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RESUMO

A captura e o armazenamento de didxido de carbono (COz) sdo estratégias essenciais para a mitigagdo das
mudangas climaticas. Estruturas metal-organicas (MOFs) se apresentam como materiais promissores para esta
aplicac@o devido a sua elevada area superficial, porosidade ajustavel e afinidade quimica configuravel. Contudo,
a triagem computacional de MOFs para captura de COz tradicionalmente depende de simulagdes de Monte Carlo
em ensemble grande-candnico (GCMC) (Frenkel e Smit, 2002), com campos de forga classicos que
frequentemente falham em capturar interagdes especificas entre adsorbato e sitios metalicos abertos. Com base no
exposto, este trabalho investiga a aplica¢do de potenciais interatdmicos de aprendizado de maquina universais
(Machine-Learned Interatomic Potentials, MLIPs) (Behler e Parrinello, 2007) como alternativa para predi¢ao de
propriedades termodinamicas de adsor¢do com precisdo proxima a métodos ab initio, mas com custo
computacional significativamente reduzido. A metodologia emprega simulagdes GCMC acopladas a modelos
MLIP de ultima geragdo, incluindo MACE-MP (Batatia et al., 2024), CHGNet (Deng et al., 2023), entre outros.
Para cada sistema MOF-CO., isotermas de adsor¢do em multiplas temperaturas e pressdes foram calculadas.
Adicionalmente, inser¢des de Widom foram realizadas para obtencdo dos coeficientes de Henry e entalpias
isostéricas de adsor¢ao. Os MOFs investigados incluem CALF-20, MgMOF-74 e NbOFFIVE-1-Ni, selecionados
por representarem diferentes mecanismos de interagdo com COz. Simula¢des foram conduzidas tanto em regime
rigido quanto flexivel, permitindo avaliacao do efeito da relaxagfo estrutural nas propriedades de adsorgdo. Os
resultados preliminares demonstram variabilidade significativa entre os modelos MLIP na predi¢do de entalpias
de adsorcdo, com diferencas de até 15 kJ/mol entre modelos para o mesmo sistema. Comparagdes com dados
experimentais da literatura indicam que modelos treinados especificamente em conjuntos de dados de adsorgado
apresentam melhor concordancia quantitativa. As isotermas preditas reproduzem qualitativamente o
comportamento experimental, capturando a saturagdo em altas pressdes e a dependéncia térmica esperada. A
principal limitagdo deste estudo reside no foco exclusivo em propriedades termodindmicas de equilibrio,
desconsiderando aspectos cinéticos como coeficientes de difusdo. Perspectivas futuras incluem a extensdo para
simulagdes de dindmica molecular para caracterizagdo de propriedades de transporte, bem como a incorporagao
de misturas gasosas para avaliagdo de seletividade CO2/Nz.
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