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Resumo: Este estudo propde a producdo de nanoparticulas de CoFe204 por meio de sol-gel,
utilizando a tapioca como agente quelante. Foram consideradas razdes de 1:1 e 2:1
(quelante/metal) e calcinagdo a 700°C/4h e 900°C/4h. A caracterizagdo por DRX e FTIR
confirmou a formagdo de CoFe204 com fase espinélio cibica. Tamanhos de cristalitos entre
35 ¢ 61 nm, ¢ altamente cristalinos (em até 94%) foram obtidos. A tapioca mostrou-se uma
alternativa sustentavel e viavel para a efetiva produgido de nano-CoFe20a.
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INTRODUCAO

A evolugdo tecnoldégica das ultimas décadas,
especialmente no campo da informagdo, catalisou a
investigagdo de materiais ferriticos, devido as suas
propriedades magnéticas superiores, como elevada
coercividade e permeabilidade magnética otimizada
(Priyadarsini, et al., 2022; Ansari et al., 2025). De
acordo com Katoch et al., (2023) os compostos a base
de ferrita, como as ferritas de cobalto (CoFe:04)
emergem como materiais ceramicos de destaque por
suas  excepcionais  caracteristicas  estruturais,
magnéticas e elétricas. Sdo amplamente empregadas
em aparelhos eletronicos, aplicagcdes biomédicas e
como fotocatalisadores (Katoch ef al.,2023; Ansari et
al., 2025). Esses materiais ferriticos apresentam uma
configuracdo cristalina do tipo espinélio inverso
(Figura 1) com coordenagdo tetraédrica e octaédrica
representada, respectivamente, por ferro (Fe)
conectado a quatro outros atomos de oxigénio (O) e
cobalto (Co) ligado a seis outros atomos também de
oxigénio (Maia, 2022).
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Figura 1. Estrutura espinélio de CoFe2Os.
Fonte: Dedi, 2018.

Recentemente, tem-se observado um crescimento
acentuado no interesse pelos métodos de sinteses mais
sustentaveis e eficientes. Nesse contexto, a sintese
verde tem se consolidado como uma abordagem
promissora, empregando substratos naturais, para a
produgao de nanoparticulas. Essa metodologia ndo so6
minimiza os impactos ambientais, como também
viabiliza a obtencdo de materiais com propriedades
distintivas, aliando vantagens econdmicas a
abundancia de matérias-primas (Dhanda et al., 2023;
Bora et al., 2025). Deste modo, a tapioca derivada da
mandioca (Figura 2), tem sido investigada como um
agente quelante natural eficaz para a sintese de
nanoparticulas ceramicas, oferecendo reducdo de
custos e alinhando-se aos  principios de
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sustentabilidade (Lima et al., 2023; Ferreira et al.,
2016; Almeida et al., 2021).

Figura 2. Mandioca e seu amido (tapioca).

Fonte: Winer, 2022.

Trata-se de um polissacarideo natural, constituido de
cadeias lineares ¢ ramificadas, com a presenca de
grupos hidroxilas, responsaveis pela capacidade
quelante da tapioca (Osundahunsi ef al., 2011). Além
disto, sua abundancia, o baixo custo ¢ a facil obtengdo
reforgam seu potencial para uso em sinteses quimicas.

Entre as diversas técnicas de sintese disponiveis, o
método sol-gel tem se destacado pela sua capacidade
de modular a microestrutura das nanoparticulas de
ferrita, com o uso de distintos agentes quelantes que
conferem versatilidade ao processo (Qayyum et al.,
2022). O tipo de quelante e a propor¢do usada na
sintese sdo parametros essenciais que afetam a
formacdo da rede cristalina, cristalinidade, tamanho
do cristalito e area de superficie das nanoparticulas
(Mhamad ef al., 2022; Sivakumar et al., 2013).

Nesse cenario, o objetivo central deste estudo consiste
em sintetizar e avaliar o efeito do teor de tapioca na
obtencdo de nanoparticulas de CoFe2O4 por meio do
método sol-gel, contribuindo assim para a redugdo de

impactos ambientais associados a  processos
convencionais.

MATERIAL E METODOS
Foram  utilizados os  reagentes  quimicos

Co(NO3)2-6H20 (nitrato de cobalto(IT) hexahidratado
— marca ACS) e Fe(NOs);-9H-0 (nitrato de ferro(III)
nonahidratado— marca NEON), ambos com grau de
pureza superior a 98%. O amido de tapioca, adquirido
em comércio local na cidade de Teresina-PI, foi
utilizado como agente quelante. Durante o processo da
sintese foi utilizado agua destilada que exerceu o papel
de solvente.

A sintese foi realizada utilizando o método sol-gel,
com a razdo estequiométrica entre os ions mantida em
2:1 (Fe:Co). A propor¢do em massa entre a tapioca e
os reagentes metalicos foi estabelecida em 1:1 e 2:1.
Para o preparo do gel, a tapioca foi dissolvida em agua
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destilada e submetida a aquecimento sob agitacdo
magnética até a completa gelificagdo. Posteriormente,
a solugdo contendo os ions metalicos foi adicionada ao
gel de tapioca, e a mistura resultante foi mantida sob
agitacdo constante a 70 °C/1 h, visando a interacdo
entre os componentes. A etapa subsequente consistiu
na secagem do gel em estufa a 100 °C, com o objetivo
de remover a agua presente. O xerogel foi macerado
para a sua homogeneizacdo, ¢ em seguida, submetido
a tratamento térmico em duas temperaturas distintas:
700 °C e 900 °C, ambas com duragdo de 4 horas. O
material calcinado foi macerado e peneirado para
garantir a uniformidade granulométrica. Um resumo
desta sintese verde é mostrado na Figura 3.
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Figura 3. Fluxograma do processo de sintese de
CoFe,04 pelo método sol-gel.

As andlises de difracdo de raios X (DRX) foram
realizadas para a identificacdo da fase estrutural
presente no material em estudo, em um difratometro
Shimadzu XRD-6000 com fonte de radiagdo Cu K, (A
=1,5418 A), operando a 40 kV e 30 mA, entre 5° a
80° (26). Os padrdes de DRX foram analisados
utilizando o software Xpert HighScore e usando o
banco de dados cristalograficos do JCPDS (Joint
Committee on Powder Diffraction Standards).
Através desses dados, foram calculados os tamanhos
dos cristalitos através da conhecida equacdo de
Scherrer (Gongalvez et al., 2012) (equagdo 1):

D = kA/(Bcos8) ()
Onde:
D ¢ o tamanho dos cristalitos no material (nm);
A € o comprimento de onda da radiagdo usada;

B ¢ a largura a meia altura do pico de difragdo;
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0 ¢ o angulo de difracdo;

k ¢é uma constante adimensional, cujo valor
aproximado ¢ 0.91.

Também com o uso dos padrdes de DRX, foram
quantificados o grau de cristalinidade (Cullity, 1978)
através da equagdo 2:

Xc = (Ic/1t)x100% (2)
Onde:
Xc ¢ a taxa de cristalinidade (%);
Ic ¢ a intensidade dos picos de difragdo cristalinos;
It ¢ a intensidade total de difragdo.

Por Espectroscopia Infravermelho por Transformada
de Fourier (FTIR, modelo IRSpirit da Shimadzu) foi
possivel identificar os grupos funcionais presentes na
amostra, a qual foi prensada com KBr formando
pastilhas. A caracterizacdo foi realizada em um
equipamento Vertex 70v da Bruker, na faixa de 400 a
4000 cm™!,

RESULTADOS E DISCUSSAO

Os difratogramas de raios-X apresentados na Figura 4
correspondem as amostras calcinadas a 700°C por 4
horas, utilizando propor¢des quelante/metal de 1:1 e
2:1. Ambas as composigoes exibiram formacao
predominante da fase CoFe2O4 com estrutura espinélio
cubica (JCPDS #00-022-1086). A amostra 1:1
apresentou maior intensidade e maior concentragio de
fases secundarias, incluindo 6xido de cobalto (Co30a,
JCPDS #01-080-1535) e hematita (Fe.Os, JCPDS #00-
001-1053), enquanto a proporcao 2:1 mostrou apenas
fases secundarias de hematita e em baixissima
intensidade.
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Figura 4. DRX dos pos CoFe:0a calcinados a 700°C.

Os resultados obtidos para as amostras calcinadas a
900°C (Figura 5) nas duas condi¢des de proporgao
quelante/metal confirmaram a estabilidade da fase
espinélio cubica de CoFe.04 em ambas as proporgoes.
A andlise comparativa revelou que a propor¢ao 2:1
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entre o agente quelante e os ions metalicos, promoveu
um aumento significativo na eficiéncia da
complexag@o dos ions metalicos, com somente duas
reflexdes de fase secundaria identificada como
hematita. Para a propor¢do 1:1 evidenciou um
aumento na quantidade das fases secundarias
hematitas acompanhadas de maior intensidade destas
fases.

* *CoFe,0, (JCPDS card no. 00-022-1086)
*Fe,0, (JCPDS card no. 00-001-1053)
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Figura 5. DRX dos pos CoFe:0s calcinados a 900°C.

Os resultados obtidos demonstram que a proporgdo
adequada do agente quelante promove uma
complexagdo eficiente, otimizando as condigdes de
sintese da ferrita de cobalto. A maior concentragdo de
quelante (na proporg¢do 2:1) favoreceu a formagéo de
complexos estaveis e reduziu a presenca de fases
secundarias.

A Tabela 1 apresenta os tamanhos dos cristalitos dos
pés calcinados, determinados pela equagdo de
Scherrer (Gongalvez et al., 2012). Para as amostras na
proporgdo 1:1, calcinadas a 700°C e 900°C, foram
utilizadas as reflexdes de maior intensidade, ou seja,
em 20 = 35,64° ¢ 35,64°, respectivamente. Ja para as
amostras 2:1, calcinadas a 700°C e 900°C, as reflexdes
observadas ocorreram em 20 = 35,64° ¢ 35,68°. Os
resultados mostraram que a proporgdo 2:1 produziu
cristalitos de maior tamanho em relagido a proporg¢ao
1:1, indicando que a maior quantidade de agente
quelante favoreceu a formacao de nucleos estaveis e
um crescimento cristalino mais controlado (Rodrigues
et al.,2020). Além disso, o0 aumento da temperatura de
calcinagdo promoveu um crescimento acentuado nos
cristalitos, devido a maior mobilidade atomica e a
coalescéncia de particulas, resultando em uma
estrutura mais ordenada e cristalina (Callister Jr e
Rethwisch, 2020).
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Tabela 1. Taxa de cristalinidade e tamanho de
cristalino das amostras de CoFe2Oa.

Tamanho Taxa de
Quelante/ T (°C) de cristalinidade
metal cristalito

(nm) (%)
1:1 700 35,76 91,52
2:1 700 50,75 94,09
1:1 900 39,75 93,78
2:1 900 60,59 93,36

Os resultados obtidos confirmam a obtengdo de
estrutura nanométrica e estdo em bom acordo com o
observado por Hunyek et al. (2022). Estes autores
além de utilizaram nitrato de ferro nonahidratado e
nitrato de cobalto hexahidratado, também usaram a
tapioca. Assim, estes nitratos foram misturados com
uma solug@o de amido de tapioca em uma proporgéo
peso/volume de 2:1:3 em um processo de sintese sol-
gel para produzir CoFe.Os. O material resultante foi
calcinado a 800°C/4 horas, resultando em um tamanho
de cristalito de 57,74 nm.

Em relagdo a taxa de cristalinidade (Tabela 1), as
amostras possuem uma propor¢do significativa, em
que atomos estdo organizados de forma ordenada e
repetitiva em grande parte do material (Callister Jr e
Rethwisch, 2020).

A Figura 6 mostra os espectros de FTIR para as
nanoparticulas de CoFe:O. sintetizadas com duas
diferentes proporg¢des de agente quelante/metal (1:1 e
2:1) e calcinadas a 900 °C/4 h. Bandas vibracionais de
moléculas de agua absorvidas na superficie das
amostras, sdo observadas na regido dos picos 3442 a
3847 cm™ (2:1) e 3446 a 3855 cm ™! (1:1), e podem ser
atribuidas as vibragdes de estiramento do grupo O-H.
Assim, também sdo responsaveis pelas bandas
presentes em 1529 e 1699 cm™ (2:1) e 1527 e 1695
cm ! (1:1) devido a vibragdo de flexdo dos grupos O-
H. Para os picos 2304 cm™ (2:1) e 2339 cm™! (1:1)
foram detectados bandas que podem ser conferidas as
ligagdes dos grupos carboxilatos. Frequéncias de
estiramento em 1357 cm™ (2:1) e 976 e 1348 cm™
(1:1) sao relacionadas as vibragdes de grupos
carboxilicos. O modo vibracional acentuado em 582
cm! e em 580 cm™ correspondendo a amostra
sintetizada com a razdo quelante/metal 2:1 e 1:1
respectivamente, mostra a ligagdo Fe-O nos sitios
tetraédricos, enquanto que banda em menor
intensidade em 462 cm™ (2:1) e 480 cm™ (1:1) ¢
atribuida a ligacdo Co—O em sitios octaédricos.
Segundo Callister Jr e Rethwisch (2020), esses
resultados sugerem a formagao da estrutura espinélio
da ferrita de cobalto na amostra sintetizada com
tapioca.
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Figura 6. FTIR dos p6s CoFe204 calcinados a 900°C.

CONCLUSAO

Os resultados deste estudo evidenciam a eficiéncia da
sintese verde de nanoparticulas de CoFe204 utilizando
tapioca como agente quelante em combina¢do com o
método sol-gel.

A analise por DRX confirmou a predominéncia da
fase espinélio, tipica das ferritas, com estrutura
cristalina cubica, nas amostras sintetizadas. Sob o
aspecto cristalografico, a proporgdo 1:1 apresentou
maior presenca de impurezas cristalinas, como Co304
e Fe:0s, indicando limitagdes no processo de
complexa¢do dos ions metalicos. Em contraste, a
propor¢do 2:1 mostrou melhor desempenho,
resultando em uma fase espinélio ctibica quase pura,
com uma redugdo significativa na formacdo de fases
secundarias, como Fe:0:; e o desaparecimento de
C0304. O aumento da temperatura de calcinagdo, de
700°C para 900°C, também contribuiu para a evolugdo
da fase espinélio cubica, promovendo o crescimento
dos cristalitos (~ 35 para 61 nm) e maior organizagao
estrutural, além de confirmar que as particulas
produzidas estdo em escala manométrica. Para as
amostras calcinadas a 900°C, os resultados de FTIR
confirmaram a formagéo da estrutura das ferritas com
as bandas vibracionais em torno de 580 cm™ e 462
cm™!, respectivamente, associadas aos ions metalicos
de Fe e Co com os oxigénios presentes nas estruturas.

O uso da tapioca como agente quelante natural
mostrou-se uma alternativa sustentavel e viavel,
alinhada as necessidades de processos sintéticos com
menor impacto ambiental.
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