NO; en la esfera de coordinacién Cr—SiC_sh. Con
respecto al proceso de adsorcidn, se evaluaron los caracteres termodindmicos para CO, CO,, NO 'y NO, en
la superficie de Cr—SiC_sh como detectores de gases que pueden ser aplicables como sensores selectivos

para estos gases (Tabla[3)).

Ademids, en la Figura 4] (a-d) se informan los espectros de IR para la adsorcion de CO, CO,, NO y NO, en
las superficies de Cr—SiC_sh. El grifico de la Figura[] (a) se ha observado en el rango de frecuencia entre
5002500 cm~! para el complejo de CO @ Cr—SiC_sh con varios picos agudos alrededor de 544.14, 788.20,
1269.6, 1660.33, 2150.96 y 2372.32cm ™.

Tabla 3: El caracter termodinamico del CO, CO;, NO y NO, adsorbidos en Cr-SiC_sh como sensores selectivos de gas.

Compound AE° x 107* AH° x107% AG° x 107* S° Momento bipolar
(kcal/mol) (kcal/mol) (kcal/mol)  (Cal/K-mol) (Debye)
co -6.98 -6.98 -6.98 47.10 0.23
CO, -11.61 -11.61 -11.61 51.38 0.00
NO -8.00 -8.00 -8.00 48.97 0.23
NO; -12.63 -12.63 -12.63 57.79 0.23
SiC_sh -304.34 -304.34 -304.34 93.68 9.60
Cr-SiC_sh -351.23 -351.23 -351.23 90.93 9.60
CO@ Cr-SiC_sh -358.23 -358.23 -358.23 98.81 11.13
CO,@Cr-SiC_sh -362.89 -362.89 -362.89 98.04 10.14
NO@ Cr-SiC_sh -359.27 -359.27 -359.27 101.64 8.58
NO, @Cr-SiC_sh -363.90 -363.90 -363.90 94.97 8.34
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Figura 4: La Frecuencia (cm™1) cambia a través de los espectros “IR” para a) CO@ Cr-SiC_sh, b) CO, @Cr-SiC_sh, ¢) NO@
Cr-SiC_sh y d) NO, @ Cr-SiC_sh como los detectores selectivos de gases. € M~ lem™! o Lmol~'em™!) es la unidad de
absorbancia y D (10~% esu? cm?) es la fuerza dipolar a través de la esu o unidad electrostatica, que es una unidad de carga en el
sistema cgs (centimetro-gramo-segundo). Fuente: Elaboracién propia

La Figura [ (b) ha mostrado los picos IR mds fuertes de CO, @ Cr-SiC_sh aproximadamente entre
1000cm™"! y 3000cm™"! con un pico agudo de alrededor de 2029.61 cm™!. La Figura @ (c) ha mostrado
varios picos IR menos fuertes de NO@ Cr—SiC_sh aproximadamente entre 550-2500 cm ™! con varios pi-
cos considerables alrededor de 1927.38, 1985.13, 2033.32, 2070.30, 2094.94, 2110.71, 2125.89, 2270.87,
20293.92y2416.07cm™!. La Figuralé—_ll (d) ha mostrado varios picos IR menos fuertes de NO, @ Cr-SiC_sh
aproximadamente entre 550-2500cm ™! con varios picos agudos alrededor de 1091.68, 1144.68, 1933.85,
2094.63, 2290.29, 2402.25 y 2413.97cm™ .

La capacidad de adsorcién de CO, CO,, NO y NO; en la superficie de Cr-SiC_sh estd aprobada por las
cantidades AEads como férmula:

AE.qs = AEx_cr—sic sh — (AEx +AEc,_sic s1); (X =C0O,CO2,NO,NOy) 5)

La Tabla[3|ha demostrado que la adsorcién de CO, CO,, NO y NO, en la superficie de Cr-SiC_sh debe tener

una naturaleza tanto “fisica” como “quimica”. Todas las energias de adsorcion relativas medidas (AE,;5) son
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casi idénticas y muestran la concordancia de los datos estimados por todos los métodos y la precision de los
célculos. De hecho, Cr-SiC_sh tiene una mayor energia de interaccion de las fuerzas de Van der Waals con

moléculas de gas, incluidas CO, CO,, NO y NO», que pueden hacerlas altamente estables.

Ademds, la diferencia de AH,4; entre la adsorcién de CO, CO,, NO y NO; en la superficie de SiC_sh
dopado con Cr se ha desentrafiado debido a la unién no covalente resultante de las interacciones interatémi-
cas entre las moléculas de gas y la superficie (GM @ Cr-SiC) y la unién covalente resultd de interacciones

intraatémicas entre el metal de transicién de cromo y la nanohoja de carburo de silicio (Cr-SiC_sh) (Tabla[3).

Para el mecanismo de adsorcién, AG,4, se calcula de la siguiente manera:
AGgys = AGY ¢, _sic sn — (AGy +AGc,—sic_); (X =C0,CO,,NO,NO») (6)

Sobre la base de los datos de la Tabla[3] se predice que la adsorcion de las moléculas de gas en la superficie
de Cr-SiC_sh podria ser de naturaleza fisica y quimica. Como se muestra en la Tabla[3] todas las cantidades
de AG,y;, calculadas son cercanas, lo que muestra la concordancia de los datos evaluados por todos los mé-

todos y la validez de los célculos.

Sin embargo, la superficie Cr—SiC_sh parece poseer suficiente eficiencia para la adsorciéon de moléculas de
gas que contienen CO, CO;,, NO y NO, a través de la transferencia de carga desde nitrégeno y oxigeno al

dopaje con elemento cromo del carburo de silicio debido a interacciones intraatémicas € interatomicas.

3.5. Analisis de “HOMO, LUMO”

Con base en la teoria de los orbitales moleculares de frontera “FMO”, se calcularon “LUMO” y “HOMO”
y la energia entre ellos es la banda prohibida del sistema de adsorcion. De hecho, el diagrama de banda
ancha indica que hay menos conductividad. La distribucién de energia de la banda “LUMO”, “HOMO”,
(AE) y otras cantidades de CO, CO,, NO y NO; en las superficies de Cr-SiC_sh como sistemas detectores
fue indicado en la Tabla /4]
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Tabla 4: Distribuciones de "LUMO"(eV), "HOMO"(eV), banda prohibida de energia (AE/eV) y otras cantidades (eV) de CO, CO,,
NO y NO; en las superficies de Cr—SiC_sh. Donde: Brecha de energia de banda: AE = E} ymo — Enomo; Potencial quimico:
U = (Egomo + ELumo)/2; Electronegatividad: ¥ = —(Egomo + ELumo)/2; Dureza: n = (ELumo — Enomo)/2; Blandura:
¢ =1/(21n); Indice de electrofilicidad: w = u?/(21) (Kohn et al., 1996; Parr & Pearson, 1983; Politzer & Abu-Awwad, 1998)

Gas — Cr-SiC_sh LUMO HOMO AE m X n ¢ v

*a

‘ -
L]
a3 Sy
0.6786  0.0452  -0.0452  0.3393 1.4736  0.0030

CO@Cr-SiC_sh
0.384 -0.2941

- L]
e G

1.1243 -0.0373

1.1616  0.5435 -0.5435 0.5808 0.8609  0.2543
CO,@Cr-SiC_sh

1.4650 0.3325 -0.3325 0.7325 0.6826  0.0754
NO@Cr-SiC_sh

2.0439 0.0739  -0.0739 1.0219 0.4892  0.0026
NO,@Cr-SiC_sh
1.0959 -0.9480

La brecha energética entre HOMO y LUMO ha representado el transporte de caracteres eléctricos molecu-
lares (Silverstein et al., 1981). Por otro lado, la diferencia entre HOMO y LUMO ha demostrado el efecto
del proceso de adsorcién en el comportamiento electrénico de CO, CO,, NO y NO; en las superficies de las
nanohojas de Cr-SiC_sh (Tabla[). Otras cantidades (eV) que consisten en potencial quimico, electronega-
tividad, dureza, suavidad e indice de electrofilicidad muestran un rendimiento agradable para capturar CO,
CO;, NO y NO; mediante nanohojas de Cr-SiC_sh (Tabla Ef])

La ilustracién de las moléculas donante-aceptoras depende de los niveles moleculares fronterizos relativos.
La brecha HOMO-LUMO define la transferencia de carga en las moléculas de gas adsorbidas en la
nanohoja de Cr-SiC_sh a través de un diagrama de nivel molecular simplificado. De hecho, la cantidad
de cargas transferidas puede ser considerablemente pequefia, como en el caso de la coordinacién paralela y

perpendicular, que indican acoplamientos electrénicos mds pequefios que en la coordinacién cofacial. Los
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resultados de la Tabla ] han indicado los cambios en el nivel de energia de la molécula de gas —superficie-
HOMO y de la molécula de gas —superficie-LUMO de los nanoclusters en funcién de su distancia d
orbitales desde los puntos de alta simetria de cada molécula de gas en la nanohoja de Cr-SiC_sh. Por lo
tanto, el nivel HOMO de la molécula disminuye a medida que pierde su electrén, mientras que el nivel

LUMO de la superficie aumenta a medida que gana carga parcial.

4. CONCLUSION

En resumen, la nanoldmina de SiC dopada con elementos no metélicos se ha estudiado mediante calculos del
primer principio. Se consideran diferentes dopantes de moléculas de gas y sitios de dopaje. La investigacién
actual queria destacar la ilustracidon de la adsorcion de gas en nanohojas de Cr-SiC_sh. En particular, las
propiedades estructurales, energéticas y de adsorcién infrarroja de las moléculas de gas CO, CO,, NO y NO,
linealmente “encima’ que se adsorben en nanohojas de Cr-SiC_sh se han explorado mediante calculos DFT.
Los valores de los cambios de densidad de carga han mostrado una transferencia de carga mds importante
para las nanohojas de Cr—SiC_sh, que actian como aceptores de electrones, mientras que las moléculas
de gas actian como donadores de electrones mds fuertes a través de la adsorcién en la superficie de las
nanohojas de Cr—SiC_sh. Se ha asumido que la prioridad para seleccionar la unién superficial del 4tomo
de N de NO y del dtomo de O de NO;,, CO y CO; en el sitio de adsorcion puede verse afectada por la
existencia de d4tomos cercanos en la superficie de Cr-SiC_sh. De hecho, el sitio Cr en la nanohoja SiC_sh
tiene una mayor energia de interaccion de las fuerzas de Van der Waals con moléculas de gas como CO, CO»,
NO y NO», lo que puede hacerlos altamente estables. Finalmente, las consecuencias de nuestra simulacién
molecular han mostrado la existencia de hibridacién orbital entre el sitio de cromo y las moléculas de gas de
CO, CO,, NO y NO; que también aprueba la recuperacion de la susceptibilidad a la adsorcion de la ldmina
de grafeno. De hecho, la superficie Cr-SiC_sh puede prometer una perspectiva aplicable en el campo de los
sensores de gases CO, CO,, NO 'y NO;.
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