Estudo da variagao da razao de concentragao de citrato de sédio e ouro na
preparagao de nanoparticulas de ouro com radiagao UV.

Beatriz Naomy Watacabe e Jorge Moreira Vaz
Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares - IPEN

INTRODUGAO

Nanoparticulas de materiais metalicos séo
muito estudadas devido a suas
caracteristicas e propriedades unicas [1].
Dentre estas, as nanoparticulas de ouro
(Au-NPs)destacam-se pelo amplo campo
de aplicagdes[1]. Sendo as principais
aplicagcbes na catadlise de diversos
processos, como na purificagdo de gas
hidrogénio obtido a partir da reforma a
vapor de metano e/ou etanol. Metodologias
de sinteses de Au-NPs foram
desenvolvidas, onde o wusual sao os
métodos quimicos. O método que utiliza
radiacao UV produz Au-NPs com o minimo
de residuos, esta € uma necessidade de
diversas aplicagdes.

OBJETIVO

O presente estudo tem objetivo de estudar
qual a influéncia na formagao, no tamanho,
na morfologia e na estabilidade das Au-
NPs, através da variacdo de razdes de
citrato de sddio e ouro precursor diante da
radiacao na regido do ultravioleta para a
reducao dos ions de ouro.

METODOLOGIA

As nanoparticulas de ouro foram
preparadas em uma cubeta de quartzo de
caminho 6ptico de 1 cm. Na cubeta foram
adicionados uma solugdo aquosa de
HAuCl, (28,68 mM), uma solugdo aquosa
de citrato de sodio(170mM) e agua de
osmose reversa. O volume utilizado de
cada reagente variou de acordo com a
razdo da concentracdo de citrato e ouro
precursor estudado. Apds as adigdes, a

solucdo foi irradiada por uma lampada de
xendnio de 35 watts em um periodo de 5
horas e mantida sobre agitagdo constante.
O acompanhamento da formagao das Au-
NPs é feito in situ, por espectrofotometria
na regiao do UV-Visivel.

O tamanho das Au-NPs foi estimado por
espectrofotometria na regido do UV-
VisivelErro! Fonte de referéncia nao
encontrada. e o tamanho de cristalito e
parametros de rede determinados por
difracdo de raios-X[4]. A atividade catalitica
das Au-NPs foi avaliada a partir da reagao
de hidrogenagdo do corante alaranjado de
metila com borohidreto de sodio e
monitorada por espectroscopia na regido do
UV-Visivel [5].

RESULTADOS

O trabalho avaliou a influéncia das razdes de
concentragdes de citrato de sédio e ouro
precursor. As razdes estudadas foram: 1;
1,5; 2,5; 10; 15; 20; 25; 50 e 100. Por
monitoramento in situ, foi possivel calcular o
tamanho das Au-NPs no tempo de
formacao, analisando o comportamento das
diferentes razbes. Era esperado que o
aumento de citrato adicionado causaria
maior estabilidade das Au-NPs, pelo fato do
citrato atuar como agente complexante e
estabilizante. Porém os resultados obtidos
demonstram que quanto maior a razédo de
citrato/Au, maior é o tamanho de Au-NPs
obtido.

Dentre as condigcdes estudadas quanto a
estabilidade das Au-NPs, podem-se
destacar as razbes 1,5 e 2,5. Em razbes
grandes como 100 e 50, as nanoparticulas



em suspengao cresceram e se aglomeraram
de tal forma que sedimentaram, deixando

assim, a amostra sem Au-NPs em
suspencdo, O que impossibilita a
caracterizagao.

A relagdo dos tamanhos obtidos com o
espectrofotbmetro apresenta uma tendéncia
de melhores resultados em razdes citrato/Au
baixas, entre 1,5 e 10, com tamanhos que
variam de 50 a 63 nm, com destaque a razao
de 1,5. Ja os tamanhos de cristalitos obtidos
pelo difratbmetro variam entre 7 € 13 nm com
uma tendéncia positiva na razdo de 1,5. A
falta de compatibilidade se da pela diferenga
das leituras dos aparelhos, esta comparacao
indica a policristalinidade das Au-NPs.

As imagens de microscopia de transmissao
reforcam os valores obtidos. Nos tamanhos
obtidos por UV-Vis, o modelo matematico
aplicado faz a analise baseada no tamanho
dos aglomerados de Au-NPs em suspengao e
os interpretam como esferas perfeitas, que
representam o tamanho da Au-NPs. Ja o
difratbmetro compreende como o tamanho de
cristalito, cada esfera disforme que compde o
aglomerado, e mesmo quando consideramos
o erro dos modelos matematicos, os valores
sdo coerentes entre si.

A razdo de citrato/Au também altera a
morfologia das Au-NPs, em razées menores
elas apresentam uma orientagcdo de
crescimento em volta do nucleo mais linear,
um crescimento de planos. Em razdes
maiores este crescimento é disforme e
arredondado.

A aplicagdo em catélise confirmou a
expectativa, de que quanto menor for o
tamanho da nanoparticula formada maior sera
sua area superficial, aumentando a superficie
de contato, justificando sua capacidade como
catalisador através do alto valor de taxa de
descoloragao.

CONCLUSOES

O método proposto apresentou de forma geral
nanoparticulas na forma de grandes
aglomerados, fortemente influenciados pela
razao citrato/Au, que tendem a diminuir ao
longo do tempo. Razdes de citrato/Au altas
nao apresentam estabilidade formando
grandes aglomerados que acabam
sedimentando. Razbdes mais baixas levam a
formacao de nanoparticulas e/ou
aglomerados menores com maior atividade
catalitica e maior estabilidade.
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