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RESUMO

A MCM-41 é uma peneira molecular mesoporosa da familia M41S, que pode
ser utilizada em catalise heterogénea, desenvolvida por cientistas da Mobil em
1992. Esta possui elevada estabilidade térmica, distribuicdo regular e
unidirecional de poros hexagonais. Devido ao seu elevado diametro de poros
tem ganhado grande importancia na conversdo de moléculas grandes
possibilitando, entre outras coisas, 0 aumento da atividade catalitica. Como
forma de aperfeicoar tais processamentos, sao incorporados a sua estrutura
diversas substancias como, metais, acidos ou bases. O objetivo deste trabalho
€ sintetizar a peneira molecular MCM-41 utilizando o método hidrotérmico e
TEOS como fonte de silica. Os materiais obtidos foram caracterizados por
Difracdo de Raios-X (DRX) e Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV).
Baseado nos resultados pode-se verificar a formacédo da estrutura mesoporosa
MCM-41.
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INTRODUCAO

Pesquisadores da Mobil Oil relataram, em 1992%, a obtencdo uma
familia de materiais mesoporosos com tamanho e formato de poros bem
definidos e ajustaveis, na faixa de 1,6 a 10 nm, o qual foi denominada M41S.
Dentre os membros da familia M41S, a peneira molecular MCM-41 (Mobil
Composition of Matter) é a mais pesquisada™?. Estes materiais apresentam
elevada estabilidade térmica, distribuicdo regular e unidirecional de poros
hexagonais®, na faixa de mesoporos, variando de 2 a 10 nm, originando um
grande potencial na sintese organica, especialmente quando sdo envolvidas
moléculas apresentando elevados diametros.

Dentre as aplicacBes da peneira molecular MCM-41, pode-se destacar o
seu emprego na catdlise heterogénea. Os catalisadores heterogéneos
possuem a vantagem de serem de facil remocdo do meio reacional e em
alguns casos, podem ser reciclados®”. A MCM-41 pode ser utilizada como
suporte de fases ativas, como acidos ou basicos, devido a sua capacidade de
adsorcdo®. Devido ao seu elevado diametro de poros tem apresentado grande
importancia na conversao de moléculas grandes possibilitando, entre outras
coisas, o aumento da atividade catalitica®. Sua atividade ja foi testada em
varias reacoes, tais como: esterificacao, hidrogenacéo, eterificacéo, hidratacao,
hidrélise, alquilacdo, isomerizacdo®. Estudos realizados no Laboratério de
Desenvolvimento de Novos Materiais, UFCG, Brasil, mostram resultados na
obtencéo de peneiras moleculares (MCM-41 e SBA-15). Dentre estes trabalhos
destacam-se os desenvolvidos por (Sousa, 2009""); Lima, 2010®; Rodrigues,
20119; Lima, 2011%?; Nogueira, 2012®Y), além de outros em andamento.
Neste sentindo, este trabalho tem por objetivo sintetizar a peneira molecular
MCM-41, utilizando TEOS como fonte de silica, visando, posteriormente utiliza-
la como suporte para catalisador metélico a base de ferro para aplicagdo na

sintese de Fischer-Tropsch.
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METODOLOGIA

Sintese da Peneira Molecular MCM-41

A peneira molecular MCM-41 foi preparada baseada na patente de Melo
et al., 20102, utilizando tetraortoetilsilicato (TEOS), como fonte de silica. A
amostra foi denominada MCM-41 TEOS. A mesma foi preparada a partir das
seguintes etapas: preparou-se uma solucéo aquosa, contendo a fonte de silica
(TEOS) e de sbdio (silicato de sddio), com agitacdo constante e temperatura de
55 °C + 5°C. A mistura resultante foi agitada até a completa homogeneidade,
por um periodo de 2 horas. ApoOs este periodo adicionou-se uma solugéo
contendo o agente direcionador de estrutura brometo de cetiltrimetilaménio
(CTMABY), a temperatura ambiente e sob agitacdo por um periodo de 1 hora.

A composicdo molar do gel é: 1,0 CTMABr:4,0 SiO,:1 Na,0:200 H,0.

O gel obtido foi introduzido em um frasco de teflon com tampa, e este
inserido em uma autoclave de aco inox e aquecido a temperatura de 100 °C em
estufa, durante um periodo de 7 dias, controlando-se o pH do gel a cada 24
horas para 9-10 com &cido acético, até que o mesmo atingisse a estabilidade.
O solido final foi separado do sobrenadante por filtracdo, lavado com &gua
deionizada e depois foi seco em estufa. Este Procedimento experimental esta

representado esquematicamente na Figura 1.
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Figura 1. Diagrama das etapas de sintese da peneira molecular MCM-41

Caracterizacdo

Difracdo de Raios X (DRX)

Os dados coletados foram das amostras utilizando o método do pé
empregando-se um difratbmetro Shimadzu XRD-6000 com radiagdo CuKa,
tensdo de 40 KV, corrente de 30 mA, tamanho do passo de 0,020 26 e tempo
por passo de 1,000s, com velocidade de varredura de 2°(28)/min, com angulo
20 percorrido de 1,5° a 10°.

Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV)

As imagens para o estudo da morfologia das amostras da peneira
molecular MCM-41 foram obtidas em um Microscopio Eletrbnico de Varredura
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PHILIPS XL30FEG (Field Emission Source) com um Espectr6fotometro de

Energia Dispersiva acoplado.

RESULTADOS

O resultado de difracdo de raios X da peneira molecular MCM-41

(sintetizada com TEOS como fonte de silica) é apresentado na Figura 1.
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Figura 1: Difratograma da peneira molecular MCM-41 (sintetizada com TEOS

como fonte de silica), ndo calcinada.

A obtencdo da peneira molecular mesoporosa MCM-41, pode ser
confirmada pelo DRX.

Os padrbes de DRX da peneira molecular MCM-41 apresentada na
Figuras 1 apresentara reflexdes atribuidas a linha de reflexdo do plano (1 0 0).
Segundo Beck et al. (1992)®, o difratograma padréo do MCM-41 apresenta de
trés a cinco picos de reflexdo dos planos (1 00),(110),(200),(210)e (30
0). A presenca de um unico pico de reflexdo do plano (1 0 0) ja evidencia a

formacao da estrutura mesoporosa, mas de forma desordenada.
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O parametro do arranjo hexagonal mesoporoso a, (parametro de rede)
da estrutura MCM-41 é obtido através do pico de reflexdo para o plano (1 0 0),
0 qual é o mais caracteristico no difratograma de raios-X, sendo calculado pela
equacao (A)®.

)
4 = "d'm
0

N3 Equacéo (A)

Onde: d(hkl) = distancia interplanar relativa ao plano (100)

ap = parametro do arranjo hexagonal da estrutura mesoporosa
A distancia interplanar para o plano (100) pode ser obtida pela equacéao:
A CuKa =2 d(100) sen 6 Equacéao (B)

Onde:
ACuKa = comprimento de onda para o CuKa = 1,5418 A.
Os parametros cristalograficos obtidos a partir da difracdo de

raios-X encontram-se na Tabela 1.

Tabela 1 — Espago interplanar d(100) € 0 parametro de cela unitaria ap da
amostra de MCM-41 TEOS

Parametro 20 d100)(A) ao(A)

MCM-41 TEOS 19 45,2 52,2

Comparando os resultados obtidos neste trabalho (MCM-41 usando
TEOS como fonte de silica) com os obtidos por Beck et al. (1992)® e Silva,
2009"? pode-se verificar que os valores (20=1,9; duo0)= 45,2; a;=52,2) estéo
em concodancia.

As micrografias obtidas por microscopia eletrénica de varredura para a
MCM-41calcinada sdo mostradas nas Figuras 2(a), 2(b) e 2(c) ampliadas em
1000x, 2000x e 5000x respectivamente.
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Figura 2. Micrografias da peneira molecular MCM-41 TEOS.
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Através das micrografias da MCM-41 (sintetizada com TEOS como
fonte de silica) observa-se que a peneira molecular MCM-41 é constituida por
aglomerados com forma esponjosa.

Confrontando estes resultados com os resultados de imagens de MEV
da literatura!”, onde foi utilizada a metodologia descrita por Cheng, 1997%% ¢
possivel observar que a morfologia da MCM-41 obtida nos dois trabalhos é
semelhante.

Comparando os resultados obtidos neste trabalho com a literatura®?,
onde foi utilizado quartzo como fonte de silica para sintese da peneira

molecular MCM-41, verifica-se uma morfologia diferente,
CONCLUSAO

Os resultados apresentados mostram que a peneira molecular MCM-41
foi sintetizada de forma satisfatoria. O método utilizado forneceu um
difratograma com alta qualidade e de estrutura bem definida de mesoporos,
porém essa estrutura se deu de forma desordenada. A microscopia apresentou
uma peneira molecular MCM-41 constituida por aglomerados com forma

esponjosa.
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SYNTHESIS, STRUCTURAL AND MORPHOLOGICAL CHARACTERIZATION
OF THE MOLECULAR SIEVE MESOPOROUS MCM-41

ABSTRACT
The MCM-41 is a mesoporous molecular sieve from the M41S family, which can
be used in heterogeneous catalysis; it was developed by scientists from Mobil in

1992. It presents high thermal stability, regular and unidirectional distribution of
hexagonal pores. Due to its high pore diameters it has gained great importance
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in the conversion of large molecules, allowing, among other things, increased
catalytic activity. In order to improve such processes, various substances are
incorporated into the structure such as metals, acids or bases. The aim of this
study is to synthesize the molecular sieve MCM-41 using the hydrothermal
method and TEOS as silica source. The materials were characterized by X-ray
diffraction (XRD) and Scanning Electron Microscopy (SEM). Based on the
results it could be seen the formation of the mesoporous MCM-41 structure.

Key-words: MCM-41, TEOS, hydrothermal method, mesoporous molecular

sieve.
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