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Resumo: Este trabalho apresenta a sintese do éxido de grafeno (GO) através de uma rota quimica. O grafite comercial foi utilizado como matéria-prima e o0 método
escolhido para obtencdo do GO foi 0 método de Hummers e Hoffman. Para caracterizagdo do GO foram utilizadas a espectroscopia no infravermelho com
transformada de Fourier (FTIR), termogravimetria (TGA) e microscopia eletrdnica de varredura com emissdo de campo (MEV-FEG). Os resultados de FTIR
comprovaram a presenca de grupos carbonilicos, hidroxilicos e epéxis e a analise termogravimétrica demonstrou que o GO apresenta trés eventos de perda de massa,
enquanto que o grafite possui apenas um evento de perda de massa. A morfologia do grafite apresenta agregados na superficie da amostra, enquanto que o GO possui
estrutura formada por camadas lamelares. Por fim, as caracterizagdes comprovaram a produgéo de 6xido de grafeno a partir de grafite comercial utilizando a rota
quimica proposta.

Palavras-Chaves: Oxido de grafeno, FTIR, TGA, MEV-FEG.

Abstract: This work presents the synthesis of graphene oxide (GO) by a chemical route. Commercial graphite was used as raw material and the method used to
obtain GO was Hummers and Hoffman method. GO was characterized by means of Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR), thermogravimetry (TGA) and
field emission scanning electron microscopy (FEG-SEM). The FTIR results confirm the presence of carbonyl, hydroxyl and epoxy groups and the TGA demonstrates
that GO presents three mass loss events, while graphite has only one mass loss event. The graphite morphology shows the formation of aggregates in the sample
surface, while GO presents formation of layers. Finally, the characterizations demonstrated the production of graphene oxide from commercial graphite using the
chemical method proposed
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1. INTRODUCAO

O grafeno é um material bidimensional, formado
apenas por atomos de carbono, de hibridizacdo sp2, que
resultam em hexdgonos. Com excelentes propriedades
elétricas, térmicas e Opticas, o grafeno pode ser utilizado nas
mais diversas A&reas, tais como, compoésitos, energia,
eletronica, filmes finos, meio ambiente, catalise, sensores e
biossensores. Seus derivados sofrem modificacBes quimicas,
resultando em novos materiais, com propriedades quimicas e
fisicas diferentes, mas também significativas nas aplicacdes
ja comentadas [1][2][3].
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Figura 1: Reacdo do grafite para obteng@o do dxido de grafeno e

Um desses novos materiais € o 6xido de grafeno, que grafeno reduzido. Adaptado da ref. [1]

possui estrutura semelhante ao grafite, mas possui grupos
funcionais contendo oxigénio, como carbonilas, hidroxilas e

grupos epdxi. Proporciona uma caracteristica hidrofilica ao
material, ou seja, pode ser sollvel em agua, diferente do
grafite, de carater apolar, que nao solubiliza em agua [2][3].

Existem trés métodos para obtencédo de grafeno e 6xido
de grafeno. Um deles é conhecido como micro esfoliacao
mecénica, que consiste no uso de fitas adesivas para retirada
de camadas do grafite. Outro é através da deposicao quimica
a vapor, em temperaturas elevadas, sobre substratos
metalicos. Por dltimo, e o mais utilizado, a micro esfoliacdo
quimica [4][5][6][7]. Este método foi proposto por Hummers
e Hoffman, em 1958, e esta baseado na oxidacgdo do grafite
para Oxido de grafite e, posteriormente, a 6xido de grafeno e
grafeno [8] [9] como apresentado na Figura 1

A matéria-prima para obtencéo do grafeno e do 6xido
de grafeno é o grafite. Esse material é encontrado na natureza,
na forma de flocos ou em p6. O grafite apresenta como
caracteristicas principais uma boa condutividade elétrica e
uma elevada resisténcia mecénica.

Dados coletados em 2016 colocam o Brasil como um
dos paises com as maiores reservas naturais de grafite do
mundo, como apresentado na Figura 2. Desde modo a
obtencédo de éxido de grafeno através do grafite torna-se um
método barato e de grande potencial, por fornecer elevada
quantidade de matéria-prima para producao [10] [11] [12].
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Figura 2: Reservas de grafite no mundo. Adaptado da ref. [10]

No presente trabalho utilizou-se o método de micro
esfoliacdo quimica, proposto por Hummers e Hoffman para
producgdo de 6xido de grafeno a partir do grafite comercial.
Para andlise qualitativa empregou-se técnicas de
espectroscopia no infravermelho com transformada de
Fourier (FTIR), termogravimetria (TGA) e microscopia
eletronica de varredura com emissdo de campo (MEV-FEG).

2. MATERIAIS E METODOS

2.1 Materiais

Utilizou-se para a fabricacdo do Oxido de grafeno o
grafite comercial em p6 da marca Faber Castell, 2mm, além
de reagentes de pureza analitica, da Vetec Quimica Fina Ltda.
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2.2 Metodologia

Iniciou-se o processo pesando-se o grafite (1,0009) e o
nitrato de sddio (0,5209) e ap6s ambos foram transferidos
para um Becker de 100 mL. Com auxilio de uma proveta,
adicionou-se acido sulfarico (H2S04) 95% (24mL) e deixou-
se sob agitagdo magnética por 30 minutos, a 500 rpm, em
banho de gelo. Ap6s acrescentou-se permanganato de
potassio (KMnOy) (3,0009), mantendo a temperatura entre 25
e 30 °C, com agitacéo constante por 8 horas.

Em seguida, acrescentou-se éagua deionizada,
aumentando a rotacdo para 1300 rpm, durante 2 horas.
Posteriormente, o perdxido de hidrogénio (H20) (10mL) foi
adicionado a mistura, e ap6s 30 minutos adicionou-se acido
cloridrico (HCI) 5% (50mL), agitou-se por mais 30 minutos,
para eliminacdo do H,O,. A seguir, a amostra passou por
centrifugacdo por 5 minutos a 2500 rpm e separou-se O
sobrenadante do precipitado.

Montou-se um processo de filtragdo a vacuo para
lavagem do precipitado, com &gua deionizada até pH neutro.
Por fim, o material em pé foi seco em estufa a 100°C durante
aproximadamente 30 minutos. A Figura 3 apresenta a rota
quimica utilizada para a produ¢do do 6xido de grafeno.

Agitou-se vigorosameante,
durante 30 minutos, dentro
de um banho de gelo.
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Figura 3: Fluxograma resumido das etapas de produgéio do 6xido de grafeno.
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A caracterizacdo da amostra obtida foi realizada através
de andlise de FTIR, em um espectrofotdmetro Nicolet 1S10-
Termo Scientific, utilizando 32 varreduras com resolugdo de
4 cm, A analise de TGA, foi realizada em equipamento
TGA50, da Shimadzu, em atmosfera de nitrogénio a 50
mL.min+ e temperatura variando de 23 até 800 °C, com taxa
de aquecimento de 10 °C min™* utilizando uma amostra de 10
mg. A morfologia do grafite e do 6xido de grafeno foi
analisada em um MEV-FEG Mira 3 Tescan, com tenséo de
aceleragdo de 15 kV, em amostra previamente recoberta com
ouro.

3. RESULTADOS E DISCUSSOES

Através das bandas do espectro de FTIR, observadas na
Figura 4, pode-se identificar os grupos funcionais presentes
em cada amostra. Para o grafite observou-se as bandas em
3600-3400 cm, 2916-2849 cm™, 1737 cm'%, 1580 cmt, 1039
cm?, 760 cm?, e por fim 710 cm. De acordo com a analise
de ALAM et al. (2017) a banda 3600-3400 cm* corresponde
aos grupos OH-, a banda em 2916- 2849 cm™ é caracteristica
de grupos C-H aliféticos (carbonos primarios e terciarios), ja
a banda em 1737 cm estd associada a grupamentos C=0,
1580 cm? refere-se a grupos CH; em 1039 cm? é
caracteristica de C-O, associada com alcoois e fendis, ja em
760 cm* é uma banda de anel aromatico orto-substituido e
710 cm?! é uma banda atribuida a anel aromatico
monossubstituido. J& para o 6xido de grafeno as bandas
encontram-se em 3600-3400 cm? relacionada com
grupamentos hidroxilicos, 1719 cm™ associada a cetonas,
1580 cm™ oriunda de carbono aromético, 1060 cm que pode
ser atribuida a élcoois ou fendis e por fim 803 cm?
caracteristica de anel aromatico para-substituido, também
observado por CHEN et al. (2013) em seu trabalho.

Foi observado para o grafite apenas uma regido de perda
de massa, apresentada na Figura 5. A perda de massa ocorre
entre 250-390 °C, com um percentual de 98,6% de massa
residual. Igualmente encontrado por DOMINGUES et al.
(2014) e BLASKIEVICZL et al. (2014). Ja o 6xido de grafeno
apresentou trés regifes de perda de massa, também
apresentadas na Figura 5. A primeira na temperatura de
aproximadamente 100°C, associada a perda de &gua da
amostra, correspondente a 10%. A segunda entre 130-250°C,
devido a degradacdo de hidroxilas, carbonilas, entre outros
grupamentos, representando 23%. Ja a terceira, ocorreu entre
400- 650°C, e esta relacionada com a combustdo dos anéis
aromaticos com uma perda de massa de aproximadamente
42%. CHEN et al. (2013) e DOMINGUES et al. (2014)

também observaram tais perdas em seus estudos com 6xido
de grafeno.
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Figura 4: Espectro de FTIR do grafite e do dxido de
grafeno.
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Figura 5: Curvas termogravimétricas do grafite e do

oxido de grafeno.

A morfologia do grafite apresenta pequenos agregados
na superficie, conforme mostrado na Figura 6 (a) [17]. Ja para
0 Oxido de grafeno, apds oxidacao, observa-se a separagdo
das camadas na forma de lamelas, como pode ser observado
na Figura 6 (b). HAO et al. (2010), KHATAEE et al. (2015)
e FARIA et al. (2018) também observaram estruturas
lamelares para o 6xido de grafeno.
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4. CONCLUSAO

As analises de FTIR, TGA e MEV-FEG, comprovam a
obtengdo do oOxido de grafeno pelo método de Hummers e
Hoffman. O uso do grafite comercial como matéria-prima
para sintese do 6xido de grafeno utilizando uma rota quimica
é viavel e pode servir para o desenvolvimento de novos
materiais e dispositivos, tais como membranas, capacitores e
supercapacitores.
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