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Introducao

O formaldeido, H,CO, é uma molécula de
importancia em estudos direcionados a atmosfera
terrestre, espaco interestelar e quimica de combustdo.
Em ambientes astrof|5|cos o H,CO foi primeiramente
detectado no ano de 1969° e, desde entéo, ele vem sendo
observado em inumeras outras fontes, sejam elas de
origem galéctica ou extragaléctica.

Por sua vez, o hidrogénio molecular, H,, e o0
monéxido de carbono, CO, s&o, de longe, as duas
moléculas mais abundantes do meio interestelar.® Neste
sentido, fomos encorajados a desenvolver um estudo
cinético conectando estas espécies moleculares por meio
da reagdo H, + CO — H,CO, sendo que as geometrias
tedricas encontradas para o0s reagentes, estado de
transicdo e produto da referida reacdo foram escolhidas
como tema de discusséo neste trabalho.

Resultados e Discusséao

Todas as geometrias dos reagentes, estado de
transicdo e produto da reacdo em estudo foram calculadas
por meio do pacote Gaussian 09* em niveis CCSD/cc-
pVxZ (x = T e Q). O estado de transi¢do encontrado &
planar e conecta os reagentes ao produto em uma Unica
etapa (veja a Figura 1), sendo que tal estrutura é
genuinamente um estado de transicdo, pois apresentou
uma Unica frequéncia i |mag|narla com valores escalonados
de 1821,8i e 1842,1i cm™ , respectivamente, para os niveis
de calculo com x = T e Q. Além disso, um calculo foi
realizado para verificar que o estado de transicdo em
guestdo realmente conecta os reagentes H, e CO ao
produto H,CO.
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Figura 1. Caminho percorrido pela rea(;ao H, + CO —
H,CO (plotada com o programa Molden 5.3°).

Assim, disponibilizamos os resultados teéricos das
geometrias em questdo na Tabela 1. Nesta tabela é
possivel notar que, de forma geral, os comprimentos de
ligacdo e os angulos previstos pelo célculo CCSD/cc-pVTZ
sdo maiores que aqueles previstos com 0 maior conjunto
de funcdes de base considerado.

Ainda na Tabela 1, podem ser encontrados o0s
valores experimentais dos referidos parametros para as
moléculas de H,, CO e H,CO e observamos que o maior
desvio entre os valores teéricos e experimentais é da
ordem de 0,35%. Ademais, é possivel também notar que o

nivel CCSD/cc-pvVQZ é melhor para descrever ligacdes
simples, enquanto o calculo CCSD/cc-pVTZ é mais bem
indicado para representar ligac6es multiplas.

Tabela 1. Distancias de ligagdo teérica e experimental (em
angstroms), r, e angulos (em graus), 6, dos reagentes,
produto e estado de transi¢do da reacdo H, + CO —
H,CO.

] A CCSD/ CCSD/
Molécula  Parametro CC-pVTZ  cc-pVOZ Exp.
H, r (H-H) 0,7426  0,7419 0,7414°
co r (C-0) 1,1288  1,1243 1,1283°
Estado  r (C-H,) 1,6563  1,6534
de r (C—Hp) 1,0943  1,0957
Transicdo r (Ha—Hp) 1,2946 1,2910
r (C-0) 1,1642  1,1601
6 (H—C—-0) 111,57 111,40
6 (H,—C—-0) 162,90 162,66
0 (C—Ha—Hb) 41,30 41,45
H,CO  r(C-H) 1,1011  1,1000 1,099*
r (C-0) 1,2030  1,1998 1,203*
6 (H-C-0) 121,92 121,81 121,75°

O éangulo formado pelos atomos H-C-O do
formaldeido é o Unico de carater experimental que esta
disponivel na Tabela 1. Neste caso, o calculo CCSD/cc-
pVQZ é o que mais se aproxima do valor experimental
(desvio de 0,05%). Os testes efetuados com a base cc-
pVTZ possuem um desvio maior, de 0,14%, mas, mesmo
assim, este é um desvio aceitavel se comparado ao desvio
méaximo de 0,35% discutido inicialmente.

Conclusdes
Todas as distdncias de ligacdo e os angulos
calculados, tanto em nivel CCSD/cc-pVTZ quanto com o
CCSD/cc-pVQZ, estdo em excelente acordo entre si, bem
como em relacao aos dados experimentais disponiveis.
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