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Introducéao

SimulagBes computacionais de SO, liquido foram
realizadas pelo método de dindmica molecular (MD)
com um modelo proposto  anteriormente.’
Propriedades termodindmicas do sistema simulado
concordam com a equacdo de estado obtida
recentemente para SO, liquido.” Estrutura de
equilibrio calculada é consistente com resultados de
espectroscopia de espalhamento de néutrons® e
célculos de Quimica Quantica ab initio.* Relaxacio
reorientacional calculada concorda com resultados
obtidos por espectroscopia de efeito Kerr optico
publicados neste ano.® Relaxacdo estrutural de SO,
liquido revelada pelas simulagfes MD, por exemplo,
pela viscosidade generalizada dependente do vetor de
onda, h(k), estd de acordo com a andlise de
espectros de espalhamento de néutrons.®

Resultados e Discussao

O volume molar médio obtido pelas simulagdes MD

em diferentes condi¢cdes de pressao e temperatura
difere do resultado da equacdo de estado empirica’
em ca. de 2,0 %. A Figura 1 ilustra também que a
compressibilidade isotérmica, kr = -V(V/P);, do
sistema simulado coincide com experimento.
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Figura 1. Isotermas V., vs. P de SO, liquido

calculadas por simulacdo MD_ (simbolos) e pela
equagcéo de estado experimental® (linhas).

O fator de estrutura estatico S(k) calculado
apresenta um pico em k~1,8 A* (Fig. 2), consistente
com o dado experimental.® Correlacéo orientacional,
devido a alinhamento de dipolos, € significativa
apenas entre um par de moléculas em distancia
curta, ca. 3,5 A.
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A dependéncia com a temperatura do coeficiente
de difusdo, relaxacdo reorientacional e viscosidade
mostra que esses processos dindmicos possuem
energia de ativacdo similar, ~ 5,0 kJ/mol. Tempo de
relaxacdo estrutural, t(k), foi obtido pela funcdo de
espalhamento intermediaria, F(k,t). Viscosidade
generalizada, h(k), foi obtida pela funcéo de
correlagdo no tempo de corrente de massa
transversa, i.e. modos acusticos transversos (TA).
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Figura 2. Viscosidade, h(k), e relaxacé@o estrutural,
t(k), dependentes do \etor de onda a 210 K.

Conclusoes

O modelo resulta em (P,V,T), compressibilidade
isotérmica, capacidade calorifica e coeficiente de
expansdo consistentes com dados experimentais.? A
estrutura do dimero (SO,), prevista pelo modelo
concorda com célculos ab initio.®> A estrutura de SO,
liquido é determinada principalmente pelas interacdes
Lennard-Jones. Fungdes de correlacdo dependentes
simultaneamente de posi¢cdo e tempo, p.ex., t(k)e
h(k), corroboram o modelo viscoelastico utilizado na
anélise de espectros de espalhamento de néutrons.’
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