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RESUMO

O nitreto de carbono grafitico (g-CsNs) € um semicondutor que tem se
destacado pelo seu potencial em aplicacBes fotocataliticas. Porém, mesmo
sendo promissor, este material possui limitagcdes, como a alta recombinagéo de
cargas, sendo necessario estratégias, como a formacdo de um compdsito. Dessa
forma, este estudo investigou a sintese e caracterizacdo dos compdsitos
formados por g-C3N4 e molibdato de célcio (CaMo0Os), seguido da avaliacdo de
sua atividade fotocatalitica para a degradacdo do corante Rodamina B (RhB).
Utilizou-se um método simples de coprecipitacdo para obtencdo de compdsitos
de g-C3N4, com 5% (CNMo5) e 10% (CNMo10) em massa de CaMoOs. Os
materiais foram caracterizados por difracdo de Raios X, espectroscopia no
infravermelho com transformada de Fourier, espectroscopia de reflectancia
difusa no UV-Vis e microscopia eletronica de varredura. A avaliacdo
fotocatalitica revelou que os compdsitos, assim como 0 g-CaNa, produziram
subprodutos sob luz visivel. Sob luz ultravioleta, 0 CNMo10 degradou 98% da
RhB ap6s 150 minutos de exposicdo, superando o g-CsNs e 0 CNMo5, sem
geracdo de subprodutos. Os testes também indicaram que a adicdo de CaMoO4
reduziu a taxa de recombinacdo de pares elétron-buraco, melhorando a
eficiéncia do processo, destacando seu potencial para aplicacfes na remogéo de
corantes.

PALAVRAS-CHAVE:  Fotocatdlise  heterogénea, = compdsitos, Q-
C3N4/CaMo00O4
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ABSTRACT:

Graphitic carbon nitride (g-C3N4) is a semiconductor that has stood out for its potential in photocatalytic
applications. However, despite being promising, this material has limitations, such as high charge
recombination, requiring strategies such as the formation of a composite. Thus, this study investigated
the synthesis and characterization of composites formed by g-CsN4 and calcium molybdate (CaMoOs),
followed by the evaluation of their photocatalytic activity for the degradation of the dye Rhodamine B
(RhB). A simple coprecipitation method was used to obtain g-CsN4 composites with 5% (CNMo5) and
10% (CNMo10) by weight of CaMoOas. The materials were characterized by X-ray diffraction, Fourier
transform infrared spectroscopy, UV-Vis diffuse reflectance spectroscopy and scanning electron
microscopy. Photocatalytic evaluation revealed that the composites, as well as g-CsNs, produced
byproducts under visible light. Under ultraviolet light, CNMo10 degraded 98% of RhB after 150 minutes
of exposure, outperforming g-CsN4 and CNMo5, without generating byproducts. The tests also indicated
that the addition of CaMoO4 reduced the electron-hole pair recombination rate, improving the process
efficiency, highlighting its potential for applications in dye removal.

KEYWORDS: Heterogeneous photocatalysis, composites, g-CsN4/CaMoO4

RESUMEN:

El nitruro de carbono grafitico (g-CaNs4) es un semiconductor que destaca por su potencial en
aplicaciones fotocataliticas. Sin embargo, a pesar de ser prometedor, este material presenta limitaciones,
como alta recombinacion de cargas, requiriendo estrategias como la formacién de un compuesto. Asi,
este estudio investigd la sintesis y caracterizacion de compuestos formados por g-C3sN4 y molibdato de
calcio (CaMoOs4), seguido de la evaluacion de su actividad fotocatalitica para la degradacion del
colorante Rodamina B (RhB). Se utiliz6 un método de coprecipitacion simple para obtener compuestos g-
CsN4 con 5% (CNMo5) y 10% (CNMo10) en peso de CaMoOas. Los materiales se caracterizaron
mediante difraccion de rayos X, espectroscopia infrarroja por transformada de Fourier, espectroscopia
de reflectancia difusa UV-Vis y microscopia electrdnica de barrido. La evaluacion fotocatalitica revel6
que los compuestos, asi como el g-C3N4, produjeron subproductos bajo luz visible. Bajo luz ultravioleta,
CNMo10 degrad6 el 98% de RhB después de 150 minutos de exposicion, superando a g-CsN4 y CNMo5,
sin generar subproductos. Las pruebas también indicaron que la adicién de CaMoOs redujo la tasa de
recombinacion de pares electron-hueco, mejorando la eficiencia del proceso y destacando su potencial
para aplicaciones en la eliminacién de colorantes.

Palabras clave: Fotocatalisis heterogénea, compuestos, g-CaN4/CaMoO4
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INTRODUCAO

O estudo e desenvolvimento de materiais com propriedades especificas, como 0s
materiais semicondutores, tm ganhado visibilidade nos Gltimos anos devido as novas
necessidades da sociedade moderna. Os materiais semicondutores, por exemplo,
podem ser utilizados como fotocatalisadores, com potencial na degradacdo de
poluentes orgéanicos, purificacdo e desinfeccdo da dgua (Wang et al., 2022).

Os processos oxidativos avangados (POAs) sdo alternativas eficientes para o
tratamento de efluentes, podendo-se destacar a fotocatalise heterogénea. Sua aplicagéo
consiste na utilizacdo de um semicondutor (catalisador sélido) para acelerar uma
reacdo quimica, através da utilizacdo de radiacao visivel ou ultravioleta (Wang et al.,
2022). Os materiais semicondutores sdo uma classe de materiais avancados que
apresentam propriedades elétricas intermediarias entre os condutores e isolantes, e sua
escolha para a formacdo de um material composito oferece varias vantagens, incluindo

aumento de propriedades mecanicas, durabilidade e estabilidade (Callister, 2016).

O nitreto de carbono grafitico (g-CsN4) é um semicondutor com grande potencial para
aplicagdes fotocataliticas, por possuir boa estabilidade quimica/fisica e energia de
band gap reduzida, de aproximadamente 2,7 eV. Porém, este material apresenta
limitacGes, como, por exemplo, sua alta taxa de recombinacdo de carga, que podem
ser contornadas através da formacdo de um material compdsito (Zhu et al., 2014;
Chen et al., 2020; Ismael, 2020). Um material compoésito é formado por dois ou mais
constituintes (fases) diferentes. A combinacdo das diferentes fases em um Unico
material tem ganhado atenc¢do, visto que podem melhorar o desempenho em diferentes
aplicacdes, o que seria dificil de obter com os componentes individualmente (Callister,
2016). O material escolhido para a formagdo do compdsito foi o molibdato de célcio
(CaMoQ4), que apresenta caracteristicas, como bom desempenho redox, gap
eletronico favoravel e facilidade de controle de sua morfologia e tamanho (Ray; Hur,
2020).

Recentemente, varios compositos a base de g-CsN4 tém sido obtidos, apresentando
resultados promissos (Narkbuakaew; Sujaridworakun, 2020; Raza et al., 2021,
Shanmugam et al., 2020; Wang; Li; Han, 2021). Por exemplo, Raza et al. (2022)
desenvolveram um nanocomposito de Cu.ZnSnS:@Pg-CsN4, que apresentou uma taxa
de fotodegradacdo de 90,04% do corante Rodamina B (RhB) em 240 minutos,
desempenho superior aos observados nos materiais puros. Outro estudo foi realizado

por Shanmugam et al. (2020), que demonstrou que o nanocompdsitos de Bi2MoQs-
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Ag/g-CsN. apresentou excelente atividade fotocatalitica, removendo 99,6% do corante
azul de metileno, sob radiacéo visivel em 80 minutos. Além de exibir estabilidade em
ciclos sucessivos e efeito antibacteriano, sendo caracterizado como um 6timo

tratamento para a remediacdo de poluentes organicos.

Dentre a classe de contaminantes que podem ser degradados via fotocatalise
heterogénea, os corantes se destacam devido sua persisténcia no meio ambiente. A
RhB € conhecida como um contaminante organico, muito utilizado em diversas
indUstrias, que possui resisténcia a degradacgdo fotoquimica tornando-a uma substancia

de preocupagdo ambiental (Veena; Seetha, 2024).

Dessa forma, este presente estudo apresenta a sintese de nanocompdsitos formados
pela combinacdo de g-CsN. e CaMoO., além da andlise de estabilidade e propriedades

fotocataliticas dos materiais formados para a degradacdo do contaminante RhB.

METODOLOGIA

Sintese dos semicondutores puros (g-CsNse CaMoQy)

O g-CsN4 foi sintetizado pelo método de policondensagdo térmica, utilizando como
precursor a melamina (1,3,5-triazina-2,4,6-triamina) (Mamba; Mishra, 2016). Para
isso, 10 g de melamina (CsHsNs, Sigma-Aldrich, 99%) foram macerados em um
almofariz de 4gata e adicionada a um cadinho de porcelana com tampa. O material foi
tratado em mufla a 550 °C por 3 horas com taxa de aquecimento de 5 °C/min, obtendo
um material com coloracdo amarela, que em seguida foi desagregado em almofariz. O
CaMoO, foi sintetizado pelo método de coprecipitacdo (Botelho et al., 2016).
Inicialmente, 0,6079 g de molibdato de sddio dihidratado (NazM00..2H,0, Dinamica,
99,5) e 0,4449 g de acetato de calcio monohidratado (Ca(CH3sCO,),-H20, Synth, 99%)
foram pesados e solubilizados cada um deles em 50 mL de etilenoglicol (C2HeOo,
Alphatec, 99,5%), sob agitacdo. As duas solucBes foram misturadas em um frasco com
tampa e adicionadas em um béquer contendo glicerina. Manteve-se sob agitagdo e
temperatura de 120 °C por 1 hora. O precipitado resultante foi levado a centrifuga,
lavado com éagua destilada e seco em estufa, obtendo-se um material com coloragéo

branca.

Sintese dos compositos de g-CsN4/CaMoO4
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O composito g-C3sNi/CaMoO, foi sintetizado pelo método de coprecipitagdo, uma
adaptacdo de metologias disponiveis na literatura (Silva et al., 2021; Mubeen et al,
2023). Obteve-se um composito de g-CsN4/CaMoOs contendo 5% (CNMo5) e 10%
(CNMo010) em massa de CaMoO,. Para a sintese do compdsito CNMo5 partiu-se de
0,3800 g de g-CsN. previamente sintetizado, e quantidades adequadas de
Na:M004.2H,0 e de Ca(CH3;COy)2-H20, a fim de obter um compdsito com 5% em
massa de CaMoO. e 95% de g-CsNi. O g-CsNs e 0 molibdato de sodio foram
adicionados a dois béqueres separados, ambos contendo 50 mL de etilenoglicol, sendo
entdo mantidos sob agitacdo. Em seguida, o contetido dos dois béqueres foi misturado
em um frasco de vidro com tampa. E da mesma forma que na obtencdo do CaMoO4
puro, foi mantido sob agitagdo e aquecimento de 120°C por 1 hora. O precipitado
resultante foi levado a centrifuga, lavado com agua destilada e seco em estufa para
posteriormente ser desaglomerado. O mesmo procedimento foi realizado para o

composito de CNMo10, ajustando as quantidades dos reagentes.
Caracterizagdo dos materiais

A técnica de Difragdo de Raios X (DRX) foi empregada para a caracterizacdo de
estruturas cristalinas dos materiais obtidas. Basicamente a organizagdo estrutural dos
atomos de um material provoca um padrdo de interferéncias construtivas causadas
pela incidéncia de um feixe de raios-X como descrita pela lei de Bragg (Fonseca
Filho; Lopes, 2014). As amostras foram analisadas por um difratdmetro de Raios-X
Rigaku, modelo DMax2500PC com radiagio de Cu-Ko (A=1,5406 A), no intervalo de
10° a 70°. Os materiais também foram caracterizados por espectroscopia de
infravermelho com transformada de Fourier (FTIR, do inglés “Fourier transform
infrared spectroscopy”), a fim de determinar grupos funcionais presentes nas
amostras. As andlises foram realizadas em um espectrofotometro PerkinElmer IR
Spectrum Two, com resolucdo de 4 cm™ e 32 varreduras, no intervalo de 450-4000
cm™. Para as analises, foram utilizados cerca de 1% de cada amostra para 0 preparo
das pastilhas de brometo de potéssio (KBr, Merck, 100%), previamente seco. Os
materiais foram avaliados por microscopia eletronica de varredura (MEV), sendo uma
técnica bastante utilizada para a identificacdo de tamanho, forma e distribuicdo de
particulas. As andlises foram realizadas em um microscopio eletrénico de varredura
por emissdo de campo, marca JEOL, modelo JSM 7100-F. Espectroscopia de
reflectancia difusa no UV—-Vis foi avaliada em um espectrofotdmetro Varian Cary 5G.

A energia de band gap (Egsp) das amostras foi calculada pela equacdo de Tauc
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(Equacdo 1), em que « é o coeficiente de absorcgdo; 4v € a frequéncia de luz; » é o tipo
de transicdo eletrbnica que estd presente no material e A é uma constante de
proporcionalidade.

(ah)V" = A(hv - Eg,,) (Equacéo 1)

Tanto o CaMoO. quanto o g-CsN4 apresentam transi¢do direta permitida, portanto, o
nos célculos foi utilizado n=1/2 para todas as amostras (Botelho et al., 2016; Castro et
al., 2024). O « foi considerado equivalente a funcdo de Kubelka—Munk (F(Ry)),
resultando na Equacéo 2. Ent&o, os valores de Egp foram obtidos tragando um grafico
de (F(R.,)hv)? versus hv.

(F(R.,)hv)? = A(hv - Eg,,) (Equacdo 2)

A analise colorimétrica dos materiais sintetizados foi conduzida utilizando um
colorimetro digital, Chroma Meter CR-400/410, devidamente calibrado. Os dados
colorimétricos foram obtidos em termos de coordenadas e, em seguida, interpretados
através de graficos de cromaticidade desenvolvidos em aplicativo de diagrama de
cromaticidade CIE 1931, disponivel on-line, para visualizar e comparar as

caracteristicas de cada material (Hasabeldaim, Swart; Kroon, 2023).
Avaliacao da atividade fotocatalitica

Foram conduzidos ensaios fotocataliticos em um reator adaptado no proprio
laboratorio, que consiste em seis ldmpadas. Os testes foram realizados tanto
utilizando-se lampadas no visivel (Philips TL-D 15W/75-650) quanto no UV (Osram
UVC 15 W - Amax > 254 nm). A reagdo ocorreu a uma temperatura constante de 20°C
sob agitacdo continua. Inicialmente, dispersou-se em ultrassom (Lavadora
Ultrassdnica mod. SONICLEAN 15), 50 mg de catalisador em uma solucéo aquosa de
Rodamina B (CzsH3:CIN2,Os, Dindmica, 95%) com concentracdo de 7 mg-L*. Em
seguida, a suspensao resultante foi transferida para o reator e mantida no escuro por 30
minutos para assegurar que ocorresse o equilibrio da adsorcdo/dessorcdo do
contaminante na superficie do catalisador. Apds esse periodo, uma aliquota de 3 mL
foi coletada. Posteriormente, a suspensédo foi iluminada, e as aliquotas foram retiradas
em diferentes intervalos de tempo, de 0 a 120 min sob radiacéo visivel e de 0 a 150
min sob radiacdo UV. As aliquotas coletadas foram centrifugadas para remover o

catalisador empregado e, em seguida, foram analisadas utilizando um
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espectrofotdbmetro UV—-Vis T70+ da PG Instruments LT, tendo como parametro o
valor méximo de absorcéo da RhB (554 nm). A avaliacdo da atividade fotocatalitica
foi realizada para 0 g-CsN4 e os compositos CNMo5 e CNMo10. Também foi
realizado um teste sem a adi¢do de catalisador, conhecido como fotélise, a fim de

verificar o efeito apenas da luz na degradacdo do contaminante.

RESULTADOS E DISCUSSAO

Caracterizacao dos materiais

As amostras obtidas foram caracterizadas por DRX, conforme ilustrado na Figura 1. O
g-CsN4 exibiu dois picos de difragdo caracteristicos, em aproximadamente 20 12,7° e
27,7°, que correspondem aos planos (100) e (002). Os planos (100) e (002) sdo
associados ao empacotamento no plano das tri-s-triazinas e ao empilhamento
intercamadas dos anéis aromaticos, respetivamente, (Bhosale et al., 2019), que estdo
de acordo com a ficha cristalografica JCPDS N° 87-1526. O CaMoQO4 puro apresentou
picos caracteristicos (Figura 1) de uma estrutura tetragonal de corpo centrado, do tipo
scheelita, com grupo espacial 141/a, conforme ficha cristalografica JCPDS N° 29-0351
(Castro et al.,, 2024). Em ambas as amostras, ndo houve formacdo de fases
secundarias. Os difratogramas dos compositos apresentaram os principais picos do g-
C3N4, e apenas 0 g-CNMo10 apresentou picos de ambas as fases dos materiais puros, o

que esta relacionado com o aumento da porcentagem massica do CaMoOQ; utilizada na
sintese.

Figura 1 — Difratogramas das amostras puras (g-CsNs € CaMoOs) e compésitos
(CNMo5 e CNMo010).

o JCPDS N°87-1526 | —gCN,
(g-C3Ny)

° JCPDS N° 29-0351
(CaMoO,)

———CNMo5
——CNMol0
CaMoO,

Intensidade (u.a)

26 (%)
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Fonte: Autor, 2024.

As amostras também foram caracterizadas por FTIR, conforme ilustrado na Figura 2.
No espectro do g-CsN4 puro, as bandas entre 3000-3300 cm™ foram atribuidas as
vibracBes de estiramento das ligacdes de N-H, enquanto a banda em 810 cm™ foi
relacionada com as vibragdes das unidades de s-triazina. Os picos entre 1200-1635 cm-
foram atribuidos as vibracdes de estiramento dos anéis aromaticos, relacionados com
as ligagcdes C-N (1235 — 1462 cm™) e C=N (1575 — 1635 cm™) (Huang et al., 2015;
Narkbuakaew; Sujaridworakun, 2020). No espectro da amostra de CaMoO., a banda
intensa em 790 cm* foi atribuida a0 modo de vibragdo de estiramento da ligagdo Mo-
O e a banda em 429 cm™ as vibrag@es assimétricas de O-Mo-O. Ja a banda larga em
3392 cm™ e a banda em 1638 cm™ foram atribuidas as vibracOes de estiramento das
ligagdes O-H e H-O-H, respectivamente (Zhai et al., 2021; Botelho et al., 2016). Nos
compdsitos, foram identificadas as principais bandas do g-CsN4 e a banda mais intensa
do CaMoQ., sobrepondo-se as bandas do g-CsNs4, um indicio da formagdo do
compdsito. A intensidade das bandas variou de acordo com as propor¢des massicas de
CaMoOsa.

Figura 2 — Espectros de FTIR para as amostras puras (g-CsNs e CaMoOs) e
compositos (CNMo5 e CNMo10).

3392

Transmitincia (u.a.)

eCN,
——CNMos

——CNMol0
CaMo0, .

v I ' 1 v T v I ! 1 v T I
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Nuimero de onda (cm")

Fonte: Autor, 2024.

A morfologia das amostras puras e compositos foram investigadas por MEV (Figura
3). Observa-se na Figura 3 (a e b), que o g-CsN4 puro é formado por uma

nanoestrutura planar semelhante a placas, que se aglomeram, resultando em Vvarios
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agregados micrométricos. A morfologia observada é tipica do g-CsN. obtido por
policondensacdo térmica (Qamar et al., 2020; Wang; Li; Han, 2021). Na Figura 3 ()
observar-se que 0 CaMoO4 puro é formado por grandes blocos micrométricos, porém,
composto por um aglomerado de nanoparticulas Figura 3 (d). A morfologia obtida esta
diretamente associada a utilizagdo do etilenoglicol como solvente na sintese, visto que
ele pode agir inibindo a crescimento de particula, ao se ligar na superficie do CaMoQsa,
impedindo que ocorra agregacédo adicional (Botelho et al., 2016).

Figura 3 — Micrografias das amostras de (a, b) g-CsNa; (c, d) CaMoOQy, (e, f) CNMo5 e
(9, h) CNMo10.

€

Fonte: Autor, 2024.

Nos compdsitos de CNMo5 (Figura 3(e, f)) e CNMo10 (Figura 3 (g, h)) foi possivel
observar a presenca de ambas as fases, porém, no compdsito CNMo10, a presenca de
CaMoO. torna-se mais evidente, permitindo uma visualizacdo aprimorada das
nanoparticulas de CaMoO, (destacadas pelo circulo tracejado em vermelho). Além
disso, é possivel observar a formacao de uma superficie de contato entre as particulas
dos dois materiais, 0 que pode garantir uma boa distribuicdo dos componentes,
consequentemente, uma otimizacao das propriedades dos nanocompdsitos.

A Figura 4 (a) ilustra o espectro de reflectdncia difusa no UV-Vis de todas as
amostras. O g-CsN4 apresentou uma absor¢do em ~400 nm correspondente ao band
gap de 3,09 eV, enquanto o0 CaMoQ, exibe uma absor¢cdo em menor comprimento de
onda (~ 300 nm), correspondente ao band gap de 4,04 eV. Estes valores obtidos estdo
de acordo com a literatura (Castro et al., 2024). Os compdsitos CNMo5 e CNMo10
apresentaram espectros semelhantes ao g-CsN4 puro, com band gap de 3,08 e 3,10 eV,
respectivamente. Dessa forma, observa-se que mesmo apds a adicao de 10% em massa
de CaMoO4, 0s compositos continuaram apresentando absorgdo em maiores

comprimentos de onda.
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Figura 4 — Espectros de reflectancia difusa no UV-Vis DRS e (b) valores de band gap
estimado para as amostras puras (g-CsN. e CaMoOs) e compdsitos (CNMo5 e
CNMo10).
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Fonte: Autor, 2024.

A avaliacdo da coloracdo dos materiais sintetizados foi realizada a partir das
coordenadas de cromaticidade CIE e da temperatura de cor correlacionada (CCT)
(Tranquilin et al., 2019). Os dados obtidos estdo apresentados na Tabela 1 e
apresentados no diagrama de cromaticidade (Figura 5). O diagrama de cromaticidade
(Figura 5) para 0 CaMoO. apresenta uma coloragdo préxima ao branco, enquanto que
0 g-C3N4, CNMo5 e CNMo10 apresentaram uma coloragdo mais proxima ao amarelo
claro. A anélise confirma que a quantidade de cada material influencia diretamente a

coloracgdo obtida e, consequentemente, nas propriedades Opticas dos materiais.

Tabela 1 — Coordenadas de cromaticidade e cor de temperatura correlacionada para as
amostras puras (g-CsN4 e CaMo0O4) e compositos (CNMo5 e CNMo10).

Amostra CIE (x,y) CTT(K)
g-CsNs (0.348, 0.355) 4895
CaMo0O4 (0.312, 0.320) 6608

CNMo5 (0.364, 0.368) 4405
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CNMo10 (0.341, 0.347) 5138

Figura 5 — Diagrama de cromaticidade para as amostras puras (g-CsNs e CaMo0OQy) e
compdsitos (CNMo5 e CNMo10).
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Fonte: Autor, 2024.
Avaliacdo da atividade fotocatalitica do g-CsN4

Nos testes iniciais foi considerado a avaliacdo fotocatalitica das amostras de g-CsNa,
CNMo5 e CNMo10, sob radiagdo de luz visivel, utilizando como contaminante a RhB
em pH original (pH = 5,4). A amostra de CaMoO, puro ndo foi considerada, visto que
ndo apresentou atividade fotocatalitica sob radiacdo de luz visivel, o que esta
relacionado com o seu alto valor de band gap de 4,04 eV (Sun et al., 2024), como
observado na Figura 4(a). Como pode ser observado na Figura 6 (a, b, c), os
compdsitos (CNMo5 e CNMo10) apresentaram perfil semelhante ao g-CsNa4 puro,
todos com formacdo de bandas adicionais (deslocamento) mesmo apds 120 min de

reacao, provavelmente associadas a formacéo de subprodutos na reagéo.

DESAFIOS

REVISTA
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Figura 6 — Espectro de UV-Vis da RhB, sob radiacdo de luz visivel, para o (a) g-CsNa,
(b) CNMo5 e (c) CnMo10. (d) E espectro de UV-Vis da RhB, sob radiacdo de luz
UV, para o CNMo10.
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Fonte: Autor, 2024.

Assim, foi necessario a utilizacdo de radiacdo UV, como exemplificado para o
CNMo10 (Figura 6(d)), que obteve alta descoloragdo, sem a formacdo de bandas
adicionais apdés 150 min de irradiacdo. Acredita-se que devido o CaMoQOs ser um
semicondutor de band gap largo (Figura 4 (b)), a utilizacdo de radiacdo UV foi
necessaria para sua ativagdo, permitindo uma transferéncia de cargas entre 0 CaMoQO4
e g-CsN4, dentro do compdsito.

Dessa forma, apenas os testes sob radiacdo UV serdo considerados nas préximas
etapas do estudo. A Figura 7(a) ilustra gréfico de concentracéo relativa da RhB (C/Co)
para as amostras de g-CsN. e compositos (CNMo5 e CnMo10). Em que, C; é a
concentracdo da solucdo de RhB em fungdo de diferentes tempos (t) e Co € a
concentracdo inicial da solucdo de RhB. Observa-se que o compdsito CNMol10
apresentou melhores resultados em relagdo ao ¢g-CsN. puro e CNMo5. As
porcentagens de descoloracdo obtidas foram de 84%, 78% e 98% para 0 g-CsNa,

CNMo5 e CNMo10, respectivamente, apés 150 minutos sob radiacdo UV. Mesmo



com a utilizacéo de radiagdo UV, a amostra de CaMoO, puro ndo apresentou atividade
fotocatalitica. Também foi realizado o teste de fotélise, a fim de verificar o efeito
apenas da luz na degradagéo do contaminante, o teste apresentou cerca de apenas 9%
de degradacao ap6s 150 min de fotocatélise.
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Figura 7 — (a) Degradacdo fotocatalitica e (b) cinética de pseudo-primeira ordem para

as amostras puras (g-CsNs e CaMoOs) e compositos (CNMo5 e CNMo10), sob

radiacéo de luz UV.

Fonte: Autor, 2024.

RhB(C/C,)

0.8

0,6

0,4

0,2 4

0,0

(@)

[Ta N,

(b)  CNMoS
® CNMolo

5 CaMo0,

L_¥_Fouwlise

In (Ct/CO)

T T T T T T T T T
60 80 100 120 140 -20 o 20 40 60 80 100 120 140

Tempo (min) Tempo (min)

A partir dos resultados obtidos, a cinética da reacdo foi avaliada. Considerando que a

reacdo ocorre na superficie do catalisador por meio da adsor¢do de RhB em seus sitios

ativos, 0s quais permanecem praticamente constantes devido a baixa concentragdo do

contaminante em relacdo a do catalisador, espera-se que a reagdo siga uma cinética de

pseudo-primeira ordem, conforme a Equacdo 3 (Atkins; Jones; Laverman, 2018).

_ _dc _
vE——= kC

(Equacéo 3)

Onde v representa a velocidade da reagdo, k é a constante de velocidade da reacdo e C

a concentracdo do contaminante. O modelo de pseudo-primeira ordem realiza um

ajuste linear dos dados experimentais através de um grafico de concentracdo em

funcdo do tempo. Dessa forma, o valor de k pode ser obtido a partir do coeficiente

angular da reta, conforme a Equagdo 4.

n (

Ct
Co

)=—kt

(Equagéo 4)
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A Figura 7(b) ilustra que os dados experimentais apresentaram um bom ajuste a
cinética de pseudo-primeira ordem, com coeficientes de correlagdo linear (R?)
préximos a 1 (Tabela 2). A Tabela 2 também apresenta os valores obtidos de constante
de velocidade para todas as amostras. Observa-se, que a constante de velocidade para
a reacdo com CNMo10 é superior as demais amostras.

Tabela 2 — Dados da cinética de pseudo-primeira ordem para as amostras puras (g-
CsN4 e CaMo04) e compdsitos (CNMo5 e CNMo10), sob radiagédo de luz UV.

Amostra k (min) R?
9-C3Ny 0,008976 0,9640
CaMoOq 2,591x10* 0,02391
CNMo5 0,007350 0,9472
CNMo10 0,02269 0,9558
Fotolise 4,940x10* 0,5267

Fonte: Autor, 2024.

Com base nos resultados, verifica-se que a adicdo de 10% em massa de CaMoQO4 nos
compdsitos a base de g-CsNa refletiu em uma melhoria significativa na atividade
fotocatalitica em comparacdo com o g-CsN. puro, provavelmente associado com a

reducdo na taxa de recombinacdo do composito.

CONSIDERACOES FINAIS

As amostras foram sintetizadas com sucesso pelos métodos de policondensacdo
térmica (g-CsN.), e coprecitacdo (CaMoOs e g-C3N4/CaMo0O4), como observado nos
resultados de DRX, FTIR e DRS. A fonte de excitacdo foi crucial para a eficiéncia
fotocatalitica das amostras obtidas, sendo necessario a utilizacdo de radiacdo UV.

Além disso, a porcentagem em massa do CaMoO. também influenciou diretamente a
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eficiéncia fotocatalitica dos compdsitos, sendo que o compdsito CNMo10 apresentou
resultados superiores em relagdo as demais amostras estudadas, para a degradagdo de
da RhB, descolorindo 98% do corante ap6s 150 minutos de exposicdo a luz UV. Esse
aumento de desempenho pode ser atribuido a sinergia entre as fases dos materiais, que
devido a transferéncia de cargas entre os dois materiais pode ter contribuido para a
reducdo da taxa de recombinagdo do composito.
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