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Resumo:

A presente pesquisa buscou melhorar a eficiéncia fotocatalitica do
catalisador diéxido de titanio na fotorreforma do CO,, assim como para a
producdo de H,, através da adicdo do CdS, composto responsavel pelo
aumento do espectro de absorcédo luminosa e pelo aumento da eficiéncia
global da reacdo. Além da formacdo da heteroestrutura TiO,@CdS, este
composto foi dopado com ouro que aumentou o espectro de absorcédo de luz
e diminuicdo do efeito recombinante dos pares de elétrons lacunas foto
gerados, por ultimo foi adicionado grafeno comercial puro, responsavel pelo
aumento da &rea superficial do catalisador afim de aumentar area disponivel,
assim como fornecer mais sitios ativos para a reacao fotocatalitica. Atraves
das leituras realizadas no cromatografo, foi possivel observar que o
catalisador de dioxido de titanio puro, ndo produziu uma quantia satisfatéria
dos compostos, para o sulfeto de cadmio puro, o resultado foi ainda menor
gue o constatado para o TiO,. Com a adicdo do CdS no TiO,, foi constatada
uma melhora expressiva na producao de H,, CO e CH,4, 0 mesmo efeito foi
observado quando o ouro foi adicionado a heteroestrutura. No catalisador
com Grafeno, foi observado uma ligeira diminuicdo na producéo dos
compostos desejados.

Introducéo

Devido ao crescimento populacional e a crescente industrializacdo do
mundo, uma fonte energética renovavel é cada vez mais necessaria. Uma
possivel solugdo para o problema energético € o hidrogénio, devido a seu
potencial energético e ndo gerar gases do efeito estufa em sua combustéo
(CRABTREE et al, 2004).

Um meétodo para a producdo de H, muito pesquisado € a fotocatalise,
devido a grande disponibilidade da energia foto iGnica. Para a reacdo
fotocatalitica € necessario um catalisador, onde o dioxido de titanio se
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destaca devido a sua facil producéo, sua atoxidade, abundancia na natureza
e inerticidade (FUJISHIMA e HONDA, 1972). Para aumentar o espectro de
absorcdo do catalisador alguns compostos podem ser adicionados ao
diéxido de titanio.

O CdS, por sua vez, tem se mostrado eficiente em frequéncias de luz
visivel e aumento da atividade fotocatalitica (CHENG et al, 2018). Outra
técnica que pode ser citada é a dopagem por metais, o ouro atua no
aumento do espectro de absorcdo e na diminuicdo do efeito de
recombinacédo eletrbnica. O grafeno atua como suporte para fornecer area
disponivel e inibir o efeito de recombinacado, além de fornecer sitios ativos de
adsorcao e centros de reacdes fotocataliticas.

Através da formacéo da heteroestrutura dos 4 compostos, o0 objetivo
foi obter produtos como CO, CH; e H;, com alto valor energético e
ambientalmente amigaveis.

Materiais e métodos

Sintese do Diéxido de titanio pelo método gel

A sintese desse gel de titdnio foi realizada através da sintese
convencional de formacdo do aerogel, como descreve (PIETRON e
ROLISON, 2001). O diéxido de titanio foi calcinado & 400°C por 4 horas e
com uma rampa de 16°C a cada 10 minutos por 4 horas.

Sintese do Sulfeto de cadmio

A sintese do sulfeto de cadmio foi realizada por meio da sintese
termoquimica, descrita por (SEDAGHAT et al, 2007). O composto foi
calcinado em um reator, com atmosfera de Hidrogénio a uma temperatura de
400°C por 1 hora.

Sintese dos catalisadores de TiO,+CdS

Os catalisadores foram sintetizados atraves da adicdo de uma
guantidade de CdS em uma solucdo de 70% volume de agua deionizada
(H20) e 30% em volume de alcool isopropilico (C3HsO) e apods a dissolucao
do CdS na solucéo, o titanio foi adicionado na sequéncia. A solucéo foi entéo
transferida para um baldo de fundo redondo e levado para um
rotaevaporador, que operou a uma temperatura de 35°C por 2 horas, na
sequéncia a temperatura foi elevada a 60°C para que houvesse a secagem
do composto.

Sintese dos catalisadores de TiO,+CdS+Au®*

A dopagem dos catalisadores de TiO,+CdS com Ouro (Au) foi
realizada atraves da dissolucédo do composto acido cloroaurico (HAuCls) em
agua deionizada (H.0O), apés a completa dissolucdo foi adicionado o
catalisador de TiO,+CdS e entdo deixado em agitacdo por 2 horas a 60°C.
Apés as 2 horas a solucao foi transferida para um rotaevaporador a uma
temperatura de 60°C para a completa secagem do composto.

Sintese dos catalisadores de TiO,+CdS+Au**+G
A sintese dos catalisadores de TiO,+CdS+Au**+G foi realizada

através da dissolucdo do catalisador de TiO,+CdS+Au** e 1 % de Grafeno
em agua em um baldo de fundo redondo e entdo levado até um
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rotaevaporador por 2 horas a 35°C, apOs esse periodo foi elevada a
temperatura até 60°C para a secagem do catalisador.
Reacdo fotocatalitica

A reacao fotocatalitica foi realizada em um reator de vidro quartzo
vedado sob 3 lampadas de radiacdo UVC de 7 W. Dentro do reator foi
adicionado 30 ml de uma solugédo de 10% alcool etilico absoluto PA e 90%
de agua deionizada e disperso nessa solucdo 0,1 g de catalisador. As
leituras foram feitas a cada 30 minutos utilizando de uma seringa de
cromatografia, na qual as amostras foram injetadas no cromatégrafo de
coluna gasosa DB5, onde os dados foram obtidos e tratados.

Resultados e Discussao

Através da reacdo de fotocatalise, foram obtidos os dados de
producdo de Hidrogénio, monéxido de carbono e metano. Sendo o
hidrogénio o produto desejado e os compostos CO e CH,4 subprodutos com
valor agregado. A figura 1 demonstra o aumento da producédo de cada um
dos produtos conforme a adicdo do composto  CdS
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Figura 1: a) grafico de umol de H, por grama de catalisador por tempo, b) grafico de umol de
CO por grama de catalisador por tempo e c) grafico de yumol de CH,; por grama de
catalisador por tempo.
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Figura 2: a) gréafico de umol de H, por grama de catalisador por tempo, b) grafico de umol de
CO por grama de catalisador por tempo e c) grafico de umol de CH, por grama de
catalisador por tempo.

Como é possivel observar na figura 1, a adicdo do CdS ao catalisador
de TiO,, melhorou significativamente a producédo dos compostos desejados.
Analisando a figura 1A, o catalisador com a composi¢céo 70: 30% de TiO; e
CdS, respectivamente, apresentou os melhores resultados na producdo do

do.
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H,. Analisando os subprodutos, o catalisador que mais se destacou foi o
65:35% de TiO, e CdS. Mas como o produto com maior interesse econémico
€ o hidrogénio, o catalisador escolhido para sofrer a dopagem foi o
catalisador 70%-TiO»-30%-CdS. A dopagem do catalisador com ouro em seu
estado i6nico foi realizada em uma composi¢édo de ouro entre 1% e 0,5%, o
gue pode ser observado na figura 2.

Observando a figura 23), onde € demonstrada a produgdo de
hidrogénio por grama de catalisador, é possivel perceber a melhora
significativa da producdo quando comparado com o catalisador sem a
dopagem do ouro. Além disso é possivel observar que o catalisador
contendo  70%-TiO»-30%-CdS-0,75%-Au®", foi o catalisador com os
melhores resultados de H,. O que também é observado para os compostos
CO e CHg4. Devido a esse catalisador apresentar resultados tdo positivos, foi
adicionado a esse catalisador 1% de grafeno para observar seu efeito na
reacgao.

Conclusodes

Com base nos resultados previamente apresentados é possivel
afirmar que a heteroestrutura de didéxido de titanio e sulfeto de cadmio
provocou uma melhora na producdo dos compostos desejados. Além disso,
a dopagem do catalisador com o ouro, apresentou uma grande melhora nos
resultados e por ultimo a adicdo do Grafeno, resultou em uma diminuigdo da
eficiéncia do catalisador.
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