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RESUMO? O presente trabalho versa
sobre a sintese e caracterizacdo do 6xido
de grafeno (OG) utilizando o método de
Hummers modificado. A caracterizagcéo
do OG foi realizada por espectroscopia no
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infravermelho (FTIR), calorimetria diferencial
exploratéria (DSC) e microscopia eletronica
de varredura (MEV), comprovando a
presenca dos grupos funcionais tipicos
do material, bem como a temperatura
onde ocorre a perda do oxigénio labil.
Posteriormente, nanocompaésitos de
polietileno tereftalato (PET) com diferentes
teores de OG (200 a 500 ppm) foram
preparados por extrusdo em uma extrusora
dupla-rosca. Os nanocompoésitos foram
analisados por MEV, revelando uma boa
disperséo do OG na matriz polimérica.
Observou-se, também, que o aumento no
teor de OG resultou em uma morfologia mais
granulada, com corrugacdes caracteristicas
de compésitos intercalados.
PALAVRAS-CHAVE: Oxido de grafeno;
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11 INTRODUGAO

A partir da segunda metade do
século XX, a economia global testemunhou
uma expansao vertiginosa na producéo e
consumo de itens fabricados com materiais
poliméricos, com

especial destaque

para os plasticos. Tamanha se tornou
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a importancia dessa classe de materiais que seu consumo per capita tem sido um dos
indicadores utilizados para mensurar o grau de desenvolvimento econdmico dos paises
(Canevarolo Jr., 2013), posto que o consumo de plastico é mais difundido nos paises
desenvolvidos devido ao maior poder aquisitivo de suas populagdes, que possuem amplo
acesso a bens e servigos em geral.

Dentre os materiais plasticos com aplicacdes de engenharia, destacam-se os
poliésteres, polimeros que possuem uma estrutura quimica que lhes confere uma
combinacao util de flexibilidade e rigidez (Wiebeck; Harada, 2005). O polietileno tereftalato
(PET) € um poliéster amplamente difundido na fabricagdo de embalagens de bebidas
devido as suas notaveis propriedades em termos de resisténcia mecanica, rigidez, barreira
contra gases e flexibilidade de uso.

De acordo com um estudo de 2022 da OCDE, espera-se um crescimento de 89%
no mercado de PET de 2023, estimado em 48,43 bilhdes de dolares, a 2030, projetado
para a marca de 91,37 bilhdes de délares (OECD, 2022). Essa expansdo & motivada,
especialmente, pelo desenvolvimento de pesquisas em solu¢des inovadoras na producao
de polimeros, bem como pelo crescimento da industria de reciclagem de PET, conforme
reportado pela Fortune Business Insights (2024). Tal preocupagdo com a redugdo dos
impactos ambientais do PET possui origens histéricas no advento do ESG (sigla em inglés
para Ambiental, Social e Governanca), fruto do crescente senso de urgéncia da comunidade
internacional acerca da necessidade de se combater o aquecimento global, provocado
principalmente pela emissédo de gases de efeito estufa oriundos da queima de combustiveis
fosseis. Nesse contexto, a producédo de termoplasticos € central na problemética do
esgotamento desses recursos nado renovaveis, posto que cerca de 99% de toda resina
plastica virgem produzida no mundo provém de reservas de combustiveis fésseis, o que
representa 8% do consumo global da cadeia de 6leo e gas (Heller; Mazor; Keoleian, 2020).

Os materiais plasticos possuem uma elevada relagdo desempenho/peso quando
comparados com outros materiais, e, de acordo com o Center for Sustainable Systems
(2023), o aprimoramento dessa performance pode contribuir para amenizar os impactos
negativos ao meio ambiente que estdo associados a sua disposicao final, a medida em
que se torna possivel a producao de itens de consumo com desempenho igual ou superior
aos ja existentes utilizando menores quantidades de plastico. Nesse sentido, a pesquisa e
desenvolvimento de novos plasticos e compoésitos que apresentem melhores propriedades
por unidade de massa em relagdo aos polimeros comuns viabiliza o barateamento da
fabricacdo de bens e artigos de consumo e propicia o desenvolvimento de uma cadeia
produtiva mais amigavel ao meio ambiente. Uma das maneiras pelas quais as propriedades
dos plasticos podem ser aprimoradas € através da incorporagéo de materiais baseados em
nanotecnologia, como o grafeno e seus derivados, na fabricagéo de estruturas poliméricas
aditivadas (nanocompésitos) que possuam melhores propriedades fisicas, seguranca
e eficiéncia, o que propicia significativos ganhos econdémicos e ambientais (Silvestre;
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Duraccio; Cimmino, 2011).

O 6xido de grafeno (OG) tem ganhado destaque como um dos mais promissores
dentre os materiais nanoestruturados pesquisados nas Ultimas décadas, devido
especialmente a sua capacidade de conferir melhorias nas propriedades mecanicas,
térmicas e de barreira em diversos tipos de materiais compositos. Comumente produzido
por meio do tratamento quimico do grafite através de oxidagdo com subsequente esfoliagdo
ultrassénica (Hummers; Offeman, 1958), o OG consiste em folhas esfoliadas (nédo
empilhadas) de 6xido de grafite. Esse nanomaterial & constituido por folhas de grafeno
decoradas com diversos grupos funcionais a base de oxigénio, os quais sao responsaveis
pela otimizacdo das suas propriedades eletrénicas, mecénicas e eletroquimicas, tornando
o material adequado para aplicacdes especificas (Ramakrishnan et al., 2015).

A utilizagdo do OG como aditivo em nanocomp@ésitos poliméricos tem sido estudada
intensamente nas Ultimas duas décadas devido a capacidade do OG em promover
otimizagdes significativas nas caracteristicas e performance, incluindo melhorias nas
propriedades térmicas, dos polimeros-base. A incorporacao do OG em resinas com matriz
polimérica epo6xi resultou em ganhos na estabilidade térmica do material, evidenciada
através do aumento da temperatura de decomposicdo térmica, além de promover
elevacédo da condutividade térmica (Dandapani; Devendra, 2022; Vaschuk et al., 2023).
A incorporagdo do OG funcionalizado com acido 4-hidroxibenzoico para utilizacdo em
compésitos de polimeros cristalinos liquidos resultou em aumento da estabilidade térmica,
com elevagdes nas temperaturas de transigéo vitrea e fuséo cristalina do polimero (Bohra
et al., 2022). Esses resultados demonstram o impacto positivo da adicdo de OG nas
propriedades térmicas dos nanocompoésitos poliméricos, o que os indica como materiais
promissores para diversas aplicacdes que demandam alto desempenho.

Nesse contexto, o presente trabalho objetiva realizar a sintese, purificacdo e
esfoliagdo do OG através do método de Hummers modificado a partir do grafite em po,
além de conduzir sua caracterizagdo por técnicas de espectroscopia no infravermelho,
calorimetria diferencial exploratéria e microscopia eletronica de varredura, a fim de
comprovar que o material obtido é, inequivocamente, 6xido de grafeno. Apds a obtencéo
e caracterizagdo do OG, o presente trabalho busca realizar sua inser¢do na matriz
polimérica do PET através do processo de mistura por fusdo em uma extrusora dupla-rosca
corrotante, a fim de avaliar como ocorre o processo de transferéncia do OG para a matriz
polimérica do PET, além de analisar a morfologia dos nanocompdsitos resultantes por meio
da microscopia de varredura.
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2.1 Cadeia de Plasticos e PET no Brasil e no Mundo

Em 2016, a média anual mundial per capita de consumo de plasticos atingiu a
marca de 45 kg/habitante, havendo, entretanto, grande disparidade geografica nesse
indicador — a América do Norte apresentou o maior consumo de plastico por habitante
do planeta, estimado em 139 kg/habitante, enquanto os paises asiaticos, excetuando-
se o Japdo, o menor, por volta de 36 kg/habitante (Kittithammavong; Khanitchaidecha;
Thongsanit, 2023). Conforme noticiado pela Agéncia Brasil (2023) a respeito do Panorama
de Residuos Soélidos no Brasil em 2022, a geragao de residuos plasticos no Brasil nesse
ano superou o patamar de 13 milhdes de toneladas, o que equivale a uma média anual per
capita de 64 kg/habitante. Desse total, cerca de 10 kg/habitante € a média anual referente
a parcela do consumo de embalagens flexiveis de plastico, de acordo com uma pesquisa
encomendada pela Associacéo Brasileira da Industria de Embalagens Plasticas Flexiveis
(Abief) e noticiado pela Plasticos em Revista (2023).

Em 2018, a demanda de plasticos na Europa ultrapassou a marca de 50 milhdes de
toneladas, com o mercado de embalagens respondendo por aproximadamente 40% dessa
quantidade total, sendo esse o setor industrial mais relevante da industria do plastico,
seguido pelas indUstrias de construcéo civil (~20%) e automotiva (~10%), conforme
reportado por Nisticd (2020). Estima-se que o consumo global de plasticos aumente de
460 milhdes de toneladas em 2019 para 1,231 bilhdo em 2060, havendo a perspectiva de
duplicag@o no uso de plasticos para producdo de embalagens (OECD, 2022). De acordo
com essa projecao da OCDE para o periodo de 2019 a 2060, a quantidade de polietileno
de baixa densidade (PEBD) utilizado na fabricacdo de embalagens deve triplicar, enquanto
se estima que a demanda por polipropileno, polietileno de alta densidade e polietileno
tereftalato para esse mercado mais que duplique. No gréfico da Figura 1 constam algumas
estatisticas referentes a produgéo global de plastico segmentada por setores produtivos,
com dados de 2021. Dessa producéo total, mais de 240 milhdes de toneladas de residuos
plasticos sdo geradas anualmente, das quais 40% foram destinadas para aterros e 25%
foram incineradas (Soong; Sobkowicz; Xie, 2022).
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Figura 1. Producéo global de plasticos e geragao de residuos segmentadas por setores produtivos. A
maior parcela da producgéo de plasticos é utilizada em embalagens de diversos tipos.

Fonte: Adaptada de Soong, Sobkowicz, Xie (2022).

Nosultimosanos, aproducaode polimerosnoBrasiltemaumentado significativamente,
acompanhando a crescente presenca desses materiais na composigcéo do residuo soélido
urbano — RSU (Romao; Spinacé; Paoli, 2009). Dentre os principais polimeros produzidos
no pais e que tém forte presenga no lixo urbano, destacam-se o polietileno em suas
diversas formas — alta densidade (PEAD), baixa densidade (PEBD) e baixa densidade
linear (PELBD). Esses materiais sdo amplamente utilizados em embalagens e sacolas
plasticas, compondo uma parte expressiva do RSU. Além disso, o polipropileno (PP), que
também é utilizado em embalagens e produtos descartaveis, aparece com frequéncia no
lixo doméstico. Outro polimero de grande relevancia no cenario brasileiro € o policloreto
de vinila (PVC), encontrado em produtos como tubulagdes e revestimentos. O poliestireno
(PS), comumente utilizado em descartaveis e embalagens para alimentos, completa a lista
dos polimeros mais presentes no residuo urbano brasileiro (Caraschi; Ledo, 2002). Por fim,
o polietileno tereftalato (PET), utilizado principalmente em embalagens de bebidas, como
garrafas de refrigerante, também tem uma grande contribui¢éo tanto na produgéo nacional
quanto na composicao do lixo reciclavel. Esses materiais, que tém ampla utilizacdo na
industria e no dia a dia, representam um desafio crescente para a gestdo de residuos
e reciclagem no pais, devido ao seu volume, baixa degradabilidade e a dificuldade de
descarte adequado.

O PET, polimero termoplastico da classe dos poliésteres, se destaca como um
plastico que apresenta uma combinagdo de propriedades desejaveis para aplicagdes
de engenharia, como rigidez, tenacidade, resisténcia a altas temperaturas, estabilidade
quimica (Nisticod, 2020; Wiebeck; Harada, 2005), além de boas propriedades 6ticas e elevada
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processabilidade (Majdzadeh-Ardakani et al., 2017). Tais caracteristicas tornam o PET um
dos polimeros mais amplamente utilizados na fabricacdo de embalagens para alimentos,
tanto na forma de resina virgem quanto reciclada. Nessa industria, o PET & matéria-prima
para a producdo de embalagens de agua (~26%), refrigerantes carbonatados (~26%),
sucos e demais bebidas (~18%), filmes plasticos (~14%) e indUstria alimenticia em geral
(~9%); além disso, é utilizado na confeccao de embalagens para produtos nao alimenticios,
como cosmeéticos e produtos de limpeza (~6%), conforme reportado por Nistico (2020).

Ademais, as notaveis propriedades do PET viabilizam seu emprego em uma grande
variedade de segmentos industriais, como na producdo de fibras téxteis (Lepoittevin;
Roger, 2011), aplicagdes biomédicas (Bracco et al., 2005), industria automotiva (Saricam;
Okur, 2018), manufatura aditiva (Durgashyam et al., 2019), dentre outros. Com o objetivo
de adequar o PET para aplicagcbes mais especificas, fabricantes de resina produzem,
normalmente, copolimeros de PET (Chanda; Roy, 2008), como o PETG grau garrafa,
variante do PET formada pela copolimerizagdo convencional do etilenoglicol com acido
tereftalico, em que parte desse acido € substituida por acido isoftalico em um percentual de
aproximadamente 2% (Canevarolo Jr., 2013).

2.2 Oxido de Grafeno

O grafeno, nas Ultimas duas décadas, tem sido um dos mais estudados dentre
0s nanomateriais bidimensionais. Tamanho interesse da comunidade cientifica se deve,
sobretudo, as notaveis propriedades oéticas, eletrénicas, mecénicas e eletroquimicas que o
grafeno e suas derivagdes funcionalizadas possuem como consequéncia de sua peculiar
morfologia e estrutura quimica (Lawal, 2019). O grafeno é constituido por uma monocamada
plana de &tomos de carbono com hibridizacéo sp2 densamente empacotados em uma rede
cristalina hexagonal, com uma estrutura que se assemelha visualmente a favos de mel.
Este nanomaterial constitui a unidade elementar para a formagédo de outras estruturas
grafiticas, como fulerenos, nanotubos de carbono e grafite convencional (Geim; Novoselov,

2007; Zhao et al., 2010), conforme representado esquematicamente na Figura 2.

Quimica em agao: desvendando os segredos da matéria Capitulo 3

25



(@) ) ©

Figura 2. Grafeno e compostos grafiticos derivados: (a) Fulereno, (b), Nanotubo de carbono, (c) Grafite.

Fonte: Adaptada de Geim, Novoselov (2007).

O grafeno é o material mais fino conhecido, possuindo espessura de apenas 0,33
nm (Urade et al., 2023), e apresenta notaveis propriedades que o qualificam como um
material de grande interesse para aplicagoes tecnologicas: possui elevadas area especifica
(~ 2.600 m2/g) (Geim; Novoselov, 2007), condutividade térmica (3.000 — 5.000 W/mK)
(Balandin et al., 2008), resisténcia a fratura (~ 130 GPa) (Lee et al., 2008), mobilidade de
portadores de carga (~ 20 m?/Vs) (Zhang et al., 2009) e transparéncia Optica (~ 97%) (Blake
et al., 2008). Além disso, possui médulo de Young da ordem de 1 TPa (Booth et al., 2008),
sendo um dos materiais mais resistentes conhecidos.

Os grafenos quimicamente modificados (CMGs, do inglés chemically modified
graphenes) tém sido objeto de grande interesse pratico ao longo da ultima década, pois
podem ser obtidos com relativa facilidade e as rotas quimicas utilizadas na sua producgéo
possuem escalabilidade industrial, eficacia e custo relativamente baixo (Kaur; Kaur;
Kukkar, 2018; Xing; Li; Yu, 2016). As propriedades principais que caracterizam e indicam
as aplicagOes especificas dos diversos tipos de CMGs séo:
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1. Quantidade/numero de camadas grafiticas;
2. Dimensao lateral média;
3. Teor de oxigénio (medido pela razdo C/O em quantidade de matéria).

As diferentes categorias de CMGs atualmente conhecidas diferenciam-se entre
si de acordo com cada uma das trés propriedades anteriormente elencadas e possuem
aplicacbes especificas decorrentes de sua estrutura e composi¢cdo quimica. A Figura 3
apresenta uma visualizagdo esquematica que diferencia alguns tipos de CMGs de acordo
com os valores dessas propriedades.

Oxido de grafeno

Nanoplacas de grafite

> ‘
~ gy 1 g
‘ 250
200 (Micro)oxido de grafeno
s Tl =
e 200 100 Dimensao lateral
Nanofolha de grafeno 150 450 média (nm)
50 0

o
g
o
g
1]
<
[=]
:
Z

Numero de camadas

100
Razio C/O

1

(Nano)oxido de grafeno
Figura 3. Classificagédo de diferentes tipos de CMGs a partir das principais propriedades desses
nanomateriais.

Fonte: Adaptada de Wick et al. (2014).

Umadas variantes funcionalizadas do grafeno é o 6xido de grafeno (OG), que consiste
em camadas de grafeno munida de diversos grupos funcionais oxigenados, especialmente
epoxidos, hidroxilas, cetonas, carboxilas e lactonas. Através da funcionalizacdo quimica,
o OG tem sido empregado no desenvolvimento de materiais para o setor energético, na
fabricacao de compésitos poliméricos, na confec¢ao de sensores (Dreyer et al., 2010) e em
outras aplicacdes tecnolégicas, a exemplo de sua utilizagdo como adsorvente molecular
(Kecili; Hussain, 2018).
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Historicamente, o OG foi sintetizado antes do grafeno e os trabalhos dos séculos
XIX e XX referem-se a esse material com a nomenclatura de 6xido de grafite (Boehm;
Stumpp, 2007; Dreyer et al., 2010). Quimicamente, o0 OG € essencialmente 6xido de grafite:
o que diferencia esses materiais € a natureza da interacdo e empacotamento entre as
camadas grafiticas. O 6xido de grafite possui uma estrutura de empacotamento de camadas
semelhante a do grafite, com a diferenca de que o espagamento entre elas é maior no 6xido
de grafite devido a interagédo dos grupos oxigenados com moléculas de agua: a depender do
teor de umidade, o espagcamento pode variar de 0,60 a 1,20 nm (Buchsteiner; Lerf; Pieper,
2006); para o grafite comum, a distancia média entre as camadas € aproximadamente 0,34
nm (Lee; Kang; Roh, 2015).

O método mais comumente empregado para desagregar as camadas de Oxido de
grafite e promover a formagéo do OG por dispersédo em solu¢do aquosa é a sonicagao por
ultrassom (Dikin et al., 2007). Este procedimento experimental, amplamente empregado
na geragdo de OG com grande grau de esfoliagdo, requer alguns cuidados operacionais
ao ser executado, pois, a depender da concentracdo do OG em solucéo aquosa, alguns
agregados de camadas grafiticas costumam continuar presentes na solucdo, conforme
demonstrado em ensaios de separagao a taxa ultracentrifuga por gradiente de densidade
(Sun et al., 2010). Para contornar este problema e promover o maior grau de esfoliagcao
possivel do material, recomenda-se trabalhar dentro dos limites de dispersabilidade do OG
no solvente em questdo. Para a agua, essa faixa de concentragéo situa-se entre 1 e 4 mg/
mL (Si; Samulski, 2008).

31 METODOLOGIA

3.1 Sintese, Esfoliagdo e Caracterizacao do Oxido de Grafeno

A sintese do 6xido de grafite foi conduzida pela via quimica, seguindo o método
de Hummers modificado (Suhaimin et al., 2021). Grafite em p6 da marca Synth (6 g), com
pureza minima de C de 98% e maximo de 1% de cinzas, foi adicionado lentamente a um
béquer de 1 L contendo 140 mL de &cido sulfdrico (H,SO,) concentrado p.a. com agitacéo
constante por trinta minutos. O controle de temperatura do sistema foi realizado através
de banho de gelo. Apos esse periodo, foram adicionados sequencialmente nitrato de sédio
(NaNQ,) p.a. da marca Exodo (3 g) e permanganato de potassio (KMnO,) p.a. (18 g). A
adicdo dessas duas substancias foi realizada lentamente de forma que a temperatura da
mistura ndo excedesse 10 °C. A agitacdo da mistura foi mantida por uma hora. Apés esse
periodo, foram adicionados lentamente 250 mL de agua destilada, ocorrendo elevagéo de
temperatura no sistema e liberacdo de vapores. A temperatura do sistema atingiu 90 °C e
a agitacéo foi mantida durante quinze minutos. A oxidacéo foi concluida com a adig¢éo de
30 mL de perdxido de hidrogénio (H,0,) a 35% v/v com agitagéo durante trinta minutos,
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periodo em que a temperatura da mistura foi mantida constante em 35 °C. O recipiente
contendo a mistura foi completado com agua destilada até a marca de 950 mL. A mistura
sofreu sedimentacdo por quarenta e oito horas e o liquido sobrenadante foi retirado,
completando-se a marca de 950 mL do béquer com &cido cloridrico 5% v/v p.a. Apds
96 horas, o liquido acido sobrenadante foi retirado e substituido por agua destilada, e a
solugéo foi transferida para um béquer de 5 L com o intuito de melhor dispersar as folhas
de OG na solugao e garantir remocao mais eficiente dos produtos residuais da oxidagéao.
Foram, entéo, realizadas sucessivas trocas da 4gua destilada até que o pH da solucédo
alcancar um valor entre 4 e 5, conforme sugerido na literatura (Assis, 2020). Foi colhida
uma amostra representativa (10 mL) da mistura final a fim de determinar a concentragcédo
da solugéo do 6xido de grafite. Essa amostra foi submetida a banho ultrassénico em uma
lavadora da Marca Schuster, modelo L-100, a 42 kHz por 80 minutos, e entdo levada a uma
estufa para evaporacgéo de toda a agua presente.

A caracterizagdo quimica do OG foi realizada através da identificagdo dos grupos
funcionais presentes nas amostras com auxilio de um espectrébmetro no infravermelho
por transformada de Fourier (FTIR) da marca Perkin-Elmer®, modelo Spectrum Two, com
numeros de onda na faixa de 4.000 — 400 cm™'. A caracterizacao térmica do OG foi realizada
por calorimetria diferencial exploratéria (DSC) em um equipamento Q50 TA Instruments
em atmosfera de nitrogénio com fluxo de 50 mL/min com aquecimento inicial de 25 °C a
150 °C, seguido de resfriamento até 25 °C e novo aquecimento até 300 °C, com taxa de
aquecimento de 20 °C/min (Pereira, 2019).

3.2 Preparacéo das Amostras de Compdsito de Polietileno Tereftalato com
Oxido de Grafeno

O OG obtido em solugéo aquosa foi transferido para uma solugéo de 6leo de canola
como base veicular utilizando um evaporador rotativo da marca Quimis®. A resina PET
copolimero grau garrafa utilizada na confeccéo das amostras de nanocompdsito foi doada
pela empresa Engepack Embalagens Sdo Paulo S/A. Foram produzidos nanocompésitos
de PET com OG em teores de 200, 300, 400 e 500 ppm em uma extrusora dupla rosca
corrotante DR16:40 da marca AX Plasticos, além de uma formulagdo de PET extrudado
sem OG. Antes da extrusao, a resina PET foi desumidificada em uma estufa a 200 °C por
1 hora (200 g de PET em cada formulacao) a fim de evitar a degradacéo hidrolitica do
polimero na extrusao.

3.3 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

A microscopia eletrénica de varredura (MEV) foi realizada em um equipamento JSM-
6510LV com filamento de tungsténio, a uma aceleragdo de 10 kV. Antes da realizagéo de
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MEV dos nanocompésitos, as superficies das amostras peletizadas foram submetidas ao
processo de metalizacdo com ouro.

41 RESULTADOS E DISCUSSOES

O espectro no infravermelho na faixa de numeros de onda de 4.000 a 450 cm™’
para a amostra do OG sintetizado através do método modificado de Hummers-Offeman
encontra-se ilustrado na Figura 4. O pico mais largo do espectro situa-se no niumero de onda
de 3.395 cm™' e esta associado ao grupo hidroxila do OG (Mermoux; Chabre; Rousseau,
1991). Com base nos numeros de onda onde se encontram os picos de absor¢ado no terco
direito do espectro de 1V, & possivel identificar os grupos funcionais presentes no OG:
epoxido (C-0O-C), hidroxila (C-O-H, modo de dobramento), carbonila (C=0), bem como as
ligagbes conjugadas C=C existentes na estrutura corrugada do plano basal do 6xido de
grafite (Guerrero-Contreras; Caballero-Briones, 2015).
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Figura 4. Espectro no infravermelho do OG obtido pelo método de Hummers modificado.

Fonte: autoria propria.

A Figura 5 mostra a micrografia eletronica de varredura do OG obtida através de
elétrons secundarios. Como reportado na literatura (Guerrero-Contreras; Caballero-
Briones, 2015), o OG apresenta uma estrutura formada por folhas finas corrugadas que
se encontram agregadas de maneira randdémica, formando um sélido ndo ordenado a nivel
molecular.
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SEl  15kV WD10mm SS55

Figura 5. Microscopia eletrénica de varredura do OG, na qual é possivel visualizar as folhas corrugadas
caracteristicas do nanomaterial.

Fonte: autoria propria.

A Figura 6 mostra a curva de DSC da amostra de OG. Nessa curva, & possivel
identificar um nitido pico exotérmico na temperatura de 232 °C, o qual esta associado
a degradagédo do OG através da perda do oxigénio labil, presentes nas ligagbes fracas
dos grupos funcionais do OG, quais sejam, epdxido, hidroxila e &cido carboxilico (Pereira,
2019). O oxigénio labil reage com o carbono formando CO(g) e/ou CO,(g), liberando calor
(412,9 J/g) e deixando buracos na estrutura planar do OG (Dreyer et al., 2010).
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Figura 6. Termograma do OG obtido por DSC. O pico exotérmico sinaliza a degradagédo do OG com a
perda do oxigénio labil.

Fonte: autoria propria.
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A morfologia dos compoésitos pode ser visualizada nas imagens de MEV da Figura
7, sob ampliagcdo de 500x. A superficie do PET puro apresenta aspecto uniforme e sem
granulagbes. No entanto, séo visiveis linhas de escoamento decorrentes do cisalhamento
axial promovido pelo parafuso plastificador da extrusora.

Linhas de fluxo

SEM HV: 10.0 kV WD: 17.80 mm ! VEGA3 TESCAN

View field: 436 pm Det: SE 100 pm
SEM MAG: 500 x  Date(m/dly): 08/19/24
PeT 0 vi

Figura 7. Microscopia eletronica de varredura da amostra de PET extrudado sem OG, na qual é
possivel visualizar linhas de fluxo decorrentes do processo de extrusao.

Fonte: autoria propria.

As morfologias dos nanocompésitos com os diferentes teores de OG sao mostradas
na Figura 8. A medida em que o teor de OG aumenta, a morfologia do compésito se
torna mais granulada, com corrugag¢des que indicam aglomerados de OG dao origem a
um nanocomposito de natureza intercalada, a semelhanga de varios nanocompositos ja
reportados na literatura (Sharma; Malik; Jain, 2018). Essa morfologia de natureza granulada
em nanocompoésitos poliméricos com OG também ja foi identificada em outros trabalhos,
a exemplo da insercao de OG em matrizes de polivinil alcool (Saha et al., 2018). As
Figuras 8(a) — (d) indicam, por fim, a boa dispersdo do OG na matriz polimérica, fenbmeno

promovido pelo elevado cisalhamento da extrusora dupla-rosca corrotante.
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. Intercalacoes’

SEMHV: 100kV | WD: 45.00 mm VEGA3 TESCAN  SEM HV: 10.0 kV WD: 15.00 mm VEGA3 TESCAN
View field: 436 pm Det: SE 100 pm View field: 436 ym Det: SE 100 pm
SEM MAG: 500 x  Date(midly): 08/19/24 SEM MAG: 500 x  Date(m/dly): 08/19/24
PeT 200ppm v1 PeT 300ppm v2

SEM HV: 10.0 kV WD: 15.00 mm VEGA3 TESCAN SEM HV: 10.0 kV WD: 15.00 mm VEGA3 TESCAN
View field: 436 ym Det: SE 100 ym View field: 436 pm Det: SE 100 ym
SEM MAG: 500 x Date(midly): 08/19/24 SEM MAG: 500 x  Date(m/dly): 08/19/24
PeT 400ppm v3 PeT 500ppm V1

Figura 8. Microscopia eletrénica de varredura dos nanocompésitos de PET com OG em diferentes
teores massicos: (a) 200 ppm, (b) 300 ppm, (c) 400 ppm e (d) 500 ppm.

Fonte: autoria propria.

51 CONCLUSAO

No presente estudo, foi realizada a sintese, purificacéo e esfoliacdo do 6xido de
grafeno (OG) pela via quimica (método de Hummers modificado). A caracterizacao por
espectroscopia no infravermelho (FTIR) permitiu a identificacdo de todos os grupos
funcionais caracteristicos do OG. Através da calorimetria exploratoria (DSC), foi possivel
mapear a temperatura de degradacdo do OG em que ocorre a perda do oxigénio labil,
enquanto a microscopia de varredura (MEV) possibilitou a visualizacdo das folhas
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bidimensionais do OG.

Através da analise do MEYV, foi possivel constatar que a incorporagéo do OG na matriz
polimérica foi bem-sucedida, evidenciada pela boa disperséo da nanocarga observada nas
micrografias de MEV. O aumento no teor de OG promoveu a formag¢do de uma morfologia
granular intercalada, caracteristica de nanocompositos poliméricos tipicos. Além disso,
em todas as amostras de nanocompoésitos analisadas, ha linhas de fluxo decorrentes do
processo de extrusdo através do qual o material foi produzido.

Com isto, o presente trabalho propée um método para produgdo de nanocompésitos
de PET com OG que, em trabalhos futuros, podem ter suas propriedades (mecénicas,
térmicas, reoldgicas e de barreira) estudadas com o intuito de avaliar o potencial do OG
como um aditivo de interesse para as industrias de terceira geracéo da cadeia de plasticos.
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