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Abstract

Synthesis and characterization of Cu-doped Ta,0s
for use in CO, photoreduction.

Introducao

Muitos  Oxidos metalicos com propriedades
semicondutoras vém sendo preparados para atuar
como fotocatalisadores na fotorreducdo de CO.,.
Porém, a maioria destes materiais apresenta enrgia
de band gap (Eg) larga e por isso sé@o fotoativos
apenas nha regido do UV, a exemplo do Ta,Os". No
entanto, a insercdo de cations metalicos em
pequenas quantidades na estrutura cristalina do
oxido altera seus niveis eletronicos. Esses defeitos
podem estreitar 0 espago entre as bandas no
semicondutor, tornado-o sensivel a luz visivel, maior
porcdo da luz solar. Assim, o presente trabalho visa
sintetizar e caracterizar Ta,Os dopado com 2% de
cobre para empregar como fotocatalisador na
fotorreducédo de CO..

Resultados e Discussao

Pentéxido de tantalo dopado com cobre (Cu-Ta,0s)
foi obtido pelo método Pechini, cujo procedimento
consiste em preparar uma solucdo contendo acido
citrico (3,5160 g) e etilenoglicol (5 mL). Esta solucao
foi misturada a outra contendo 0,7998 g de penta
cloreto de tantalo, 0,0265 g de nitrato de cobre
trinidratado em 50 mL de etanol. A mistura foi
aquecida a 80°C com agitagcao por 30 minutos, até
formar o complexo metal-citrato. Este complexo foi
aguecido a 120 °C, para posterior polimerizacéo a
300 °C por 4 horas. Por fim, o material obtido foi
triturado e calcinado a 800 °C por 3 horas. As
guantidades de precursores utilizadas no
procedimento correspondem a dopagem de Ta,Os
com 2% (m/m) de cobre. O material obtido foi
analisado por difratometria de raios X e o
difratograma comparado com padrdo ICSD (Figura
la). Além disso, foi coletado espectro de
reflectancia difusa na regidao do UV-visivel (DRS)
para auxiliar na caracterizagcdo do material (Figura
1b). De acordo com a Figura 1a, observa-se que o
difratograma da amostra € compativel com o padrao
de Ta,Os em fase ortorrdombica da base de dados
ICSD (pdf #01-071-0639). Nota-se também que o
cobre ndo aparece em fase segregada no
difratograma, sugerindo a incorporacdo por
substituicdo isomorfica, com Cu(ll) ocupando
posicdes de Ta(V).
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Figura 1.(a)Difratogramada amostra e padrdo de comparagao
ICSD.(b)Espectro de reflectancia difusa na regido do UV-vis.

No espectro de reflectancia difusa da Figuralb,
registrado na faixa de 200 a 800 nm, é observada
uma banda com maior intensidade de absorgéo
entre 200 e 330 nm, cuja absorcao € compativel
com a presenca do Ta,Os, sendo um semicondutor
de banda Iargaz. Uma banda de absorcéo na regido
entre 350 e 500 nm também é observada com
méximo de absor¢cdo em 418 nm. Essa banda pode
estar associada a uma transicdo de intervaléncia
Cu(ll)-Ta(V), a exemplo do que ocorre no sal de
Chevreul, com transi¢es do tipo Cu(l)—Cu(II)S.Jé na
regido de 500 a 800 nm observa-se uma banda de
absorgdo larga com menor intensidade, que esta
relacionada a transicéo a d-d de ions Cu(ll) em sitio
octaédrico, confirmando a sua incorporacao na rede
cristalina do Ta,0s. Cu-Ta,Os foi usado como
fotocatalisador na reagcédo de fotorreducéo de CO.,.
Em um teste preliminar, uma suspensédo de Cu-
Ta,0s em solugdo de NaOH (0,2 mol L™ foi
saturada com CO, e irradiada com luz visivel,
empregando uma lampada de arco-Xe e filtros de
corte. Os gases evoluidos foram analisados por CG
e detector de FID com metanador que constatou a
formacéo de CO.

Conclusodes |

Foi possivel preparar a fase pura de Ta,Os dopado
com Cu empregando o método Pechini e os testes
preliminares de reducao fotocatalitica de CO, a CO
indicam que esse material pode atuar como
fotocatalisador.
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