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1. INTRODUCAO

Uma das principais ameacas a sobrevivéncia da humanidade nas proximas
décadas € a possivel falta de agua potavel. A escassez desse recurso natural é
iminente, principalmente devido aos modelos de desenvolvimento adotados pelo
homem para a agricultura, pecuaria, e industria, nos quais a preocupacao com 0
meio ambiente tem, na maioria das vezes, sido relegada a um segundo plano. A
falta de informacdo e o descaso com o tratamento de residuos aliados com o
descarte inadequado de contaminantes emergentes (CE) tais como corantes
organicos, compostos farmacéuticos e interferentes endécrinos pode acarretar em
danos irreversiveis ao meio ambiente e consequentemente, 0os seres humanos
(SUl et al., 2011).

Efluentes aquosos podem ser tratados por diversas formas como, por
exemplo, através dos processos de filtracdo, osmose, processos oxidativos
avancados, decantacéo, sedimentacdo e adsorcdo (Machado, et al., 2011). Nos
altimos anos o processo de adsorcdo tem recebido grande atencdo, visto que
possui vantagens quando comparada a outros métodos (KEMP, 2013). Essa
técnica barata, eficiente e de facil implementacéo € utilizada para a remocao de
uma gama de adsorvatos, tais como de compostos organicos (6leos, solventes,
corantes sintéticos, entre outros) (Machado, et al., 2011) e metais pesados (Cu,
Pb e Hg) (CUl et al., 2015).

Dentre diversos materiais propostos como promissores adsorventes,
destaca-se o 6xido de grafeno (GO). Esse € um al6tropo do carbono de estrutura
bidimensional, que tem atraido grande atencdo por possuir uma area superficial
especifica elevada e Otima estabilidade quimica, o que fazem desse um
nanomaterial de grande potencial para adsorcdo de contaminantes em &agua
(ZHAO et al., 2012). Ainda, o GO é constituido de uma rede hexagonal de
carbonos que possui em sua superficie uma grande quantidade de grupos
funcionais a base de oxigénio tais como os grupos carboxil (- COOH) e carbonila (
- C = O) localizados preferencialmente nas bordas da folha, e grupos epéxi (C - O
- C) e hidroxila ( - OH) localizados preferivelmente no plano basal (GUPTA et al.,
2013). A presenca desses grupos funcionais na superficie do GO ndo s6 permite
uma boa dispersdo em agua, como também fornecem a esses nanomateriais uma
elevada densidade de carga negativa, que podem proporcionar sitios reativos
para a adsor¢cdo de uma variedade de adsorvatos, especialmente aqueles com
carga positiva como, por exemplo, ions metalicos e corantes sintéticos,
especialmente os corantes cationicos (BERGAMNN & MACHADO, 2015). Além
disso, devido a sua estrutura aromatica semelhante a do grafeno, o GO pode
facilmente adsorver compostos organicos tais como antibiéticos e interferentes
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enddécrinos em sua superficie devido as interagdes do tipo ™ — 1 (GUPTA et al.,
2013; CHOWDURY et al., 2014).

Para que o GO possam vir a ser utilizados de forma competitiva ou, até
mesmo, substituir os materiais habitualmente empregados no tratamento de
efluentes contendo compostos organicos, é necessario o aprimoramento e
barateamento das suas rotas de obtencdo. Sendo assim, o objetivo desse
trabalho consiste na sintese e caracterizacdo de Oxido de grafeno a partir de
flakes de grafite e grafite em p0, utilizando o método de Hummers modificado
(JAURIS et al.,, 2016), para futura aplicacdo como adsorvente de poluentes
aquosos.

2. METODOLOGIA

Para obtencdo do 6xido de grafeno, foi empregado o método Hummers
modificado (JAURIS et al., 2016), utilizando grafite na forma de flakes e na forma
de p6 como materiais precursores. Primeiramente, o grafite é oxidado para
producdo do 6xido de grafite. Nessa etapa, misturando-se 1g ou de flakes de
grafite (Graflake, Sigma-Aldrich) ou grafite em pé (LABSYNTH) e 0,5 g de nitrato
de sédio (VETEC) em 40 mL de &cido sulfirico (DINAMICA). Tal mistura foi
submetida a vigorosa agitacdo magnética em banho de gelo por 15 mim. Em
seguida, ainda em agitacdo e banho de gelo, adiciona-se lentamente a solugéo 3
g de permanganato de potassio (LABSYNTH). Passados 15 min de agitacao,
foram adicionados 40 mL de &agua destilada e o material permaneceu sob
agitacdo por mais 15 min. Por fim, adiciona-se 140 mL de &gua destilada
juntamente com 10 mL peréxido de hidrogénio (LABSYNTH) e solugéo foi mantida
em agitacdo durante 30 min. Em seguida, a mistura foi deixada em repouso
durante 24 h. Apés, a solucédo foi centrifugada em uma centrifuga YKA modelo YK
G1 a 5000 rpm por 5 min e lavada primeiramente com uma solucdo de HCIl 10% e
posteriormente com agua destilada por diversas vezes (até obter o pH proximo a
5). Na etapa de obtencdo do GO a partir da esfoliacdo do Oxido de grafite,
adiciona-se 0,2 g de 6xido de grafite em 200 mL de agua destilada e essa solucao
foi sonicada por 20 min em um ultrassom de ponta. Passada a etapa de
sonicacdo, o material foi lavada com &gua destilada e centrifugado. Os
sobrenadantes das solugbes centrifugadas (GOs), obtido a partir dos diferentes
precursores de carbono, foram entdo secos a 60°C em estufa. A fim de verificar
qual forma de carbono é mais indicada para producdo de GO, os materiais
obtidos foram caracterizados através da técnica de difracdo de raios X (DRX).
Para tanto, utilizou-se um difratbmetro Philips, modelo X’pert MPD, equipado com
tubo de cobre (radiagdo com A = 1.5406 A), operando a 40 kV e 40 mA com 0s
seguintes parametros de ensaio: intervalo angular 5°<20<35°, como passos de
0,05° por um tempo de 1s para cada passo. Os materiais precursores, bem como
os GOs obtidos foram caracterizados através da técnica de espectroscopia
Raman, em um equipamento Renishaw modelo InVia, utilizando uma linha de
excitagdo de Ar (A = 514,5 nm).

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

A Figura 01 apresenta, respectivamente, os difratogramas de raios X
(Figura 01(A)) e os espectros Raman (Figura 01(B)) das amostras de grafite na
forma de flakes e na forma de p6. Na Figura 01 (A) é possivel verificar o padrdo
de difracdo em aproximadamente 26,5°, referente ao conjunto de planos (002) do
grafite (JCPDS 00-008-0415), em ambas amostras de grafite. A partir dos
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espectros Raman das diferentes amostras de grafite (Figura 01(B)) é possivel
visualizar as impressdes digitais dos alotropos de carbono, como a presenca das
bandas D (Disorder), G (Graphite) e G" (modos de segunda ordem da banda D)
aproximadamente em 1350 cm™, 1580 cm™ e 2700 cm™, respectivamente.
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Figura 01: (A) Difratogramas de raios X e (B) espectros Raman do grafite na
forma de flakes e na forma de pé.

A Figura 2(A) apresenta os difratogramas das amostras de GOs obtidos a
partir do grafite na forma de flakes e na forma de p6. Ap6s o processo de
oxidacao e esfoliacdo dos diferentes precursores de grafite, € possivel observar o
aparecimento de um padréo de difracdo em aproximadamente 26 = 11°, atribuido
ao conjunto de planos (002) do 6xido de grafeno, relacionado a expansao das
folhnas do grafite devido a inser¢cdo de grupos funcionais a base de oxigénio
(JAURIS et al., 2016; LI et al. (2014)). Ainda, é possivel observar a presenca de
pico em aproximadamente 26 = 25,6°, que estdo relacionados com a presenca de
grafite, demostrando que as amostras ndo foram completamente oxidadas.
Comparando os difratogramas das diferentes fontes de carbono, conclui-se que o
grafite na forma de pé € o mais indicado para a producdo de GO (a partir da
metodologia proposta no presente trabalho) quando comparado aos flakes de
grafite. Isso pode ser atribuido a menor granulometria do material em p6, o que
facilita a etapas de oxidacdo e esfoliacdo. A Figura 02(B) apresenta o espectro
Raman do GO obtido a partir do p6é de grafite. Comparando esse espectro com o
espectro do po de grafite (Figura 01(B)), é possivel visualizar a formagédo das
bandas D+G (em aproximadamente 2930 cm™) e G” (em aproximadamente 2930
cm™), bandas caracteristicas de 6xido de grafeno (JAURIS et al., 2016).
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Figura 02: (A) Difratogramas de raios X das amostras de GOs obtidos a partir de
flakes de grafite e grafite em p6 e (B) espectro Raman do GO obtido com pé de
grafite.
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4. CONCLUSOES

Baseado nos resultados obtidos, conclui-se que é possivel obter éxido de
grafeno (GO) via método de Hummers modificado, utilizando tanto grafite na
forma de pod, quanto na forma de flakes de grafite. No entanto, quando
comparados os precursores de grafite, a forma de pé é a mais indicado para a
metodologia proposta no presente trabalho. Isso se deve, provavelmente a maior
facilidade nas etapas de oxidacdo e esfoliacdo do material. A partir das
caracterizados do GO obtido com o pé e grafite, € possivel verificar que que o
material sintetizado possui boa qualidade. Vale ressaltar que o material
sintetizado esta sendo caracterizado quanto as suas propriedades de textura e
possui grande potencial para aplicacfes de purificacdo — tratamento de efluentes
aquosos.
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