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Objetivos

Devido a busca por novas fontes energéticas,
a geracdo de hidrogénio por electrochemical
water splitting é dada como um método
extremamente promissor. Contudo, para a
producdo ser viavel, o uso de catalisadores &
essencial devido ao alto overpotential da
reacdo de evolucdo de oxigénio (OER -
Oxygen Evolution Reaction). Para catalisar
esta reacdo, os eletrodos que utilizam metais
raros, como iridio e ruténio, sdo necessarios,
porém encarecem 0 processo. Assim, para
permitir o0 uso deste processo em larga escala
e substituir a producdo via combustiveis
fésseis, o desenvolvimento de novos materiais
para os catalisadores é fundamental. Como
alternativa aos catalisadores de metais raros,
surgem os catalisadores baseados em single-
atoms catalysts (SACs) de iridio suportados
por materiais bidimensionais, também
chamados de materiais 2D. Um exemplo
destes materiais é o grafeno, um alétropo
cristalino do carbono, possuindo o formato de
folhas com um &tomo de espessura. Estes
materiais sao solidos cristalinos formados por
uma fina camada de atomos. Esta associacéo
€ muito visada para catalisar o electrochemical
water splitting por reduzir a quantidade de
metal utilizada, devido a sua alta eficiéncia.
Contudo, as interacfes destes SACs com o
substrato 2D foram pouco exploradas na
literatura. Portanto, este trabalho objetiva o
estudo computacional das propriedades
energéticas, eletrbnicas e estruturais de
sistemas provenientes da deposicdo de
atomos de Ir sobre materiais 2D.

Métodos e Procedimentos

Neste trabalho, a Teoria do Funcional da
Densidade (DFT) sera empregada, utilizando-
se o funcional PBE em calculos spin-
polarizados, conforme implementados no
pacote computacional Vienna  Ab-Initio
Simulation Package (VASP). A partir dos
célculos de estrutura eletrbnica, podemos
obter propriedades de interesse que permitem
0 calculo das propriedades energéticas,
eletrbnicas e estruturais do sistema.

A realizagdo de céalculos computacionais, com
base na DFT, resultam em um conjunto de
dados, cujo tratamento sera feito por meio de
técnicas de analises embasadas na
interpretacdo das propriedades do sistema,
conforme listadas abaixo:

e Propriedades estruturais: A fim de
verificar  efeitos de  distorcéo,
causados pela interacdo dos atomos
de iridio com o0s seus respectivos
substratos, o0s sistemas seréo
submetidos a andlises com base no
conceito de comprimento médio de
ligacdo (dav) € nUmero de coordenagao
efetivo (ECN).

e Propriedades eletrbnicas: Para a
investigacdo dos efeitos de adsorgéo
destes sistemas e buscando entender
a magnitude das interacbes, serdo
empregados os conceitos de energia
de adsorcao Ead, energia de interacéo
Eint energia de ligacdo Ep referentes
aos conjuntos de estruturas
estudados. Ainda, a reatividade dos
materiais serd investigada a partir do
gap de energia, dado pela diferenca
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entre os orbitais HOMO e LUMO dos
mesmos.

Resultados: Revisao da
Literatura

Houve wuma revisdo bibliografica sobre
sistemas compostos por single-atoms de iridio
depositados sobre materiais 2D objetivando
catalisar o processo de electrochemical water
splitting. Nesta revisdo diversos materiais
foram discutidos, os que mais se destacam se
encontram listados abaixo:

e O substrato de nanofolhas de sulfeto
de niquel-ferro é altamente poroso,
possui uma elevada durabilidade, uma
elevada turnover frequency e um
overpotential para a reacao de 170 mV
(para a densidade atémica de 10
mA.cm?).

e O substrato de oxihidroxido de niquel-
ferro possui uma alta estabilidade,
mantendo uma densidade constante
por, aproximadamente, 100 horas e
um overpotential de 184 mV (para a
densidade atébmica de 10 mA.cm2).

e O wuso de tetracianquinodimetano
possui uma elevada durabilidade, uma
excelente performance para uma
transferéncia rapida de elétrons para
processos cataliticos e um
overpotential de 330 mV (para a
densidade atébmica de 10 mA.cm2).

e WOs é um potente fotoanodo devido
as suas caracteristicas intrinsecas,
dopado com metais de transi¢éo reduz
0 gap de banda.

Conclusoes

Este trabalho de iniciagdo cientifica esta em
fase inicial. Até o momento foi realizada uma
revisdo bibliografica e um levantamento dos
materiais utilizados para a deposi¢éo do iridio.
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