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INTRODUCCION

La presencia de dioxido de carbono (CO,) en la atmosfera es uno de los
problemas ambientales mas serios ya que es el principal componente del efecto
Invernadero [1]. Esto ha motivado el desarrollo de materiales que permiten la
captura y posterior utilizacion de CO,. Un tipo de catalizador utilizado para tal
fin ha sido el sistema Ni-Fe, formado por Fe como metal de base y NI como
dopante [2].

METODO TEORICO

Se utilizd un método teorico-cuantico basado en la teoria del funcional de la
densidad (DFT) [3], mediante el codigo VASP [4] que usa la aproximacion de
slabs para representar superficies extendidas.

La superficie de Fe(100) se modeld a partir de una celda de 3x3 con seis capas,
y el efecto del Ni fue evaluado de dos maneras: 1) sustituyendo un atomo de Fe
por uno de Ni en la primera capa, y Il) adicionando al Ni como adatomo sobre la
superficie de Fe(100) (ver Fig. 1). Para los calculos se utilizo el funcional de
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El analisis de las cargas atomicas fue calculado por el método de Bader [5].

RESULTADOS

& Se calcularon las correspondientes energias de adsorcion, distancias de enlace C-
O y cargas de la molecula de CO, para ambos sistemas | y Il. (ver Tabla 1). Se
puede observar que la molecula de CO, adsorbida sobre las superficies
bimetalicas | y Il presento menor energia de adsorcion que sobre Fe(100).

En la superficie | el CO, se ubica en un sitio hollow al igual que en Fe(100)
puro. A diferencia de la superficie I donde la molécula prefiere un sitio bridge.

En relacion a la distancia del enlace C-O, podemos ver que sobre la superficie |
| y sobre Fe(100) el enlace se estira mucho mas que en la superficie Il. Cuanto
Figura 1. Estados de transicion de la reaccion de disociacion de CO, sobre las diferentes mas activado este el CO;, los enlaces C=O estaran mas favorecidos para su

superficies estudiadas (4tomos de Fe en dorado, atomos de Ni en azul, atomos de C en ruptura (enlaces mas e§ti_rados). La carga cedida por la Superficie_al_ CO, también
blanco y 4tomos de oxigeno en rojo). fue mayor en la superficie | y en Fe(100) con respecto a la superficie II.

Se obtuvieron los correspondientes perfiles de energia de la reaccion de ruptura
del enlace C-O comparados con la reaccion sobre Fe(100) (ver Fig 2).

Tabla 1. Energias de adsorcion (E,g,), distancias de enlace C-O (d(C-0)), cargas de la
molécula de CO, (q CO,) adsorbida sobre las distintas superficies evaluadas.

Sistema E.qs (eV) d(C-0)* q CO, 1
Fe(100)-CO,- o
o low 1.01 1.35 1.42 5y LS
Fe(100)-Ni sust- //' ET 1) \
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*Distancia C-O calculada en CO, libre: 1.18 A -t ALk
Se calcularon los valores de energia de activacion (E,) y las energias de reaccion 5
(AE) para las distintas superficies, calculadas como diferencia entre los estados
finales e iniciales (ver Tabla 2). En el caso I, la energia activacion para la ruptura HE Coordenada de reaccidn
del enlace C-O resulto ser 0.85 eV, una barrera mayor comparado con Fe(100) '

puro. Aunque la reaccion es 0.33 eV mas exotérmica que en Fe(100). Para el

” _ i Figura 2. Perfiles de energia de la reaccion de ruptura del enlace C-O comparados con la
caso I, la barrera es aun mayor (1.01 eV) e igual de exotermica que en el caso |.

reaccion sobre Fe(100), (ET: estado de transicion).

CONCLUSIONES

Tabla 2. Energias de activacion de la ruptura de C-O (E,) y Energias de reaccion (AE)
para la reaccion de disociacion de CO2 sobre las distintas superficies.

» Las adsorciones de CO, sobre las superficies bimetalicas | y Il son menos

Slstema E(eV) AE (V) estables que sobre Fe(100) puro.
Fe(100)-CO,-hollow 0.58 -0.93 » Ambas geometrias sobre los sistemas Ni-Fe permitieron la activacion de CO,
Fe(100)-Ni sust-CO,- aunque en diferente grado. En la superficie | el enlace de C-O se activdo mucho
hollow 0.85 1.32 mas que en la superficie 1l (1.34 A vs 1.26 A), siendo similar la activacion de la
(1) geometria | a lo que sucede en Fe(100) puro.
Fe(100)-Ni-ad4t-CO,- » Se obtuvo una clara correlacion entre la carga cedida por las superficies
bridge 1.01 130 metalicas al CO, y la longitud de los enlaces C=0.
(1) » En la superficie I, la barrera energetica de activacion para la ruptura del enlace C-
S. Chu, Science 325, 5948, 1599, 2000. O es mayor gue en Fe(100) pero menor que en la superficie Il, aunque en ambos
R. Kwawu et al, Phys. Chem. Chem. Phys., 19, 19478-19486, 2017. casos la reaccion resultd mas exotérmica que en Fe(100).
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