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1. INTRODUCAO

Desde a década passada, h4d um nuamero crescente de trabalhos descritos
na literatura que demonstram dispositivos fabricados em nanoescala, como
materiais hibridos e materiais bidimensionais. Esses materiais, em especial 0s
nanocompoésitos provenientes do grafeno, sdo muito promissores nas mais
diversas aplicacbes devido as caracteristicas fisico-quimicas que permitem
explorar propriedades Opticas, elétricas, mecénicas, biolégicas e na catalise
quimica (HUANG, 2014). Trabalhos recentes mostram a obtencdo do Oxido de
grafeno (OG) baseado no método de Hummers, que se baseia na oxidacdo do
grafite e permite modificacdo quimica dos grupamentos hidroxila e epdxi, aumenta
as chances de aplicabilidade bem como a eficiéncia, uma vez que € possivel
controlar essas modificacoes.

E conhecido que a interagdo covalente inter-laminas de OG com moléculas
espacadoras, como hexilamina, podem aumentar as chances de modificacdo do
OG em grupos pontuais(COMPTON, 2010), assim como ancorar uma maior
guantia de particulas e aumentar a mobilidade eletrénica. Entretanto, as rotas
sintéticas desses materiais tem demonstrado que o uso de reagentes tdxicos
modificam sua estrutura radicalmente, sendo esse fator um limitante do processo.

Com o objetivo de investigar as propriedades do OG modificado
guimicamente com espacadores usando uma rota sintética simples, rapida e de
baixo custo, o presente trabalho apresenta a sintese e obtencdo de OG e 6xido
de grafeno espacado (eOG) para aplicacdes eletroquimicas, bioldgicas e de
fotodegradacéao, bem como a possibilidade de deposicéo de metais inter-laminas.

2. METODOLOGIA

Sintese do OG: Grafite foi oxidado a OG de acordo com método de
Hummers. No meio reacional, 1g de grafite e 0,5g de NaNOs foram misturados
com 23 mL de H2SO4, seguido de 3g de KMnOas. A solucédo foi agitada por 30
minutos. Depois disso, 46 mL de agua destilada foi adicionada ao meio reacional
gota a gota, mantendo a agitacdo por mais 15 minutos. Como ultimo passo, uma
mistura de 140 mL de &gua destila e 10 mL de H202 (30%) foram adicionados ao
meio reacional, mantendo a agitacdo por mais 30 minutos. A solucdo de OG foi
concentrada com 3 ciclos de centrifugagcéo a 10.000 rpm durante 10 minutos, e
lavado com agua destilada. O OG concentrado foi avolumado a 40 mL de agua
destilada e colocado no ultrassom de sonda por 10 minutos. Com o intuito de
promover a esfoliacdo das laminas de OG, 1 mL de NaOH 0,1M foi adicionado a
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solucdo de OG concentrado e submetido a mais 10 minutos no ultrassom de
sonda.

Sintese do eGO: 5 mL de OG foi diluido em 30 mL de 4gua em constante
agitacdo durantes 30 minutos. Como proximo passo, uma solug¢édo de hexilamina
0,1M foi adicionada em diferentes volumes (5, 10, 15, 20 e 25 mL) e agitou-se por
3h a 30°C para promover a incorporagao da molécula nos grupamentos epoxi da
OG.

Caracterizagdo: Para analises de DRX, usou-se o equipamento XRD-6000
Shimadzu, usando radiacdo Cu com voltagem de 30kV e corrente de 30mA a
0,5°/min. Medidas de espectroscopia Raman foram feitas em um equipamento
IHR 550 Horiba Jobin Yvon, com o laser de excitagdo em 514 nm. Para
caracterizagcdo morfoldgica, foi usado o microscopio High Resolution Scanning
Electron Microscope, Jeol JSM-7500F.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

A estrutura do OG e eOG foram investigados usando DRX, conforme mostra
a Figura 1. Como pode ser observado, o difratograma mostra um pico bem
definido em 26,5° correspondente ao pico de difracdo (002), tipico do grafite. Para
o difratograma do OG, s&o observados os picos (002) e (004) de difracao em 16°
e 12°, respectivamente, como resultado da exfoliagdo das laminas de grafeno
(MARTINEZ-OROZCO, 2013).
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Figura 1 — Espectros de DRX para grafite e OG.

A Figura 2 mostra os resultados a respeito da sintese de eOG usando
diferentes volumes de espacador. E possivel observar que quando o volume do
espacador aumenta, um deslocamento para menores graus sao observados nos
espectros de DRX nos pico (002) de difracdo. O volume de 20 mL de espacador
foi 0 que apresentou menor valor em 26 para o pico (002), sugerindo o maior
espacamento entre as laminas. Além disso, a larga banda entre 12° ~ 35° é
atribuida ao processo de reducdo do OG e a remocdo de moléculas de agua
intercaladas entre as laminas e os grupamentos epoéxi. Os pequenos picos em 42°
em todos espectros sao correspondentes ao pico de difracdo (004) e néo
apresenta mudangas nas amostras.
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Figura 2 — Espectros DRX para as amostras de OG com diferentes volumes de
espacador. (b) Variacdo em 26 para o pico (002) para diferentes volumes de
espacador.
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A estrutura do OG e eOG foi também investigada por espectroscopia
Raman, como indicado na Figura 3. E possivel observar a presenca de bandas
em 1362 cm? (banda D) e 1608 cm™ (banda G). A banda D é atribuida aos
defeitos na estrutura do grafite, e a banda G corresponde a ligagéo de primeira
ordem para atomos de carbono sp?, relacionado ao grafeno (ZHANG, 2011). Para
0 espectro Raman da amostra de eGO, a posi¢cdo da banda G apresentou um
deslocamento de 5 cm™ para a regido do azul, em relacdo ao OG (1608 cm™).
Trabalhos anteriores descritos na literatura demonstram que grafeno dopado com
substituintes alquilaminas tendem a ter esse deslocamento para a regido do azul
(RYU, 2014).

Para as duas amostras, a razdo entre a intensidade da banda D e G (Io/lg),
que indica o grau de desordem da amostra, foi medida e estimada em 0,87 e 0,81
para OG e eOG, respectivamente. Esses resultados sugerem que a amostra de
eGO pode estar disposta de forma mais organizada que a amostra de OG. Com o
intuito de caracterizar a morfologia das amostras, a Figura 4 mostra a MEV de alta
resolucdo para as duas amostras.
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Figura 3 — Espectro Raman para as amostras de OG e eGO.

Como sugerido com as analises espectroscopicas, a amostras de eGO
demonstram uma tendéncia de auto-organizacdo, causado pelas moléculas do
espacador. Da mesma forma, € possivel observar a grande diferenca entre a
matriz de OG e eGO na aleatoriedade e disposi¢cédo das laminas do material.
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Figura 4 — Imag MVde alta sogéo para a amostra e () OG e (b) eGO.
4.  CONCLUSOES

O presente trabalho demonstrou que foi possivel obter eOG através de um
método simples, rapido e de baixo custo quando comparado a trabalhos descritos
anteriormente. Do mesmo modo, mostra vasta aplicacdo e capacidade de
modificacdo do material para fabricagdo de nanocompdésitos e aplicacbes
eletroquimicas, biolodgicas, mecanicas e de fotodegradacéo.
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