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O grafeno é um material com muitas propriedades que o tornaram um grande
interesse académico, uma dessas propriedades vem de sua caracteristica
semimetalica, com portadoras livres facilmente induzidas com o gating elétrico
causando a alteracdo do seu nivel de Fermi e, consequentemente, da sua

condutividade.

Fiuza, Vinicius Soares



RESUMO

O grafeno, material bidimensional que apresenta propriedades excelentes, € uma das
formas alotropicas do carbono. O grafite, o precursor que da origem ao grafeno, &
constituido por diversas camadas de carbonos ligados hexagonalmente, onde cada
uma destas caracteriza uma folha de grafeno. Separar essas camadas garantiria a
obtencado do grafeno e, com este objetivo, a esfoliagdo quimica seguida de reducéo
surgiu como método de sintese em larga escala. A obtencédo de 6xido de grafeno (GO)
envolve a insercao de grupos funcionais oxigenados entre as cadeias de grafite, e sua
reducdo remove parcialmente esses grupos, possibilitando a melhora em suas
propriedades. O 6xido de grafeno reduzido (rGO), produto da reducdo do material,
apresenta propriedades semelhantes ao grafeno e, dentre elas, esta a alta
condutividade elétrica. As 6timas propriedades do grafeno garantem a este material e
seus derivados uma ampla aplicabilidade, principalmente na area de equipamentos
eletrbnicos e na producao de tintas condutoras. O principal desafio para esta aplicacéo
esta relacionado com a dificuldade de producédo desses materiais em larga escala e
com uma morfologia que favoreca suas propriedades elétricas. Para a aplicacéo
especifica de tintas condutoras, a escolha da formulacéo ideal também é um fator
desafiador, devendo-se levar em conta aspectos como qualidade da disperséo do
material na base escolhida, propriedades finais obtidas e o0 custo-beneficio
relacionado. Neste trabalho, a sintese de GO e nanoplaquetas de rGO foi abordada,
tendo sido escolhidos dois métodos de reducdo para a producao do rGO: reducéo
térmica e reducdo quimica utilizando acido ascorbico como agente redutor. Analises
de microscopia eletrbnica de varredura (MEV), difracdo de raios-x (DRX),
espectroscopia no infravermelho por transformada de Fourier (FTIR) e espectroscopia
Raman foram realizadas, constatando-se a qualidade dos materiais sintetizados por
meio de diferentes rotas. Resultados satisfatérios foram obtidos por meio da avaliagéo
do comportamento hidrofilico, da adeséo das diferentes composi¢cdes de tinta ao
substrato, e das analises de condutividade elétrica das tintas produzidas com GO e

nanoplaquetas de rGO.

Palavras-chave: sintese, GO; rGO; condutividade elétrica; tintas condutoras.



ABSTRACT

Graphene, a two-dimensional material with excellent properties, is one of the allotropic
forms of carbon. Graphite, the precursor that gives rise to graphene, is made up of
several layers of hexagonally bonded carbons, each of which characterizes a
graphene sheet. Separating these layers would ensure that graphene is obtained and,
to this end, chemical exfoliation followed by reduction has emerged as a large-scale
synthesis method. Obtaining graphene oxide (GO) involves inserting oxygenated
functional groups between the graphite chains, and its reduction partially removes
these groups, making it possible to improve its properties. Reduced graphene oxide
(rGO), the product of the reduction of the material, has properties similar to graphene
and, among them, high electrical conductivity. The excellent properties of graphene
guarantee this material and its derivatives wide applicability, especially in the field of
electronic equipment and in the production of conductive inks. The main difficulty for
this application is related to the difficulty of producing these materials on a large scale
and with a morphology that favors their electrical properties. Another difficulty lies in
choosing the ideal formulation for a possible conductive ink, evaluating aspects such
as the quality of the dispersion of the material in the chosen base, the properties
obtained and the related cost-benefit ratio. In this work, the synthesis of GO and
nanoplatelets of rGO was addressed, and two reduction methods were chosen,
thermal reduction and chemical reduction using ascorbic acid as a reducing agent.
Scanning electron microscopy (SEM), X-ray diffraction (XRD), Fourier transform
infrared spectroscopy (FTIR) and Raman spectroscopy analyses were carried out,
confirming the quality of the materials synthesized using different routes. Satisfactory
results were obtained by evaluating the hydrophilic behavior, the adhesion of the
different ink compositions to the substrate, and the electrical conductivity analyses of

the inks produced with GO and nanoplatelets of rGO.

Keywords: synthesis; GO; rGO; electrical conductivity; conductive inks.
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1 INTRODUCAO

A alotropia é um fenémeno bastante comum devido a grande quantidade de
materiais descobertos e que sdo estudados na atualidade, referindo-se a possibilidade
de materiais com mesma composicdo quimica apresentarem propriedades
completamente diferentes. Um exemplo bastante citado quando se fala de alotropia
consiste na divergéncia de caracteristicas apresentadas entre o grafite e o diamante,
ambos compostos apenas pelo elemento carbono, porém a diferenca presente em
suas estruturas quimicas garante a ambos, propriedades e aplicacdes completamente
distintas.

O grafite apresenta em sua estrutura, atomos de carbono ligados em estruturas
hexagonais, sendo um material extremamente condutor, tanto elétrico quanto térmico.
Quando se observa apenas um plano de sua estrutura, tem-se entdo um novo material,
extremamente promissor devido as excelentes propriedades, conhecido como grafeno.
Uma das principais caracteristicas do grafeno esta presente na sua classificacdo
como um material de duas dimensfes, uma vez que a espessura de seu plano é
irrelevante quando comparada com o comprimento do mesmo. Dessa forma, o
grafeno passou a ser um dos materiais mais estudados da atualidade, visto que
propriedades como uma resisténcia mecanica extremamente alta e elevada
condutividade elétrica e térmica sao apresentadas por este material, garantindo uma
vasta aplicabilidade (MARTIS et al., 2022).

Para este e muitos outros trabalhos, a propriedade mais visada na aplicacao
do grafeno € a condutividade elétrica. Porém, um dos principais desafios quando se
trata da sintese de grafeno € a obtencdo desse material em larga escala e com
propriedades satisfatorias. Assim, diversos métodos de sintese sdo desenvolvidos
continuamente e, dentre eles, esta a esfoliacdo quimica, cujo objetivo é facilitar a
obtencao de planos individuais de grafeno por meio da producéo de 6xido de grafeno
(GO), e posterior reducédo deste material, sintetizando o 0xido de grafeno reduzido
(rGO) (YE et al., 2017).

Tendo em vista a alta condutividade apresentada pelo grafeno, a sintese de
rGO visa aproximar ao maximo as propriedades do material produzido via rota quimica,
as propriedades do grafeno. Porém, as condicdbes de sintese sao critérios

fundamentais para a obtencéo de resultados favoraveis neste quesito. A esfoliacéo
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quimica influencia na quantidade de grupos oxigenados inseridos na estrutura do
material, e a etapa de reducdo esta interligada com as caracteristicas finais
apresentadas pelas folhas de grafeno, bem como o grau de oxidacao restante.

Reduzir o material esfoliado € uma das etapas da sintese de nanoplaquetas de
oxido de grafeno reduzido, que pode ser considerada uma das mais importantes no
que diz respeito a definicdo das propriedades finais do material produzido, visto que é
a partir dela que a condutividade elétrica do produto € consolidada apds a remoc¢éao
parcial dos grupos funcionais previamente inseridos em sua estrutura e reducao do
seu bandgap.

A aplicacéo do grafeno no setor eletrdnico esta crescendo progressivamente,
de forma que o investimento em pesquisas envolvendo esta area sé tende a aumentar.
Desde supercapacitores a tintas condutoras, o grafeno pode ser inserido neste setor
industrial. As tintas condutoras, como o préprio nome ja diz, sdo tintas cujo pigmento
ou outra particula inserida em sua composicdo permite que estas conduzam
eletricidade. Assim, o grafeno, sendo um material eletricamente condutor, apresenta
excelente potencial para esta aplicacao (YE et al., 2017) (RAM; SINGH, 2020).

Tendo em vista 0 exposto acima, o intuito deste trabalho esta na sintese de GO
via esfoliagdo quimica e posterior reducéo do material, avaliando diferentes meios de
realizi-la. Com o material obtido e devidamente caracterizado, objetiva-se aplica-lo
na producdo de uma tinta condutora de matriz polimérica, visando alcancar a melhor
formulacdo possivel. Para tal, a condutividade elétrica de tintas contendo
nanoplaguetas de rGO, sintetizado em laboratério, sera comparada com a

condutividade elétrica de tintas contendo GO e grafeno comercial.
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2 OBJETIVOS

2.1 Objetivo geral
O objetivo principal deste trabalho € sintetizar e caracterizar GO e
nanoplaquetas de rGO, utilizando diferentes rotas de reducdo (térmica e quimica),

visando a potencial aplicacdo destes materiais em tintas condutoras.

2.2 Objetivos especificos

Entre os objetivos especificos estdo a caracterizacdo dos materiais sintetizados
(GO e nanoplaguetas de rGO), por meio de MEV, DRX, FTIR, espectroscopia Raman
e TGA, além da producdo e caracterizacdo das tintas obtidas com diferentes
composicdes, por meio de ensaios de molhabilidade, testes de adeséo ao substrato e

medicdo da respectiva condutividade elétrica.

3 REVISAO DA LITERATURA

3.1 Grafeno e alotropia

Sabe-se que o0 estudo e desenvolvimento de novos materiais € de grande
interesse para o0 avanco da ciéncia e da tecnologia, dessa forma, a pesquisa cientifica
sempre demonstrou interesse pelo estudo de materiais cujas propriedades estdo em
um patamar acima do que ja era esperado. Um desses materiais, o grafeno, atraiu
muita atencdo desde que foi esfoliado pela primeira vez a partir de grafite, por Andre
Geim e Konstantin Novoselov em 2004 (RAZAQ et al., 2022).

A promessa do grafeno, uma forma hexagonal bidimensional de carbono
elementar, como um material revolucionario, provocou uma enxurrada de pesquisas
sobre suas propriedades Opticas, elétricas, térmicas e mecanicas. O método mais
usado para isolar folhas de grafeno, usa fita adesiva para clivar mecanicamente
cristais de grafite em plaquetas sucessivamente mais finas (NOVOSELOV, 2004).
Além disso, a area da folha de grafeno obtida por este método é limitada pelo tamanho

inicial do cristal de grafite. Essas limitacbes da clivagem micromecanica, juntamente
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com a explosao de interesse pelo grafeno em geral, levaram os pesquisadores a criar
uma série de meétodos alternativos para a sintese de grafeno (WHITENER;
SHEEHAN, 2014).

Sabe-se que a alotropia € um fenbmeno bastante comum entre os materiais
estudados na atualidade e, dentro desta classificacdo, estdo materiais como o
diamante, o grafite e o grafeno. A alotropia baseia-se na capacidade de materiais que
apresentam a mesma composicdo quimica, de possuirem propriedades e
caracteristicas completamente diferentes. Os materiais citados aqui, por exemplo, sdo
compostos apenas pelo elemento carbono, porém as diferencas entre as suas
propriedades ja séo visiveis a olho nu.

De um lado uma joia altamente valiosa, do outro um material comum, utilizado
na escrita ou como lubrificante. A resposta para tais diferengas entre o diamante e o
grafite estd nas suas estruturas quimicas. O diamante tem seus atomos de carbono
organizados em estruturas cubicas, ja o grafite e o grafeno se organizam em formas
hexagonais, cujos planos podem ligar-se entre si. Dessa maneira, com organizacdes
quimicas completamente diferentes, as propriedades dos materiais tendem a ser
distintas (CASTRO, 2011).

O grafeno consiste em outra forma alotrépica composta pelo elemento carbono.
Derivado diretamente do grafite, o grafeno caracteriza-se por apenas um plano de
carbonos ligados hexagonalmente, dessa maneira, estudos tratam este material como
um produto 2D, assim como visualizado na Figura 1. Essa classificacéo ocorre devido
a disparidade entre as dimensdes do grafeno, onde a espessura dos seus planos se
torna irrelevante quando comparada com seu comprimento (OLIVEIRA; POLETTO;
SEVERO, 2018); (WU; WANG; KOMVOPOULOS, 2020); (FARIA et al., 2018) e
(FERRARI et al., 2015).
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————————» Ligagdes covalentes

> Ligacdes intermoleculares do tipo dispersé@o

Figura 1. Estrutura do grafeno (Fonte: Autor)

Diante da estrutura descrita, o grafeno possui dois tipos de ligacdes quimicas
presentes em sua composicdo. Os atomos de carbono ligam-se hexagonalmente por
meio de ligagbes covalentes, e seus planos se atraem por meio de ligagdes do tipo
Van der Walls (CASTRO, 2011). Além disso, o grafeno, como plano individual, pode
ser moldado em trés diferentes formas 0-D, 1-D e 3-D (Figura 2) (KHAN et al., 2016).

Figura 2. Formas alotropicas do carbono: a) Grafeno; b) nanotubo de carbono; c)

Fulereno (Fonte: autor)
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A “energia do grafeno” pode ser utilizada para a produgdo de baterias de
grafeno com capacidade de carga muito melhor do que as baterias de litio,
tradicionalmente usadas. Supercondutores e imads de grafeno exibem melhor
desempenho do que os materiais usados anteriormente para esses fins. As tintas de
grafeno podem trazer uma revolucdo no campo da eletrbnica impressa. Um
desenvolvimento muito recente sdo roupas e sapatos de grafeno. Oculos de grafeno,
tintas, elasticos e detectores de doencas estdo entre outros materiais a base de
grafeno desenvolvidos para uso humano (SATTAR, 2019).

Abordar as propriedades do grafeno € algo que muitos estudiosos estao
fazendo em seus trabalhos e pesquisas. Este crescente interesse se da devido ao
excelente potencial que este material apresenta, seja por sua elevada resisténcia
mecénica ou por sua alta condutividade, seja ela térmica ou elétrica. Ao se estudar a
condutividade elétrica do grafeno, percebeu-se que este material ndo possui um gap
de energia expressivo, dessa maneira sua mobilidade eletrbnica é bastante alta,
caracterizando-se como um 6timo componente condutor (M. ORLITA; M. POTEMSKI,

2010); (SEGUNDO; VILAR, 2016).

3.2 Esfoliacdo quimica

Diante da dificuldade de obtencdo do grafeno puro dentro de condigbes
laboratoriais, uma solucdo encontrada estd na implementacdo do método de
esfoliacdo quimica. Este procedimento se baseia na insercdo de grupos funcionais
oxigenados entre as camadas do grafite, com o intuito de separa-las e, com a reducao
das forcas de ligacdo interplanares, facilitar a obtencdo de planos individuais de

grafeno, processo ilustrado na Figura 3.
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Esfoliagao quimica

Representacao lateral
x ampliada
O O O Afastamento planar

L Grupos funcionais oxigenados

Figura 3. Separacéo das camadas de grafeno por meio da insercdo de grupos
funcionais oxigenados (Fonte: adaptado de MOOSA; ABED, 2021)

Diferentes métodos sao utilizados para sintetizar grafeno, mas a esfoliacdo do
grafite é considerada a maneira mais simples de produzir grafeno e 6xido de grafeno.
Em geral, controlar as condicbes de sintese para alcancar o rendimento ideal,
mantendo a estrutura sem defeitos estruturais, camadas finas com o menor tamanho
lateral e teor minimo de oxigénio sdo os maiores obstaculos experimentados pelos
pesquisadores. Cada aplicacdo requer um modelo especifico de grafeno, 6xidos de
grafeno GO ou até mesmo nanocompositos utilizando grafeno, dependendo das
condicdes e abordagem de sintese (MOOSA; ABED, 2021).

Essa abordagem vem sendo estudada por diversos pesquisadores e utiliza da
acéo de varios reagentes acidos para oxidar o grafite a ser esfoliado. Acido sulfurico,
acido fosférico e permanganato de potassio sdo alguns dos materiais principais
durante esta etapa da sintese, porém, o controle de alguns parametros é
imprescindivel para que a qualidade do material produzido atinja o potencial desejado.
Dentre eles, esta o fato da técnica ser extremamente exotérmica, fazendo-se
necessario o controle da temperatura do procedimento durante sua realizagdo
(GOMES; MATSUSHIMA; BALDAN, 2014); (HABTE; AYELE, 2019).

A esfoliagdo quimica é um procedimento derivado dos métodos de Hummers e
Tour. O primeiro trazia consigo alta nocividade devido a grande quantidade de gases

toxicos liberados durante a sua realizacdo, ja o método de Tour, por meio do ajuste
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das proporgcdes dos reagentes utilizados, contribuiu para a solugdo parcial desse
problema e garantiu que a técnica possa ser utilizada com indices de impacto
reduzidos (HUMMERS; OFFEMAN, 1958); (MARCANO et al., 2010); (SONG et al.,
2012). Entretanto, apesar dos danos ocasionados pela sintese terem sido reduzidos,
ainda nao se pode falar em uma producéo livre de impactos. Uma avaliacdo do ciclo
de vida das sinteses de grafeno foi realizada e constatou-se que, mesmo a rota mais
limpa apresenta consequéncias negativas, seja na quantidade de energia necesséria
ou na ecotoxicidade associada (ARVIDSSON, 2017). Possiveis solucbes estao
relacionadas com a possibilidade de reutilizacdo de reagentes envolvidos, reduzindo
seu indice de descarte ou o desenvolvimento de novas técnicas de sintese.

Ao final da etapa de esfoliacdo quimica obtém-se uma forma intermediaria do
grafeno, o GO. O 6xido de grafeno possui propriedades completamente diferentes das
do grafite, sua matéria prima, uma vez que ha a adicdo dos grupos funcionais em sua
estrutura. Assim, a avaliacdo das caracteristicas do GO obtido é de extrema

importancia para o entendimento mais aprofundado dos materiais produzidos.

3.2.1 Oxido de grafeno (GO)

Quando se fala em 6xido de grafeno, faz-se referéncia a uma camada Unica de
oxido de grafite, onde os grupos funcionais se ligam a atomos de carbono hibridizados
nas formas sp? e sp®. Dentre os grupos funcionais existentes podem haver grupos
hidroxila (C — OH) e epoxi (C — O — C) no plano basal, e grupos carbonila (C = O) e
carboxila (COOH) nas bordas da folha (LERF et al., 1998). Os atomos de carbono sp?®
saturados ligados ao oxigénio fazem do GO um isolante. A estrutura quimica dos
componentes pode ser avaliada por meio da Figura 4 (COMPTON; NGUYEN, 2010);
(MOOSA; ABED, 2021).
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Figura 4. Grupos funcionais presentes na estrutura do GO: a) epdéxi; b) carboxila; c)

H

carbonila; d) hidroxila (Fonte: autor)

Apos a dissolucdo em agua e em alguns solventes organicos, o 6xido de grafite
esfolia espontaneamente em folhas de GO de camada Unica. Desta perspectiva, 0
oxido de grafite a granel pode ser visto como um acumulo de folhas de GO, ja que é
diretamente proveniente do grafite, onde suas camadas individuais encontram-se
empilhadas entre si. Dessa forma, para que a esfoliacdo desse material ocorra de
maneira satisfatéria, os componentes contendo oxigénio devem penetrar entre as
camadas, afastando-as e, consequentemente, reduzindo as forcas de ligacéo
intermoleculares (DIMIEV; TOUR, 2014).

A adicédo de grupos funcionais na estrutura do grafite permite a obtencdo de um
material com propriedades bastante diferentes e, a primeira delas seria a perda de
hidrofobicidade. A estrutura do GO, devido a presenca desses grupos, possibilita a
formacéo de ligacdes de hidrogénio quando em contato com a agua, algo que seria
completamente impossivel com a utilizacdo de grafite puro. Essa caracteristica
garante a este material diversas aplicagdes que envolvem sua solubilizacdo em agua,
como por exemplo, tintas condutoras (KHAN; MARIATTI, 2022).

Apesar de algumas vantagens como a facilidade de solubilizar o GO, este
material apresenta uma maior instabilidade e maior tensao superficial, impactando
negativamente na sua utilizagdo como componente condutor em uma possivel tinta
(KHAN; MARIATTI, 2022). Além disso, outro fator importante esta na reducdo da
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capacidade condutora do material, jA que a presenca dos grupos funcionais
oxigenados reduz diretamente esta propriedade.

A reducdo da condutividade elétrica apresentada pelo GO pode ser
comprovada quando se comparam GO e rGO. O segundo, que sera tratado com mais
detalhes no topico 3.3.3, envolve a remocdo dos grupos adicionados ao GO e,
consequentemente, a melhora da caracterizacdo do material final como condutor
elétrico. Esse aprimoramento ocorre por meio da diminuicdo do bandgap do rGO, fator
este que indica a facilidade com que os elétrons de valéncia transitam entre as
camadas eletronicas, sendo maior que a do GO, resultando em uma maior
condutividade para o rGO (Figura 5) (SHARMA et al., 2021).

6D —
o —

rGO
thin film

Intensity(a.u.)

GO -
thin film

2 3 4 5
Energy(eV)

Figura 5. Comparacao da banda condutora do GO e do rGO (Fonte: SHARMA et al.,
2021)

Diante do exposto, 0 GO como material semicondutor ndo representa a melhor
opcao para a aplicagéo na producao de uma tinta condutora. A reducéo deste material
possibilita a producéo de rGO seja nanoparticulado ou na forma de nanoplaquetas, e
dependendo da qualidade do material obtido, o potencial deste como carga condutora

€ muito grande.

3.3 Reducéao do material

A etapa de reducao baseia-se na remocéao dos grupos funcionais presentes na

composicdo do 6xido de grafeno, com o intuito de obter este material em sua forma
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reduzida e, consequentemente, “recuperar” propriedades perdidas durante a
esfoliacdo quimica do grafite, ilustrado pela Figura 6 (SONG et al., 2012).

A condutividade elétrica do grafeno, por ser uma de suas propriedades mais
almejadas, representa uma preocupacado constante quando se trabalha com o
procedimento de esfoliacdo quimica. Dessa maneira, a reducao do material esfoliado
€ imprescindivel, de forma que as nanoplaquetas de rGO, quando obtidas em
qualidade satisfatoria, podem ser aplicadas como carga na producéo de diversos tipos
de compositos condutores (VAZQUEZ-SANCHEZ et al., 2019).

Oxido de grafeno

5 \l

Remocdo parcial de
grupos funcionais

Oxido de grafeno reduzido

Figura 6. Procedimento de reducéo do GO para nanoplaquetas de rGO (Fonte:

autor)

Para confirmar se a reducdo do material apresentou um resultado satisfatorio,
algumas técnicas de caracterizacdo sao indispensaveis, como por exemplo, a
espectroscopia no infravermelho por transformada de Fourier (FTIR) e a
espectroscopia Raman. A primeira permite verificar a presenca dos grupos funcionais
oxigenados residuais, enquanto a variagdo nos picos obtidos através da
espectroscopia Raman esté relacionada com o retorno da hibridizac&do sp? do carbono.
Caso os resultados sejam satisfatorios, € possivel verificar a eficacia do método de
redugéo utilizado (PHIRI et al., 2018). Tendo isso em vista, diversas técnicas de
reducdo podem ser utilizadas, destacando-se as redugbes térmica e quimica,

descritas nos topicos a seguir.
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3.3.1 Reducdo térmica

A reducdao térmica consiste na remocao abrupta dos componentes de oxigénio
presentes no 6xido de grafeno. O processo de remogdo envolve basicamente a
deposicdo do material em um recipiente aquecido a uma temperatura elevada, de
forma que o choque térmico resulte na expulsdo de parte dos grupos funcionais
existentes (HUSSEIN; SARKAR; KIM, 2016).

O procedimento pode ser realizado em temperaturas mais baixas, como 200
°C, até temperaturas mais elevadas, como 1000 °C. A escolha da temperatura deve
ser realizada de forma a priorizar 0s requisitos necessarios, dessa forma, optar por
uma temperatura mais baixa significa obter um menor grau de reducdo do material,
porém com propriedades mais conservadas, uma vez que a realizacdo do
procedimento em menores temperaturas, ocasiona um menor impacto na estrutura do
material (YANG et al., 2009).

Como resultado, obtém-se um pé negro, de granulometria ainda menor que a
do GO, cuja estrutura é composta por planos individuais de forma enrugada, devido
ao choque térmico a que foram expostos. Com o0 objetivo de conservar as
caracteristicas estruturais do material, técnicas de redu¢cdo menos agressivas podem

ser utilizadas.

3.3.2 Reducao quimica

A reducdo quimica é realizada por meio da utilizacdo de agentes quimicos.
indices de reducdo favoraveis ja foram obtidos a partir da utilizac&do de hidrazina como
agente redutor, porém sua toxicidade resulta na necessidade da busca por rotas
menos agressivas de reducéo para o oxido de grafeno (FURST; BERLO; HOOTON,
1965).

Diversos meios quimicos podem ser utilizados e, dentre estes, o acido
ascorbico tem a funcéo de formar ligagdes quimicas com os componentes de oxigénio,
removendo-o0s da sua estrutura, resultando em folhas individuais de 6xido de grafeno

reduzido, contendo menor concentragao de grupos funcionais (Figura 7).
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Além de possibilitar a redugcédo do GO, a utilizacdo de acido ascoérbico como
agente redutor caracteriza-se como um procedimento ambientalmente correto, pois
ndo envolve componentes toxicos ao meio ambiente, como ocorre com outros agentes
redutores (FERNANDEZ-MERINO et al., 2010).

OH
o

Acido ascérbico

H H
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[0)
Acido L-desidroascérbico

Figura 7. Reducao quimica utilizando acido ascérbico (Fonte: adaptado de HABTE;
AYELE, 2019)

De acordo com Habte (2019), a reducdo quimica utilizando &cido ascoérbico
possibilita a recuperacéo da conjugacao eletrénica do grafeno sintetizado, bem como
a reducao da distancia interplanar, confirmando-se a eficiéncia do método em produzir
um material eletricamente condutor (HABTE; AYELE, 2019).

3.3.3 Nanoplaguetas de Oxido de grafeno reduzido

As nanoplaquetas de 6xido de grafeno reduzido, ou rGO, como sdo comumente
chamadas, € o produto da reducéo do 6xido de grafeno, seja por meio da rota térmica
ou quimica. Vale salientar que, dependendo do mecanismo de reducédo escolhido, as
propriedades das nanoplaquetas produzidas poderdo variar, bem como a sua

estruturacdo. Com relacéo a rota de reducdo quimica, optar por diferentes agentes
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redutores também pode impactar de forma diferenciada no material resultante. Da
mesma forma, a escolha da temperatura utilizada na reducdo térmica resulta em
materiais com diferentes caracteristicas, uma vez que a intensidade da temperatura
define o grau de redugcdo do material (STANKOVICH et al., 2006); (WANG; ZHI;
MULLEN, 2008).

As diferentes propriedades que podem ser obtidas por meio da utilizagdo do
rGO garantem a este material uma ampla aplicabilidade. Por ser uma das formas mais
préoximas do grafeno obtida em laboratério, propriedades como condutividade térmica
e elétrica tendem a atingir valores aproximados entre estes materiais. A Figura 8
apresenta a gama de aplicacées em que nanoplaquetas de rGO podem ser inseridas.
E importante destacar que, para aplicacdo em tintas condutoras, garantir uma boa
condutibilidade elétrica do material possibilita a melhoria do desempenho do produto
obtido.

[ Baterias J

Supercapacitores
[ e sensores R ]
Algumas
aplicacgoes
— do rGO
[ API'CaQO.ES Tintas condutorasj
anticorrosivas

[ Lubrificante J

Figura 8. AplicacOes das nanoplaquetas de rGO (Fonte: adaptado de TARCAN et al.,
2020)

3.4 Tintas condutoras

Com o avanco das pesquisas envolvendo a area eletrénica, o desenvolvimento
de tintas condutoras contendo materiais poliméricos como base vem ganhando cada

vez mais espaco, sendo o rGO e suas nanoplaquetas um dos principais reforgos
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condutores utilizados (FRANCO et al.,, 2021). Algumas aplicacdes para as tintas

condutoras estéao ilustradas na Figura 9.

Figura 9. Aplicacbes das tintas condutoras (Fonte: autor)

Um dos principais desafios relacionados a fabricacdo dessas tintas estd na
escolha do refor¢co condutor a ser utilizado. Materiais metélicos, como por exemplo a
prata (Ag), sdo utilizados para esta aplicacao, entretanto, a necessidade e busca por
um melhor custo beneficio é uma questdo constante no meio industrial (SINAR;
KNOPF, 2018).

Ao utilizar grafeno na producdo das tintas, diversas bases podem ser
escolhidas, entre as quais, carboximetilcelulose (CMC), dimetilformamida (DMF) e até
mesmo agua. Para a escolha da base mais apropriada, requisitos como propriedades
mais satisfatorias, impacto ambiental e custo associado estdo entre os mais
importantes (HTWE; ABDULLAH; MARIATTI, 2021); (KHAN; MARIATTI, 2022);
(SINAR; KNOPF, 2018).

Levando em conta o impacto ambiental, o solvente "Dihydrolevoglucosenone
(Cireno)” foi desenvolvido visando principalmente a substituicdo do DMF para esta
finalidade. Porém, apesar de garantir uma elevada condutividade elétrica ao produto,
seu custo ainda é bastante elevado quando comparado com outros solventes
possiveis de serem utilizados (PAN et al., 2018).

Entre as caracteristicas essenciais que uma tinta condutora precisa apresentar
para ser viavel em aplicacfes industriais, estdo: baixo custo, alta condutividade e

compatibilidade com diversos substratos. Seguindo esses critérios, um dos desafios
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encontrados esté na escolha adequada do método de caracterizacdo para determinar
a condutividade do material obtido (HE et al., 2019).

3.4.1 Possiveis formulacdes para as tintas condutoras

Considerando o DMF com auxilio do etanol como surfactante, uma
condutividade elétrica de 88 S/m foi obtida, utilizando também o GO como corpo
condutor em sua composi¢cdo. Na Tabela 1, uma comparagcdo das vantagens e
desvantagens das diferentes composicdes foi realizada para avaliar o melhor sistema
a ser escolhido (HTWE; ABDULLAH; MARIATTI, 2021).

Utilizar agua e lignina alcalina como surfactante garantiria um menor impacto
ambiental e condutividade elétrica de aproximadamente 833 S/m, utilizando GO como
componente condutor. Dessa forma, utilizar as nanoplaquetas de rGO ao invés de
GO, teoricamente garantiria uma melhor condutividade elétrica, caso os defeitos
apresentados na estrutura das nanoplaguetas ndo fossem consideraveis (KHAN;
MARIATTI, 2022).

Diante da busca por formulacfes que ocasionam menos impactos ambientais,
diversos surfactantes ja foram estudados. Goma arabica (GA), polivinilpirrolidona
(PVP) e dodecil sulfato de sodio (SDS), sdo alguns desses materiais, responsaveis
por melhorar a dispersdo do grafeno em &agua e, consequentemente, aumentar a
estabilidade da tinta produzida (HTWE; MARIATTI, 2021).

Tabela 1. Comparacao entre possiveis formulagdes de tintas condutoras

Composigao Custo Danos ambientais Condutividade
(GO)
1. DMF / Etanol Baixo Alto Alta
2. Agua / DMF Baixo Alto Alta
3. Agua / Lignina Alcalina Alto Baixo Alta
4. Agua / Etanol Baixo Baixo Baixa
5. Agua / Goma arabica Baixo N&o disponivel Baixa
6. Agua / SDS Alto Alto Baixa
7. Agua/ PVP Alto N&o disponivel Alta
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Analisando as possiveis formulacdes explicitas na Tabela 1, e associando
informacBes como danos ambientais associados, 0 custo necessario para produzir a
tinta, a disponibilidade dos reagentes utilizados e a condutividade elétrica resultante,
as formulagbes foram avaliadas e definidas de acordo com o explicitado no inicio do

tépico 4.5.

4. PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

A Figura 10 detalha todas as etapas de sintese e caracterizacdo realizadas
neste trabalho. As setas na cor laranja representam a rota de reducéo térmica, e as
setas na cor verde correspondem a rota de reducao quimica. Por fim, as setas azuis

mostram as etapas de preparacao e analise das tintas condutoras.

Reducéao térmica ~.

-
-
*
L
*

- #
Esfoliagao ducso auimi ,*'-Produgéo das
quimica » Reducgao quimica K e
!
Lavagem + Ensaios de
Secagem molhabilidade .
Medicdo da
condutividade
‘ ¢ elétrica e testes
MEV/ DRX/ de aderéncia
Lgvagem e ETIR/ Raman/ Secagem no
ecagem TGA substrato

—

Figura 10. Metodologia de sintese e caracterizacdo (Fonte: autor)
4.1 Reagentes utilizados
Alcool etilico absoluto — P.A. 99,5% ACS — Dinamica Quimica Contemporanea Ltda.

Acido L-Ascérbico — P.A. - NEON
Acido cloridrico — P.A. 37% - CRQ Respeito
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Acido fosférico — P.A. - Dinamica Quimica Contemporanea Ltda.
Acido Sulftrico — P.A. ACS - NEON

Grafite em po6 - P. A. — Sigma Aldrich

Permanganato de potédssio — P.A. 99% - CRQ Respeito

Peréxido de hidrogénio — P.A. 35% ASC - Dinamica Quimica Contemporanea Ltda.
4.2 Esfoliacdo quimica

As etapas de esfoliacdo quimica e reducdo térmica foram baseadas nos
trabalhos de Emiru e Ayele (2017), Hussein, Sarkar e Kim (2016), Konios et al. (2014)
e Monti et al. (2013).

O procedimento inicial para a sintese de GO consiste na esfoliacdo quimica.
Para isso, o grafite (1,2 g) foi adicionado a solucdo acida composta pela mistura de
192,6 ml de acido sulfarico (H,SO,) e 21,4 ml de acido fosférico (H;PO,), sob agitacdo

magnética, durante 30 minutos (Figura 11).

S
QAN =

toR.0e]

Figura 11. Procedimento de mistura (Fonte: autor)

Apés a adicao do grafite na solugéo, esta foi submetida a um banho de gelo,
visando manter a temperatura da reacao controlada a 40°C e evitar o seu aumento

brusco devido ao carater altamente exotérmico do sistema.
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Em seguida, 8,6 g de permanganato de potassio (KMnO,) foi adicionado a
mistura ainda em banho de gelo, mantendo-se o equilibrio térmico até o final da
sintese (Figura 12). Uma caracteristica importante desta etapa é a mudanca de
coloracdo do sistema, que passa de preto para uma solucdo escura-esverdeada,
sendo um aspecto visual importante para averiguar a eficiéncia do procedimento.
Atingido o equilibrio térmico, a mistura foi deixada sob agitacdo por um periodo de 6
h.

Figura 12. Adicdo de KMnO, a solucéo (Fonte: autor)

Apos o periodo de 6 horas, 500 ml de agua deionizada foi adicionada com o
objetivo de terminar a reacdo. Em seguida, 30 ml de peréxido de hidrogénio (H,0,) foi
adicionado e, mais uma vez, foi possivel observar a mudanca de coloracao da solucéo
apos alguns segundos de agitacédo, dessa vez para um tom marrom amarelado (Figura
13).
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Figura 13. Adicao de H,0, a solucdo (Fonte: autor)

O préximo passo foi a adicdo de 400 ml de &cido cloridrico (HCI), agitando-se
a mistura durante 1h30min. Ao término deste tempo, a solucdo foi deixada para
decantacdo por aproximadamente 15 h. ApOs esta etapa, a lavagem do material

decantado foi realizada. Este procedimento esta detalhado na Figura 14.

Decantacéo

th

H20:
HCI

Agua
destilada} /,\: = X 1 h 30 min

Figura 14. Procedimento de esfoliacdo quimica do grafite (Fonte: autor)



37

4.3 Condicbes de Lavagem

A lavagem do material produzido tem como objetivo aumentar o seu pH até
aproximadamente 5, visando a estabilizacdo ndo s6 do GO, mas principalmente do
rGO, ja que sua estabilidade cresce proporcionalmente com o aumento do pH
(CHOWDHURY et al., 2015). Assim, o sobrenadante da solucdo foi descartado de
acordo com a coleta especializada para agentes toxicos, e agua deionizada foi
adicionada sob agitacdo magnética. A primeira medicdo do pH resultou em
aproximadamente zero, uma vez que a solucdo estava muito acida, tendo sido
necessaria sua centrifugacdo para renovar a agua adicionada e, dessa forma,
aumentar gradativamente o pH da mistura. A Figura 15 mostra a mudanca de

coloracdo da solucao antes e apos as lavagens.

Seguindo esse procedimento, aproximadamente 4 (quatro) lavagens foram
realizadas até que o pH medisse aproximadamente 5 (cinco). Como o pH da agua
utilizada (dgua deionizada) também era 5, ndo seria possivel neutralizar ainda mais a
solucdo. Dessa forma, o excesso de agua foi removido e o produto foi colocado em
placas de petri para posterior secagem. O procedimento realizado esta ilustrado na
Figura 16.
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Figura 16. Procedimento de lavagem e secagem do GO (Fonte: autor)

As placas de petri foram cobertas por papel aluminio com pequenos furos para
viabilizar o escape do ar. A secagem foi entdo realizada em uma estufa a 100 °C,
durante 12 h, obtendo-se uma fina camada de GO (Figura 17), que foi raspada e
macerada. Apos a obtencdo do GO, uma parte seguiu para caracterizacao e o restante

foi separado para a etapa de reducao.

Figura 17. GO ap6s secagem (Fonte: autor)
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4.4 Reducdao térmica

A reducdo térmica realizada envolveu a utilizacdo de uma fonte de calor para a
remocao dos grupos oxigenados existentes no material. A manta de aquecimento foi
colocada a 250 °C e, ao se atingir o equilibrio térmico, o material foi entdo adicionado

e deixado no recipiente até o seu resfriamento.

Figura 18. Reducéo térmica do GO (Fonte: autor)

Como consiste em um procedimento abrupto devido ao choque térmico sofrido
pelo material e, devido a sua leveza, € necessario que o sistema seja rapidamente
recoberto para que o material ndo escape ao encostar na regido aquecida. O choque
térmico ocasiona a remocdao parcial dos grupos oxigenados, possibilitando a formacéo
de nanoplaquetas de rGO (Figura 18), um material em p6 de coloracdo mais escura

gue o GO e area superficial ainda maior.

4.5 Redugéo quimica

O procedimento de reducdo quimica foi realizado com base no trabalho de
(HABTE; AYELE, 2019), utilizando acido ascérbico como agente redutor. Inicialmente,
0 GO foi disperso em agua deionizada, sob agitacdo magnética, a uma concentracao

de 400 mg de GO por 400 ml de agua. Posteriormente, 4 g de acido ascorbico foi
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adicionado, e a solucao foi entdo agitada durante 30 min a 60 °C. Em seguida, o
sobrenadante foi removido com o auxilio de centrifugacdo e, apds sua remoc¢ao, o
dobro de volume de peroxido de hidrogénio (800 ml), foi adicionado ao material, e este
foi submetido a agitacdo nas mesmas condi¢des utilizadas anteriormente. Finalizado
o procedimento, o material seguiu para o processo de lavagem utilizando agua
deionizada e etanol, visando o aumento do pH da solu¢do. Apos 4 lavagens (Figura

19), o produto foi seco em estufa, a 120 °C, durante 24 horas.

1)

) GO
_Agua destilada }
Acido ascorbico

3)

Agua destilada \/
Etanol

Figura 19. Reducéo quimica do GO: 1) Mistura de GO, 4gua deionizada e acido
ascorbico; 2) Adicao de peroxido de hidrogénio; 3) Lavagem do material com etanol,

4) Secagem (Fonte: autor)

4.6 Preparacgéo das tintas

Apds a comparacdo entre as vantagens e desvantagens de cada uma das
formulagbes disponiveis, as solugbes 1, 2, 4, 5 e 7 foram escolhidas com intuito
comparativo para verificar se os métodos de reducdo escolhidos e as respectivas
composicoes, resultardo em diferencas significativas nas propriedades das tintas

produzidas.
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As tintas foram preparadas utilizando formula¢des contendo uma propor¢ao de
50:50 vol% para os casos em que dois solventes foram utilizados, e 0.3 wt% de
surfactante nas formulagcbes em que apenas agua deionizada foi utilizada como
solvente. Com relacéo ao percentual de particulas condutoras, cada amostra recebeu
0.5 wt% de seu componente destinado. Esta etapa experimental foi baseada nas
informagdes fornecidas por alguns trabalhos da literatura (HTWE; MARIATTI, 2021) e
(HTWE; ABDULLAH; MARIATTI, 2022).

Secagem da tinta em
substrato polimérico

Dispersao das particulas

Figura 20. Preparacao dos substratos recobertos com tinta (Fonte: autor)

A preparacdo envolve um processo simples e rapido, no qual os solventes, o
surfactante e o componente condutor foram adicionados em tubos falcon e a
dispersdo dos materiais foi realizada utilizando um banho ultrassénico da Embrasol,
modelo LS-3D-3/X, durante 20 minutos. Apds essa etapa, as tintas foram reservadas
e seguiram para os testes de molhamento e tenséo superficial, detalhados no topico
4.6.5.

Realizados os testes, duas camadas de tinta foram aplicadas, por meio da
técnica de drop casting, em substratos poliméricos isolantes (filmes individuais de
polietileno tereftalato (PET), polietileno (PE) e acetato de vinila (EVA), com dimensodes
de 2,0 cm x 1,8 cm), passando posteriormente pela etapa de secagem (Figura 20),

gue foi realizada a 80 °C durante 15 minutos.
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4.7 Metodologia de caracterizacao

4.7.1 Microscopia eletrdonica de varredura

Andlises de MEV foram realizadas por meio do equipamento SEM-FEG, Zeiss
(Supra 35 VP), visando avaliar a morfologia do GO e rGO sintetizados, assim como a
eficacia na separacdo e obtencdo de camadas individuais de grafeno. Foram

utilizadas ampliacdes variadas entre 250 e 20.000 vezes.

4.7.2 Difratometria de raios-x

Analises de DRX foram realizadas utilizando o equipamento Shimadzu XRD-
6000, com intervalo de analise entre 5° e 60° em rotina rapida (5° por minuto), visando
avaliar o afastamento e reaproximacdo dos planos presentes nas amostras
selecionadas a partir da lei de Bragg (Equacao 1). Os resultados foram plotados

utilizando o software origin, versdo 2018.

nl = 2dsiné (Equacgéo 1)

4.7.3 Espectroscopia no infravermelho por transformada de Fourier

Andlises de FTIR foram realizadas por transmitancia para caracterizar o GO e
rGO sintetizados, utilizando o intervalo de numero de onda de 4000 a 500 cm™. O
equipamento utilizado foi da PerkinElmer, modelo Frontier, e os resultados obtidos

foram analisados por meio do software origin.
4.7.4 Espectroscopia Raman
Os materiais sintetizados foram analisados por espectroscopia Raman,

utilizando o equipamento WITec alpha300R Access confocal Raman Microscope,

DPSS laser system, com laser verde a 532 nandmetros.
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4.7.5 Ensaio de termogravimetria

Os ensaios de termogravimetria foram realizados para as amostras de grafite,
GO, rGOT e rGOQ, utilizando o aparelho de modelo Q50 da TA Instruments, sob uma
atmosfera de nitrogénio (N2), a uma taxa de aquecimento de 10 °C/min, variando da
temperatura ambiente até 1000 °C, possibilitando a avaliacéo da estabilidade térmica

das amostras.

4.7.6 Ensaios de molhabilidade

Para caracterizagdo das tintas produzidas, ensaios de molhabilidade foram
realizados. Para tal, foram usadas seringas descartaveis de 1 ml, da marca
EMBRAMAC, ligadas ao tensibmetro por meio de acessos venosos do modelo 25G
do fabricante GLOMED. O tensiémetro foi fabricado pela Attention e o modelo utilizado
foi o Theta Optical Tensiometer. Gréaficos contendo o tempo de estabilizacdo e o
respectivo angulo de contato entre a solucdo preparada e o substrato escolhido foram

obtidos para cada uma das amostras.

4.7.7 Testes de adesao

Os testes de adeséo foram realizados com o intuito de verificar a adeséo das
tintas aos seus respectivos substratos. Para tal, uma fita adesiva de empacotamento
3M de polipropileno da marca Scotch foi utilizada, tendo sido depositada sobre as
amostras de tinta apds sua secagem no substrato, com sua face adesiva em contato
com o sistema a ser avaliado. Apds a adesdo completa, a fita adesiva foi removida e
a quantidade de material que permaneceu aderido foi avaliado qualitativamente para
definir as amostras de tinta que apresentaram melhor e pior adesao ao substrato

polimérico.

4.7.8 Medicéo da condutividade elétrica das tintas produzidas

A resisténcia elétrica das tintas foi medida por meio de um multimetro fabricado

pela BRASFORT, modelo 8522, tendo suas ponteiras posicionadas no espaco livre
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entre os fios de cobre, sem que houvesse contato entre estes. A partir da medicéo da
resisténcia elétrica do material, a resistividade do sistema pdde ser calculada a partir
da Equacédo 2, onde R representa a resisténcia elétrica medida em Ohms (Q), A a
area da secdo transversal do material (m2), L o comprimento do material (m) e p a
resistividade do sistema () «+ m). A condutividade elétrica (S « m), € matematicamente
o inverso da resistividade. Seguindo esse raciocinio, a Equacdo 3 fornece o

procedimento utilizado para definir a capacidade condutora do material estudado.

R+A (Equacéo 2)

(Equacéo 3)

o |+

5. RESULTADOS

5.1 Microscopia eletronica de varredura (MEV)

A imagem referente a estrutura do grafite (Figura 21A) mostra o empilhamento
de camadas de maneira bastante ordenada, como esperado para este material. Apés
as etapas de sintese realizadas, espera-se separar estas camadas, obtendo-se um
material com caracteristicas e propriedades semelhantes as do grafeno (NEHA et al.,
2012).
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Figura 21. Imagens de MEV a) Grafite, b) GO, c) rGOT, d) rGOQ (Fonte: autor)

A imagem obtida por meio das analises de MEV do 6xido de grafeno (Figura
21b), mostra que, apos as etapas de sintese para obtenc¢do do GO, houve esfoliagéo
satisfatoria na estrutura do material original, garantindo o afastamento das camadas
originarias do grafite e, consequentemente, a viabilizacdo da obtencdo de folhas
individuais de grafeno apds posterior reducdo. Pode-se perceber claramente na
imagem ampliada que, apesar da morfologia irregular do material, a separacdo das
camadas de grafeno ocorreu de forma bastante sutil, perceptivel apenas em escala

nanomeétrica.
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Ao reduzir o material, é esperada a remocédo parcial dos grupos oxigenados
gue foram inseridos na etapa anterior e, consequentemente, a obtencdo de camadas
individuais de grafeno, possibilitando a recuperacéo de propriedades perdidas com a
oxidagao, como a condutividade.

A reducéo térmica do GO é tida como sendo um procedimento muito abrupto,
e que pode, além de exercer seu proposito, prejudicar a estrutura quimica do material,
rompendo ligacdes intramoleculares e removendo os atomos de carbono do seu
arranjo tradicional.

Realizada a reducao térmica do material, obtiveram-se nanoplaquetas de rGO
em forma de granulos pontudos, de coloracdo ainda mais escura, caracteristica
bastante comum quando utilizado este método (Figura 21c). Pode-se perceber, por
meio das imagens, que a estrutura do rGO formado apresenta-se corrugada e, dessa
forma, suas propriedades devem ser avaliadas por meio de outros métodos de
caracterizacdo, como FTIR e DRX, para comprovar a eficiéncia do método de reducao
utilizado.

Para as nanoplaquetas de rGO obtidas por meio da reducdo quimica utilizando
acido ascorbico, a morfologia do produto obtido mostrou-se similar ao rGO térmico.
Apds a maceracdo do material (Figura 21d), a sua estrutura em granulos também
tornou possivel a verificacdo das camadas individuais de grafeno, onde a
transparéncia evidente (aspecto translicido apresentado principalmente nas
extremidades do material), caracteriza um menor empilhamento de folhas. Este fator
leva a crer que tanto a reducao do material foi realizada com maior efetividade, quanto

suas propriedades condutoras tenderdo a se aproximar ainda mais do grafeno puro.

5.2 Difratometria de raios-x (DRX)

Para avaliar o afastamento interplanar do material apds os procedimentos de
sintese realizados, a caracterizacdo de difratometria de raios-x (DRX) foi realizada. A
partir dos resultados da amostra de grafite (Figura 22), cujo pico referente ao plano
(002) apresenta-se em aproximadamente 26 = 26,5°, e da amostra de GO (Figura 23),
pode-se observar que o pico caracteristico para o GO esta em torno de 26 = 11°,
possuindo afastamento interplanar de aproximadamente 0,4036 nm, de acordo com a

lei de Bragg (Equacao 1). Um fator importante a ser analisado na Figura 22, € a pureza
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da matéria-prima utilizada no estudo, sendo visivel a inexisténcia de outros picos,
além do pico caracteristico do grafite, caracterizando-o como um material de elevada
pureza, garantindo a eficiéncia da sintese (KADARI; MAKHLOUF, 2022).

700;
600;
500;
400;

300 +

Intensidade (u.a.)

200 +

100 4 JJKL
O_ vy A i " uﬂw

-100 T T T T T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60

Graus (20)

Figura 22. Difratograma obtido para o grafite (Fonte: autor)

Como o grafite apresenta espacamento interplanar menor que o GO obtido
(Figura 23), mais especificamente d = 0,1725 nm, h& indicios de que a etapa de
esfoliacdo quimica foi realizada com sucesso, uma vez que os grupos funcionais
inseridos entre as camadas distanciam as mesmas, facilitando a obtencao de planos

individuais de grafeno ao final da etapa de sintese.
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Figura 23. Resultados de DRX do GO, rGOT e rGOQ (Fonte: autor)

Apés a reducdo do material, ou seja, ap6s a remocao parcial dos grupos
oxigenados inseridos, ocorreu uma mudanca bastante perceptivel nos resultados das
analises de DRX. Uma caracteristica importante que o rGO tende a apresentar € a
amorfizacdo da sua estrutura, percebida principalmente através de resultados de
DRX, ocorrendo devido ao procedimento de reducéao realizado e modificacdes em sua
rede, previamente cristalina. O pico que antes representava o GO apresenta um
deslocamento para a direita no grafico, bem como a reducdo na sua intensidade,
indicando que o espacamento interplanar do material diminuiu novamente. Ao se
analisar o difratograma referente ao material obtido ap6s o procedimento de reducao
térmica (Figura 23), pode-se perceber exatamente este comportamento, visto que
novamente a sua distancia interplanar reduziu para 0,1725 nm, tendo como angulo
26,5°, assim como o grafite analisado, indicando que houve a reducao do GO por meio
deste método de reducéo (ANSARI et al., 2018).

Para o material obtido por meio do método de reducdo quimica (Figura 23),
pode-se observar que o pico inicial ndo foi completamente deslocado em relagdo ao
pico de GO, apesar de ter ocorrido um decréscimo em sua intensidade. Houve o inicio
da formacao de um pico caracteristico do rGO, indicando que o GO foi parcialmente

reduzido, ainda que em escala menor do que na rota térmica. E possivel verificar que
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0 pico principal do material se encontra aproximadamente em 14° com d = 0,3183 nm,
ja a sua fracéo reduzida aparece em 24°, tendo como distancia interplanar d = 0,1893
nm, valor também muito proximo ao obtido pelo grafite.

Com base nestes resultados, espera-se que as propriedades de condutividade
do material reduzido sejam semelhantes quando comparadas com as propriedades
do grafite utilizado. Além disso, andlises de FTIR podem indicar a presenca de grupos
organicos residuais, complementando as conclusdes acerca da eficiéncia dos

procedimentos realizados.

5.3 Espectroscopia no infravermelho por transformada de Fourier (FTIR)

A Figura 24 mostra os resultados das analises de espectroscopia no
infravermelho por transformada de Fourier. Sabe-se que o grafite puro é composto
apenas pelo elemento carbono e, assim, nenhum pico € obtido a partir da analise de
FTIR, uma vez que ndo ha a presenca de grupos organicos em sua estrutura. Para o
GO, pode-se perceber a presenca de grupos funcionais em sua estrutura, algo que
difere bastante em relagdo as curvas das nanoplaquetas de rGO sintetizadas (picos
de transmitancia mais intensos para o0 GO) (SYAHIDAH et al., 2016).

Para o rGO reduzido quimicamente (curva verde), pode-se observar uma
reducdo consideravel em seus picos, caracteristica também visivel para o rGO
reduzido termicamente (curva vermelha), indicando que o grau de reducéo obtido para

ambas as amostras foi bastante satisfatoério.
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Figura 24. FTIR das amostras sintetizadas (Fonte: autor)

Dentre os possiveis grupos funcionais presentes no GO estdo: o grupo hidroxila
(O-H); cabonilas (C=0); acido carboxilico (C-O) e sulféxidos (S=0). Os picos
referentes a estes grupos sao menos evidentes nas curvas referentes as
nanoplaquetas de rGO, evidenciando que a saida destes da estrutura do material
ocorreu de forma satisfatéria para ambos os métodos de reducao.

Por meio da associacdo dos resultados de DRX, FTIR e espectroscopia Raman
€ possivel definir a eficiéncia das etapas de sintese realizadas e, principalmente, o
indice de reducdo obtido em cada uma das rotas utilizadas no trabalho. Mais
detalhadamente, as andlises de Raman analisam as bandas D e G para cada uma

das amostras, indicando o quéo eficiente cada um dos métodos se mostrou.
5.4 Espectroscopia Raman
A partir da andlise de espectroscopia Raman séo analisadas as bandas D e G,

bem como as suas intensidades. A banda D, que aparece em aproximadamente 1360

cm?, retrata a perda de simetria dos anéis aromaticos presentes na estrutura do
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grafeno, jA a banda G, situada no espectro em aproximadamente 1590 cm™, esta
relacionada com a vibracdo dos atomos do material.

A principal avaliagdo dos resultados de Raman destes materiais estd na
verificacdo da razdo entre as intensidades das bandas D e G. O célculo da integral
dos picos utilizando seus pontos minimos como intervalo, garante a obtencéo de tais
valores. Diante dos procedimentos realizados, espera-se que a intensidade aumente
apos a esfoliacdo do material, e reduza com a posterior remo¢do dos grupos
funcionais presentes.

Este fato estd diretamente relacionado com a hibridizacdo do material, que
varia entre sp3 e sp?. Quando o material é esfoliado quimicamente, parte dos seus
orbitais tornam-se do tipo sp?, devido ao maior distanciamento entre as lamelas do
material e a presenca de defeitos e, dessa forma, a intensidade da banda D torna-se
maior do que a da banda G. Esse comportamento € invertido quando a reducédo do
material € realizada, visto que o afastamento entre as camadas do material é reduzido
com o desparecimento dos dominios sp? e reagrupamento da sua estrutura hexagonal
sp? (ZHANG et al., 2016).

A Figura 25 retrata o comportamento do grafite utilizado neste estudo quando
submetido a andlise de Raman. A reacdo usual do grafite neste cenario mostra o
aparecimento de dois picos indicativos da banda G (atividade vibracional dos 4&tomos
de carbono), o primeiro em 1560 cm™ e o0 segundo em 2600 cm™, ambos presentes
nos resultados obtidos. A pequena inclinacdo mostrada em 1400 cm™ representa a
formacao da banda D, porém a sua intensidade € muito menor do que a intensidade
da banda G, indicando que a presenca de defeitos na rede do material € minima.

ApoOs a esfoliagdo do material, o comportamento do 6xido de grafeno é
representado pelo aumento da intensidade do pico D (Figura 26), tornando-se ainda
maior do que a banda G. Isso ocorre em vista da insercéo de grupos oxigenados entre

as camadas do material, bem como do aumento da sua distancia interlamelar.
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Figura 25. Resultado de espectroscopia Raman do grafite (Fonte: autor)
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Figura 26. Resultado de espectroscopia Raman do GO (Fonte: autor)

Como dito anteriormente, o reaparecimento dos orbitais sp? e remocéo dos

orbitais sp3, resultado obtido apds a reducdo do material, € o comportamento
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esperado, uma vez que ocorre a remoc¢ao dos grupos funcionais e a redugao do
espacamento entre camadas. Assim, independentemente da rota de reducao
escolhida, o resultado deve satisfazer estas condigdes.

As andlises de rGOT e rGOQ (Figuras 27 e 28 respectivamente) apresentaram
resultados muito semelhantes, nos quais a intensidade do primeiro pico reduziu em
comparagcdo com o0 segundo. Dessa maneira, pode-se afirmar que houve o
reaparecimento dos orbitais sp> em ambas as amostras e, consequentemente, a

reducdo das amostras.
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Fonte 27. Resultado de espectroscopia Raman do rGOT (Fonte: autor)
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Figura 28. Resultado de espectroscopia Raman do rGOQ (Fonte: autor)
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5.5 Analise de termogravimetria (TGA)

E sabido que analises de TGA s&o aplicadas para materiais & base de grafeno
nao apenas para retratar a perda de massa das amostras, mas também discernir, em
conjunto de técnicas como DRX, Raman e FTIR, se o material sintetizado corresponde
de fato ao grafeno e seus derivados, atuando como um teste de qualidade através da
identificacdo de impurezas (FARIVAR et al., 2021).

A partir das Figuras 29, 30, 31 e 32, referentes aos resultados de TGA do
grafite, GO, rGOT e rGOQ respectivamente, € possivel perceber que nenhuma das
amostras apresentou degradacéo completa antes de 1000 °C, resultado que pode ser

visualizado nas curvas de cor verde em cada uma dessas Figuras.
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Figura 32. Resultados de TGA do rGOQ

De acordo com as andlises, o grafite ndo apresentou nenhum pico indicativo
de degradacdo para temperaturas abaixo de 1000 °C, em contra partida, o GO
apresentou uma variacdo de massa bastante significativa, com pico em 252,14 °C,
provavelmente indicando a decomposi¢éo dos grupos funcionais presentes.

O rGOT, assim como o grafite, ndo apresentaram picos de degradacao
significativos. Porém, ao estudar os resultados referentes ao rGOQ percebe-se
também a ocorréncia de perda de massa, ainda mais significativa que a do GO,
indicando menor estabilidade térmica, possivelmente devido a presenca de matéria
organica residual na amostra, levando a concluir que a rota de redu¢do quimica nao
se mostrou tao eficiente quanto o esperado.

5.6 Ensaios de molhabilidade

Os ensaios de molhabilidade permitem analisar o comportamento apresentado
pela interacdo entre as solu¢des produzidas e 0s seus respectivos substratos, todos
compostos por PE, PET e PVA. O procedimento de analise consiste na deposicdo do
material liquido em forma de gotas na superficie do substrato, medindo-se o angulo
de contato formado, que retrata exatamente o quao hidrofébica ou hidrofilica € a

solugéo. A Tabela 2 mostra a composigao de todas as formulacdes de tinta preparadas
e testadas.



Tabela 2. Composic¢des das tintas condutoras produzidas
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Amostral | Amostra 2 Amostra 3 Amostra 4 Amostra 5
Composicéo | DMF/Etanol | Agua/DMF | Agua/Etanol/ | Agua/Goma | Agua/PVP
Grafite Grafite Grafite arabica Grafite
Grafite
Amostra 6 | Amostra 7 Amostra 8 Amostra9 | Amostra 10
Composicéo | DMF/Etanol | Agua/DMF | Agua/Etanol | Agua/Goma | Agua/PVP
GO GO GO arabica GO
GO
Amostra 11 | Amostra 12 | Amostra 13 | Amostra 14 | Amostra 15
Composicéo | DMF/Etanol | Agua/DMF | Agua/Etanol | Agua/Goma | Agua/PVP
rGOT rGOT rGOT arabica rGOT
rGOT
Amostra 16 | Amostra 17 | Amostra 18 | Amostra 19 | Amostra 20
Composicéo | DMF/Etanol | Agua/DMF | Agua/Etanol | Agua/Goma | Agua/PVP
rGOQ rGOQ rGOQ arabica rGOQ
rGOQ
Amostra 21 | Amostra 22 | Amostra 23 | Amostra 24 | Amostra 25
Composic¢éo | DMF/Etanol | Agua/DMF | Agua/Etanol | Agua/Goma | Agua/PVP
arabica

Para as solucbes contendo grafite (Figura 33), houve um aumento gradual no

angulo de contato para as amostras em ordem crescente de numeracéao. Isto indica

um aumento da hidrofobicidade apresentado pelas solucdes. A amostra de numero 1

apresentou a maior disperséo dentre as solu¢des contendo grafite, evidenciada pelo

menor angulo de molhabilidade. O tempo de molhamento esta relacionado com a

velocidade com que um fluido se estabiliza em uma superficie. Diante disso, a

estabilizacdo mais rapida ocorreu na segunda solucéo, tendo sido necessarios apenas

0,5 segundos.
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1.‘ z.l 3.' 4., 5. |

Figura 33. Molhabilidade para as amostras contendo grafite (Fonte: autor)

As solucbes contendo GO (Figura 34) apresentaram comportamento
semelhante, onde a amostra 6 mostrou-se ainda mais hidrofilica do que a amostra de
namero 1, dispersando mais facilmente em seu substrato do que as amostras 7, 8, 9
e 10, gue mostraram valores superiores em seus respectivos angulos de contato. Para
estas amostras, foi necessario um tempo um pouco maior para a estabilizacdo, sendo

1,5 segundos o tempo minimo obtido.

6. 7 8. 9. I 1o.|

Figura 34. Molhabilidade para as amostras contendo GO (Fonte: autor)
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Resultados semelhantes foram encontrados para as outras amostras (Figuras
35, 36 e 37), onde as primeiras amostras de cada composicéo (11, 16 e 21) mostraram
a maior dispersao dentro do seu grupo de amostras. Em contrapartida, as amostras
14, 19 e 24, estabilizaram-se com o maior angulo de contato em seus grupos,
mostrando-se como a composicdo menos hidrofilica de cada grupo.

Outros fatores como a adeséo das tintas ao substrato e a relagdo entre a
espalhabilidade e a concentracdo de material também foram analisados. Apds a
secagem do material na superficie do substrato, sua adesdo pbéde ser verificada
visualmente e, apds essa andlise foi possivel afirmar que algumas amostras contendo
rGOT mostraram-se com baixo grau de aderéncia aos seus respectivos substratos,
fator analisado no tépico 5.7. Essa caracteristica impacta negativamente na
capacidade condutora das amostras e em sua medic&o, visto que sua alta disperséo
ocasiona dificuldade na medicéo da condutividade, uma vez que causa instabilidade

no método e inconsisténcia na passagem de corrente pelo material.

11. 12. 13. 14. 15.

==

Figura 35. Molhabilidade para as mostras contendo rGOT (Fonte: autor)
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16. I 17.\ 18.l 19. , 20. ,

Figura 36. Molhabilidade para as amostras contendo rGOQ (Fonte: autor)

A elevada espalhabilidade que as amostras 1, 6, 11, 16 e 21 apresentaram,
pode ser outra caracteristica prejudicial na verifica¢do da condutividade elétrica destas
composicdes, devido a alta dispersdo do material particulado e da impossibilidade de
formacao de uma rede condutora eficaz com apenas dois recobrimentos de tinta.

Visando avaliar a interferéncia das particulas condutoras nas propriedades da
solucéo, os testes de molhabilidade também foram realizados nas solu¢des puras. Por
meio da analise dos resultados pode-se afirmar que ndo houveram fatores
impactantes associados com a adicéo de grafite, GO ou rGO nas solucdes, no que diz

respeito aos seus angulos de contato.
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21.

22 23. ' 24, l 25. |}

Figura 37. Molhabilidade para as amostras contendo apenas 0s solventes e

emulsificantes (Fonte: autor)

A Tabela 3 mostra os dados numéricos obtidos por meio desta analise,
incluindo o menor tempo de estabilizagcdo e o angulo de contato de estabilizagao
aproximado. Pode-se verificar que as amostras 4, 9, 14 e 19 apresentaram maior
angulo de contato, assim como sua solucéo de referéncia (amostra 24), todas estas
possuindo goma arabica em sua composi¢do, essa que por sua vez possivelmente
apresenta em sua composicdo uma quantidade maior de grupos proteicos
hidrofébicos do que de carboidratos hidrofilicos. Por outro lado, a amostra 21
comprova 0 comportamento das amostras 1, 6, 11 e 16, que apresentaram menor

angulo de contato dentre as solugdes.
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Tabela 3. Resultados de molhabilidade

Menor tempo de Angulo de contato de
AMOSTRA estabilizacdo aproximado | estabilizacdo aproximado
(s) ()

1 3 27,3
2 0,5 47,36
3 2 60,77
4 1 79,2
5 12 66,75
6 3,5 10,18
7 1,5 36,6
8 1,5 23,4
9 3 66,77
10 3 53,49
11 4,5 8,43
12 2 52,06
13 9 33,22
14 2,5 70,53
15 4 55,41
16 11,24
17 3 43,38
18 4,5 13,69
19 4,5 72,08
20 5 57,93
21 4 20,8
22 1 41,09
23 1 30,93
24 4,5 59

25 3 52,31

O angulo de contato obtido para cada uma das amostras geralmente esta

relacionado com a adesdo do material em seu respectivo substrato. A hidrofobia,
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caracterizada por altos angulos de contato, mais especificamente angulos maiores
que 90°, identifica a baixa adesao apresentada pelo sistema. Da mesma forma, meios
hidrofilicos (dngulo de contato maior que 0° e menor que 90°) caracterizam a alta
aderéncia da fase liquida/viscosa com a superficie em questdo. Diante disso, as
amostras com menor angulo de molhabilidade (6, 11, 16), apresentariam a maior
adesao dentre todas as 25 amostras caracterizadas, formando recobrimentos mais
estaveis.

Visando estudar a eficiéncia das tintas produzidas como material de
recobrimento, testes de ades&o foram conduzidos e associados com 0s ensaios de
molhabilidade. Estas analises auxiliaram na definicdo das melhores formulacfes
desenvolvidas no trabalho, em termos de facilidade de dispersdo nos respectivos

substratos e resisténcia a remocao.

5.7 Testes de adesao

Verificar a aderéncia do material ao substrato permite ndo s analisar a fixacao
da solucdo e suas particulas condutoras, mas também indicar o quao eficiente a
mistura se mostra quando aplicada como um material de revestimento, ou neste caso
como uma tinta condutora que proporcione uma rede de condutividade elétrica
constante e o mais uniforme possivel.

Os testes de adeséo foram realizados com o objetivo de verificar a aderéncia
das tintas em seus respectivos substratos ap0s a secagem das amostras. A Tabela 4
detalha os resultados, enquanto a Figura 38 ilustra visualmente a quantidade de

material que foi retirado apds a remocéao da fita adesiva.



Tabela 4. Resultados de adesao ao substrato
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AMOSTRA Remocédo do material
1 Baixa
2 Alta
3 Alta
4 Alta
5 Alta
6 Baixa
7 Baixa
8 Baixa
9 Alta

10 Baixa
11 Baixa
12 Alta
13 Alta
14 Alta
15 Alta
16 Baixa
17 Alta
18 Alta
19 Alta
10 Alta
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Figura 38. Quantidade de material (tinta) retirado apos a remocéao da fita adesiva

(Fonte: autor)
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A partir dos resultados expostos, é possivel discutir mais uma vez a relagéo de
angulo de contato e aderéncia do material ao substrato. No tépico anterior foi discutido
gue as amostras 6, 11 e 16 viriam a apresentar os melhores resultados de aderéncia,
fato que pode ser confirmado apds os testes de adesao.

Em contrapartida, as amostras que apresentaram maior angulo de molhamento
também apresentaram baixa adesdo ao substrato. Como exemplo, as amostras 4 e
14, fazem parte deste grupo e apresentaram uma adesao baixissima em comparagao
a outras amostras, impactando negativamente na aplicabilidade do material

produzido.

5.8 Medicé&o da condutividade elétrica

Medir a condutividade elétrica em tintas condutoras é uma tarefa desafiadora.
O procedimento realizado envolveu a medigéo da resisténcia do material por meio de
um multimetro em contato com a sua superficie (Figura 39). A escala utilizada para as
medicdes variou devido a inconstancia nas medicbes e nas propriedades de

condutividade das amostras.

~

Multimetro

Figura 39. Sistema para medi¢&o da resisténcia elétrica do material (Fonte: autor)

E facilmente perceptivel a disparidade nos valores obtidos para as amostras
com grafite quando comparadas com as outras amostras, uma vez que o grafite

apresentou uma resisténcia muito mais baixa, ou seja, uma condutividade muito
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maior. Para algumas amostras nao foi possivel obter um valor numérico por meio das
medi¢cdes com um multimetro. Isto possivelmente ocorreu devido aos seguintes
fatores: resisténcia do material maior que 2000 Q e/ou defeitos na rede condutora.

O primeiro caso pode ser associado inicialmente as amostras contendo GO,
pois como ja € conhecido, este material € um isolante elétrico, ao contrario do seu
precursor. Consequentemente, sua resisténcia tende a ser muito mais elevada em
relacdo as outras amostras.

Para as amostras contendo as nanoplaquetas de rGO que n&o possuem
medicdo, o fator predominante seria a presenca de defeitos na estrutura, porém, foi
possivel observar que este fato ocorreu para duas amostras (amostras 13 e 16),
possivelmente pela baixa disperséo das particulas na superficie do substrato.

Diante dos resultados de condutividade obtidos, fica evidente que a
molhabilidade do sistema nao influenciou significantemente na medicdo da
condutividade elétrica das amostras, visto que tanto amostras com baixo angulo, como
a amostra 11, como amostras com angulo de molhabilidade mais elevado, como é o
caso da amostra 19, também apresentaram resultados favoraveis. Tendo isso em
vista, dois fatores precisam ser associados afim de definir a(s) amostra(s) com maior
potencial de aplicacdo: aderéncia ao substrato e condutividade elétrica.

Como previsto, as formulac6es base (sem adicao de particulas), assim como
as formulacdes contendo GO, ndo apresentaram resisténcia abaixo de 2000 Q,
indicando que a adicao de particulas como grafite e nanoplaquetas de rGO influencia
na condutividade do material. Formula¢gdes contendo grafite e nanoplaquetas de rGO
apresentaram valores de resisténcia bem variados, entretanto, para uma analise mais
precisa, caracteristicas como o potencial isolante, adeséo ao substrato e a presenca
de defeitos residuais de sintese devem ser levadas em consideragéo.

Os resultados da Tabela 5 mostram que as formulacbes contendo
nanoplaquetas de rGO, tanto termicamente reduzido quanto quimicamente reduzido,
apresentaram condutividade numericamente semelhante ao grafite, indicando que
este material, assim como o grafite, apresenta viabilidade para aplicagdo em tintas
condutoras, porém ainda mais promissor visto a melhoria exponencial da sua
capacidade condutora, na medida em que as melhores condi¢des de sintese sejam

estabelecidas e aplicadas.



Tabela 5. Resultados dos testes de condutividade elétrica
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Amostra R (kQ) A (m?) Lm) | pkasm) | o (%S)
1 (grafite) 288 3,6 10™ 5%103 2,0736 0,04822
2 (grafite) 476 3,6 10™ 5%103 3,4272 0,02918
3 (grafite) 845 3,6 10™ 5%103 6,0840 0,01644
4 (grafite) 305 3,6 10™ 5%103 21,96 0,04550
5 (grafite) 490 3,6 10™ 5%103 35,28 0,02830
6 (GO) - 3,6 x 10™ 5%10°3 - -
7 (GO) - 3,6 x 10™ 5%107° - -
8 (GO) - 3,6 x 10™ 5%10°3 - -
9 (GO) - 3,6 x10™ 5%10°3 - -
10 (GO) - 3,6 10™ 5%107° - -
11 (rGOT) 255 3,6 %107 5%107° 18,36 0,0545
12 (rGOT) 1284 3,6 10™ 5%103 92,448 0,0108
13 (rGOT) - 3,6 10™ 5%107° - -
14 (rGOT) 250 3,610 5%10° 18 0,0555
15 (rGOT) 745 3,6« 10 5%103 53,64 0,0186
16 (rGOQ) - 3,6 10™ 5%107° - -
17 (rGOQ) 460 3,6 %10 5%10° 33,12 0,0302
18 (rGOQ) 341 3,6 x10™ 5%10°3 24,552 0,0407
19 (rGOQ) 205 3,6 x10™ 5%10°3 14,76 0,0677
20 (rGOQ) 570 3,6 x10™ 5%107° 41,04 0,0244
21
(DMF/etanol) - 3,6 10™ 5%103 - -
22
(Agua/DMF) - 3,6« 10 5%107° - -
23
(Agua/Etanol) - 3,610 5%10° - -
24 (Agua/GA) - 3,6 10™ 5%10°3 - -
25
(Agua/PVP) - 3,6 10™ 5%10°3 - -
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Ao associar os resultados de condutividade elétrica com a adesdo do material
ao substrato, percebe-se que as amostras com baixa aderéncia, como é o caso das
amostras 4 e 14, também apresentaram valores de condutividade expressivos. Este
fator pode estar associado com a alta concentracdo de material livre, ou seja, sem
adesdao ao substrato, possivelmente induzindo resultados maiores do que o esperado.

A partir da associagédo entre os resultados apresentados nas tabelas 3 e 4,
pode-se inferir que dentre as amostras com menor angulo de contato e maior adesao
ao substrato, neste caso, a amostra 11, contendo rGOT, foi a Unica que apresentou
condutividade elétrica expressiva, mostrando-se mais viavel para aplicacées em tintas

condutoras.
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6. CONCLUSOES

v' O procedimento de sintese de GO via esfoliagdo quimica apresentou um
resultado bastante satisfatério no que diz respeito ao afastamento dos planos
do grafite.

v' As andlises de MEV possibilitaram a visualizacdo dos planos individuais de
grafeno em todas as amostras.

v' As andlises de DRX e espectroscopia Raman mostraram resultados similares
de reducdo para ambas as rotas, com énfase na reducéo parcial do rGOQ,
perceptivel através dos seus resultados de DRX.

v Os resultados de FTIR mostraram que ambas as rotas de reducao sdo eficazes
na remocdo dos grupos funcionais, ndo apresentando diferencas muito
significativas.

v' Os resultados de Raman mostraram-se promissores, visto que constataram a
eficiéncia da esfoliacéo realizada e permitiu verificar se houve reducéo.

v' A técnica de TGA permitiu verificar a degradacdo térmica das amostras de
grafite, GO, rGOT e rGOQ. Dentre seus resultados, as trés primeiras amostras
apresentaram comportamentos dentro do esperado, jA para a amostra de
rGOQ, concluiu-se que a rota de reducdo quimica ndo promoveu um resultado
de reducdo tao satisfatério, uma vez que possivelmente ha impurezas residuais
no produto obtido.

v' A adesdao das tintas ao substrato foi avaliada e os resultados mostraram que
as amostras com menor angulo de contato também apresentaram boa
aderéncia a superficie do substrato.

v Com relacdo a condutividade, as formulac6es contendo rGOT e rGOQ
apresentaram resultados satisfatorios, com destaque para a amostra 11.

v Avaliando o grau de reducéo, impactos ambientais e custo beneficio, pode-se
concluir que a rota térmica se sobressai em comparag¢ao com a rota de reducao
guimica, sendo menos poluente, mais rapida e eficiente em termos de bons
resultados.

v Associando os dados obtidos, a amostra 11 uniu bons resultados de adeséo
ao substrato e condutividade elétrica, indicando uma Otima opcao para

formulacdes de tinta condutora
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