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RESUMO

A crescente demanda no aumento de poluentes emergentes na agua tem se
tornado um problema ambiental bastante preocupante. Um dos principais
causadores da poluicdo aquatica sao as industrias téxteis, esse setor despeja
milhares de poluentes nas aguas, dentre esses poluentes os que mais se
destacam sao os corantes. A presencga de corantes no ambiente aquatico acaba
acarretando o impedimento da passagem de luz na agua fazendo com que as
atividades fotossintéticas se alterem. Ja existem alguns processos que estao
sendo estudados para tentar remover os corantes das aguas, e dentre esses
métodos 0 que mais se destaca é o processo de adsorcdo, devido ao baixo
custo. Sendo assim, esse trabalho buscou sintetizar o nano-material 6xido de
grafeno utilizando a rota sintética estabelecida por Hummers para utiliza-lo como
adsorvente na remocgao do corante reativo remazol preto B em meio aquoso. O
oxido de grafeno foi escolhido para ser utilizado como adsorvente pois possui
boa estabilidade, uma area de superficial grande, juntamente com o elevado
numero de poros que tornam esse material promissor na remog&o de corantes
em meio aquoso. Foi sintetizado seguindo a metodologia proposta por Hummers,
seguindo a rota sintética obteve-se 3g de OG, que foi diluido em 600ml de agua
destilada para a preparagéo da suspensao com concentracdo igual a 5 mil ppm.
O principal objetivo deste trabalho foi avaliar o percentual de remog¢ao que o
oxido de grafeno em pd, como também a suspensdo de 6xido de grafeno
obtiveram em diferentes intervalos de tempo para remover o corante remazol
preto b, sendo que os resultados obtidos indicam que a utilizagdo do 6xido de
grafeno em pé foi mais eficiente no processo de remog¢ao de corante com um
percentual de remogéo igual a 64,63% em um intervalo de tempo de 120 minutos
e concentracao inicial do corante igual a 100 ppm, podendo concluir que o éxido
de grafeno possui um percentual de remocao satisfatério no processo de

adsor¢éo do corante remazol preto B.

Palavras-chaves: Adsorcao, corante, 6xido de grafeno
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ABSTRACT

The growing demand on the increase of emerging emissions in water has
become a very worrying environmental problem. One of the main causes of water
pollution are the textile industries, this sector of discharge of thousands of
pollutants in the waters, among these pollutants the most outstanding are the
dyes. The presence of dyes in the aquatic environment ends up impeding the
passage of light in the water, causing changes in photosynthetic activities. There
are already some processes that are being trained to try to remove dyes from
water, and among these methods, the adsorption process that stands out the
most, due to its low cost. Thus, this work sought to synthesize the graphene oxide
nano-material using the synthetic synthetic route by Hummers to use it as an
adsorbent in the removal of the reactive dye remazol black B in aqueous medium.
Graphene oxide was chosen to be used as an adsorbent because it has good
stability, a large surface area, together with the high number of pores that make
this material promising in the removal of dyes in aqueous media. It was
synthesized following the methodology proposed by Hummers, following the
synthetic route, 3g of GO was obtained, which was diluted in 600ml of distilled
water to prepare the suspension with a concentration equal to 5 thousand ppm.
The main objective of this work was to evaluate the percentage of graphene oxide
removal in powder form, as well as the graphene oxide suspension obtained at
different time intervals to remove the dye remazole black b, and the results
obtained indicate that the use of Powdered graphene oxide was more efficient in
the dye removal process with a removal percentage equal to 64.63% in a time
interval of 120 minutes and initial dye concentration equal to 100 ppm, leading to
the conclusion that the dye oxide Graphene has an overwhelming removal

percentage in the adsorption process of the dye remazole black B.

Keywords: Adsorption, dye, graphene oxide.
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1. INTRODUCAO

A industrializagdo trouxe consigo diversos beneficios para a vida dos
seres humanos, proporcionando empregos, melhoria de vida e bem-estar da
populacao. Entretanto, trouxe também diversos prejuizos que sdo causados por
empresas de diversos setores, dentre esses a industria téxtil &€ responsavel por

poluir corpos d'agua devido ao despejo inadequado de efluentes sem tratamento.

A industria téxtil € o segundo setor que mais gera empregos no Brasil, no
ano de 2021 foram gerados cerca de 102.658 mil empregos, além disso o pais
ser 0 5° maior produtor de produtos téxteis do mundo (ABIT, 2021). Apesar de
possuir um 6timo beneficio para a economia do pais, o setor téxtil € um dos
setores que mais utilizam agua em seus processos, em média sdo gastos 150
litros de agua por quilo de tecido produzido, se tornando assim um dos setores
econdmicos que mais produzem efluentes, estimasse que 12% da agua utilizada
no processo de tingimento é perdida a partida da evaporacéao, e os outros 88%

sao descartados como efluentes.

Além da poluicdo das aguas esse setor acaba causando danos ambientas
no ar, esse fato se deve pois, em algumas caldeiras € utilizado fogo a lenha para
a queima de 6leos, isso faz com que seja liberado o diéxido de enxofre (SO2) e
gas carbbénico (CO2), esses gases contribuem para o efeito estufa e

consequentemente chuvas acidas.

Outro impacto ambiental que a industria téxtil proporciona € a grande
quantidade de residuos sélidos que sdo gerados por essas empresas, sendo
que, uma parte dos residuos sélidos gerados séao caracterizados com classe IIA
ndo inertes, os residuos dessa classe apresentam caracteristicas de

biodegradabilidade, combustibilidade e solubilidade em agua.

Residuos desse tipo podem ser reciclados e utilizados novamente, porém
se o residuo sdlido for contaminado durante o processo de fabricagdo o0 mesmo
ndo podera ser reciclado, pois apresentara caracteristicas de corrosividade,
inflamabilidade, toxidade, patogenicidade e dentre outras caracteristicas que se
enquadram na classe de residuos | pela norma NBR 10.004/2004 (ABNT, 2009).
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Um outro fator que influencia na poluicao é que, boa parte dos tecidos que
sdo produzidos e vendidos acabam sendo descartados de maneira incorreta

ocasionando assim poluigdo ambiental.

Os corantes sintéticos dos tipos azoicos sao os principais causadores dos
problemas ambientais do setor téxtil, pois 0s mesmos sao compostos quimicos
que apresentam caracteristicas de baixa degradabilidade, toxidade e boa
solubilidade em agua, esses corantes sdo chamados assim devido em sua

composigao quimica apresentar um ou mais grupos azo (-N=N-).

Corantes desse tipo sdo produzidos com a finalidade de serem resistentes
a biodegradacao (com tempo estimado de até 46 anos). Além disso, podem

causar a morte de organismos aquaticos vivos e inibir o crescimento de algas.

Muitos estudos vém sendo feitos com o intuito de criar técnicas que sejam
eficientes e que possam retirar os corantes presentes nos efluentes aquaticos,
uma dessas técnicas é o processo de adsorcao, que vem apresentando eficacia
perante a remocéao de corantes em efluentes, pois os procedimentos tradicionais
utilizados nas estacdes de tratamento de esgoto ndo sao suficientes para retirar

0s corantes e outros materiais presentes nos efluentes.

A adsorc¢ao nada mais é do que um processo de transferéncia de massa,
que estuda a capacidade que determinados solidos tem de acumular em sua
superficie certas substancias que estdo presentes em fluidos gasosos ou
liquidos, facultando a disjungé@o dos elementos presentes nesses fluidos. Este
processo pode ocorrer entre a juncao liquido-liquido, gas-liquido, gas-sélido ou
solido-liquido (PERRY et al., 1984; FOUST et al., 1982).

Muitos elementos sdo utilizados como adsorventes na remocado de
substancias, um exemplo seria o carvao ativado, que por ser um material com
uma area de superficie grande e também por possuir uma boa porosidade é
bastante utilizado em processos de adsorcdo materiais argilosos e conchas
também sao utilizados nesse tipo de processo. Os materiais a base de carbono
vém chamando a atencao de diversos pesquisadores devido a ampla area que
esses materiais podem ser aplicados, sendo utilizados em setores
automobilisticos, siderurgicos e na eletroquimica, além de possuirem também

alta estabilidade mecénica, estruturas bem definidas e uniformes, e € por esses
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motivos que o0s matérias carbonados chamam tanto a atencdo dos
pesquisadores (BANERJEE et al, 2015). O grafeno € um dos materiais
carbonados derivados do grafite, possui uma forma cristalina hexagonal em sua
estrutura molecular, € um nano material composto por atomos de carbono
ligados entre si por meio de ligagdes sp? formando assim uma estrutura trigonal
planar em sua geometria molecular, esse material chama muito a atencao de
pesquisadores devido as diversas propriedades que possui, como, as
propriedades elétricas (os elétrons conseguem se propagar quase que
livremente no material), as mecéanicas (suportando pressoes de até 130 GPa)
resisténcia essa que é atribuida as fortes ligacbes quimicas entre os atomos de
carbono, e propriedades térmicas (sendo capaz de dissipar calor melhor que
qualquer outro material) (SEGUNDO VILAR., 2016).

Um outro material, a base de grafeno, que chama atencado por sua
versatilidade e aplicabilidade em diferentes areas € o éxido de grafeno (OG),
utilizado em areas diversas como engenharia quimica, fisica e medicina. O 6xido
de grafeno é a forma oxidada do grafeno, com uma variedade de grupos epoéxi,
carboxil e hidroxil em sua superficie, que devido a sua natureza hidrofilica aliada
com uma densidade elevada de cargas negativas (esse fato se deve aos grupos
funcionais portadores de oxigénio) o material seja promissor como adsorvente
para remover materiais particulados indesejados na agua (BANERJEE et al.,
2015).

O Brasil € um pais que possui uma economia téxtil bem estabelecida, de
acordo com dados da Associacao Brasileira de Industria Téxtil (ABIT), no ano de
2019 essas industriais representaram cerca de 16,7% dos empregos gerados no
Brasil, sendo o setor téxtil o0 sequndo maior empregador nesse referido ano.
Tendo em vista os impactos ambientais causados pelo ndo tratamento de
efluentes gerados pelas industrias téxteis, como também por outras industrias
utilizam corantes do tipo azo, observou-se a necessidade de estabelecer uma
forma de tratamento dessas aguas residuais contaminadas com corante, de
forma que n&o agrave ainda mais os problemas ambientais associados ao seu

despejo incorreto.
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2. OBJETIVOS
2.1. OBJETIVO GERAL
e Sintetizar o éxido de grafeno e verificar a sua eficiéncia na remocéao de

preto remazol B de efluentes industriais através da adsorcao.

2.2. OBJETIVOS ESPECIFICOS
e Representar o fendmeno da adsorcéao por um modelo matematico;

e Determinar parametros cinéticos;
e Avaliar a possibilidade de extrapolar as condicbes experimentais para

adsorbatos em condi¢des experimentais diversas.

3. FUNDAMENTACAO TEORICA

3.1. IMPACTOS GERADOS PELAS INDUSTRIAS TEXTEIS

A industria téxtil € conhecida por ter impactos ambientais influenciados, tanto
na producao de matéria-prima quanto na fabricacdo de tecidos e produtos
acabados. A producéao de fibras sintéticas, como poliéster, nylon e acrilico, por
exemplo, envolve o uso intensivo de petréleo e produtos quimicos que podem
ser toxicos e poluentes. Além disso, muitos processos de tingimento e

acabamento também podem ocasionar a polui¢cdo do ar e da agua.

De acordo com um artigo publicado no site da revista Forbes em 2021, a
industria téxtil é responsavel por cerca de 10% das emissdes globais de carbono
e € o0 segundo maior poluidor de agua do mundo, depois da industria de
alimentos e bebidas. Além disso, a industria é responsavel por uma grande
quantidade de residuos sdlidos, incluindo tecidos nao usados e roupas

descartadas.

O descarte inadequado de aguas residuais € um dos principais impactos
ambientais gerados pelo setor téxtil. Durante o processo de producédo téxtil, a
agua é utilizada em grande quantidade para finalidades diversas, como lavagem
de fibras, tingimento e acabamento de tecidos. Como resultado, a agua utilizada
se torna contaminada com produtos quimicos, corantes e outros poluentes que

podem ser prejudiciais ao meio ambiente e a saude publica.
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De acordo com a Greenpeace (2019), o setor téxtil € responsavel por cerca
de 20% das emissdes de carbono industrial globalmente, emitindo cerca de 1,2
bilhées de toneladas de didxido de carbono a cada ano. O hidrocarboneto da
agua causado pelo setor téxtil pode ter consequéncias graves, como a
degradacao da qualidade da agua e a contaminacgao de ecossistemas aquaticos.

Além disso, as aguas residuais podem afetar a saude humana e a vida animal.

Ainda segundo a Greenpeace, muitas empresas téxteis ainda descartam
suas aguas residuais diretamente em rios e oceanos sem tratamento adequado,
aumentando o risco de escoamento da agua. Essas praticas nao satisfizeram
apenas 0s ecossistemas aquaticos, mas também podem afetar a saude e o bem-
estar das comunidades locais que dependem dessas fontes de agua para

consumo e outras atividades.

Muitas empresas estdo adotando tecnologias mais inteligentes para o
tratamento de aguas residuais, como sistemas com tecnologia de membrana e
tecnologias de filiragem avancada. Além disso, as empresas também estao
buscando praticas de economia de agua e outras solucbes para reduzir a

quantidade de agua utilizada na producao téxtil.

O setor industrial téxtil € um dos principais contribuintes para a poluicao
aquatica, devido aos seus processos de producdo e descarte inadequados. O
setor téxtil utiliza uma ampla gama de produtos quimicos durante a fabricagdo
de tecidos, desde corantes e fixadores até agentes de acabamento e produtos
de limpeza. Essas substancias quimicas sdo frequentemente liberadas nos

sistemas de agua, causando danos nos ecossistemas aquaticos.

Muitos desses corantes contém substancias toxicas que podem ser
prejudiciais a vida aquatica, afetando a qualidade da agua e causando
desequilibrios nos ecossistemas. Além disso, esses produtos quimicos podem
persistir no ambiente e acumular-se ao longo do tempo, causando efeitos de
longo prazo. (HUA et al., 2019)

Além do tingimento, outros processos de acabamento téxtil também
acarretam prejuizos a agua. Agentes de acabamento, como retardantes de
chamas, impermeabilizantes e amaciantes, contém substéncias quimicas

prejudiciais que sdo liberadas nas aguas residuais. Esses produtos quimicos
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afetam a qualidade da agua e tem efeitos adversos sobre os organismos
aquaticos, inclusive afetando a reproducéo, o crescimento e o desenvolvimento.
(WANG, L et al., 2019)

Muitas fabricas téxteis descartam suas aguas residuais diretamente em rios
e corpos d'agua sem o devido tratamento, resultaram na contaminacao desses
recursos hidricos. A falta de tratamento adequado das aguas residuais contribui
para a degradacado da qualidade da agua, tornando-a impropria para uso e
afetando a vazao aquatica. (THOMPSON, G et al., 2001)

Os corantes téxteis contém compostos orgénicos complexos que conferem
cores aos tecidos, mas muitos desses compostos sdo persistentes e podem

representar perigos para a vida aquatica (De Vasconcelos et al., 2008)

A maioria dos corantes téxteis € composta em compostos aromaticos, que
geralmente contém grupos funcionais, como aminas, fendis e anilinas. Esses
grupos podem ser tOxicos para os organismos aquaticos e, quando os corantes
sdo liberados nas aguas residuais, podem causar danos ao ecossistema
aquatico (Ong, ST et al., 2017).

Durante os processos de tingimento téxtil, ocorre a liberacao de corantes nao
fixados nas aguas residuais. Esses corantes nao fixados s&o soluveis em agua
e podem ser facilmente transportados para rios, lagos e outras fontes de agua.
A presenca desses corantes pode alterar a transparéncia da agua e prejudicar a
fotossintese de plantas aquaticas, afetando a cadeia alimentar e a

biodiversidade dos ecossistemas aquaticos (Nakamoto, T et al., 2004).

Além disso, alguns corantes téxteis contém metais pesados, como cobre,
cromo, mercurio e chumbo, que sdo adicionados para melhorar a fixagéo da cor
nos tecidos. A liberacdo desses metais pesados nas aguas residuais pode
causar danos aos organismos aquaticos e a saude humana quando a agua
contaminada é consumida ou utilizada para irrigacdo de cultivos (Sun, Y et
al.,2021).
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3.2. REMAZOL PRETO B

O corante Remazol Preto B é um exemplo de um corante téxtil que é
amplamente utilizado na industria de tingimento de tecidos e fibras. Ele pertence
a classe dos corantes azoicos, que possuem um grupo azo (N=N) como parte
essencial de sua estrutura quimica. O Remazol Preto B possui uma estrutura
quimica complexa, constituida por grupos funcionais variados, como grupos
sulfénicos e grupos nitro. Esses grupos sao responsaveis por suas propriedades

de coloragao.

Devido a presenca de grupos sulfénicos em sua estrutura, o Remazol Preto
B é soluvel em agua, o que é essencial para sua aplicacdo em processos de
tingimento téxtil (S. K. Ghosh et al., 2009). Além disso, a natureza azoica do
corante confere-lhe alta reatividade, permitindo que forme ligacbes covalentes
com as fibras do tecido durante o processo de tingimento, garantindo uma
fixac&o eficiente da cor (E. A. Moawed et al., 2015). A figura 1 ilustra a estrutura

molecular do Remazol Preto B.

Figura 1 - Estrutura molecular do Remazol Preto B, indicando alguns grupos presentes na
molécula.

Fonte: Autor 2023.

E possivel verificar que a molécula de Remazol Preto B possui quatro grupos
sulfénicos em sua estrutura (sublinhados de cinza), dois grupos azo (sublinhados
de azul) e um grupo amina (sublinhado de vermelho). A presenca desses grupos
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da a molécula de Remazol propriedades fundamentais para que 0 mesmo seja

utilizado como corante téxtil.

3.3. GRAFENO

O grafeno € um material derivado do carbono, composta por uma unica
camada de atomos de carbono em uma estrutura hexagonal. Ele foi isolado
experimentalmente pela primeira vez em 2004 por Andre Geim e Konstantin
Novoselov, que receberam o Prémio Nobel de Fisica em 2010 por essa

descoberta revolucionaria.

Como foi citado acima o grafeno é uma forma bidimensional de carbono
formado por uma unica camada de atomos de carbono em uma estrutura
hexagonal. Cada atomo de carbono no grafeno esta ligado a outros trés atomos
de carbono vizinhos por meio de ligacdes sigma, formando uma rede planar.

Devido a sua estrutura espacial, o grafeno exibe diversas propriedades
quimicas notaveis. A primeira delas é a alta estabilidade térmica, com ponto de
fusdo acima de 4.000 Kelvin. Essa caracteristica é atribuida as fortes ligagoes
covalentes entre os atomos de carbono na estrutura do grafeno (Lee, C et
al.,2008).

Além disso, o grafeno apresenta alta condutividade elétrica e térmica. Devido
a sua estrutura planar e aos orbitais pi deslocalizados dos &tomos de carbono, o
grafeno permite a movimentacé&o rapida e eficiente dos elétrons, tornando-o um

excelente condutor de eletricidade e calor (Balandin et al.,2008).

O grafeno exibe também uma resisténcia mecéanica excepcional. A estrutura
hexagonal planar do grafeno permite que ele seja extremamente leve e, ao
mesmo tempo, mais forte do que o ago. Isso € atribuido a alta resisténcia da rede

de ligacGes carbono-carbono no grafeno (Lee, C et al.,2008).

O grafeno também possui propriedades o6ticas notaveis. Devido a sua
estrutura bidimensional, o grafeno exibe absor¢édo de luz em uma ampla faixa de
comprimentos de onda, desde o ultravioleta até o infravermelho préximo. Essa
propriedade o6tica torna o grafeno uma excelente plataforma para aplicacbes em

dispositivos foténicos.
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O grafeno € uma forma de carbono composta por uma Unica camada de
atomos em uma estrutura hexagonal. Cada atomo de carbono no grafeno esta
ligado a outros trés atomos de carbono vizinhos por meio de ligagbes sigma,
formando uma rede planar. Essas ligacdes sigma s&o ligagdes covalentes fortes,
que mantém os atomos de carbono firmemente unidos na estrutura do grafeno.
Além disso, os elétrons de valéncia dos atomos de carbono no grafeno também
formam ligacOes pi deslocalizadas, que se estendem ao longo da estrutura

planar, conferindo ao grafeno suas propriedades eletrénicas Unicas.

Devido a sua estrutura planar e as ligacoes pi deslocalizadas, o grafeno exibe
alta condutividade elétrica. Os elétrons no grafeno podem se mover rapidamente
pela sua estrutura bidimensional, o que o torna um excelente condutor de
eletricidade. Além disso, o grafeno também possui alta condutividade térmica,

permitindo que o calor seja transferido eficientemente através do material.

Além das propriedades elétricas e térmicas, o grafeno também apresenta
resisténcia mecanica excepcional. A rede de ligacbes carbono-carbono no
grafeno confere a ele uma estrutura rigida e forte. Apesar de ser extremamente
fino, o grafeno € mais forte do que o aco e pode suportar tensbes mecanicas

consideraveis sem se romper.

3.4. OXIDO DE GRAFENO

O o6xido de grafeno (GO) é um derivado do grafeno, consistuido de folhas de
grafeno com grupos funcionais contendo oxigénio, como grupos hidroxila,
carboxila e epoxido em seus planos basais e bordas. Geralmente é preparado
por oxidacdo de grafite usando agentes oxidantes fortes, como acido sulfurico,
acido nitrico ou permanganato de potassio, possui propriedades fisico-quimicas
unicas, como alta area superficial, alta condutividade elétrica e boa resisténcia
mecanica, o que o torna adequado para varias aplicagbes em armazenamento
de energia, catalise, sensores, dispositivos biomédicos e remediacdo ambiental.
GO pode ser facilmente funcionalizado com varios compostos organicos ou
inorganicos, tornando-se uma plataforma versatil para o desenvolvimento de

materiais avancados (M. K. Jha et al., 2014).
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A formula quimica do 6xido de grafeno € normalmente escrita como
(C_xH_yO_2z) n, onde x, y e z sdo 0 numero de atomos de carbono, hidrogénio
e oxigénio, respectivamente, e n é o numero de unidades repetidas na cadeia
polimérica. A composicao e estrutura reais do éxido de grafeno podem variar
dependendo do método de preparacdo, mas normalmente contém
aproximadamente 50-70% de carbono, 20-30% de oxigénio e 1-10% de

hidrogénio em peso.

Como ja mencionado anteriormente o o 6xido de grafeno é a forma oxidada
do grafeno, possuindo em sua estrutura grupos funcionais de oxigénio que estao

ligados fora do plano basal, a figura 2 ilustra 0 esquema.

Figura 2 - Estrutura quimica do 6xido de grafeno

Fonte: (Dreyer et al., 2010).

Pode-se observar na figura acima da estrutura quimica da molécula de 6xido

de grafeno, a presenca de hidroxilas, grupos alcenos e grupos epdxi fora do
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plano basal da molécula. Os hidrégenios presentes entre os alcoois e ésteres,
fazem com que os carbonos do plano basal mantenham-se estabilizados

eletronicamente.

3.5. ADSORCAO
O processo de adsorcao € um fendmeno de superficie fisico-quimico, pois
nesse procedimento os atomos ou ions de uma determinada substancia ficam
contidos na superficie do material que estd sendo utilizado como adsorvente
(geralmente um material sélido). Os atomos ou moléculas da espécie que esta
sendo adsorvida sao atraidos para a superficie do adsorvente fazendo com que

a sua concentracao aumente na superficie do adsorvente.

A adsorcao ocorre de maneira natural, podendo utilizar essa operagao para
remover residuos ou poluentes de efluentes, esse procedimento esta sendo
bastante utilizado na remogao de residuos téxicos que contaminam a agua, um
exemplo de um residuo toxico que contamina a agua seria os corantes. A maioria
dos adsorventes sao sélidos que possuem elevada area superficial, para se obter

uma alta capacidade de adsorgao.

A adsorcao pode ser classificada em dois tipos, adsorcdo quimica e a
adsorgcdo fisica. A adsorcdo quimica, ou quimissorcdo acontece quando
moléculas, ions ou atomos do adsorvato se ligam a superficie do adsorvente por
meio de ligagbes covalentes. Nesse processo ocorre alteracdo molecular dos
elementos que estdo envolvidos, sendo assim uma substéncia pode se
transformar em outra. Por se tratar de uma reacdo quimica o adsorvente e
adsorvato devem possuir singularidades, e devem ser capazes de se

identificarem e reagirem.

Ja& a adsorcgéao fisica ou fisissorcao acontece a partir de uma diferenca de
energia (ou forcas de atracdo) conhecidas como for¢ca de Van der Waals, essa
forca faz com que as moléculas do adsorvato fiquem retidas na superficie do
adsorvente, esse tipo de interagdo possui um longo alcance, no entanto essas
interacées sao fracas, e nesse processo nao ha alteragdes moleculares nas
espécies envolvidas, mantendo a sua natureza quimica. A adsorc¢ao fisica é
sempre um processo reversivel e exotérmico, o equilibrio é rapidamente

estabelecido a nao ser que aconteca uma difusdo através da estrutura porosa.
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3.6. OXIDO DE GRAFENO COMO POSSIVEL ADSORVENTE

O éxido de grafeno ganhou atencdo nos ultimos anos devido as suas
propriedades adsorventes excepcionais. A alta area superficial especifica e o
grande volume de poros tornam o 6xido de grafeno um excelente candidato para
a adsorcao de varios poluentes e contaminantes. Tornou-se amplamente
utilizado na remediacdo ambiental, como purificacdo de agua, filtragem de ar e
remocao de metais pesados e compostos organicos. Sua capacidade de
adsorcéo é atribuida a presenca de grupos funcionais contendo oxigénio como
hidroxila, carboxila e epéxido em sua superficie, que facilitam a interacdo com
as moléculas alvo. As propriedades Unicas do 6xido de grafeno o tornam um
material promissor para uma ampla gama de aplicagdes em biomedicina,
armazenamento de energia e catalise. Portanto, seu uso potencial como
adsorvente continua a ser estudado e explorado por seu papel vital na protecao
e sustentabilidade ambiental.

Os grupos funcionais de oxigénio presentes em sua estrutura, como também
os defeitos presentes nela, fazem do 6xido de grafeno um material bastante
promissor quando se fala de adsorcao, pois 0s grupos funcionais de oxigénio,
junto com defeitos na estrutura quimica do GO fazem com que as interacoes
entre o substrato e os adsorvatos se potencializem. O GO pode ser utilizado
como possivel adsorvente na remogao de diversos poluentes em meio aquoso.
(FANTINEL, 2021).

A figura 3 ilustra alguns grupos funcionais presentes na estrutura quimica do

oxido de grafeno:
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Figura 3 - Estrutura molecular do éxido de grafeno indicando os grupos funcionais presentes
na molécula.

Epoxide Hydroxyl Carbonyl Carboxylic

Fonte: (Santos, Everton et al., 2018)

Como é possivel observar na figura 2, o éxido de grafeno possui alguns
grupos funcionais em sua estrutura molecular, (carbonil, hidroxila, carboxilico e
epoxido) grupo esses que dao ao 6xido de grafeno propriedades que ajudam no

processo de adsorgao.

Suas propriedades incluem alta condutividade elétrica, alta resisténcia
mecanica, alta transparéncia, baixa densidade, alta area superficial especifica e
propriedades quimicas unicas, como a presenga de grupos funcionais na
superficie. Essas propriedades tornam o Oxido de grafeno um candidato
promissor para uma ampla variedade de aplicagdes, como materiais compostos,
sensores, catalisadores, dispositivos optoeletrénicos, armazenamento de

energia e adsorcao de poluentes.

O uso do éxido de grafeno como material adsorvente para remogéao de
corantes tem sido amplamente estudado devido as suas propriedades unicas.
Esse material apresenta uma alta area superficial especifica, o que permite a
interagdo com moléculas de corante, e sua superficie € ricamente funcionalizada
com grupos hidroxila, carboxila e epdxi, que apresentam forte afinidade com

moléculas polares e podem facilitar a adsor¢éo dos corantes.

3.7. CINETICA DE ADSORCAO
A cinética de adsorcdo é uma area de estudo que se concentra na

compreensao e na descricdo dos processos temporais envolvidos na
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adsorcdo de substancias em superficies sélidas, investigando como as
moléculas de soluto interagem com a superficie do adsorvente ao longo do
tempo, desde a chegada inicial até a formacdo de uma camada adsorvida

estavel.

Compreender a cinética de adsorcao é fundamental para diversas
aplicacbes praticas, como purificacdo de agua, separacao de componentes
em sistemas liquido-sélido e desenvolvimento de materiais adsorventes para
remediacdo ambiental. A investigacao da cinética de adsor¢cdo aborda uma
série de questdes importantes, incluindo a taxa de adsorcdo, o tempo
necessario para atingir o equilibrio adsorvente-soluto, os mecanismos de
transporte de massa e difusao durante o processo de adsorcao, entre outros
aspectos dinamicos.

A cinética de adsorgao pode envolver as seguintes etapas:

e Difusado das moléculas de corante em solucéo para a superficie
externa do solido (adsorvente);

e Adsorcao nos sitios da superficie externa;

e Difusao das moléculas da superficie para o interior do sélido até
o sitio de adsorcao;

e Adsorcdo das moléculas nos sitios ativos disponiveis na

superficie interna.

A etapa inicial da adsor¢cao pode ser afetada tanto pela concentracdo do
corante quanto pela agitagdo. Portanto, um aumento na concentragdo do
corante pode acelerar o movimento das moléculas da solugdo em direcao a
superficie do sdlido. A capacidade maxima de adsorcao € determinada pela
isoterma de equilibrio, resultando em concentragdes de equilibrio maiores
para solugdes iniciais mais concentradas, mantendo a mesma quantidade de
sélido. (MORADI et al., 2015, p.294-301). A natureza das moléculas do
corante exerce influéncia na segunda fase do processo de adsorgao,
enquanto a terceira fase geralmente é tida como a fase critica. A taxa de
adsorcdo dos corantes pode ser impactada por fatores como temperatura,
pH, concentragéo inicial, agitacdo, tamanho das moléculas adsorventes,
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distribuicdo de porosidade e a variabilidade do efluente (MORADI et al.,
2015, p.294-301).

4. MATERIAIS E METODOS

4.1. SINTESE DO OXIDO DE GRAFENO

O material foi sintetizado seguindo a rota experimental proposta pelo método
de Hummers modificado, a partir da oxidacao do grafite. Inicialmente 3 gramas
de grafite sdo adicionados a 70ml de H2SO4 em banho de gelo, apéds isso foram
adicionadas lentamente 9 gramas de KMnQ4, entao a solugao foi levada para a
manta de aquecimento onde foi agitada por 30 minutos em uma temperatura de
40°C. Decorrido o tempo de agitacdao foram adicionados 150ml de agua
destilada, e a solugéao foi agitada por 15 minutos em uma temperatura de 95°C.
Em seguida foram adicionados 500ml de agua destilada, logo apds adicionou-se
15ml de H20., fazendo com que a coloracdo da solucao saisse de marrom
escuro para amarelo. Com o intuito de remover os ions metalicos a solucao foi
filtrada e lavada com 250ml de HCI, apés a filtragem o material foi levado para a
estufa por 3 horas em temperatura de 100°C. O fluxograma é apresentado na

figura 4 e ilustra a rota experimental para a producao do éxido de grafeno:

Figura 4 - Fluxograma da rota experimental para produgao do 6xido de grafeno.

" PESAGEM DE 3G DE

mﬂmmré

ADICAO DAS 3G DE
GRAFITE EM 70ML DE

H2504
AGITAGAO NA MATA
ADIGAO DE 9G DE KMNO4 AQUECEDORA POR 30MIN
A40°
SECAGEM NA ESTUFA
EORS RORAS AI00: ADICAO DE 150ML DE
AGUA DESTILADA
FILTRAGEM EM BOMBA A ADICAO DE 500ML DE %
VACUG eSS Tes ds el AGUECEDORA POR 15NN
LAVAGEM COM 250ML DE SEGUIDO POR ADIGAO DE QUEC !
HCL 15ML DE H2S02 A5

Fonte: Autor 2023.
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4.2. CINETICA DE ADSORCAO DO REMAZOL PRETO B 133% EM
DIFERENTES CONCENTRAGCOES UTILIZANDO OXIDO DE
GRAFENO COMO ADSROVENTE

Foram preparadas dez concentracdes de corante Remazol preto B 133%
(5ppm, 10ppm, 20ppm, 30ppm, 40ppm, 50ppm, 60ppm, 75ppm, 80ppm,
100ppm) com o intuito de avaliar as propriedades adsortivas do OG.

Em seguida com o auxilio de uma balanca de precisao (Mettler Toledo,
modelo: AB135-S/FACT) foi pesado 0,05 g de éxido de grafeno em pé para cada

ensaio.

Logo ap6s a pesagem do adsorvente, foram separadas aliquotas de 25 ml da
solucao de corante e transferidas para os erlenmeyers que continham 0,05 g de
oxido de grafeno e 1ml de suspensado com concentracao igual a 0,88g/L. Entao
os elenmeyers foram colocados na mesa agitadora (Gehaka, modelo: AO-370)
em agitacdo constante a 250 rpm em diferentes intervalos de tempo (5; 10; 20;
30; 40 ;60; 90 e 120 minutos) onde a agitagao ocorreu em temperatura ambiente
25 °C.

As amostras foram centrifugadas por 10 minutos a 2500 rpm em uma
centrifuga (Solab, modelo: SL-700) apés cada intervalo de contato do material
adsorvente com o corante. A centrifugagao foi realizada com o intuito de separar
o material particulado (6xido de grafeno) da solugéo de corante, que em seguida
foi submetida a leitura de absorbancia num espectrofotdmetro (Hitachi, modelo:
U-1800), em X comprimento de onda, para que fosse possivel calcular a

capacidade de adsorcao do éxido de grafeno em cada intervalo de tempo.

4.3. AJUSTES NAO LINEARES AOS MODELOS DE PSEUDO-
PRIMEIRA ORDEM E PSEUDO-SEGUNDA ORDEM

A fim de se analisar a cinética de adsor¢ao os resultados da concentracéo de

corante em fungédo do tempo foram ajustados aos modelos de pseudo-primeira

e pseudo-segunda ordem. A construcao do grafico foi feita utilizando o software

OriginPro 2023b. Para a cinética de adsorgéao de primeira ordem foi utilizada a

equacéao 1, e a equacao 2 foi utilizada para a cinética de adsorcao de segunda

ordem.
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Equacao 1 — Cinética de adsorcao de pseudo-primeira ordem.

qt = qe.(1 —exp(=k?) (1)
Equacao 2 — Cinética de adsorcao de pseudo-segunda ordem.

k. qe?t
a (k.qge.t)

qt (2)

4.4. ISOTERMAS DE ADSORCAO

O estudo isotérmico é uma etapa fundamental em testes de adsorgao, sendo
utilizado para analisar o comportamento de sistemas adsorvente-adsorvato
(Zourou, et al. 2022).

Os testes isotérmicos foram realizados em temperatura ambiente com dez
concentracdes diferentes de corante (5, 10, 25, 30, 40, 50, 60, 75, 80 e 100
PPM).

Em seguida as solucdes foram separadas em erlenmayers de 100ml, onde foi
adicionado 25ml de cada concentracao de corante, feito isso foram adicionados

0,059 de OG para cada concentragao de corante.

As amostras foram levadas para agitacao de 300rpm durante 90 minutos,
dado o tempo estabelecido as amostras foram centrifugadas a 5000rpm em um
intervalo de tempo de 10 minutos para poder separar 0 adsorvente da solugao
de corante. Para obter os valores finais da concentracdo do corante final as
amostras foram analisadas em um espectrofotémetro (Hitachi — U — 1800). Para

calcular a capacidade adsortiva foi utilizada a equagéo 3:
ge = (€o —Ce/m).V (3)

Onde Co € a concentragao inicial de corante na solugéo, Ce é a concentragao
de corante no equilibrio, m € a massa de adsorvente (g) utilizado no processo de

adsorcéo e V € o volume da solucéo de corante (L).

Os valores obtidos do teste de equilibrio foram ajustados aos modelos de

Freundlich (equacéo 4) e Freudlinch (equacéo 5).
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A isoterma de Freundlich assume que a adsorcéo € heterogénea na superficie

adsorvente do material e sua equacéo linearizada é dada por:
(4) In(ge) = 1/n*In(Ce) +In(KF)

Onde Kr € a contante de Freundlich e n representa o desvio da linearidade (B.

Subramanyam 2015).

Ja o0 modelo de Langmuir admite que a adsor¢cao ocorra em monocamadas
de um adsorbato sobre uma superficie homogénea de adsorvente, de acordo
com esse modelo o adsorbato ira se ligar a todos os locais disponiveis na

superficie do adsorvente, e sua equacao linearizada é ilustrada na equacao (5).
(5) Ce/(]e = 1/(KL *Qmax)+Ce/Qmax

4.5. CARACTERIZACAO DO MATERIAL
O grafite e o éxido de grafeno foram caracterizados pelas seguintes técnicas
de analise:

e Espectroscopia de Raman Confocal.

4.6. ESPECTROSCOPIA RAMAN CONFOCAL

E uma técnica foténica que possibilita a observagao estrutural e quimica
de materiais organicos e inorganicos, possibilitando assim a identificacao de um
determinado material, sendo uma técnica bastante utilizada na caracterizacéo
de materiais carbonaceos, com a espectroscopia Raman €& possivel obter

informagdes dos tipos de ligagdes e grau de desordem do material analisado.

A espectroscopia Raman funciona da seguinte forma, quando uma onda
eletromagnética atinge a superficie de um determinado material, uma parte da
fracao de luz sera refletida e a outra parte é transmitida para dentro do material.
Sendo que, uma parte da fracao de radiacao é absorvida na forma de calor e

outra parte é retransmitida na forma de luz espelhada.

Recebendo a radiacao espalhada de um dado material que esta de
antemao iluminado e sabendo a geometria de espalhamento que sera
empregado no experimento, iremos obter as frequéncias dos modos vibracionais
do material a partir das diferencas entre os espctros da radiacéo incidente e

espalhada.
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4.7. CURVA DE CALIBRACAO

A curva de calibracdo foi elaborada a partir da preparacdo de dez
diferentes solugbes do corante remazol preto B, onde foram feitas diferentes
concentragdes para cada solucao, sendo essas concentragdes de (5 ppm, 10
ppm, 25 ppm, 30 ppm, 40 ppm, 50 ppm,60 ppm,75 ppm,80 ppm e 100 ppm)
respectivamente.

As leituras da capacidade de absorbancia para as diferentes
concentragdes das solugdes foram feitas utilizando um espctrofotometro (ltachi
modelo). A figura 5 apresenta as diferentes concentracées que foram utilizadas
para a preparacado da curva de calibragdo

Figura 5 - Diferentes concentra¢des da solugdo do corante remazol preto B.

. | ) - ‘L ]
i . 25 ppm W 30 Pazo DD":”»O pp{ ppm ppm ,

Fonte: Autor 2023.

5. RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1. CARACTERIZACAO - ESPCTROSCOPIA DE RAMAN
O resultado do espectro Raman Confocal do grafite utilizado para a sintese
do 6xido de grafeno como o espectro do éxido de grafeno que foi sintetizado na
pesquisa do referido trabalho sdo apresentados nas figuras 6, 7, 8, 9 e 10

respectivmente.
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Figura 6 - Imagens microscopicas indicando as regides onde foram feitas as andlises no grafite
em po.

Fonte: Dados da pesquisa 2023.
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Figura 7 - Imagens microscépicas indicando as regiées onde foram feitas as analises no 6xido
de grafeno em pb.

Fonte: Dados da pesquisa 2023.

As imagens acima indicam os diferentes locais na superficie das amostras
de grafite e de 6xido de grafeno onde foram feitas as analises de espectroscopia

de Raman Confocal.
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Figura 8 - Gréficos dos espectros Raman das diferentes regides do grafite em po.
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Figura 9 - Graficos dos espectros Raman para as diferentes regides no 6xido de grafeno.
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Fonte: Dados da pesquisa 2023.

E possivel observar nos graficos acima uma banda caracteristica (banda
G), tanto na amostra de grafite, como na amostra de éxido de grafeno, sendo
possivel observa-la na regido de 1500 cm-1 aproximadamente, essa banda é
referente aos atomos de carbono sp2 que constituem a molécula de grafite e do

oxido de grafeno.
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Nos graficos da amostra de 6xido de grafeno é possivel observar a banda
(D) na regidao de 1350 cm-1 aproximadamente, essa banda é referente aos
grupamentos funcionais, efeitos de borda e entre outros “defeitos” presentes nas
folhas do 6xido de grafeno. E possivel notar observando os espectros Raman do
grafite e do 6xido de grafeno, que ambos os materiais apresentam as bandas D
(1350 cm-1), G (1500 cm-1) e a banda G’ (2600 cm-1) aproximadamente, essas
bandas sao caracteristicas de materiais a base de carbono (materiais
carbonaceos) (MEHL et al., 2014).

Figura 10 - Identificagcdo das bandas (D, G e G’) do espectro Raman das amostras de grafite e
oxido de grafeno.
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Fonte: Dados da pesquisa 2023.

Analisando o espectro Raman do grafite e do 6xido de grafeno é possivel

observar as trés bandas caracteristicas de materiais carbonaceos (D, G, G’). A
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banda D esta associada as imperfeicbes estruturais presentes na estrutura
quimica do grafite e do 6xido de grafeno (OLIVEIRA et al., 2019).

Comparando o espectro do grafite com o do 6xido de grafeno é possivel
observar que a intensidade da banda D para o OG (6xido de grafeno) é maior do
que a do grafite, esse fato € decorrente dos defeitos criados pela adicao de

grupos oxigenados no plano do material (OLIVEIRA et al., 2019).

A banda G esta correlacionada com as vibragdes no plano de atomos de
carbono sp2, em razdo dos modos vibracionais presentes nas ligacoes C=C,
sendo uma banda tipica de todos os materiais a base de carbono com esse tipo
de hibridizacéo, possibilitando a avaliagdo da hibridizacdo sp2 do material a
banda G expressa a qualidade da rede grafica do material (OLIVEIRA et al.,
2019). A banda G’ equivale ao espalhamento de segunda ordem da banda D,
sendo possivel a partir dela verificar o nUmero de camadas de grafeno (essas

mudancgas sao melhores explicadas por meio de uma dupla ressonancia).

O aumento na intensidade da banda D é ocasionado pela intercalacao das
moléculas de agua e da formacao de grupos funcionais oxigenados entre as
camadas de grafite (PENG et al., 2016).

5.2. CURVA DE CALIBRACAO

A tabela 1 exibe as absorbancias das diferentes concentragcdes de Remazol

preto B.

Tabela 1 - Concentrac¢des e absorbancias para o corante Remazol preto B.

Amostras | Concentracao da solucao de | Absorbancia
corante (ppm)
1 5 0,087
2 10 0,207
3 25 0,679
4 30 0,920
5 40 1,075
6 50 1,636
7 60 1,667
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Tabela 2 - Concentracdes e absorbancias para o corante Remazol preto B.

8 75 2,093
9 80 2,211
10 100 2,630

Fonte: Dados da pesquisa 2023.

A partir dos dados acima, é possivel construir a curva de calibracéao (figura

11), que é primordial para calcular as concentracdes no decorrer da adsorcao.

Figura 11 - Grafico da regressao linear referente a curva de calibragéo do corante remazol

preto B.

Concentracio (ppm)

Fonte: Dados da pesquisa 2023.
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O gréfico acima é referente a regressao linear da curva de calibragdo do

corante Remazol Preto B 133%, foi elaborado no OriginPro 2023b onde foi feita

uma relacao utilizando as concentragcdes em ppm do corante, pela absorbancia

que foi identificada no espectrofotdbmetro. A curva de calibracao se ajustou bem
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e é essencial, pois a partir da mesma € possivel fazer uma relacao para obter
os valores da porcentagem de remocao de corante que o Oxido de grafeno

POSSUI.

5.3. PERCENTUAL DE REMOCAO DAS  DIFERENTES
CONCENTRACOES DE RBB 133% EM FUNCAO DO TEMPO

As tabelas 2 e 3 apresentam os valores de remoc¢ao de corante para cada

concentracao de corante nos respectivos intervalos de tempo.

Tabela 3 - Porcentagem de remo¢ao do Remazol Preto B 133% em fung¢édo do tempo,
utilizando 6xido de grafeno em pé como adsorvente.

% de Remocao 5ppm 10ppm 25ppm 30ppm  40ppm 50ppm 60ppm 75ppm 80ppm 100ppm

5 minutos 99,9 37,0 64,0 98,8 71,5 43,4 67,8 99,8 93,1 75,6
10 minutos 68,8 50,0 66,7 99,6 77,4 52,1 56,6 99,6 89,9 78,6
20 minutos 45,8 56,1 67,9 99,1 81,5 54,0 61,9 99,6 94,0 75,5
30 minutos 72,2 99,5 76,4 99,2 76,4 59,6 55,9 99,9 92,8 75,9
40 minutos 76,0 99,6 75,3 99,6 88,7 57,3 71,4 99,8 89,5 76,8
60 minutos 78,4 99,7 86,4 99,4 75,0 54,9 55,2 99,8 91,7 77,6
90 minutos 96,4 99,5 87,8 99,8 83,7 61,48 56,3 99,9 94,5 82,6
120 minutos 21,0 57,8 66,1 99,9 79,8 62,0 57,48 99,9 92,8 73,1

Fonte: Dados da pesquisa 2023.

Tabela 4 - Porcentagem de remog&o do Remazol Preto B 133% em fun¢do do tempo,
utilizando a suspensao de 6xido de grafeno como adsorvente.
% de Remocao 5ppm 10ppm 25ppm 30ppm  40ppm 50ppm 60ppm 75ppm 80ppm 100ppm

5 minutos 99 % 56,3 % 33,68% 99,7% 76,67% 5936% 99,7 % 78 % 71,85% 64,38 %
10 minutos 99,2 % 49 % 3556% 99,7% 76,65% 582% 99,85% 789% 71,48% 64,9 %
20 minutos 99 % 52,3 % 33,08% 997% 748% 56,78% 999% 81,04% 73,57 % 66,2 %
30 minutos 99 % 57,6 % 35,04% 998% 72,85% 55 % 999% 83,04% 83,97% 6516 %

40 minutos 98,8% 59,2% 3732% 998% 76,62% 5832% 99,26% 7828% 72,03% 68,25%
60 minutos 98,8 % 45 % 18,84% 99,7% 74,45% 56,38% 99,9% 8505% 78,77% 59,71 %
90 minutos 98,8 % 59 % 3844% 999% 7565% 566% 999% 8262% 7508% 64,44 %
120 minutos 984% 72,7% 28 % 99,7% 7537% 5548% 999% 8236% 7590% 65,57 %

Fonte: Dados da pesquisa 2023.

Verificando as tabelas com os percentuais de remogédo de corante em
funcéo do tempo tabelas 2 e 3, nota-se que o OG foi capaz de adsorver o RBB
133% presente na agua com percentuais de remocédo acima dos 99% para

algumas concentrag¢des de corante.

Tanto a suspensdo de OG como o referido material em pd obtiveram
resultados de porcentagem de remocao satisfatérios, isso fica claro analisando
a concentracdo de 30 ppm nas tabelas 7 e 8 que obteve um percentual de
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remocao superior aos 99% em todos os intervalos de tempo estudados. O alto
percentual de remoc¢ao que foi obtido pelo éxido de grafeno é atribuido as suas
propriedades, como area superficial elevada, alta condutividade elétrica, uma
resisténcia mecanica satisfatoria dentre outras propriedades que fazem do OG

um otimo material adsorvente (M. K. Jha et al., 2014).

Examinando as tabelas 7 e 8 pode-se notar que o OG em pé obteve
melhores valores de percentual de remo¢ao quando comparado com o OG em
suspensao, analisando a concentracdao de 100 ppm para as duas formas de OG
percebe-se que a maior taxa de remocao de corante para o material em po foi
de 82,64% em um intervalo de tempo igual a 90 minutos, ja a suspensao obteve
um percentual maximo de remocao igual a 68,25% no intervalo de tempo de 40

minutos.

5.4. CINETICA DE ADSORCAO DO REMAZOL PRETO B 133% EM
DIFERENTES CONCENTRAGCOES UTILIZANDO OXIDO DE
GRAFENO COMO ADSROVENTE NA REAGCAO

A cinética é uma etapa determinante em processos de tratamentos de agua,
sendo essencial para analisar em qual intervalo de tempo a reagéo entrara em
equilibrio como também identificar os melhores intervalos de tempo em

processos de adsorgao.

Os gréficos cinéticos ajustados aos modelos de PPO e PSO sao
apresentados nas figuras 19 e 20 respectivamente. J& os valores de R? ge, k

estdo apresentados nas tabelas 9 e 10.
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Figura 12 - Graficos cinéticos gt versus tempo de contato do OG em pd com o RBB, cinética de pseudo
primeira ordem.
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Fonte: Dados da pesquisa 2023.

Figura 12 - Graficos dos ajustes nao lineares dos dados experimentais cinéticos ao modelo de
pseudo-segunda ordem para o OG em po.
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Fonte: Dados da pesquisa 2023.
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Figura 13 - Gréficos dos ajustes nao lineares dos dados experimentais cinéticos ao modelo de
pseudo-primeira ordem para a suspensao de OG.
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Fonte: Dados da pesquisa 2023.

Figura 14 - Graficos dos ajustes néo lineares dos dados experimentais cinéticos ao modelo de
pseudo-segunda ordem para a suspensédo de OG.
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Fonte: Dados da pesquisa 2023.
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Tabela 5 - Dados cinéticos referentes aos ajustes nao lineares de pseudo-primeira ordem
utilizando 6xido de grafeno em pé como adsorvente.

Concentracao Ki Q. R?

5ppm 43,47739 3,73625 0,48189
10ppm 24,46538 8,8825 0,72121
25ppm 1160,72223 18,9075 0,91059
30ppm 15653,03488 29,88 0,99995
40ppm 10,0808 32,845 0,98041
50ppm 0,52164 27,49481 0,93579
60ppm 8,19475 36,30625 0,92296
75ppm 6,03445 74,90375 0,99999
80ppm 66,7816 73,87625 0,99699
100ppm 0,78385 77,25059 0,99043

Fonte: Dados da pesquisa 2023.

Tabela 6 - Dados cinéticos referentes aos ajustes nao lineares de pseudo-segunda ordem

utilizando 6xido de grafeno em pé como adsorvente.

Fonte: Dados da pesquisa 2023.

Concentracao K4 Q. R?
S5ppm 6,04801E45 3,73605 0,47189
10ppm 4,04536E45 8,88265 0,72121
25ppm 9,72198E44 18,90919 0,91059
30ppm 9,12566E42 29,87999 0,99995
40ppm 8,50245E44 32,84618 0,98041
50ppm 4,61075E43 27,2239 0,93134
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Tabela 7 - Dados cinéticos referentes aos ajustes nao lineares de pseudo-segunda ordem

utilizando 6xido de grafeno em pé como adsorvente.

60ppm 3,99272E44 36,30652 0,92296
75ppm 1,01464E43 74,90377 0,99999
80ppm 2,86201E42 73,87624 0,99699
100ppm 1,16113E39 77,05502 0,99003

Tabela 8 - Dados cinéticos referentes aos ajustes nao lineares de pseudo-primeira ordem

utilizando a suspensao de OG como adsorvente.

Concentracao K4 Q. R?
5ppm 1,24035 4,96001 0,99995
10ppm 57,35681 5,65125 0,84966
25ppm 17,76255 8,12 0,7697
30ppm 1,55042 29,94286 1
40ppm 2079,30048 30,15 0,9975
50ppm 1385,92725 28,5075 0,99461
60ppm 34,60565 59,8875 0,99998
75ppm 0,83594 60,1117 0,98454
80ppm 0,61157 59,79465 0,99301
100ppm 8,16427 64,935 0,98774

Fonte: Dados da pesquisa 2023.
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Tabela 9 - Dados cinéticos referentes aos ajustes nao lineares de pseudo-segunda ordem
utilizando a suspensao de OG como adsorvente.

Concentracao Ki Q. R?
5ppm 9,94406 4,96432 0,99996
10ppm ~1,07287E44 5,6513 0,84966
25ppm -5,3961E43 8,12036 0,7697
30ppm 11,4858 29,94619 1
40ppm 6,79476E43 30,1497 0,9975
50ppm -5,562327 28,5079 0,99461
60ppm -2,18473E42 59,8874 0,99998
75ppm 0,14851 60,36404 0,98473
80ppm -5,65528E41 59,42883 0,99103
100ppm -3,96934E43 64,93506 0,98774

Fonte: Dados da pesquisa 2023.

Os ajustes nao lineares aos modelos de PPO e PSO se ajustaram
satisfatoriamente aos dados experimentais obtidos, com coeficientes de
correlagédo (R?) acima de 0,9 para quase todas as concentracdes de RBB.
Das dez concentracbes utilizadas apenas as de 5 ppm e 10 ppm néao
obtiveram um coeficiente de correlagdo satisfatério isso para a adsorgcéo
utilizando o OG em po6. J& a suspensdo obteve valores de coeficiente de
correlacdo menores que 0,9 apenas paras as concentracdes de 10 ppm e 25
ppm. Essa discrepancia nos valores pode ser atribuida a alta capacidade
adsorsiva que o 6xido de grafeno possui, dessa forma o equilibrio quimico é
alcancado rapidamente em baixas concentragbes de corante, sendo assim
os sitios ativos presentes na superficie do OG sao rapidamente ocupados
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pelas moléculas de corante ocorrendo assim o processo chamado de

dessorcéo.

Avaliando as duas tabelas fica perceptivel que os valores de Qe
aumentam conforme a concentracao de corante se eleva. Os valores de ge €
R? para os modelos de PPO e PSO s&o bastante préximos, porém
numericamente o modelo que obteve melhores resultados foi o de PPO, com
uma capacidade maxima adsortiva de 77,25059 mg.g™' para concentragéo de

corante igual a 100ppm.

Verificando os graficos cinéticos é perceptivel que, para algumas
concentragdes de corante o equilibrio quimico foi alcancado logo nos minutos
iniciais dos testes cinéticos (30ppm, 75ppm e 100ppm), essa rapida adsor¢ao
pode ser atribuida aos varios sitios ativos presentes na superficie do material
adsorvente (CRUZ FILHO et al., 2016). O rapido alcance do equilibrio em
testes cinéticos é um bom indicativo de que o material utilizado como
adsorvente possui propriedades adsortivas excelentes (Tanhaei B 2018;
Degermenci GD 2019).

5.5. ISOTERMAS DE ADSORCAO

Os gréficos dos dados experimentais ajustados aos modelos linearizados
de Langmuir e Freundlich sdo apresentados nas figuras 1 e 2. A tabela 1
apresentam os valores de gmax, K e do coeficiente de correlagéo (R?) para a
isoterma de Langmuir, j& os valores obtidos da isoterma de Freundlich (K,

R? e n) sdo apresentados na tabela 4.
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Figura 15 - Graficos isotérmicos dos modelos linearizados de Langmuir e Freundlich usando o

oxido de grafeno em pd e a suspensao.
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Fonte: Dados da pesquisa 2023.

Tabela 10 - Isoterma de Langmuir para a adsorgao do RBB utilizando 0 OG em p6 e a

suspensao de OG como adsorvente.

Isoterma de Langmuir OG em po Suspensao
(max 113,6364 222,2222
R? 0,9933 0,8573
K 0,004374 0,011631

Fonte: Dados da pesquisa 2023.
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Tabela 11 - Isoterma de Freundlich para a adsorcao do RBB utilizando 0 OG em pé e a
suspensao de OG como adsorvente

Isoterma de Freudlich OG em pd Suspensao
N 1,078865 1,17495
K 0,554115 3,637475
R? 0,9567 0,8164

Fonte: Dados da pesquisa 2023.

Avaliando os valores obtidos dos dados experimentais ajustados aos
modelos isotérmicos de Langmuir e Freudlich utilizando o OG em pé nota-se que
ambos 0s modelos se ajustaram bem aos dados experimentais, obtendo valores
de coeficiente de correlagdo (R? maiores que 0,9 para os dois modelos

aplicados.

O parametro n para a isoterma de Freundlich é igual ao inverso do
gradiente isotérmico sendo diretamente relacionado com a intensidade de
adsorgcdo, ou seja, quanto menor o valor de n maior sera a intensidade do
processo de adsorcao (A. Arabpour 2021). Comparando o parametro n obtido no
trabalho de EXLEY et al., 2023 que foi de n = 2,60 para o corante azul de
metileno, com o valor de n obtido no respectivo trabalho foi de 1,07 para o OG
empo e 1,17 para o OG em suspensao, fica claro que a intensidade de adsorgao
para o referido trabalho foi melhor, assumindo que o processo de adsorgéo foi
favoravel para o corante téxtil RBB, segundo McKay et al. valores de nentre 1 a
10 é um indicativo de uma adsorcao favoravel, sendo assim os valores de n tanto
para o OG em pé como o OG em suspensao sao apropriados em processos de

adsorcgao.

Para a isoterma de Langmuir o parametro gmax € a capacidade maxima de
adsorcdo em monocamadas, analisando a tabela 4 pode-se verificar que a
suspensao de OG obteve um valor maior de gqmaxquando comparado com o OG
em po, sendo esses valores de 113,63 mg/g OG em po, e 222,22 mg/g OG em

suspensao.

A constante K na isoterma de Langmuir representa a afinidade de
adsorcdo entre um adsorvente e um adsorbato, e esta associada a area
superficial e disponibilidade de poros na suferficie do adsorvente, o maior valor
de K obtido foi para a suspensdo de OG (222,2222 L/g) sendo um indicativo de
uma melhor afinidade de adsorcao (AYAWEI; EBELEGI; WANKASI, 2017). Ou
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seja, a adsor¢cao com a suspensao alcangou uma maior afinidade de adsorcao

do que o OG em po6.

6. CONCLUSAO
O presente estudo avaliou a capacidade e desempenho de adsorcao que
o OG sintetizado pelo método de Hummers modificado como também a

suspencao do OG perante a remocao do contente téxtil remazol preto b.

Avaliando os dados experimentais que foram obtidos dos processos
cinéticos e isotérmicos de adsorcao aplicando o éxido de grafeno em duas
formas distintas, € perceptivel que o OG consegue adsorver com eficiéncia o
corante remazol preto b da agua, o 6xido de grafeno em pé atingiu valores
de remocéao acima dos 90% para as concentragdes de corante iguais a 5, 10,
30, 75 e 80 ppm. Ja a suspensao de OG obteve valores de remocao acima
dos 90% para as concentracdes de RBB iguais a 5, 30 e 60 ppm.

Os testes de porcentagem de remogao para a concnetracdo de corante
igual a 100 ppm indica que as duas formas de OG utilizadas neste trabalho
obtiveram percentuias favoravais de remocao, no entanto o OG em po se
destacou por possuir uma capacidade de remogao um pouco superior a
suspensao de OG, (OG em p6 82,64 %) de remogéo, (OG em suspensao
65,57 %).

Analisando os dados isotermicos que foram obtidos no presente estudo
constata-se que a adorcao entre o OG e o RBB aconteceu em monocamadas,
seguindo a metodologia proposta por Langmuir, com valores de correlagcédo

maiores do que os obtidos na isoterma de Freundlinch.

Sendo assim, pode-se concluir a partir dos dados encontrados no
presente estudo que o 6xido de grafeno possui uma capacidade de remocao

do Remazol Preto B em meio aquoso bastante satisfatoria.
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