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Resumo

O presente projeto pretende contribuir para o desenvolvimento de
compasitos de didxido de titdnio em 6xido de grafeno como fotocatalisadores
eficientes na fotorreducédo do dioxido de carbono por irradiacao solar. Desta
forma, o presente trabalho apresentou como objetivo avaliar a metodologia
de sintese do Oxido de grafeno a partir do método de Hummers utilizando
folhas de grafite. Tal metodologia destaca-se na literatura como simples e
em etapa Unica, porém, dependente da granulometria do grafite. O trabalho
partiu da reproducdo do método conforme literatura e observou a
necessidade de reavaliar quantidade de permanganato de potassio utilizado,
acido sulfarico, bem como, parametros como temperatura, tempo de sintese
e técnica de lavagem. Foi possivel observar a necessidade de alteracdo na
razao permanganato de potassio/grafite, tempo e temperatura reacional para
obter 6xido de grafeno. O 6xido de grafeno reduzido foi obtido empregando-
se suco de limdo como agente redutor. A sintese dos compdsitos ainda esta
sendo realizada a partir da insercdo de sais de cobre e Oxido de titanio no
oxido de grafeno reduzido (RGO).

Introducao

Fotocatalisadores como o diéxido de titanio (TiO;), 6xidos metalicos e
compositos carbonados tém mostrado potencial para fotorreducédo de CO;
sob irradiacdo solar. Espera-se que o uso do 6xido de grafeno como suporte
melhore o desempenho de reducdo do CO,, As excelentes propriedades do
grafeno tornam-no um material promissor em varias areas de aplicacao,
porém, o método de obtencédo do grafeno de do O6xido de grafeno reduzido
(RGO) é extremamente importante. O oOxido de grafeno reduzido, pode ser
produzido de varias formas, seguindo diversos meétodos, como por
esfoliacdo mecénica, deposicdo quimica a vapor, crescimento epitaxial,
esfoliacao térmica e por métodos quimicos.

Um fator importante é que a producédo de 6xido de grafeno reduzido
(RGO) utiliza agentes redutores quimicos agressivos e nocivos a saude
humana. Por isso, a aplicacdo de agentes oxidantes ecoldgicos para reduzir
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o oxido de grafeno a RGO, tais como fitoextrato de suco de limdo é uma
alternativa bastante promissora.

Desta forma o presente trabalho tem como objetivo investigar a
sintese de 6xido de grafeno a partir de ajustes técnicos do método de
Hummers.

Materiais e métodos

Com base no método de Hummers (HUMMERS & OFFEMAN, 1958)
a seguinte metodologia foi proposta para obtencéo do 6xido de grafeno.

3 g de grafite em flocos foram dispersos em 180 mL de H,SO4
concentrado, por 30 minutos. Entdo, 15g de KMnO, foram adicionados
lentamente a mistura, mantida em banho de gelo em temperatura abaixo de
20°C, pois, a mistura de H,SO, e KMnO,4 é altamente explosiva. Apds a
adicdo do permanganato de potassio, a mistura foi deixada reagindo por 30
minutos. Em seguida, a solucéo foi aquecida a 40°C e mantida por 5 horas,
que foi o tempo de oxidacdo mais adequado encontrado. Logo apds, a
reacao foi levada novamente em banho de gelo para manter a temperatura
entre 30 a 40°C e iniciou-se a adi¢cao de 180 mL de agua por gotejamento. A
solucdo foi transferida para um béquer de 1,8 L e adicionou-se agua
deionizada até o volume do béquer. Em seguida, 18 mL de H,O, foram
adicionados a solu¢éo, que foi deixada reagindo por cerca de 10 min. Nessa
etapa a mistura passou de uma cor amarronzada para um amarelo vivo
(Figura 1). Para o término da etapa de reacao, foram adicionados 10mL de
HCI concentrado e a mistura descansou por cerca de 20 horas.

Os 6xidos foram separados por centrifugacéo (10000 rpm por 7 min) e
lavados com agua deionizada. Apos Difracdo de Raios X, constatou-se a
necessidade de ajuste na etapa de lavagem, executando-a repetidamente
até pH neutro. Secou-se a amostra em estufa e conduziu-se a esfoliacdo em
ultrassom em tempos de 60 a 120 min. O material foi seco em estufa a 60°C.

A investigacdo da sintese foi conduzida mediante analise de DRX e
microscopia eletronica de varredura.

Resultados e Discussao

Neste trabalho, foram analisados os produtos provenientes da sintese
do oxido de grafeno, propostos pelo método de Hummers e dos produtos
apos a secagem. Em geral, houve bom rendimento em relacéo a sintese do
oxido de grafeno, visto que todos os passos foram revisados até se chegar a
um tempo de oxidacdo 6timo, de 5 horas, com quantidades de reagentes
especificos e temperaturas ideais, de cerca de 40 °C, onde de inicio
verificou-se que o método original utilizava uma temperatura mais elevada,
de cerca de 95 °C. Para isso, foi realizado um planejamento experimental
onde as temperaturas de oxidacao e o seu respectivo tempo foram variados
com o objetivo de identificagdo das etapas cruciais e a padronizacdo da
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sintese. Com o planejamento experimental, a sintese foi entdo padronizada
e seus resultados foram condizentes com o método descrito no item anterior.
A primeira observacdo para constatar o sucesso do método
empregado foi com relagdo a coloracdo da mistura reacional conforme
observado na Figura 1 (a). Entretanto, o difratograma apresentou elevada
guantidade de sobrenadante conforme apresentado na Figura 1 (b).
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Figura 1 — (a) Mistura reacional indicando a formacao de 6xido de grafeno e (b)
Difratograma do material precipitado (6xido obtido em (a)).

Apesar do pico caracteristico do 6xido em 14° foi possivel constatar
gue a lavagem do material precipitado conforme indicacdo do método
original ndo havia sido satisfatéria. Procedeu-se a lavagem repetidamente
até que pH fosse neutro.

A Figura 2 (a) apresenta o difratograma isento dos contaminantes.
Observa-se, porém, um pico caracteristico de enxofre e provavelmente
devido a descontrole da temperatura reacional.
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Figura 2 — Oxido de grafeno ap0s ajuste de metodologia. (a) Difratograma e (b) EDX; (c)
Micrografia e (d) pellets de catalisador.

A Figura (b) apresenta EDX da amostra obtida pela técnica ajustada,
comprovando que os parametros alterados da metodologia de Hummers
foram satisfatorios para obter o O0xido de grafeno. Em (c) observa-se o
espectro de microscopia eletronica para a amostra final obtida, indicando
morfologia adequada e folhas de 6xido de grafeno adequadas para etapa de
reducdo e insercdo dos Oxidos metélicos. A caracterizacdo do material
reduzido encontra-se em execucéo, porém, ja € possivel visualizar o aspecto
final dos catalisadores preparados na Figura 3(b).

Conclusoes

A importancia deste trabalho foi avaliar os métodos usados para a
obtencédo do 6xido de grafeno, com um alto rendimento e da maneira menos
agressiva e facil possivel. Foi constatado que a metodologia utilizada é
eficiente e pode ser utilizada para os objetivos gerais e especificos serem
alcancados. As andlises realizadas comprovam a homogeneidade das
sinteses, com possibilidade de replicacdo e padronizacao, fato que se torna
interessante para fins diversos.
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