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Objetivos

O objetivo deste trabalho é compreender a
interacdo de CO:2 com as superficies (100),
(110) e (111) de Ni, Pd e Pt, visando avancar o
conhecimento referente a sua conversdo em
produtos de maior valor econdmico.

Métodos e Procedimentos

Para estudar a adsorcdo de COz: foi utilizada a
mecénica quéantica baseada na teoria do
funcional da densidade (DFT), conforme
implementada no codigo VASP, sendo todos os
célculos feitos no cluster computacional local
do grupo QTnano. No formalismo da DFT a
forma da energia de troca-correlacdo é
desconhecida, logo € necessério fazer
aproximacgfes para este termo, sendo assim,
foi selecionada a aproximacéo feita por Perdew
Burke Ernzerhof (PBE), a revisdo de Grime do
PBE que inclui intera¢cbes de van der Waals na
aproximacdo (PBE+D3) e a correcdo para
solidos (PBEsa) e obteve-se com os trés
funcionais o parametro de rede e a energia de
coesdao dos cristais fcc de Ni, Pd e Pt.

Definido a aproximacdo para a energia de
troca-correlagdo, foram feitas otimizagGes
estruturais para o COz e para as superficies
(100), (110) e (111) de Ni, Pd e Pt, sendo os
parametros computacionais definidos variando
os valores destes principais parametros e
estudando a convergéncia de propriedades
como o parametro de rede.

Resultados

O célculo com os diferentes funcionais de
troca-correlagdo, mostrou que o PBE+D3
sofreu desvios menos severos para a energia

de coesdo do que o PBEsa em relacdo aos
dados experimentais da literatura, e além disso
0 D3 estimou com menos desvios o parametro
de rede que o PBE puro, sendo portanto o
PBE+D3 a aproximacdo escolhida para os
demais estudos.

Do estudo das superficies, obteve-se a energia
de superficie, que é a energia necessaria para
se formar a superficie, e os dados mostraram
que os planos mais fechados como Pt(111) sédo
mais estaveis que os abertos como Pt(100),
fato explicado pela maior coordenacdo dos
atomos nos cortes mais fechados.2

Por fim, os estudos para o CO2 confirmaram
uma estrutura linear com comprimentos de
ligacdo iguais a 1,17 A, angulo OCO igual a
179,99°, e trés modos vibracionais,
respectivamente estiramento assimétrico com
frequéncia igual 2361,67 cm™, estiramento
simétrico cuja frequéncia obtida foi 1328,02 cm-
1 e deformacdo angular de frequéncia igual a
640,91 cm™,

Conclusoes

O estudo mostrou que os planos mais fechados
de cristais fcc de Ni, Pd e Pt sdo mais estaveis
gue os cortes abertos. Ter obtido tal informacao
junto com as propriedades do CO2 é um passo
vital para se entender a interacdo entre 0s
sistemas.
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