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Resumo/Abstract

RESUMO - Neste trabalho foi realizada a sintese e avaliagcdo da quantidade de etilenodiamina (EDA) durante a funcionalizacao
do 6xido de grafeno (GO), visando aplicagdo na adsor¢do de CO,. A sintese do GO foi realizada pelo método de Hummers
modificado e funcionalizado com EDA sob refluxo em temperatura controlada. Apos a funcionalizagdo, os perfis de DRX
indicaram aumento da distancia interplanar, devido a entrada de moléculas de EDA no espago interlamelar do GO. A analise de
FTIR apresentou bandas nitrogenadas (~1.631 c¢cm™), que confirmam a presenga de etilenodiamina na superficie do GO. O
GOEDAO,5 foi a melhor condi¢do de funcionalizagdo, apresentando bandas caracteristicas de carbono secundario presente na
estrutura do EDA, por outro lado, 0o GOEDAO,25 apresentou melhor capacidade de adsorver o CO,.
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ABSTRACT - In this work was synthesized and evaluated the amount of ethylenediamine (EDA) during the functionalization
of graphene oxide (GO), aiming its application in CO, adsorption. GO synthesis was performed by the modified Hummers method
and functionalized with EDA in reflux at a controlled temperature. After functionalization, XRD profiles indicated an increase
in the interplanar distance due to the entry of EDA molecules into the interlayer space of GO. FTIR analysis showed nitrogenous
bands (~1,631 cm™), which confirmed the presence of ethylenediamine on the GO surface. GOEDAO.5 was the best
functionalization condition, presenting characteristics bands of secondary carbon present in the EDA structure. On the other hand,
GOEDAO.25 showed a better capacity to adsorb CO,.
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GO com etilenodiamina (EDA) (9, 10). No entanto,
encontra-se pouca informagdo sobre a sua aplicacdo para
adsor¢@o de CO», e os estudos disponiveis foram realizados
em baixa escala e baixo rendimento de reagdo (=20%) (11,
12). Com base no que foi exposto, este trabalho tem como
objetivo realizar (i) a sintese do GO e (ii) o estudo da

Introdugao

O processo de captura de CO;, envolve a etapa de
separacdo do composto da mistura gasosa, no qual a técnica
de absor¢do liquida é a mais simples e utilizada
comercialmente, por apresentar alta seletividade e eficiéncia
(1-3). No entanto, seu alto custo de regeneragdo de solvente

contribui para a busca de novas tecnologias, como p. eX. 0s
adsorventes solidos, que apresentam vantagens como
formacdo de interagdes fisicas fracas com CO- e facilidade
de regeneragdo, seja por alteracdo na pressdo ou na
temperatura (4). Pesquisas recentes indicam que o grafeno e
seus derivados apresentam caracteristicas promissoras para
serem utilizados como material adsorvente na captura de
CO2 (5,6).

O oxido de grafeno (GO) apresenta estrutura carbonica
hexagonal similar ao grafeno, com a diferenga de possuir
grupos funcionais como hidroxila (-OH), epoxi (-O-) e
carboxila (-COOH), que lhe conferem propriedade
hidrofilica e possibilidade de funcionalizagdo da superficie
(7, 8). Ha na literatura alguns estudos de funcionaliza¢do do

quantidade de EDA para a funcionalizacdo de GO, visando
sua aplicagdo na captura de COx.

Experimental

O GO foi sintetizado pelo Método de Hummers
modificado de acordo com metodologia descrita na
literatura (13) a partir do grafite (Grafine 996100),
gentilmente fornecido pela Nacional de Grafite. O material
sintetizado foi lavado com solug¢do de 100 mL de H,O;
(10%) e H2SO4 (5%) (1:1), centrifugado, em seguida lavado
com agua destilada até atingir o pH = 5, e seco em estufa a
50 °C. O GO (400 mg), previamente disperso em 200 mL de
agua destilada com ultrassom, foi funcionalizado com 0,1,
0,25 ou 0,5 mL de EDA adicionado lentamente em um baldo
sob refluxo e agitacdo por 4 h, a 30°C, conforme
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metodologia adaptada da literatura (14). As amostras foram
lavadas, centrifugadas e secas em estufa a 50 °C, sendo
denominadas GOEDAO,1, GOEDAO,25 ¢ GOEDAUO,5. As
amostras foram caracterizadas utilizando as técnicas de
MEV, DRX, CHN, FTIR-ATR e TPD-CO,.

Resultados e Discussao

As imagens de MEV confirmaram a presenca de rugas
caracteristicas da interagdo dos grupos oxigenados presentes
nas folhas de GO, comprovando os resultados de DRX ¢
FTIR, ¢ o sucesso da sintese de GO (13). A Tabela 1
apresenta os resultados de caracterizagdo, na qual pode-se
observar que as amostras funcionalizadas apresentaram a
seguinte ordem crescente da variagdo da distancia
interplanar GOEDAO0,25 <GOEDAO0,1 <GOEDADO,5.
Segundo a Lei de Bragg (15), o deslocamento dos picos de
difracdo para angulos menores pode ser relacionado ao
aumento da distancia interplanar, indicando a entrada de
moléculas de EDA no espago interlamelar do GO,
contribuindo para o afastamento das camadas de C da rede.

Tabela 1. Caracterizagio das amostras de GO e GO
funcionalizado.

Amostra 2009 | AdR) %C %N
GO 10,76 425 34
GOEDAO,1 10,21 0,25 455 43
GOEDAO0,25 10,51 0,19 454 46
GOEDAO,5 10,51 0,53 453 42

Os resultados da analise de CHN (Tabela 1) mostraram
que o percentual de C e N aumentaram nas amostras de GO
funcionalizadas, indicando que as moléculas de EDA foram
incorporadas na estrutura do GO. Como todas as amostras
apresentaram valores similares para %N, ¢ possivel inferir
que o volume de 0,1 mL de EDA ¢ suficiente para saturar os
sitios de ligagdo no GO. Nos resultados de FTIR foi possivel
observar as (i) bandas caracteristicas dos grupos funcionais
oxigenados presentes no GO confirmando que a sintese foi
bem-sucedida e estdo de acordo com a literatura (11, 14-16),
e (i) bandas caracteristicas dos grupos funcionais
nitrogenados de amina apds a funcionalizagdo do GO, de
acordo com Zhang e col. (17). Bandas na regido de 2900-
2800 cm!, caracteristicas de C secunddrio presente na
estrutura do EDA, foram observadas no GOEDAUO,5, bem
como a diminuicdo das bandas dos grupos carbonila ou
carboxila. (1029 ¢cm™) e o desaparecimento das bandas do
grupo epoxi (1154 e 870 cm™) (18), apresentando bons
resultados apos a funcionalizagdo. A capacidade de adsorver
CO:, foi avaliada por TPD-CO; a 150 °C. A quantidade de
CO, dessorvida apresentou a seguinte ordem crescente
GOEDAO0,1<<GO~GOEDAUO0,5 <<GOEDAUO0,25; sendo esta
ultima a modificacdo mais eficiente para a captura de CO.,
(GOEDAO0,25), uma vez que as outras modificagdes
apresentaram um comportamento muito semelhante ao GO.
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Conclusobes

O estudo da funcionalizagdo do GO com diferentes
quantidades de EDA, obteve resultados satisfatorios
segundo as analises de DRX e FTIR, indicando a entrada de
EDA entre as camadas de carbono da rede do GO. O
GOEDADO,5 apresentou maior variacdo da distincia entre as
camadas de C da rede e a presenca de bandas caracteristicas
da estrutura do EDA, sugerindo que esta condicao foi a mais
eficiente para a funcionalizagdo do GO. Embora o
GOEDADO,25 tenha apresentado menor variacao da distancia
interplanar, foi a amostra que dessorveu a maior quantidade
de COz.
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