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Abstract

Chemical synthesis of graphene at liquid-liquid
interfaces. Novel route to graphene from benzene,
obtained as thin films at a water/benzene dynamic
interface.

Introducao

O grafeno é um material bidimensional constituido
por uma Unica camada de atomos de carbono com
hibridizacdo sp®. Existem diferentes formas de
obtencdo do grafeno, entre elas a sintese quimica,
gue é considerada promissora para a producao em
larga escala, e por permitir um elevado controle
sobre a estrutura do grafeno. No entanto, a
insolubilidade das espécies envolvidas no meio
reacional conforme as folhas de grafeno vao sendo
formadas corresponde a um forte obstaculo no
desenvolvimento de rotas sintéticas para grandes
folhas de grafeno. Uma alternativa para superar tal
inconveniente pode ser através da sintese quimica
em interfaces liquidas. O GQM-UFPR desenvolveu
uma rota interfacial inédita que tem se mostrado
promissora no preparo de filmes finos de grafeno,
nanotubos de carbono e outros materiais dificeis de
serem processados.™® A viabilidade da rota
interfacial para a preparacdo de grafeno por via
guimica foi demonstrada recentemente pelo grupo.[S]
Assim, esse trabalho tem por objetivo estudar a
sintese quimica interfacial do grafeno a partir do
benzeno, a fim de controlar cada etapa deste
processo para melhorar a qualidade do grafeno
obtido.

Resultados e Discussao

As amostras foram obtidas em um sistema
agua/benzeno (10 mL de cada), onde 2g de FeCl;
anidro foi adicionado continuamente em por¢des de
100 mg a cada 2 minutos. O sistema foi mantido sob
agitacdo magnética por 3 horas. Em seguida, a
agitacdo foi cessada e espontaneamente um filme
cinza e continuo foi formado na interface. O filme
passou por sucessivas etapas de limpeza para
remocao das espécies de Fe*. Primeiramente a
fase aquosa foi trocada por agua ultrapura, seguida
por solucdo de NH,OH (20% v/v) e a fase organica
por tolueno a fim de manter a interface. Para
garantir uma remocao mais efetiva do éxido de ferro
foi adaptado o método DCO (ditionito-carbonato-
acido oxélico)[sl. Por fim, o filme fino foi removido em
diferentes substratos e caracterizado por UV-VIS,
Raman, TEM, MEV, EDS, raio-X e AFM.

O espectro UV-Vis do filme (Fig. 1a) apresenta uma
banda em 610 nm que é atribuida a goetita e
hematita, indicando que ndo houve remocgéo total
das particulas de Oxido de ferro mesmo apés a
limpeza pelo método DCO. Pode-se observar ainda,
a transicdo m-m* caracteristica do grafeno em 265
nm, sendo sua ocorréncia também confirmada por
espectroscopia Raman (Fig. 1b) pela presenca das
bandas D, G e 2D.
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Figural. a) Espectro UV-Vis e b) espectro Raman
(linha de excitagéo 514,5 nm) do grafeno obtido.

Pelas imagens de MEV e TEM (Fig. 2a e 2h),
podemos observar a presenca de folhas de grafeno
amassadas e a presenca de particulas de 6xido de
ferro remanescentes. Os valores das espessuras
obtidos por AFM (Fig. 2c) mostraram a presenca
desde grafeno monocamadas até multicamadas.

c)

Figura 2. a) im‘age'ns e MEV, b) TEM e c) AFM do
grafeno obtido.

Conclusodes |

A rota interfacial é inovadora, versatil e inédita e o
grafeno foi quimicamente obtido na forma de filme
fino e transparente com sucesso, apresentando-se
ser um material de alta qualidade e com folhas na
ordem de até 500 nm.
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