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Introducio

E de conhecimento geral que os recursos hidricos vivem sob ameaga constante. A
poluicao destes ¢ consequéncia do mau tratamento de residuos (domésticos, industriais,
agricolas), acarretando alteragdes fisicas, quimicas e bioldgicas (Abdelfatah et al., 2021; Xu et
al., 2022). O comprometimento desses recursos pode provocar desequilibrio nos ecossistemas
e inviabilizar o consumo de dgua potével, causando sua falta ou até escassez, além de doencas
na populagdo (Tabi ef al., 2022). Com isso, surge a urgéncia do desenvolvimento de métodos
atuantes na remediacdo ambiental e principalmente na remogdo de poluentes dos recursos
hidricos. Uma alternativa encontrada nos ltimos anos ¢ a utilizagdo de nanomateriais (Roy et
al., 2022; Singh et al., 2018; Zhang et al., 2016).

Os nanomateriais possuem propriedades fisicas e quimicas que se destacam,
viabilizando possiveis aplicagdes em varias areas tecnologicas. No tratamento de agua, os
nanomateriais podem ser empregados em diversos processos, entre eles adsor¢do, oxidagao
catalitica, desinfeccdo (Lu; Astruc, 2018). A escala nanométrica confere ao material
propriedades unicas ndo encontradas no material na escala macrométrica, como a elevada area
superficial, alta reatividade, cinética rapida, afinidade especifica, que melhoram o seu
desempenho (Zhang et al., 2016).

Entre os nanomateriais, as nanoparticulas de 6xido de ferro t€m atraido grande atencao,
especialmente pelas suas propriedades magnéticas (superparamagnetismo), alta abundancia
natural, baixo custo e baixa toxicidade ao ambiente quando comparada com as nanoparticulas
de outros metais (Reddy; Yun, 2016; Silva; Pineda; Bergamascoa, 2014; Xu et al., 2012). A
magnetita (Fe3Os) ¢ a mais utilizada, com aplicagdes em diferentes campos, tais como
ferrofluidos, ressonancia magnética, drug-delivery, gravacdo magnética e adsorventes para
tratamento de aguas residudrias (Marcelo et al., 2021; Spiridonov et al., 2017; Taufiq et al.,
2020). Diversos métodos podem ser utilizados para sintetizar nanoparticulas de 6xido de ferro,
incluindo a coprecipitagao (Sun et al., 2014), sol-gel (Stanicki et al., 2015) e os métodos
hidrotérmicos e solvotérmicos (Chella et al., 2015; Mao et al., 2016). Dentre eles, a
coprecipitagdo tem sido o método mais relatado devido a sua simplicidade e ao seu baixo custo.

A coprecipitagdo de ions Fe** e Fe>* em meio alcalino e sob atmosfera inerte é a rota de
sintese mais empregada. Porém, estudos buscando deixar o processo mais acessivel e
sustentavel sdo fundamentais, especialmente para aplicagdo na remediagdo ambiental. Uma das
formas de avaliar a sustentabilidade do processo ¢ determinar a verdura quimica da sintese,
sendo a métrica holistica Estrela Verde (EV) uma ferramenta grafica que permite estimar esse
grau de verdura (Ribeiro; Costa; Machado, 2010). A EV ¢ baseada na anélise de SWOT
(Strengths, Weaknesses, Opportunities and Threats) avaliando o cumprimento de objetivos
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previamente definidos (Machado, 2015). Basicamente, essa métrica ¢ constituida por uma
estrela com o nimero de pontas necessarias, conforme o numero de principios da Quimica
Verde analisados em um determinado experimento (Machado, 2014).

Diante disso, este trabalho teve como objetivo sintetizar nanoparticulas de magnetita
(NP-Fe304) propondo modificagdes no método de coprecipitagao convencional e avaliar o grau
de verdura quimica da rota de sintese empregando a métrica Estrela Verde.

Material e Métodos

As nanoparticulas de Fe3Os4 foram sintetizadas pelo método de coprecipitacao,
adaptando a metodologia descrita por Marcelo, Cesar e Gois (2024), utilizando somente o sal
FeSO4.7H,0 como precursor € sem o uso de gas N> (atmosfera inerte). Para promover a
oxidacao parcial do Fe(Il) a Fe(IlI) foi adotada a precipitagdo reversa, em que o precursor €
adicionado a solucao da base.

Na sintese reversa, 50,0 mL da solucdo de Fe?" 0,2 mol L! foi gotejado em um baldo
contendo 40,0 mL de dgua deionizada e 10,0 mL de NH4OH P.A (28% m/m). A adi¢do ocorreu
acada 10,00 mL, com um intervalo de 10 minutos entre elas. A sintese foi realizada sob agita¢ao
constante e, apOs a quinta adi¢do, o sistema ficou sob agitacdo por 1 hora. O material foi
separado com o auxilio de um ima de neodimio, lavado com 4gua deionizada até pH 7 e levado
para estufa a 50 °C por 3 horas para secagem.

O material obtido foi caracterizado por espectroscopia de infravermelho com
transformada de Fourier (FTIR), difragdo de raios X (DRX), microscopia eletronica de
varredura (MEV) e espectroscopia de energia dispersiva de raios X (EDS).

Para obten¢ao do espectro de FTIR foi utilizado o método de ATR (Reflectancia Total
Atenuada) e, por isso, ndo houve necessidade de preparo da amostra. A andlise foi realizada no
intervalo de 4000 a 400 cm™, com resolugdo de 1 cm™. Na andlise de DRX foi empregada
radiacdo Ka do Cu (A = 1,5405 A), em 20 na faixa de 2° a 80° e intervalos de 0.02°. As imagens
obtidas por microscopia eletronica de varredura foram adquiridas sob uma tensao de aceleragao
de 20 kV, sem cobertura metalica. Neste caso, o material pulverizado foi fixado em fita de
carbono dupla face sob o porta-amostra do equipamento (stub). As imagens foram utilizadas
para a aquisi¢ao dos dados EDS.

Para avaliar a verdura da sintese, realizou-se o método de métrica holistica Estrela Verde
empregando o aplicativo Métricas de Estrela Verde para construir a EV.

Resultados e Discussao

O material sintetizado apresentou caracteristicas magnéticas e coloracao preta, sendo
um indicativo da presenca de magnetita no nanomaterial preparado. Na Figura 1, observa-se o
comportamento superparamagnético das nanoparticulas obtidas. A massa adquirida na sintese
foi em média 0,70 g, o que corresponde a um rendimento acima de 80%.
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Figura 1 - Nanoparticulas de Fe;O4 sintetizadas pelo método de coprecipitagdo reversa sob efeito do campo
magnético externo (ima)

Fonte: Autores, 2025.

Na Figura 2 ¢ apresentado o espectro de FTIR do material sintetizado, onde é possivel
observar em 548 cm™! uma banda caracteristica da ligagio Fe-O presente na magnetita. Este
resultado esta de acordo com os espectros FTIR de Fe3O4 obtidos pelo método de coprecipitagao
convencional, cujos valores para a banda atribuida a ligagao Fe-O variaram entre 540 a 570 cm’
! (Balasubramanyan et al., 2018; Sergi et al., 2014; Tessarolli et al., 2019; Zhang et al., 2018).
O material também exibiu bandas em 3432 e 1631 cm™!, correspondentes aos grupos O-H da
agua (Guey et al., 2020; Tessarolli et al., 2019; Zawrah; El Shereefy; Khudir, 2019).

Figura 2 - Espectro de FTIR das NP-Fes;Oy sintetizadas pelo método de coprecipitagdo reversa
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Fonte: Autores, 2025.
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O difratograma do material é apresentado na Figura 3. E possivel verificar picos bem
definidos concordantes com o padrao da magnetita (ICDD 19-629) em 26 = 30,1°, 35,5°, 43,1°,
53,5°, 56,9° ¢ 62,9°, correspondendo aos planos (220), (311), (400), (422), (511) e (440),
respectivamente. Um difratograma semelhante foi apresentado no trabalho de Yamaura e
Fungaro (2013), cuja sintese também foi realizada empregando somente sal de Fe(Il) como
precursor.

Figura 3 - Difratograma das NP-Fe;Oy sintetizadas pelo método de coprecipitacao reversa
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Fonte: Autores, 2025.

Com base no difratograma, foi possivel calcular o tamanho médio do cristalito pela
equagao de Scherrer (1) (Patterson, 1939). Esse parametro ¢ importante, pois um dos grandes
desafios na sintese por coprecipitagdo ¢ controlar o tamanho das particulas. O pico 20 = 35,1°
(311) foi selecionado para estimar o tamanho médio do cristalito e o valor obtido foi de 18,3
nm. Tal resultado confirma a formag¢do de magnetita na escala nanométrica, indicando a
eficiéncia da rota de sintese proposta neste trabalho. Mishra e Mohanty (2018) empregaram a
coprecipitagdo utilizando NH4OH para precipitar os ions ferro e o tamanho médio do cristalito
das NP-Fe;O4 preparadas foi de 28 nm. Guey ef al. (2020) seguiram uma rota semelhante,
porém usando o NaOH como alcali e o valor encontrado foi de 44,14 nm.

KA

D = 1
BcosO D

onde, D: tamanho médio do cristalito (nm), K: fator de forma, que ¢ de aproximadamente 0,9
para magnetita, A: comprimento de onda d radiagao (0,154 nm), B: largura na metade da altura
do pico de difragcdo em 26 = 35,1°.
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A imagem do material obtida por MEV ¢ apresentada na Figura 4. Observa-se uma
morfologia irregular e particulas agregadas. Esse perfil ¢ comum para magnetita sintetizada por
coprecipitagdo (Balasubramanyan et al., 2018; Yamaura; Fungaro, 2013). Além disso, a
agregacao das particulas de Fe3O4 € esperada devido ao tamanho nano (Marcelo et al., 2021).

Figura 4 - Imagem obtida por MEV das NP-Fe;Qy sintetizadas pelo método de coprecipitagdo reversa
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A partir da analise de espectroscopia de energia dispersiva de raios X, foi possivel obter
a porcentagem dos elementos presentes nas nanoparticulas. Ao avaliar o espectro EDS (Figura
5), notou-se a presenca de picos referentes aos elementos Fe (77,23%) e O (22,47%),
comprovando o bom desempenho do método proposto para a formacao da magnetita.

Figura 5 - Espectro de EDS das NP-Fe3O4 das NP-Fe3Oy4 sintetizadas pelo método de coprecipitagdo reversa
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Fonte: Autores, 2025.
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Os resultados da caracterizagdo revelaram que o método proposto foi satisfatorio para a
sintese de magnetita na escala nanométrica. A fim de avaliar se o processo adotado apresenta
um grau de verdura maior que o processo adotado na coprecipitagdo convencional, foi
construida a Estrela Verde (Figura 6). Ao observar a Figura 6, ¢ possivel ver que a sintese
realizada atende totalmente a 5 dos 12 principios da quimica verde, sendo eles P2 (uso de
excesso de regentes), P5 (uso de solventes), P6 (uso de temperatura), P8 (derivatizagdes) e P9
(uso de catalisadores). Os principios ndo atendidos sdo ligados ao uso de NH4sOH, além da
presenca de ferro no residuo gerado na sintese, proveniente da etapa de lavagem. Apesar disso,
foram alcangadas melhorias comparadas a sintese de coprecipitacdo comumente reportada na
literatura. Nao ha a utiliza¢do de atmosfera inerte (N2) e nem de sal de Fe(IIl). Isso faz com que
a sintese tenha um ganho de 10% de verdura (atingindo 50%) em relagdo a sintese convencional
(40% de verdura).

Figura 6 - Estrela Verde para o protocolo adotado na obtengdo das NP-Fe;O4 pelo método de coprecipitag@o
reversa

Fonte: Autores, 2025.

Conclusoes

As técnicas de caracterizagdo realizadas comprovaram a eficacia do método de
coprecipitagdo proposto para a formacao das NP-Fe;O4. Os dados obtidos a partir da analise de
DRX indicaram picos de difragdo concordantes com o padrdao da fase magnetita, com tamanho
médio do cristalito de 18,3 nm. A presenca da banda em 548 cm!, caracteristica da ligagdo Fe-
O no espectro de FTIR, confirmou a formagdo da magnetita. A morfologia irregular e as
particulas agregadas visualizadas na imagem fornecida por MEV sugerem a formagao de um
material formado por 6xido de ferro na escala nano. Na andlise de EDS, verificou-se que o
material era formado por Fe e O, com porcentagens de 77,23% e 22,47%, respectivamente,
corroborando com os resultados das analises de DRX e FTIR.

Buscando atender uma proposta de sintese mais verde, os dados obtidos pela Estrela
Verde mostraram sucesso neste quesito. O aumento de 10% de verdura em comparagao a sintese
convencional demonstrou que houve um ganho em sustentabilidade na sintese proposta. Além
de todos os pontos apresentados, a rota forneceu um bom rendimento (acima de 80%) e,
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principalmente, um material com propriedades magnéticas suficientes para uma boa separagao
da solucdo aquosa, atendendo a finalidade de uso das NP-Fe;O4 como material adsorvente para
remedia¢ao ambiental.
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