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Introducao |

Os esforcos no campo da catédlise
heterogénea culminaram no desenvolvimento de um
dispositivo chamado conversor catalitico, que é um
material cerdmico envolto em uma blindagem
metdlica capaz de promover a reducéo seletiva de
NOx para N,, visando solucionar problemas
ambientais. Ele é geralmente colocado apdés a saida
dos gases dos motores automobiliticos. O estudo da
reacdo, onde temos a representacdo de um solido e
um gas, foi feito baseado em calculos teéricos. Os
mecanismos desta reagdo ainda néo foram
completamente elucidados, pois a reacdo SCR pode
ocorrer com NH3, CO, ou até mesmo CH4. O 6xido
de cério suportados por 6xido de manganés, possui
uma reagdo SCR com NHg, assim, este trabalho tem
como objetivo investigar qual é o efeito da reacéo de
modo a validar o mecanismo SCR com NHj3 neste
material. O trabalho foi desenvolvido no Laborat6rio
de Quimica Quantica Computacional que conta com
0s principais softwares necessarios a realizacdo do
projeto de pesquisa.

Resultados e Discussao |

O modelo foi criado baseando-se em
superficies geradas a partir da estrutura
cristalografica do MnO,, para gerar o plano de
adsorcdo (001), obtidas do banco de dados de
estruturas inorgéanicas ICSD[2].

Figura 1. Estrutura cristalografica do MnO, (célula
unitéaria).

Utilizamos o método PM6[3], e condicdes
periédicas de contorno (PBC), implementado no
programa MOPAC2007[4], para o célculo de
propriedades termodindmicas do sistema.

Iniciamos o0 mecanismos proposto para
reacdo de reducdo do NOx para N, como mostrado
no artigo de Jug e colaboradores|[5], que emprega o
agregado V,07H;Ti33066(H,0)17 segundo a reacdo
abaixo:

4ANO + 4NH; + O, & 4N, + 6H,0
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Foram realizados calculos de otimizacao
das geometrias para a rea¢do de adsorcdo do NH;
sobre a superficie MnO, no plano (001), usando
uma supercélula (n.m.p), onde estes numero
correpondem a n.a, m.b, e p.c, para n=m=3 e p=1,
sendo a,b,e ¢ os pardmetros da célula unitéria do
MnO..

Na Tabela 1 vemos os valores de energia
de adsorcdo do NHs para os sistemas estudados em
comparacao com o agregado V207H4TiszOss(H20)17

O nosso resultado mostra que a energia de
adsorcdo do NHs; no nosso modelo 2x4x1 MnO, é
cerca de cinco vezes menor, ou seja, 0 sistema é
cinco vezes mais estavel do que o modelo proposto
por Jug e colaboradores[4]. Assim esta superficie
apresentasse como um bom candidato para o
estudo da reacdo de reducdo do NOx para N..

Tabela 1. Comparacéo entre a energia de adsorgéo
do NHs; na superficie 2x4x1 MnO, e no agregado
V207H4TiSSOGG(HZO)17

Estruturas Energia de adsorgdo
Ce:MnO, -664,24 kJ/mol
V207H4Ti33066(H20)17 -128 kJ/mol

Conclusodes

A superficie de MnO, estudada apresenta
resultados comparaveis com outros modelos da
literatura para a adsorcdo de NHj;. Outros
mecanismos para a reacdo de conversdo do NOXx
para N,, ainda estdo sendo investigados.
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