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Nos ultimos anos, o ramo da nanociéncia tem se desenvolvido substancialmente no
mundo académico, ganhando uma posigéo de destaque, sob a luz de grande interesse pela
comunidade cientifica (Macédo, et al, 2022; Kumar, Yadav, Prasad, 2023; Silva, et al,
2020; Silva, et al, 2022; Van Noorden, 2011; Vega, Saillard, 2007; Zeng, et al, 2020) e de
altos investimentos pelas industrias. As nanoetruturas apresentam aplicagdes em variadas
areas como medicina, eletronica, ciéncia dos materiais, energia, aeroespacial, automotiva,
ambiental e entre outros, uma vez que tém apresentado uma alta capacidade de otimizar
processos nesses ambitos.

O conhecimento existente acerca das nanoestruturas ja nos proporciona técnicas e
procedimentos, bem como a criagdo de equipamentos como o microscopio de varredura
por tunelamento, para a manipulagdo, produgdo e estudo das mesmas. No entanto, ¢
necessario que mais conhecimento seja produzido na area a fim de proporcionar uma
produgdo efetiva, em larga escala, baixo custo e sustentivel de nanomateriais, assim como
utiliza-los em aplica¢des especificas, como nos circuitos presentes em chips, de modo que
possam competir comercialmente com outros materiais dominantes no mercado global,
como o silicio.

Este trabalho tem como objetivo investigar alteragdes na estrutura eletrénica de um
tripentafeno de rede retangular, aldtropo do carbono bidimensional baseado na
concatenacdo direta de moléculas de acepentaleno, mediante dopagens substitucionais

com nitrogénio.

Para a investigagdo teorica e computacional das propriedades eletronicas das
estruturas estudadas, utilizamos o pacote computacional SIESTA. O programa ¢ baseado
na aplicagdo da teoria do funcional da densidade (Soler, et al, 2002), que por sua vez tem
como alicerce os teoremas de Hohenkerg-Kohn (Hohenberg, Kohn, 1964), que dao
embasamento para tratar sistemas ndo homogéneos de elétrons através das equagdes de
Kohn-Sham (Kohn, Sham, 1965), que resolvem o problema de muitos elétrons mediante a
substitui¢do equivalente por um conjunto de equagdes autoconsistentes de um elétron.

Troca e correlagdes foram tratadas com aproximagdes de gradiente generalizada. No
calculo da relaxagdo estrutural foi utilizada uma tolerancia de forga maxima de 0.01
eV/Ang e tolerancia de estresse de 0.1 GPa.

Resultados e discussdo N

Inicialmente foram realizados calculos de relaxagdo estrutural utilizando o pacote
computacional SIESTA. Apos a relaxacdo, percebeu-se a permanéncia dos padrdes
estruturais dos materiais, evidenciando a integralidade das nanoestruturas. Analisando as
distancias interatomicas dos sistemas relaxados na Fig. 1, nota-se uma proximidade com a
distancia da ligagdo carbono-carbono presente no grafeno de 1,42 angstrons. Para os
sistemas dopados com nitrogénio, observamos distancias de ligagdo geralmente menores
que no caso puro. Isso é consistente com a natureza do dopante (nitrogénio), que tem um
raio atdmico menor que o do carbono.

Fig. 1: Estrutura atémica do tripentafeno puro, dopado com um nitrogénio, com dois nitrogénio e as distincias de
ligagdo em angstrom. Fonte: De autoria propria.

Em seguida, plotamos os graficos das bandas de energia juntamente com as
densidades de estados (DOS), expostos na Fig. 2. Percebe-se que todas as nanoestruturas
apresentam carater metalico, uma vez que ha niveis de energia cruzando o nivel de Fermi
nos graficos de bandas. Quanto as densidades de estados, analisando mais especificamente
no nivel de Fermi, para o sistema puro, nota-se a presenca de uma regido de DOS
constante, o que ¢ compativel com a alta dispersdo das bandas. Em relagdo ao sistema com
um nitrogénio, observamos a existéncia de um pico intenso, resultante da baixa dispersdo
das bandas. Para o sistema de dois nitrdgenios, avista-se uma pequena elevagdo da DOS,
oriunda da sobreposi¢do de diferentes bandas que cruzam o nivel de fermi. Dentre todos os
sistemas, o que possui apenas um nitrogénio apresenta mais estados localizados.
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Fig. 2: Graficos das bandas de energia em conjunto com a densidade de estados para o sistema puro, com um e dois
nitrégenio inseridos. Fonte: De autoria propria.

Posteriormente, geramos as imagens das densidades de estados locais (LDOS)
presentes na Fig. 3. Ao observar a LDOS do sistema puro, percebemos o espalhamento
dos estados e sua maior presenga na ligagdo do atomo central do tripentafeno com um de
seus primeiros vizinhos (ao longo da dire¢do do maior pardmetro de rede). No sistema
com um nitrogénio, nota-se que ndo ha formagdo de nuvens eletronicas nas ligacdes
quimicas, caracteristico de um estado mais localizado. Ja no sistema com dois nitrogénios,
observamos a DOS dispersa e mais incidente nos octognos.

Sa3essasentezentess
jS8cescztectecrcst
JS8sescztictsectcst
)S058eC030eS0300C050

Fig. 3: Localizagdo das densidades de estados para o sistema primitivo, com um e dois heteroatomos. Fonte: De autoria
propria.

Os tripentafenos retangulares estudados apresentaram-se integros apos a relaxagdo
estrutural, com distancias interatdmicas proximas as do grafeno. Entretanto, as ligagdes
C-N sao encurtadas em relagdo ao caso C-C devido ao menor raio atdmico do nitrogénio.
Em relagdo as propriedades eletronicas, todas os sistemas apresentaram um carater
metalico. O tripentafeno puro evidenciou bandas de energia mais dispersivas, com a DOS
de comportamento constante no nivel de Fermi e de maior presenca nas ligagdes dos
atomos centrais. O sistema dopado com dois nitrogénios também apresentou
espalhamento nas bandas de energia, expondo uma pequena elevagdo da DOS, que
concentrou-se nos octogonos da estrutura. O tripentafeno dopado apenas com um
nitrogénio mostrou baixa dispersdo das bandas de energia com um pico da DOS no nivel
de Fermi e auséncia de nuvens eletronicas nas ligagdes quimicas, provando ser o sistema
mais localizado entre os estudados.
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