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Abstract

Adsorption of CO2 on metal-organic frameworks from
Monte Carlo Simulation. This work investigates the
CO2 adsorption at 298K on Cu-BTC(Cu), IRMOF-
1(Zn) and UiO-66(Zr) using molecular simulation.

Introducao

Os processos de captura, separagdo e
armazenamento de CO:2 estdo em pleno
desenvolvimento tendo destaque a adsor¢cdo. Nesse
contexto, as recentes estruturas metalorganicas
estruturadas (MOFs) estdo em evidéncia. Dessa
classe de materiais, umas das MOFs mais estaveis
sdo a Cu-BTC (Cu), IRMOF-1 (Zn) e UiO-66 (Zr),
porém dados fundamentais de adsor¢do mono e
multicomponentes ainda s@o escassos. Paralelo a
isso, a utilizacdo de simulagcdo molecular vem sendo
utilizada, haja vista as facilidades na especulacéo de
materiais antes de sua reproducdo em bancada.
Assim, esse estudo recorreu ao ensemble grande
canbnico (GCMC) utilizando-se o método de Monte
Carlo para o célculo da adsor¢cdo de CO: nas
referidas MOFs. O potencial de Lennard-Jones e as
contribuicBes eletrostéticas foram consideradas no
célculo da energia do sistema. Os ensaios foram
realizados utilizando apenas uma célula unitéria
considerando-se a caixa de simulacéo rigida e com
condicdes periddicas em todas as dire¢des (xyz). Na
parametrizacdo do campo de for¢a dos atomos das
MOFs, utilizou-se modelos consagrados como o
UFFM, Dreiding®. Para o CO2, recorreu-se ao
modelo proposto por Harris & Yung (1995)E3l,

Resultados e Discussao

A Figura 1 mostra o comparativo entre as isotermas
de CO: simuladas nas MOFs Cu-BTC, IRMOF-1 e
UiO-66 com dados experimentais a 298K1-¢l, Nota-se
um bom ajuste do campo de forca aplicado aos
modelos moleculares desenvolvidos. A 100kPa,
observa-se que a Cu-BTC tem a maior capacidade
de adsorcdo de CO2, sendo capaz de reter 3,5
mmol/g em seus poros. Esse resultado é
aproximadamente 73% maior que o apresentado na
IRMOF-1 (0,95 mmol/g) e 39% superior que na UiO-
66 (2,2 mmol/g). A explicacdo pela elevada
capacidade de adsorcédo da MOF com cobre pode ser

entendida pelo histograma de energia gerado pela
interacdo gas-MOF. Esse estudo mostra que na Cu-
BTC a interacdo oscila no pico de 5,95 kcal/mol,
enquanto na IRMOF-1 e UiO-66 os valores sdo em
média 3,50 kcal/mol e 550 kcal/mol,
respectivamente.

Figura 1. Adsor¢cdo monocomponente de CO2 nas
MOFs Cu-BTC, IRMOF-1 e UiO-66 a 298K.
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Conclusodes |

Nesse trabalho foram validados modelos teéricos de
adsorcdo de CO:2 em trés diferentes MOFs. Os
resultados mostram que a Cu-BTC apresenta maior
capacidade de adsor¢do de CO2 que as outras MOFs
investigadas. Sob o ponto de vista da capacidade de
adsorcao, a Cu-BTC mostra-se com um excelente
adsorvente promissor no cenario da captura de COx:.
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