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RESUMO

O consumo de dgua tem aumentado de forma consideravel, devido ao aumento populacional e
a demanda industrial. Esse consumo traz preocupacdo uma vez que apenas 37 da agua de todo
o mundo ¢ doce e apropriada para o consumo. Um dos grandes responsaveis por esse consumo
sdo as industrias que, por muitas vezes, geram efluentes contaminados com metais toxicos que
precisam de tratamento pra que assim a agua utilizada possa ser reutilizada, tratada ou ainda
descartada de forma correta. Estudos apontam que um dos melhores métodos para essa
descontaminagdo ¢ a utilizagdo do método de adsor¢do para isso, a escolha de um bom
adsorvente ¢ fundamental. O 6xido de grafeno (GO) aparece como um material promissor na
aplicacao de remogao de cations toxicos sendo possivel realizar modificacdes em sua superficie
melhorando suas propriedades de adsor¢do. Assim, o GO foi sintetizado utilizando o método
de Hummers modificado seguido da funcionalizagdo superficial utilizando o polimero
polietilenoimina (BPEI). Analises de Espectroscopia Vibracional de Transmitancia na Regido
do Infravermelho por Transformada de Fourier (FTIR), Espectroscopia Raman e Difratometria
de Raios-X (DRX) demostraram que a sintese e a funcionalizagdo foram bem sucedidas, sendo
possivel a fabricagao de filtros pra avaliar a capacidade de adsor¢ao do material frente a uma
solugdo de cloreto de cobre 3 g/L. O filtrado foi analisado utilizando Espectroscopia na Regido
do Ultravioleta-Visivel (UV-Vis) revelando a capacidade adsortiva dos filtros compostos por
GO e GO@BPEI contudo, torna-se necessarios novos testes a fim de melhorar a funcionalidade

dos produtos gerados.

PALAVRAS CHAVE: Oxido de Grafeno. Hummers. Polietilenoimina. Adsor¢do. Cobre.



ABSTRACT

Water consumption has increased considerably all over the world, due to population growth
and industrial demand. This consumption is of concern since only 37 of the world's water is
fresh and suitable for consumption. One of the major consumers of water are industries that
often generate effluents contaminated with toxic metals that need treatment so that the water
used can be reused, treated or even disposed of correctly. Studies indicate that one of the best
methods for this decontamination is to use the adsorption method for this, choosing a good
adsorbent is essential. Graphene oxide (GO) appears as a promising material in the application
of removal of toxic cations, being possible to perform modifications on its surface, improving
its adsorption properties. Thus, GO was synthesized using the modified Hummers method
followed by surface functionalization using polyethyleneimine polymer (BPEI). The techniques
of Vibrational Transmittance Spectroscopy in the Infrared Region by Fourier Transform
(FTIR), Raman Spectroscopy and X-Ray Difractometry (XRD) demonstrated that the synthesis
and functionalization were successful, making it possible to manufacture filters to evaluate the
adsorption capacity of the material against a 3g/LL copper chloride solution. The filtrate was
analyzed using Spectroscopy in the Ultraviolet-Visible Region (UV-Vis) revealing the
adsorptive capacity of the filters composed of GO and GO@BPEI, however, new tests are

necessary in order to improve the functionality of the generated products.

KEYWORDS: Graphene oxide. Hummer. Polyethyleneimine. Adsorption. Copper
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1 INTRODUCAO

A é4gua ¢ um recurso natural renovavel e de extrema importancia para a manutengao
da vida, e para diversos setores da sociedade como agricultura, energético e o industrial [1]. E
de conhecimento geral que boa parte do planeta Terra estd coberto de agua, contudo, apenas 37.
desse total é dgua doce e essa percentagem se torna ainda menor levando em consideragdo que
707 estd retida em geleiras e 29/ em reservas hidricas subterranea, assim, resta apenas 17

disponivel nos rios e lagos [2,3].

Somado a isso, existem outros problemas relacionados a agua potavel, como
dificuldade em captagdo, distribuicdo e tratamento, além do que, a populacdo mundial tem
crescido de forma consideravel e a demanda do setor industrial também, tornando indispensavel

a pratica da reutilizacdo, reciclagem e reducao [4].

A contaminacdao da agua pode ser classificada e em destaque temos a quimica,
caracterizada pela presenca de contaminantes que podem ser elementos ou compostos quimicos
[5], como exemplo, os corantes e os e ions metalicos que sdo preocupantes uma vez que

apresentam perigo a vida humana bem como prejuizos aos ecossistemas [6].

Como exemplo desses ions temos chumbo (Pb*"), niquel (Ni*"), cromo (Cr®"),
cadmio (Cd**) merctrio (Hg?"), cobre (Cu*") e zinco (Zn>"), a presenga desses fons, mesmo em
baixa concentragao, em corpos d’agua se torna um problema pois sdo bioacumulativos e causam
problemas para a satde publica ja que possuem natureza carcinogénica e toxica [7 e 8]. Matérias
primas que contém esses ions sdo utilizados por industria de tintas, plastico e metalurgicas e
depois do seu uso acabam nos efluentes dessas fabricas, gerando assim a necessidade de

tratamento desses residuos [9].

O Conselho Nacional do Meio Ambiente (CONAMA) regulamenta através da
resolu¢ao nimero 357, de 17 de margo de 2005 a quantidade maxima de ions metalicos que os
efluentes industriais podem conter, de modo que os ions citados acima apresentam as seguintes

concentragdes maximas [10]:
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Tabela 2. Tabela de valores maximos permitidos para metais toxicos em efluentes industriais

Metais toxicos Valor maximo(mg/L)

Chumbo total 0,5
Niquel total 2,0
Cromo total 0,5
Cadmio total 0,2
Mercurio total 0,01
Cobre dissolvido 1,0
Zinco total 5,0

Fonte: CONAMA

Deste modo, a utilizacao de diversas técnicas para a descontaminagao dessas aguas

residuais vem sendo desenvolvidas, dentre elas temos:

1 Precipitacdo quimica: trata-se de um método muito comum, eficiente e
econodmico, consiste em precipitar os metais toxicos na forma de hidroxidos através da adi¢ao
de alguma solugdo caustica, contudo, apresenta a desvantagem de formar um precipitado nao

reutilizavel e que necessita de tratamento e descarte correto [11].

2 Troca ionica: esse método pode ser realizado utilizando uma coluna de leito
empacotada, normalmente com alguma resina. Quando o efluente entra na coluna ocorre o
processo de troca idnica, que consiste em uma inversao entre os ions do efluente com os ions
da coluna. Quando a troca idnica ¢ realizada utilizando coluna de leito apresenta algumas
desvantagens, como, necessitar de uma grande quantidade de resina e uma baixa seletividade

[12].

3 Adsorcao: a adsor¢do trata-se um processo fisico-quimico que pode ser
classificado como um fenémeno de superficie, no que, um adsorbato (espécie quimica que se

deseja retirar do meio) fica retida na superficie de uma espécie solida chamada de adsorvente
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[13 e 14]. Esse processo se destaca dos outros pois apresenta as vantagens de ser mais eficiente
e com baixo custo, contudo, pra garantir essas caracteristicas ¢ necessario escolher um

adsorvente que apresente uma boa interagdo com o adsorbato .

Assim, varios materiais estdo sendo explorados como potenciais adsorventes, como
exemplo, o 6xido de grafeno (GO). O GO ¢ um material derivado do grafeno que por sua vez ¢
um material aldétropo do carbono, assim como o diamante, e trata-se de um material
bidimensional, que tem a espessura de um atomo e ¢ formado por atomos de carbono com
hibridizagdo sp® disposto hexagonalmente, ou seja, é uma cadeia de carbonos ligados por
simples e duplas ligacdes formando uma espécie de colmeia, como pode-se ver na figura 1 [15].

Figura 1.Representacdo esquematica do grafeno

Fonte: O autor (2022)

Ja o GO também ¢ um material que apresenta uma grande area superficial e uma
estrutura semelhante ao do grafeno, contudo, tem o diferencial de conter grupos funcionais
como epodxidos, carbonilas, carboxilas, hidroxilas e fendis o que fornecem a ele caracteristicas
importantes como interagdo hidrofobica de superficie, hidrofilicidade e alta densidade de carga
negativa[16], além disso, o0 GO pode ser facilmente sintetizado a partir de grafite, abundante
em larga escala, usando métodos de oxidag¢do quimica e esfoliagdo. A figura 2 pode-se ver a

representacdo da estrutura do GO [17 e 18].
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Figura 2. Representacao ilustrativa do 6xido de grafeno (GO)
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Fonte: O autor (2022)

No entanto, o GO tende a se auto empilhar ou agregar de forma irreversivel em
razdo de suas fortes interagdes interplanares, que reduzem sua darea de superficie
substancialmente e, assim, enfraquecem sua performance de aplicagdao no tratamento de aguas
residuais[19 e 20], contudo estudos mostram que o GO pode ainda ser facilmente
funcionalizado, assim, novas caracteristicas superficiais podem torna-lo mais seletivo, melhorar
sua capacidade de regeneragdo, sua reciclabilidade e melhorar o desempenho de adsorgao[16].
Um desses agentes de funcionalizagdo ¢ a polietilenoimina (BPEI), que contém uma grande

quantidade de aminas [21].
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Figura 3. Estrutura da PBEI
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Fonte: O autor (2022)

Os grupos aminas sdo as fragdes ativas para enriquecer ions metalicos e formar
ligacdes ion-amina. A BPEI pode ser facilmente usada para funcionalizar outras substancias
quimicas e, assim, garante sua propria aplicagdo como adsorvente em aguas residuais. Como
exemplos de aplicagdo tem-se nanoparticulas magnéticas funcionalizadas com BPEI
(MNPs@BPEI) para remogio de Pb*", de modo que, os experimentos de adsor¢do indicaram
que MNPs@BPEI possuiam um bom desempenho de reutilizacdo e excelente potencial de
aplicacao pratica [22], BPEI/SiO» para adsor¢do de anions cromato e esse material exibiu alta
capacidade de remogao dos ions cromato [23] e preparacao de adsorventes magnéticos porosos
enxertados com PEI para remog¢ao de ions de metais toxicos [24]. Assim a BPEI funcionaria
bloqueando as ligagdes do GO ou as deixando completamente ligadas, aumentando assim a

reutilizagdo, eficiéncia, estabilidade e diminuindo a lixiviagdo do GO em meio aquoso [25].
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Figura 4. Representacao da estrutura quimica GO@BPEI
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Fonte: O autor (2020)

Deste modo, este trabalho visa sintetizar o GO, a partir do carbono grafite, e
funcionaliza-lo com a BPEI formando assim o composto GO@BPEI. Além disso, sera realizado
um estudo comparativo entre a capacidade de adsor¢ao do GO e do GO@BPEI frente a uma

solucdo de cobre.
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2 OBJETIVOS

2.1 Objetivo geral
Sintetizar e caracterizar Oxido de grafeno (GO) e Oxido de grafeno funcionalizado
com BPEI (GO@BPEI) para realizar de testes de adsor¢@o, bem com, estudo comparativo entre

as duas amostras utilizando solu¢ao concentrada de cobre como modelo teste.

2.2 Objetivo especifico

» Sintetizar GO pelo método de Hummer modificado;
Funcionalizar o GO obtido com a BPEI;
Caracterizar as amostras obtidas;

Preparar as membranas de GO e GO@BPEI;

YV V V V

Avaliar a capacidade de adsor¢do das membranas utilizando uma solucao de cloreto de

cobre.
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3 MATERIAIS E METODOS
3.1 Reagentes

Para a produgao dos filtros, foram utilizados p6 de grafite com tamanho de particula
menor que 20 pum e polietilenoimina (BPEI) ramificada com PM 25.000, ambos foram
adquiridos na Sigma-Aldrich. O acido sulfurico (H2SOas, 967), o acido cloridrico (HCI),
peroxido de hidrogénio (H20:) e o cloreto de cobre dihidratado (CuClz. 2H>0O) foram adquiridos
na Vetec e o permanganato de potéassio (KMnOa, 997) adquirido na ACS.

3.2 Preparacao do 6xido de grafeno (GO)

Para a sintese do 6xido de grafeno foi empregado o método de Hummer modificado,
que consiste em oxidar o grafite utilizando um agente oxidante em meio dcido. Em um balao
de fundo redondo foi colocado 1 g de grafite e 0,5 g de NaNOs que foram dissolvidos em 23
mL de H2SO4 concentrado, essa solugao ficou sobre agitacao por 60 min em banho de gelo. Em
seguida, foi adicionado 3 g do agente oxidante 0 KMnQ4, seguido de mais 60 min de agitagao.
Dando seguimento a sintese, o banho de gelo foi substituido por um banho de glicerina e a
solu¢do foi aquecida a 40 °C, em seguida, foi realizado duas adigdes de agua destilada em
intervalos de 30 min, sendo, uma primeira adi¢cdo de 23 mL e uma segunda de 135 mL. Foi
entdo adicionado 10 mL de H>O» que reagiu com o excesso de KMnOj4 e a solugdo final ficou

sob agitagcdo e aquecimento por 24 h.

No dia seguinte a solugdo foi centrifugada e lavada com uma solu¢ao de HCI (37%)
seguida de 4dgua destilada até obtencdo de pH neutro, o precipitado restante foi entdo seco a
60°C por 24 h. O material seco foi disperso em agua destilada e levado para o banho ultrassonico
, assim, o material ¢ esfoliado e passa de 6xido de grafite para 6xido de grafeno. Depois da

esfoliagdo o material ¢ novamente centrifugado e seco.
3.3 Funcionalizacio do GO

Depois de sintetizado, o GO foi funcionalizado com a BPEI, para isso, 1 g de GO
foi dispersado em 100 mL de dgua destilada e levado para o banho ultrassonico por 1 h, em
seguida o pH foi ajustado para 8 utilizando uma solugcdo 1 M de NaOH. Foi produzido uma
solucdo contendo 3 g de BPEI em 100 mL de 4gua destilada, esta solugdo foi misturada com a

suspensdo de GO e levado novamente para o banho ultrasséonico por mais 10 min.
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A solugdo final foi entdo agitada magneticamente por mais 1 h seguido de um
descanso de 24 h. No dia seguinte o material foi centrifugado, lavado e levado para secar a 60

°C por 24 h.
3.4 Preparacao dos filtros

Para a preparacao do filtro foi utilizado 0,15 g de GO que foram dispersas em 10
mL de agua destilada e levado para o banho ultrassoénico por 10 minutos, apdés completa
dispersdo a solu¢ao formada foi coletada com uma seringa e passada por um filtro micropore
com poros de 0,45 um, assim, o GO fica contido na superficie do filtro. Apos esse procedimento
o filtro foi colocado no dessecador a vacuo por 24 horas para secagem do GO, o mesmo

procedimento foi realizado para a preparagao do filtro GO@BPEI.

Figura 5. Antes de depois da dispersdo do material nos filtros

Fonte: O autor (2022)

3.5 Experimento de adsorcao

O primeiro passo para o experimento de adsor¢ao foi a constru¢do de uma curva de
calibracdo, assim, foi utilizado uma solugdo de 5 g/L de cloreto de cobre dihitratado, essa
solugdo foianalisada em um espectrofotémetro UV-vis, em seguida foi diluida de modo a obter

novos pontos que permitiram correlacionar medidas de absorbancia com concentragao.
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Em seguida foi realizado o teste de adsor¢ao, de modo que, um volume de 40 mL
de uma solugdo de cloreto de cobre com concentracdo inicial de 3 g/L foi passada pelo filtro,
de tal forma que uma aliquota foi coletada ¢ a volume restante foi passado novamente
totalizando cinco ciclos de filtragdo, isso foi realizado para os dois filtros. O objetivo ¢ avaliar
a capacidade de adsorcdo de cada filtro e verificar a quantidade ideal de ciclos pra um melhor

desempenho do material.

3.6 Caracterizacoes

Para as caracterizacoes das duas amostras foram utilizadas as técnicas de
espectroscopia de transmitancia na regido do infravermelho por transformada de Fourier
(FTIR), a Espectroscopia Raman, difratometria de raios-X (DRX) e para as analises de adsor¢ao

foi utilizado a espectroscopia na regido do ultravioleta-visivel (UV-vis).

3.6.1 Espectroscopia vibracional na regiao do infravermelho com transformada de
Fourier (FTIR)

As analises de espectroscopia vibracional de transmitancia na regido do
infravermelho por transformada de Fourier (FTIR) foram realizadas em um aparelho Shimadzu
FTIR 8300, na Universidade Federal do Ceara, Central analitica do programa de PG em
quimica, Brasil. Os materiais foram dispersos em pastilhas de KBr e analisados em uma faixa

de varredura entre 4000 ¢ 400 cm™.

3.6.2 Espectroscopia Raman

As analises de Espectroscopia Raman foram realizadas num Homemade Setup
constituido por um microscopio invertido Nikon Eclipse ti — U, a excitagcdo espectral foi
realizada utilizando um laser de 633 nm, (com poténcia efetiva de 15 pW). Focou-se o laser em

1

uma lente objetiva de 60x e o sinal foi disperso por uma grade de 600 nm ™", na Universidade

Federal do Ceara, Central Analitica.
3.6.3 Difracao de raios-X (DRX)

As andlises de DRX foram realizadas em um difratometro D8 Advanced Bruker
AXS usando a geometria de Bragg-Bretano, com um feixe incidente de radia¢dao gerado por
tubo de Cu Ko (A =1,5419 A). A fenda de abertura para o feixe incidente utilizada possui 0,6
mm e os padrdes obtidos foram registrados em intervalo 26 de 5° a 90° utilizando o modo de

varredura continua com taxa de 2 graus por minuto.
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Os tamanhos de particula foram uniformizados por moagem com o auxilio de um
almofariz e pistilo e o espalhamento no suporte foi feito cuidadosamente a fim de evitar
possiveis interferentes durante a andlise. As analises foram realizadas na Universidade Federal

do Ceara, Central Analitica.
3.6.4 Espectroscopia na regiao do ultravioleta-visivel (UV-Vis)

Para todas as medidas de espectroscopia de absor¢ao na regido do UV-Vis foi
utilizado o equipamento de um espectrofotometro AGILENT - Cary 60. Para as medidas, as
amostras foram inseridas em cubetas de quartzo com 1 cm de caminho 6ptico. As medidas de
absorcao foram realizadas entre 200 a 900 nm. A preparacao das amostras consistiu na diluigao
das mesmas no solvente. As medias foram realizadas no Nucleo de Tecnologia e Qualidade

Industrial do Ceara - NUTEC.
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4 RESULTADOS E DISCUSSOES
4.1 Espectroscopia Raman

Uma das principais técnicas para determinar o sucesso da sintese do GO ¢ a
Espectroscopia Raman, isso porque o grafico gerado nessa técnica tem a caracteristica de
apresentar formacdo de duas bandas caracteristicas. A primeira delas ¢ chamada banda de
grafite ou banda “G”, ele se localiza em torno de 1580 cm™ e se forma a partir do alongamento
das liga¢des no plano dos carbonos sp?, essa banda se forma para muitas das estruturas amorfas

do carbono, como o nanotubos de carbono e o proprio grafite [26].

Fo1 entdo realizado um primeiro Raman utilizando a amostra de grafite comercial,
para demostrar a existéncia da banda G e a acompanhar a mudanga nos espectros a medida que
as reagoes foram realizadas.

Figura 6. Espectro Raman para amostra de grafite comercial
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Fonte: O autor (2022)
Assim, foi possivel observar a formagio da banda G, que se formou em 1578 cm™.
A segunda banda caracteristica é chamada de “D”, ela se forma na regido de 1350 cm™ € esta
associado a desordem ou os defeitos na estrutura do GO, ou seja, essa banda se forma gragas a
presenca de hero atomos e quebras da simetria da molécula. Pode-se entdo concluir que a banda
D estd associado a presenca das estruturas oxidativas que se ligam a folha hexagonal

caracteristica do grafeno [27].
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Essas duas bandas sao relacionadas de modo que se calcula ID/IG (intensidade de
D/intensidade de G), essa razdo ¢ usada para medir a quantidade de desordem em matérias
grafiticos e ainda é importante para ser usado como parametro para avaliar se 0 GO foi ou ndo
funcionalizado. Na Figura 7 observa-se o espectro obtido apds a sintese de GO utilizando o

método de Hummer modificado.

Figura 7. Espectro Raman para a amostra de GO.
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Fonte: O autor (2022)

Nesse espectro pode-se ver uma mudancga de comportamento quando comparado
com a Figura 6, de modo que temos a formacao das duas bandas, a D que esta localizada em
1331 cm™! e apresenta uma intensidade ID = 0,8899 u.a e a G que est4 localizado em 1582 cm’
! e apresenta intensidade IG = 0,7717 u.a. Podendo entio concluir que as bandas caracteristicas

foram obtidas com sucesso e que apresentam uma relagdo ID/IG = 1,15.

Segue-se entdo com a andlise do material funcionalizado, para GO@BPEI
esperasse a formacdo dos mesmos picos, contudo, a presenca da BPEI deve diminuir a
intensidade de ambos, contudo, o pico D deve apresentar maior intensidade que G o que
aumenta a relacio de ID/IG. A medida que GO ¢ funcionalizado ele também ¢ reduzido, isso

gera uma diminui¢io dos dominios dos carbonos sp? o que provoca uma redu¢io da intensidade
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da banda G, a intensidade da banda D também diminui, pois, a quantidade de grupos funcionais
de oxigénio diminui, logo o GO ¢ reduzido, contudo, esses grupos sao substituidos pela BPEI,
mantendo assim a desordem da molécula [28]. A seguir tem-se o espectro obtido a partir da

amostra de GO@BPEI:

Figura 8. Espectro Raman para a amostra GO@BPEI.

1,0 -
0,8 -
0.6 -

0.4 -

Oo__,_—.—-‘//\J\_Ll N [ Ly

800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400
Numero de onda ( cm'lj

Intensidade Raman (u.a)

Fonte: O autor (2022)
Nesse grafico observa-se novamente a formacao das duas bandas, e como esperado
eles apresentam intensidade menor quando comparado com o espectro da figura 7, assim, a
banda D tem intensidade ID= 0,1723 e a G tem intensidade IG= 0,1237, gerando assim uma
relacdo ID/IG = 1,39. Desse modo, se tem um aumento da relagdo ID/IG, mostrando assim que

o GO foi reduzido, um indicativo de que o GO foi funcionalizado.
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4.2 Espectroscopia no Infravermelho de Transformada de Fourier — FTIR

Seguindo com as analises, tem-se a Espectroscopia vibracional na regido do
infravermelho (FTIR). Nessa analise espera observar a formagdo das bandas caracteristicas
referentes as licdes presentes nos matérias em estudos. Assim na Figura 9, observa-se os

espectros de FTIR para as amostras de GO e GO@BPEI.

Figura 9. FTIR das amostras de GO e GO@BPEI
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Fonte: O autor (2022)

As principais bandas que aparecem no espectro de GO entdio em
3383,1725,1615,1363,1230 e 1043 cm™. A banda observada em 3383 cm™ corresponde a
vibragdo de estiramento dos grupos hidroxilas. A banda em 1725 cm™ ¢ atribuida ao estiramento
da ligacdo o C=0, podem indicar a presenca de acidos carboxilicos. As bandas em 1615 e 1363

cm’! podem ser atribuidas, respectivamente, aos estiramentos C=C e C—OH, indicando a
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presenca de grupos arométicos e alcoois. As bandas em 1230 e 1043 cm™ podem indicar a

presenca de estiramentos referentes a C-O e C-O-C, indicando a presenca de epdxidos[29 e 30].

No espectro referente a amostra de GO@BPEI observa-se uma mudanca de padrao
e bandas que aparecem em 2939,2814,1647,1566,1458,1350,1286,1045 cm™. Aqui se destaque
as bandas em 2939 e 2814 cm™ que sdo associadas aos estiramentos simétricos e assimétricos
-CH,, respectivamente, presentes da estrutura do BPEI. As bandas em 1647 e 1566 cm™ podem
ser atribuidas, respectivamente, aos estiramentos -CONH e N-H. O grupo -CONH refere-se a
funcdo amida e ¢ um indicativo de que a funcionaliza¢do foi bem sucedida, uma vez que, se
forma a partir da reagdo entre o grupo -NH,, presente no BPEI, e os grupos epoxidos do GO,
que se quebram apo6s a mudanca de pH e ficam livres para reagir com a BPEI. A banda em 1458
cm’! pode ser atribuida ao estiramento da ligagio C-N e as bandas em 1350, 1286 e 1045 cm™!

podem se referir a C-OH, C-O e C-O-C respectivamente [29 e 30].

Tabela 2. Tentativas de atribui¢des das bandas

Tentativa de Materiais
atribuicio GO GO@BPEI
(C=0) 1725
(C=0) 1615
(C-OH) 1363
(C-0) 1230 1286
(C-0-0O) 1043 1045
(—CHa) 2939/2814
(-CONH) 1647
(N-H) 1566
(C-N) 1458
(C—OH) 1350

Fonte: O autor (2022)
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4.3 Difratometria de raios-X (DRX)

Na difratometria de raio-X ¢ avaliada a natureza cristalina das amostras através da
formagao dos picos caracteristicas de cada uma, assim, na Figura 10 é possivel observar o
padrdo formado para a mostra comercial de grafite, onde se verifica a formagao do pico intenso

e ndo largo em torno de 26,5°, confirmando a natureza cristalina do material [31].

Figura 10. Difratograma do grafite comercial.
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Fonte: O autor (2022)
Na Figura 11 apresenta o DRX para a mostra sinterizada de GO, nele ¢ possivel

observar que o pico caracteristico do grafite ndo se forma mais, dando lugar a um pico agudo e
intenso localizado em torno de 11°, o que confirma a formacdo do oxido e a esfoliacao das

camadas de grafeno [31].
Figura 11. Difratograma da amostra de GO
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Fonte: O autor (2022)
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Ao funcionalizar o GO utilizando um composto polimérico ¢ o caso da BPEI
esperasse a uma total mudanga de seu comportamento cristalografico, uma vez que se trata da
inser¢ao de um material amorfo na estrutura. Sendo assim, o esperado ¢ a formacao de um halo,
que se trata de um pico largo e com baixa intensidade, o que confirma perca da cristalinidade.
Na Figura 12 tem-se o DRX da mostra sintetiza de GO@BPEI, em que, se observa uma
mudanca de comportamento no espectro quando comparado com a mostra de GO, de modo

que, tem-se a formacao do halo, indicando assim que o material realmente fo1 funcionalizado.

Figura 12. Difratograma da amostra de GO@BPEI
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4.4 Experimento de adsorcao

O primeiro passo para o experimento de adsor¢do foi a construgdo da curva de

calibracdo, desde modo, foi obtido a curva a seguir:
Figura 13. Curva de calibragao
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Fonte: O autor (2022)

A curva apresentou um coeficiente de correcio, R?, de 99,557 indicando uma boa
linearidade entre os dados obtidos € uma equagdo da reta igual ha:
y=1-10"*x—0,0118
Onde, 1 x 10 ¢ o coeficiente angular e 0,00118 ¢ o coeficiente linear. Utilizando
a equacao da reta obtida e dos dados de absorbancia obtidos com o experimento de adsor¢ao

para cada ciclo utilizando o filtro de GO, foi possivel gerar a Tabela 3.

Tabela 3: Resultados dos testes de adsor¢do para o filtro de GO

Absorbancia Concentracao (g/L)

0,2608 2,49
0,2695 2,57
0,2699 2,58
0,2711 2,59
0,2718 2,60

Fonte: O autor (2022)
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A Tabela 4 contém os resultados obtidos a partir do experimento de adsor¢do para

cada ciclo utilizando o filtro contendo a amostra de GO@BPEIL.

Tabela 4: Resultados dos testes de adsorgao para o filtro de GO@BPEI

Absorbancia Concentracao (g/L)

0,2041 1,92
0,2380 2,26
0,2569 2,45
0,2615 2,49
0,2700 2,58

Fonte: O autor (2022)

A amostra de partida tinha uma concentragao de 3,0 g/L, assim, com esses
resultados ¢ possivel inferir que 0 GO e 0 GO@BPEI foram capazes de adsorver parte do ion
cobre presente e, como esperado, o filtro GO@BPEI foi capaz de adsorver mais. Contudo um
comportamento inesperado foi obtido, para os dois experimentos a medida que o filtro era
reutilizado a concentragao de cobre nas aliquotas foi aumentando, isso pode ser a uma possivel
falha na construcgao do filtro, pode indicar que a interagao entre o ion metalico e o adsorvente
nao foi forte o suficiente para reter a espécie ou ainda indicar que o uso ideal do filtro ¢ de

apenas uma filtracao.
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5 Conclusao

Baseado na literatura, a espectroscopia Raman apresentou bandas caracteristicas
para as trés amostras investigadas (grafite, GO e GO@BPEI), os espectros de FTIR sugeriam a
presenca dos grupos caracteristicos das amostras e a difratometria de raio-X indicou o
comportamento cristalografico esperado. Assim, pode-se inferir que a aplicacdo do método de
Hummers modificado foi bem sucedida, sintetizando com sucesso o 6xido de grafeno, além
disso, a metodologia empregada para a funcionalizagdo do GO também foi bem sucedida. Como
perspectiva ainda serd realizado uma andlise de potencial ZETA para avaliacdo da carga

superficial dos matérias.

Quando ao estudo de adsorc¢ao pode-se afirmar que o material realmente foi capaz
de adsorver o metal toxico em estudo e o que GO@BPEI realmente tem maior poder de
adsorc¢do, contudo, o resultado encontrado necessita de mais testes, como a constru¢cao da
isoterma de adsor¢do e da curva de cinética, para confirmar a capacidade de adsor¢ao de ambas

as espécies.

Quanto aos filtros sera reavaliar o método experimental utilizado para garantir que
sua construc¢ao se dé da melhor forma possivel, além de ser necessario investigar as possiveis
causas para o aumento de concentracdo nas aliquotas colhidas em cada ciclo de filtracao.
Apesar disso, pode-se concluir que o material foi bem sucedido e apresenta potencial para

melhor eficiéncia no futuro.
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