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Objetivos

A transicdo global para fontes de energia
sustentaveis intensificou o foco no hidrogénio
verde como vetor energético limpo e renovavel.
Produzido via eletrélise da agua alimentada por
energia renovavel, oferece um caminho
promissor para descarbonizar setores como
transporte, industria e geragcdo de energia.
Contudo, a eficiéncia da produgdao de
hidrogénio depende criticamente do
desempenho dos catalisadores utilizados na
reagcao de evolugdo de hidrogénio (HER). Este
trabalho visa investigar teoricamente a
adsorgdo de hidrogénio em agregados
subnanométricos de metais de transicdo como
alternativas eficientes e econbmicas aos
catalisadores de metais preciosos, contribuindo
para o desenvolvimento racional de
catalisadores sustentaveis para HER[1,2,3,4].

Métodos e Procedimentos

Empregamos calculos de Teoria do Funcional
da Densidade (DFT) com o funcional de
troca-correlagdo PBE implementado no
framework FHI-aims. Otimizamos
sistematicamente as estruturas de agregados

de 13 atomos para doze metais de transigéo:
Fe, Co, Ni, Cu, Rh, Ru, Pd, Ag, Os, Ir, Pt e Au.
Validamos as geometrias otimizadas contra
dados da literatura, assegurando confiabilidade
estrutural. Para investigar o comportamento de
adsorcdo de hidrogénio, utilizamos a
ferramenta Cluster Assembler desenvolvida
pelo nosso grupo para gerar configuragbes
sistematicas contendo hidrogénio.
Classificamos os sitios de adsorcdo em trés
categorias: topo (sobre um atomo metalico),
ponte (entre dois atomos metalicos) e cavidade
(dentro de trés atomos metalicos). Apos
otimizacdo geométrica completa, agrupamos e
selecionamos as estruturas mais estaveis para
cada sistema metalico[4].

Resultados

Concluimos com sucesso a otimizacao
estrutural de todos os doze agregados de
metais de transi¢cdo, validando as geometrias
com dados da literatura. A ferramenta Cluster
Assembler foi efetivamente empregada para
gerar configuragdes sistematicas de adsorgéo
de hidrogénio para todos os sistemas
estudados. Completamos os calculos de
otimizacdo geométrica para agregados
metalicos com hidrogénio adsorvido e estamos
agrupando as estruturas energeticamente mais
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favoraveis para cada sistema metalico. Esta
analise estrutural revela preferéncias distintas
de adsorgdo dependendo do tipo de metal e
morfologia do agregado. Os resultados
preliminares mostram que os metais da
primeira série de transicdo (Fe, Co, Ni, Cu)
apresentam diferentes padrdes de adsorgao
comparados aos metais de transicao pesados
(Pt, Au, Ir, Os), fornecendo insights valiosos
sobre a relagao estrutura-atividade catalitica.

mm Reference

Ruis This work

Rhy3

Pty3

o
g

Niy3

5

'HWHH

Feys

o
s

Coys

Auys

|

Agi3
2.300 2.400 2.500 2.600 2.700 2.800
Bond Distance (A)

Picture 1: Diferenga nas distancias de ligagao
médias entre este trabalho e a literatural®

Conclusoes

A abordagem sistematica desenvolvida fornece
uma base solida para avaliar o potencial
catalitico de metais de transicdo abundantes
para aplicagbes de evolugdo de hidrogénio. A
conclusdo dos calculos de otimizagcao
geomeétrica representa um marco crucial para
compreender as relagdes estrutura
eletrbnica-atividade nestes sistemas. A selecao
das estruturas otimas permitira calculos
subsequentes de energias de adsorcdo e
propriedades eletrdnicas, identificando os
candidatos mais promissores para validagao
experimental. Os resultados contribuem
significativamente para o design racional de
catalisadores HER sustentaveis, oferecendo
alternativas viaveis aos catalisadores baseados
em metais preciosos para a produgao de
hidrogénio verde.
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