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Dentre as mais de 20.000 diferentes redes
metalorganicas (MOFs) estudadas nas ultimas
duas décadas,"! destaca-se a HKUST-1 por
apresentar
porosidade e estabilidade térmica,  que

fornecem a esta MOF aplicabilidade em
[2]

caracteristicas, como  alta

diversas areas.”” Estudos recentes realizados
por Kim e al. (2015)"*! mostraram a HKUST-
1 como um material eficiente na separagdo de
gases provenientes de processos de pré- e
pos-combustdo. Eles observaram que quando
a HKUST-1 estava saturada com agua, além
de apresentar maior capacidade de estocagem
de CO,, ela favorecia a inclusdo deste gas em
relagdo a outros (e.g. H, e Ny). Este trabalho
tem como objetivo estudar ao nivel molecular
o comportamento do CO, nos poros da
HKUST-1.

A primeira etapa do estudo foi calcular a
energia de ligagdo das espécies gasosas H,0,
CO,;, Ny e H, e um modelo de cluster
metélico representativo da MOF, conforme
descrito pela Equagdo 1.

MOFg) + X(g) = [ MOF --- X ]y (1

A caracterizagdo das
espécies estudadas se
procedeu em  fase
gasosa com a obtencdo
das estruturas moleculares de equilibrio,
analise vibracional e célculo da energia livre
de Gibbs aproximada. Os calculos foram
realizados com os funcionais PBE e B3LYP
com a fun¢do de base Def2-TZVPP,
utilizando a corre¢do de dispersdo proposta
por Grimme e a aproximag@o Resolution of
Identity (RI).

Os calculos realizados nas condigdes

apresentadas mostraram que a energia de
ligagdo é maior para o centro metélico com o
CO, que com os outros gases estudados.
Desta forma, pode-se inferir que o CO, €
capaz de deslocar a &4gua dos centros
metdlicos, fazendo uma forte ligagdo com os

mesmos. Sendo este um dos fatores
contribuintes para inclusdo diferenciada de
CO, na HKUST-1 saturada com agua.

Na segunda etapa do trabalho, analisou-se
a distribuicdo preferencial das moléculas de
agua e CO, nos poros da HKUST-1. Para
isso, realizaram-se dinamicas moleculares
classicas com auxilio do campo de forga
UFF4MOF. Os sistemas foram colocados em
uma caixa cubica de 26,3034A de aresta e
termalizados lentamente no ensemble NVT.
Apos atingir o estado termodindmico de
interesse, ©0s  sistemas  passaram  por
simulagdes no ensemble NVE por 2 ns e
passo de integragdo de 0,5 ps. As trajetorias
foram analisadas pela fungdo de distribui¢do
radial de pares, como mostra a Figura 1.
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Figura 1. Fungdo de distribuido radial para as
moléculas de H,O (vermelho) e CO, (preto) nos
poros da HKUST-1.

Observou-se que a tanto a dgua como 0
CO, possuem uma maior probabilidade de ser
encontrados ligados ao centro metalico e
interagindo com a estrutura orgénica da
HKUST-1 que no centro do poro.

Os resultados obtidos estédo coerentes com
dados encontrados na literatura. As estruturas
de equilibrio, os dados termodindmicos, bem
como a distribui¢dio preferencial encontrada
nas trajetorias moleculares serdo apresentados
em detalhes.
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