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Resumo

O diéxido de titanio pode ser encontrado comercialmente nas formas anatasio
e rutilo, sendo a forma anatasio a mais fotoativa. Quando submetido a temperaturas
elevadas (a partir de 400 °C), o TiO, apresenta mudanca de fase estrutural: indo da
mais fotoativa para a menos fotoativa. O uso de argila como suporte em
fotocatalisadores pode ser uma boa alternativa devido ao baixo custo e facilidade de
moldagem. Neste trabalho, as transformagbes de fases cristalinas de amostras
cauliniticas naturais da regido Norte Fluminense com adicdo de diferentes
concentracdes de TiO,, foram identificadas qualitativamente por difracdo de raios X,
bem como quantificadas pelo método de Rietveld, visando aplicagdes futuras em
fotocatalise.
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Abstract

The titanium dioxide can be commercially found in anatase and rutile forms,
being the anatase form the most photoactive one. When subjected to high
temperatures (from 400°C), the TiO, presents a phase of structural change: going
from the most photoactive to the least photoactive. The use of clay as support in
photocatalysers may be a good alternative because of the low cost and easy of
molding. In this work, the transformations of crystalline phases of kaolinitic samples
natural from the North Fluminense region with the addition of different concentrations
of TiO,, were identified by X-ray diffraction, as well as quantified by the method of
Rietveld, aiming at future applications in photocatalysis.
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1. Introducéo

O desenvolvimento industrial de forma rapida e sem planejamento pode
acarretar no aumento da degradacao ambiental. No Brasil, além dos danos
causados pelo desenvolvimento acelerado, pode ser observada a ocorréncia de
sérios acidentes tendo como conseqliéncia a contaminacao de mares, rios, lagoas,
mangues e solos, por substancias potencialmente toxicas e de dificil remediacao,
como por exemplo, os impactos ambientais causados pelos constantes derrames de
petréleo que agridem o meio ambiente.

Desde entao tém sido procuradas novas técnicas para sanar esses desastres.
Os métodos convencionais de tratamento desses ambientes poluidos incluem
processos fisicos de transferéncia de fase, biodegradacdo, que consiste na
degradacao de 6leo por bactérias e fungos presentes no mar e processos quimicos.
No entanto, destacam-se os processos oxidativos avancados (POAs), que atraem
grande interesse dos cientistas devido a eficiéncia em catalisar a oxidagdo de
compostos organicos, gerando compostos facilmente biodegradaveis ou
mineralizando completamente a matéria organica (EPA, 1998; HUANG et al., 19983;
LEGRINI et al., 1993; NOGUEIRA e GUIMARAES,1998).

A necessidade de remocgdo de compostos altamente téxicos de fontes
hidricas utilizando como possibilidade fotocatalisadores eficientes é de interesse
atual. Por isso, existem avaliacdes da atividade fotocatalitica de alguns compostos
como, por exemplo, CdS, ZnO e TiO..
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2. Referencial Teorico

2.1. O Dioxido de Titanio

O di6xido de titanio € uma substancia mundialmente utilizada como pigmento
branco. O mesmo nao apresenta toxidade, tem baixo custo, apresenta comprimento
de onda de absorcdo em 365nm, é fotoestavel, tendo diversas aplicagbes como no
melhoramento do brilho, opacidade e alvura na industria de tintas (dos SANTOS et
al., 2002). Outra caracteristica importante e que tem atraido grande interesse de
diferentes grupos de pesquisa no mundo € o uso do TiO, / UV-ViS na oxidacao
catalitica em funcao do seu potencial de aplicacao na destruicao de poluentes, pois
o TiO, favorece através da oxidagao direta e indireta, mecanismos da mineralizacao
total de compostos organicos considerados de risco para o meio ambiente
(DOMINGUES et al., 1998, CHATTERJEE et al., 2001).

O dibxido de titanio pode ser encontrado comercialmente nas formas rutilo ou
anatasio; ambos tém estrutura tetragonal, mas contém densidades de
empacotamentos de atomos diferentes, sendo 3,89 para o anatasio e 4,25 para o
rutilo. Devido a essa maior densidade e estrutura mais compactada que a forma
anatasio, o rutilo apresenta um maior indice de refragcao (DUTTA et al., 2001; dos
SANTOS et al., 2002). A Figura 1 ilustra a estrutura cristalina destas duas formas do

diéxido de titanio.

Em temperaturas acima do zero absoluto, a fase rutilo € termodinamicamente
favorecida; entretanto, a fase metaestavel anatasio é a mais encontrada (dos
SANTOS et al.,, 2002). A transformagéo de fase irreversivel de anatasio-rutilo inicia-
se em torno dos 400°C, partindo de um alcéxido como precursor (dos SANTOS et
al., 2002). Segundo relatos de algumas literaturas, a transformacao anatasio-rutilo é
afetada pelo método de preparacdo da amostra, pela presenca de impureza ou
aditivos e pela atmosfera presente durante a transformacédo (DABLER et al.,1988;
YOGANARASIMHAN et al., 1962).
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Legenda:
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Figura 1 — Representagéo da Estrutura Cristalina para os Didxidos de Titanio.

A) Rutilo
B) Anatasio
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Segundo dos Santos et al. (2002), a conversao total da forma anatasio em
rutilo ocorre completamente quando o diéxido de titanio é calcinado a 1020°C por
uma hora. No entanto, calcinado por apenas meia hora, a forma anatasio ainda pode
ser observada pela difracdo de raios X. A Figura 2 confirma esta condicéao.

—— 1020 1/2 hora
—— 1020 1 hora

- R=RUTILO
8000 - R A= ANATASIO
7000 -
y R
6000 -
s R . .
= 5000 + R
S R R H
= il
T 4000 = LAt
2 ] n
L3000
= ] R
2000 -
. R
1000 R R
] A ] | R
0 : !
I . I . I . I . I . I . I . I . 1

2teta{graus)

Figura 2 — Difratogramas de Amostras de Anatasio Tratadas Termicamente a
1020°C por Diferentes Intervalos de Tempo (dos SANTOS et al.,
2002).

2.2. A Fotocatalise

A catalise, por definicdo, € a modificacdo da velocidade de uma reacgao
quimica provocada por uma substancia que normalmente estd presente em
pequenas quantidades e pode ser recuperada ao final. Implica em uma espécie que
participa e acelera transformagdes quimicas de um substrato e permanece
inalterada no final de cada ciclo (KUTAL et al.,1993).

De acordo com Kutal et al. (1993), o conceito de fotocatalise refere-se a
aceleracao de uma reacado na presenca de um catalisador e luz. Uma definicdo mais
profunda incluiria que o catalisador pode acelerar a fotorreacao através da interacao
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com o substrato no seu estado fundamental ou excitado e/ou de um fotoproduto
primario com o substrato.

A catalise heterogénea ocorre na interface de uma fase, por exemplo, solido
liquido, sélido gas (BOSNICH,1986).

A fotocatdlise fornece uma solucdo promissora a utilizacdo de compostos
organicos por setores industriais (téxteis, farmacos, petréleo), os quais oferecem
grandes riscos ao meio ambiente. Os fotocatalisadores mais usados atualmente séo
TiO> e ZnO (RAFTERY et al.,1997) devido as suas caracteristicas em relacédo a
atividade e estabilidade comparadas com os demais semicondutores.

A fotocatalise heterogénea trata de uma série de reacodes, as quais envolvem
oxidacao parcial ou total, de hidrogenacao, transferéncia de hidrogénio, troca
isotépica de deutério e O,'3- 0,'® em alcanos, deposicao de metal, descontaminacéo
de aguas, remocao de poluentes gasosos e outros, e divide-se em cinco etapas
independentes (HERMANN,1999):

e transferéncia de substrato da fase fluida para a superficie do catalisador;
e adsorcdo do substrato;

e reacao na fase adsorvida;

e desorcao do(s) produto(s)

e remocao de produtos da regido da interface.

2.3. O Oxido de Titanio — Fotocatalisador

Os Oxidos de titdnio que apresentam interesse econémico sdo a ilmenita, o
leucoxénio, o rutilo e, mais recentemente, o anatasio e a perovskita.

Cerca de 96% dos concentrados provenientes dos minerais de titanio sédo
destinados a producdo de pigmentos de titanio, (titAnio branco). O resto é
empregado na fabricacdo de esponja de titanio, carbetos, vidros e ceramicas
especiais. O maior emprego dos pigmentos de diéxidos de titanio (= 50%) é na
fabricacdo de tintas e vernizes, devido ao seu alto indice de refracdo, opacidade,
poder de encobrir imperfeicées das superficies onde sao aplicados, inércia quimica,
baixo preco e toxicidade nula. O segundo maior campo de aplicacdo é na industria
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de papel, na fabricacdo de papel fotografico e de todo tipo de papel para impressao,
exceto de jornal. Outras grandes aplicagdes sdo na industria de plastico e outras,
como borrachas de pneus, esmaltes para porcelanas, encerados, revestimentos de
paredes e fibras de vidros.

A ativacdo do TiO, em contato com uma solucdo aquosa de organicos,
desenvolve um ambiente redox capaz de oxida-los a substancias nao téxicas como
CO,, HCI e H2O. O processo inicia-se pela fotogeracao de pares “buraco’/elétron
nas bandas de conducdo e de valéncia, respectivamente, sob absorcdo de luz UV
com energia igual ou maior que a energia correspondente do gap da banda
(>3,2¢eV). Elétrons e “buracos” energizados podem recombinar ou dissipando
energia, ou ficar disponivel para reagdes redox com espécies doadoras ou
receptoras de elétrons adsorvidos na superficie do semicondutor (Figura 3).

conducao = REDUCAD

" Excitacao
de
elétron Absorcgao

Banda de
valéncia

Foton UY

Figura 3 — Migracao de “Lacuna” e de Elétron Fotogerados.

O maior problema é a necessidade de uma demorada filtracdo final para
separar e recuperar particulas de 6xidos de titanio do efluente tratado. Com a
preocupacao de eliminar esta desvantagem, varios materiais foram testados como
suporte.

A principal desvantagem da cobertura de TiO, é o decréscimo de sua area
superficial especifica (FU et al., 1996; SOPYAN et al.,1996). A vantagem é que um
filme fino de TiO, permite uma irradiacdo maxima de todo o fotocatalisador e a
recuperacdo do mesmo (FERNANDEZ et al., 1995).
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2.4. O Suporte do Catalisador

O catalisador finamente dividido pode estar disperso na solu¢cdo aquosa
irradiada, ancorado num suporte ou num leito fluidizado. A necessidade de um
processo de separacao particula — fluido ap6s a irradiacdo, para reciclagem do
catalisador e obtencdo do mesmo limpo e seco, resulta na escolha da utilizacdo de
um material para suportar o catalisador. Um bom suporte deve fornecer uma base
com resisténcia mecanica, permitindo que o componente ativo seja exposto na maior
area possivel e nos poros do catalisador, proteger o componente ativo de venenos e
ter caracteristicas superficiais, porosidade e granulometria adequadas ao processo
em questao e transparéncia a radiacao aplicada (POZZO et al., 1997).

O TiOy, suportado em sdlido poroso de silica, alumina, em carbono ativado,
em argilas e zedlitas, foi investigado, e em muitos casos estes suportes mostraram
uma maior atividade fotocatalitica do que o TiO, puro, preparado em paralelo para
oxidacao de poluentes organicos em agua. Os autores tém atribuido essa
fotoatividade ao aumento da area superficial efetiva de particulas do semicondutor e
ao aumento da adsorcao de substratos organicos sobre a superficie do catalisador
(carbono, silica e ZSM-5).

A utilizacdo de suportes ceramicos pode ser uma excelente alternativa aos
materiais normalmente utilizados como silica e alumina, principalmente em funcéo
do seu baixo custo, disponibilidade e permeabilidade. Outros fatores favoraveis a
utilizacdo destes materiais sdo a facilidade de moldagem e possibilidade de
conformacéo de pecas em fungcao das necessidades de aplicagdo. Outro importante
fato € a Regido Norte Fluminense do Estado do Rio de Janeiro, Brasil, onde o
projeto foi executado, constituir uma grande fonte de minerais argilosos que neste
trabalho serdo usados como matéria prima para a preparacao de fotocatalisadores
baseados em TiO, suportado.

Para este projeto foram escolhidos dois tipos de argilas: A1 com 13,6% de
Fe-O3; e A2 com 6,4% de Fe,O3 para verificar se essa maior quantidade de éxido de

ferro influenciara no processo fotooxidativo.
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3. Objetivos

3.1. Objetivo Geral

O objetivo geral deste trabalho é caracterizar de forma fisica e quimica
fotocatalisadores de di6xido de titanio suportados em dois tipos de argilas diferentes

visando aplicagéo futura em processos fotooxidativos.

3.2. Objetivos Especificos

> Identificar as fases do TiO, puro e suportado em duas diferentes argilas em
funcdo da temperatura através da difracao de raios X.

> Preparar provaveis fotocatalisadores.

» Avaliar a possibilidade de mudanca ou retencao de fase em funcdo da

temperatura utilizando o método de Rietveld.
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4. Materiais

4.1. Reagentes

e TiO, P-25 (Degusa) 70% anatasio
e Argila 1 (A1), coloracdo marrom clara com 13,57% de FeoO3

e Argila 2 (A2), coloragao acinzentada e 6,14% de Fe,Os3

4.2. Equipamentos e Acessorios

e Estufa

e Peneira

e Recipiente retangular de aluminio

e Suporte de extrusao (0,3mm de didmetro)

e Papel filme

e Forno resistivo, com temperatura nominal de 1200°C, Maitec, LECIV
e (Cadinho de porcelana

e Micrémetro digital

e Difratdmetro (modelo URD65, Seifert), LCFis
e Programa Analyze — préprio do difratbmetro
e Programa GSAS

4.3. Procedimento Experimental

As argilas foram homogeneizadas e passadas por uma peneira de abertura
de 0,074mm (mesh 200), para separacao granulométrica. Para a preparacao das
amostras, utilizou-se aproximadamente 20g de argila para cada concentracao.
Foram utilizadas trés concentracoes diferentes de TiO, (C1 — 0%, C2 — 13% e C3 —
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23%). Foram misturados manualmente em um béquer, argila, TiO, e agua destilada.
A Tabela 1 apresenta as denominagdes para as respectivas quantidades.

Tabela 1 — Preparacado das Amostras.

Tipo de Argila Quantidade de Argila Quantidade de TiO. Quantidade de

(9) (9) Amostras
A1 20,0711 0,0000 85
A1 20,0332 3,0176 87
A1 20,0449 6,0118 89
A2 20,0552 0,0000 88
A2 20,0499 3,0395 87
A2 20,0789 6,0009 90

As amostras foram extrudadas em forma cilindrica de 3mm de diametro e
11mm de comprimento e foram colocadas para secar em recipiente de aluminio
envolvido em papel fiime de PVC para evitar contaminacdo com o meio, em
temperatura ambiente de laboratério.

O periodo de secagem foi de 1 semana e antes que fossem levadas ao forno
resistivo, todas as amostras foram colocadas na estufa por 18h a temperatura de
110°C.

¢ Tratamento Térmico

O processo de queima foi realizado através de 3 patamares de temperaturas
diferentes (T1 — 250°C, T2 — 500°C e T3 — 700°C), ilustrado na Tabela 2. Para cada
queima utilizou-se quatro pellets de tipos diferentes de argila e concentracao,
colocados em cadinhos de porcelana. O forno foi regulado inicialmente a uma
temperatura de 100°C; quando a temperatura do forno era estabilizada, sinalizada
por uma luz verde acesa, permanecia por 30 minutos nesta condicdo, e entao era

aumentada de 50°C. O procedimento assim se realizou até que se atingisse o
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patamar de queima desejado, quando as amostras ficavam expostas a esta
temperatura por cerca de 1h. O resfriamento foi feito a partir do desligamento do
forno até retornar a temperatura ambiente, quando as amostras eram recolhidas,
identificadas e guardadas em dessecador. O processo foi 0 mesmo para todas as

temperaturas investigadas.

Tabela 2 — Esquema de Queima das Amostras.

Temperatura Identificacao das Amostras
250°C A1C1, A1C2, A1C3; A2C1, A2C2, A2C3.
500°C A1C1, A1C2, A1C3; A2C1, A2C2, A2C3.
700°C A1C1, A1C2, A1C3; A2C1, A2C2, A2C3.

e Analise por Difracao de Raios X (DRX)

As amostras calcinadas foram destorroadas, peneiradas, depositadas em
laminas de vidro com cavidade circular de 10mm de diametro e 5mm de

profundidade e, entdo, analisadas por difracao de raios X. A radiagdo empregada foi
a linha Ka. de um anodo de cobalto (4 = 1.78897A). Foi utilizado um filtro de ferro e o
equipamento foi operado a 40kV e 30mA. A varredura (26 de 6 a 70°) foi feita na
forma de passo de 0.02° (20) por 2s de tempo de acumulagdo. Sendo o
comprimento de onda A conhecido e o angulo € determinado experimentalmente, os

valores das distancias interplanares duq foram obtidos através da Lei de Bragg e
comparados com valores tabelados pelo Joint Comitee of Powder Diffraction
Standards (JCPDS). Desta forma, foram identificadas as fases cristalinas presentes

em cada amostra analisada e quantificadas pelo método de Rietveld.
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5. Metodologia

5.1. Difracao de Raios X

A difracao de raios X (DRX) representa o fenébmeno de interacao entre o feixe
de raios X incidente e os elétrons dos atomos componentes de um material,
relacionado ao espalhamento coerente. A técnica consiste na incidéncia da radiacao
em uma amostra e na deteccao dos fétons difratados, que constituem o feixe
difratado. Em um material onde os atomos estejam arranjados periodicamente no
espaco, caracteristica das estruturas cristalinas, o fendmeno da difracdo de raios X
ocorre nas direcoes de espalhamento que satisfazem a Lei de Bragg (Equagéo 1). A
teoria da difracdo é detalhada por Cullity (1967).

Admitindo que um feixe monocromatico de determinado comprimento de onda

(A) incide sobre um cristal a um angulo 6, chamado de angulo de Bragg, tem-se:
nA=2d senb (1)

onde,
0 corresponde ao angulo medido entre o feixe incidente e determinados
planos do cristal;
d é a distancia entre os planos de atomos e
n, a ordem de difragao.

A Figura 4 representa a Lei de Bragg.
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Figura 4 — Esquema llustrativo do Fenémeno de Difracdo de Raios X (Lei de
Bragg).
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5.2. Método de Rietveld

Segundo Paiva-Santos, (2001). O método de Rietveld é um método de
refinamento de estruturas cristalinas, fazendo uso de dados de difracdo de raios X
ou néutrons, por p6. A estrutura cristalina é refinada, de forma a fazer com que o
difratograma calculado com base na estrutura cristalina, se aproxime “o melhor
possivel” do difratograma observado. O difratograma observado deve ser obtido num
processo de varredura passo a passo com incremento A26 constante.

Através dessas comparacOes do difratograma real de uma amostra com
difratogramas teoricos simulados a partir de misturas hipotéticas das fases
identificadas previamente, €& possivel se quantificar as fases existentes. As
comparacoes sao feitas ponto a ponto e as diferencas encontradas em cada ponto
sao ajustadas pelo método dos minimos quadrados.

E necessario conhecer a estrutura das fases componentes da mistura com
um bom grau de aproximagao e possuir dados difratométricos de boa qualidade para
a aplicacao do método.

O método de minimos quadrados é utilizado para o refinamento de
parametros de cela unitaria e varios outros processos que envolvem muitas
variaveis.

Uma vez obtido o difratograma, procede-se com o ajuste pelo método de
Rietveld. A quantidade minimizada no refinamento é a funcao residual Sy dada pela
Equacéo 2:

Sy = Z wi (yi - yci)2 (2)

em que:
wi = 1/yi — intensidade observada no i-ésimo passo,
Yci — intensidade calculada no i-ésimo passo, e
i € a soma sobre todos 0s pontos.
O melhor ajuste sera conseguido através dos minimos quadrados para todos

0s yi simultaneamente.
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6. Resultados e Discussoes

As Figuras 5 a 11 mostram os difratogramas obtidos para as amostras de
diéxido de titanio suportadas em ceramica, tratadas as temperaturas de 250°C,
500°C e 700°C e do TiO, puro calcinado a 500°C e 700°C. Ressalta-se que as
curvas em vermelho (A1C1 e A2C1) representam as amostras naturais.

[ T1-250 °C m anatasio Q ilita _'

[ C1-0%TiO, % rutilo % caulinita
[ C2-15% TiO, ® gibsita
. C3-30% TiO, * ® quartzo

ot O ortoclasio 7]

.
b &
3 %o

* ~1J:|0

Intensidade (u.a.)

A1CAT1]

- A1C2T14

20 [Co Ka] (graus)

Figura 5 — Difratogramas de Amostras com Concentracdes Diferentes de TiO,,
Suportadas em Argila Natural (A1) e Tratadas Termicamente a 250°C.

[ T3-700 °C ] an'atésio Q ilita N ]
'_C1 - 0% TiO, # rutilo ; cgbul!tmta ]
o2 o T Som
~ - % |

L 2 . O ortoclasio 4

A1CH

Intensidade (u.a.)

N 3
[ A1C1T37]

A1C2T3 |

[ A1C3T3]
1

10 20 30 40 50 60 70
26 [Co Ka] (graus)

Figura 6 — Difratogramas de Amostras com Concentracdes Diferentes de TiO,,
Suportadas em Argila natural (A1) e Tratadas Termicamente a 700°C.
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T1-250 °C W anatasio Q ilita

C1-0% TiO, & rutilo <> cgul?nita
C2-15% TiO, ® gibsita
08 - 30% TIO: S orocisi

‘I-I-I-I-I-I-I-I-I-I-

Intensidade (u.a.)

26 [Co Ka] (graus)

Figura 7 — Difratogramas de Amostras com Concentragcdes Diferentes de TiO,,
Suportadas em Argila Natural (A2) e Tratadas Termicamente a 250°C.

e mma T EEEEEERRR T Y T e -
- T3 -700 °C m anatasio o ilita -
[ C1-0% TiO, & rutilo & caulinita n
[ C2-15% TiO, e gibsita
Lt C3-30% TiO, & quartzo
N O ortoclasio 7

Intensidade (u.a.)

20 [Co Ka] (graus)

Figura 8 — Difratogramas de Amostras com Concentracdes Diferentes de TiO,,
Suportadas em Argila Natural (A2) e Tratadas Termicamente a 700°C.
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Intensidade (u.a.)

20 [Co Ko] (graus)

Figura 9 — Difratogramas de Amostras de Dibéxido de Titanio Comercial em
Temperatura Ambiente e Tratadas Termicamente em 500 e 700 °C.
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Figura 10 — Comparacdo de DRX em 3D entre TiO, e Amostras de Argilas (A1 e A2)
com Adicao de 13% de TiO, (C2) Tratadas a 500°C por 1h.
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Figura 11 — Comparacdo de DRX em 3D entre TiO, e Amostras de Argilas (A1 e A2)
com Adigao de 13% de TiO, (C2) Tratadas a 700°C por 1h.

As Figuras 12 e 13 ilustram a utilizacdo do método de Rietveld para o

refinamento das amostras (A1 e A2) com adicao de 23% de TiO. (C2) e tratadas

termicamente a 700°C (T3), através do programa computacional GSAS, que foi

utilizado com o objetivo principal de quantificar as fases polimoérficas do TiOo,

anatasio e rutilo.

1000

A1C3T3-2Q cycle 919 Hist 1

—bckgr
—Calc
@® Obs
—diff
—@- Anatasio
Rutilo

Figura 12 — Andlise de DRX da Amostra A1 com Adigdo de 23% de TiO, Tratada
Termicamente a 700°C por 1h, Refinada pelo Método de Rietveld.
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Figura 13 — Andlise de DRX da Amostra A2 com Adigao de 23% de TiO, Tratada
Termicamente a 700°C por 1h, Refinada pelo Método de Rietveld.

Tabela 3 — Fases Cristalinas e Fragbes em Massa Obtidas pelo Refinamento
de Rietveld para as Amostras A1 e A2 com 23% de TiO, e Tratadas a 700°C.

Amostra Fase Cristalina Fracao em Massa (%)
anatasio 50,5
rutilo 17,6
A1G3T3 quartzo 22,1
ilita 7,4
muscovita 2,3
anatasio 50,9
rutilo 13,7
A2G3T3 quartzo 17,0
ilita 18,4
muscovita -
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Analisando os difratogramas das Figuras 5 e 7, observa-se que para as
amostras calcinadas a 250°C nao foi possivel verificar graficamente os picos de
anatasio, devido a forte presenca de caulinita que sobrepde 0 mesmo.

Pelas analises de DRX, as argilas A1C1 e A2C2 apresentaram basicamente
as mesmas fases cristalinas (caulinita, ilita, gibsita, quartzo, e presenca de ortoclasio
e anatasio) e as amostras com adicdo de 13% e 23% de TiO,, tratadas a 700°C
(Figura 11), revelaram mudanca de fase (anatasio-rutilo) com menor intensidade do
que no diéxido de titanio puro.

Através das simulagdes e refinamentos dos difratogramas pelo método de
Rietveld, Figuras 12 e 13, foi identificado que as amostras com adicdo de 23% de
TiO, revelaram a forma mais fotoativa do diéxido de titanio, onde a amostra A1
apresentou 50,5% de anatasio e 17,6% de rutilo e a amostra A2 apresentou 50,9%
de anatasio e 13,7% de rutilo da fragdo cristalina total da amostra, mostrado na
Tabela 3. Por outro lado, a amostra pura de TiO,, a 700°C, qualitativamente (Figura

9) formou mais rutilo do que as amostras suportadas.
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7. Conclusao

Com base nos resultados experimentais, acredita-se na possibilidade destas
ceramicas serem bons suportes para o fotocatalisador, devido a reducéo quantitativa
na mudanca de fase anatasio-rutilo em temperaturas elevadas. A retencao da fase
fotoativa poderia estar relacionada com o calor recebido quando o TiO, estd sem
suporte, pois quando o mesmo encontra-se suportado, a temperatura dentro da
argila sentida pelo TiO, é diferente da temperatura real oferecida pelo forno.

Em relacdo as diferengcas quantitativas de Fe.Os; nas argilas, ndo foi
identificada influéncia na mudanca de fase, o que ndo impede que essas diferencas

auxiliem ou atrapalhem o processo fotooxidativo.
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8. Perspectivas Futuras

Analise quantitativa das fases anatasio e rutilo em todas as amostras.
Caracterizacao morfolégica dos fotocatalisadores de TiO., suportados em
ceramica.

Determinacao da eficiéncia dos fotocatalisadores suportados em ceramica.
Testes dos melhores fotocatalisadores suportados em ceramica em diferentes
reacoes.

Desenvolvimento e testes de estruturas de engenharia.
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Foto 1 — Didxido de Titanio (Degusa)

Foto 2 — Peneira com mesh 200
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Foto 3 — Argila com Baixo Teor de Fe,O3; (A2)

Foto 4 — Argila com Alto Teor de Fe,O; (A1)
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Foto 5 — Pellets Produzidos com A2 e com concentracoes (C1, C2 e C3) sem
Tratamento Térmico.

Foto 6 — Pellets Produzidos com A1 e com Concentracoes (C1, C2 e C3) sem
Tratamento Térmico.
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Foto 7 — Amostras em Cadinhos de Porcelana Prontas para Tratamento
Térmico.
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