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Objetivos

Este trabalho tem como objetivo avaliar a
adsor¢éo de metano (CHa4) sobre nanoclusters
de 6xido de zircénio (ZrO2)10, atraveés de uma
abordagem tedrica empregando a Teoria do
Funcional da Densidade (DFT), para posterior
conversdo do CHs em outros compostos de
maior valor agregado, visto que o gas natural
(maior fonte energética industrial) possui 90%
de CHa.

Métodos e Procedimentos

Para os calculos, foi empregado a DFT
utilizando o funcional de troca-correlacdo PBE
(Perdew-Burke-Ernzerhof) com correcdo de
van-der-Waals, e um conjunto fun¢des de base
do tipo light-tier2, como implementado no
programa FHI-aims (Fritz Harber Intitute — ab
initio molecular simulations). Primeiramente foi
realizado um estudo dos &atomos livres
envolvidos no processo de adsor¢cdo do CHa
(C, H, O, Zr). Em seguida, foram investigadas
as moléculas mais comuns na reagdo do
metano em metanol: CHsOH, CHn, H20, Hz, Oz,
CO, CO2. Por fim, obtivemos os sistemas
CHa/(ZrO2)10 onde as propriedades estruturais,
energéticas, eletrbnicas, como a energia de
adsorcdo, comprimento e angulo de ligacdes,
entre outras foram avaliadas.

Resultados

Para a molécula de CHas, foram avaliados: o
angulo e comprimento da ligagdo, frequéncia
vibracional (obtidas experimentalmente através
do espectro infravermelho) e a energia de
ligagcdo, de forma que, todos os dados obtidos
sdo comparaveis aos encontrados na literatura.
Para o cluster (ZrO2)10, foram selecionadas 20
estruturas encontradas no artigo!, e por meio
de uma técnica de clusterizacdo (baseada em
K-means), essas foram reduzidas a 10

estruturas representativas. O CHa interage com
o cluster principalmente através do atomo de H
com o atomo O (Figura 1), com essa interagao
variando entre -0,89 eV e -0,65 eV, além de
provocar um aumento do angulo médio da
ligagdo HCH, de 109,44° a 111,99° e no
comprimento de ligagdo C-H, que variou de
1,096 A para 1,102 A. De forma que, essas
modificagdes sugerem a ativagcdo da molécula
de metano pelo cluster de zircénia.
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Figura 1: Estruturas otimizadas do sistema
CHa/(ZrOz2)10.

Conclusdes

Diante dos resultados obtidos, é possivel
observar que a adsorgdo do CHa em (ZrO2)10 €
muito maior que em nanoparticulas de metais
de transicdo, como mostra o artigo?. Este
trabalho estd em progresso, e em breve o
estudo da de-hidrogenacéo sera iniciado.
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