58° Congresso Brasileiro de Ceramica
18 a 21 de maio de 2014, Bento Gongalves, RS, Brasil

ROTA ALTERNATIVA DE SINTESE DA PENEIRA MOLECULAR
MCM-41 A PARTIR DA ARGILA CHOCOLATE B

L. A. Lima', V. M. R. de Menezes', M. G. F. Rodrigues’.
'Universidade Federal de Campina Grande Av. Aprigio Veloso, 882 -
Bodocongo, CEP 58.109-970, Campina Grande- Brasil

Email: liliandradelima@yahoo.com.br

RESUMO

Neste trabalho sera apresentado um método para sintetizar peneira molecular
MCM-41 a partir da argila chocolate B como fonte de silica. A peneira
molecular MCM-41 foi sintetizado utilizando como direcionador da estrutura
brometo de cetiltrimetilaménio (CTMABr), com composi¢cdo molar: 1,0
CTMABTr:4,0 SiO,:1 Na;0:200 H,0. Os materiais obtidos foram caracterizados
através das técnicas de Difragdo de Raios X (DRX), Analise Quimica por
Espectrometria de Raios X por Energia Dispersiva (EDX) e Espectroscopia na
Regido do Infravermelho com Transformada de Fourier (FTIR). Através do
DRX e IV verificou-se a formagdo da peneira molecular mesoporosa MCM-41,

com o EDX observou-se alto teor de silica na argila chocolate B.
Palavras-chave: MCM-41, fonte de silica, argila chocolate.

INTRODUCAO

Varias pesquisas que lidam com silica mesoporosa tem crescido nessa
ultima década (. O procedimento usual é utilizar um simples organossilicato
como fonte de silica, tal como tetrametilortosilicato ou tetraetilortosilicato. As
consideragdes econdmicas e ambientais recentemente despertaram o
interesse na utilizagao de silicato inorganico barato como material de partida.

Minerais naturais com elevada porcentagem de SiO, e Al,O; podem ser
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considerados como fontes alternativa de silica para a sintese de peneira
molecular MCM-41).

Na preparacdo da MCM-41 s&o utilizados basicamente trés precursores
principais: um solvente, geralmente uma base; uma fonte de silica, onde
também podem ser utilizadas fontes alternativas de silicio; e o agente
direcionador da estrutura, o surfactante, que € um componente fundamental
para a formacgdo da estrutura caracteristica®. Este material possui area
superficial especifica acima de 700 m?g e tamanho de poros de 2 a 10nm,

Este estudo foi realizado para sintetizar e caracterizar a peneira
molecular MCM-41 utilizando argila chocolate B como fonte alternativa de

silica.
MATERIAIS E METODOS

Ativacio acida da argila chocolate B

A argila chocolate B utilizada na sintese da MCM-41 como fonte de silica
foi submetida & um tratamento acido baseado em Pereira®, preparou uma
solugdo de HCI 6M e adicionou a Argila com razdo de 1:6 sob agitacdo, o
material foi mantido sob agitacédo a 100 °C por 2 h em seguida o material foi
levado para estufa por 24 h. O sélido final foi lavado e filtrado até pH 7, e

SecCo.

Sintese da Peneira Molecular MCM-41

A sintese da peneira molecular MCM-41 seguiu o procedimento baseado
em Melo et al.(6), utilizando uma mistura reacional com composi¢gao molar: 1,0
CTMABTr:4,0 SiO2:1 Na0:200 H,0. Preparou uma solugao aquosa, contendo
a fonte de silica (argila chocolate B) e de sodio (silicato de sodio), com
agitacao constante e temperatura compreendida entre 55 e 60 °C. A mistura
foi agitada por um periodo de 2 h. Apds este periodo adicionou-se uma
solugdo contendo o agente direcionador de estrutura brometo de
cetiltrimetilaménio (CTMABT), a temperatura ambiente e sob agitagdo por 1 h.

O gel obtido foi levado a estufa para sintese hidrotérmica a 100 °C durante 7
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dias. O sodlido final foi filtrado, lavado e seco em estufa. O material obtido foi
calcinado, em mufla, com taxa de aquecimento de 10°C/min por 7h, 550°C, e
denominado de MCM-41 (ACB).

Caracterizacdo

Espectroscopia de Raios X por Energia Dispersiva (EDX) - Para esta
finalidade foi utilizado um espectrdmetro de raios X por energia Dispersiva —
EDX-720 Shimadzu.

Difracao de Raios X (DRX) - Foi utilizado o método do pé6 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°(26)/min, com angulo 26 percorrido
de 1,5°a 10°.

Espectroscopia na Regido do Infravermelho com Transformada de
Fourier (FTIR) - Na obtengdo do infravermelho foi utilizado o Equipamento
Spectrum 400 da Perkin Elmer.

RESULTADOS E DISCUSSAO

O resultado de analise quimica que apresenta a composi¢ao quimica da

fonte alternativa de silica (argila chocolate B) € mostrado na Tabela 1.

Tabela 1. Composicdo quimica da argila chocolate B “in natura” e argila

chocolate B ativada.

Percentual (%)
Amostra SiO; AlLO3; SO3 FeyO3 CaO MgO Outros
Argila Chocolate B

. 694 149 16 9,1 20 1,7 1,3
“in natura”

Argila Chocolate B
957 14 21 1,0 - - 0,6
ativada quimicamente
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Analisando os resultados da Tabela 1, observa-se que a argila
Chocolate B “in natura” apresenta uma maior quantidade de 6xido de silicio
(SiO2) e de oxido de aluminio (Al,O3) totalizando um percentual de 83,3%. A
argila também tem um teor apreciavel de 6xido de ferro (9,1%). Os Oxidos de
silicio, aluminio e ferro sdo provenientes da presenga dos argilominerais
quartzo, caulinita e esmectita”, apos a ativagao acida foi eliminada uma alta
quantidade de aluminio e ferro, alcangado o objetivo de obter elevada
quantidade de silica na amostra.

Os resultados obtidos a partir das analises de difracdo de raios X da

peneira molecular MCM-41 (ACB) esta representado na Figura 1.
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Figura 1. Difratograma da peneira molecular MCM-41 (ACB).

20

A obtencao da peneira molecular mesoporosa pode ser confirmada pelo
difratograma de raios X, apresentado na Figura 1. O difratograma mostrou
reflexdo correspondente ao plano de Miller (1 0 0) que corresponde aos tubos
de silica organizados na forma hexagonal ¢ .

O parametro do arranjo hexagonal mesoporoso ap (parametro de rede)
da estrutura MCM-41 € obtido através do pico de reflexdo para o plano
(1 0 0), sendo calculado pela equagdo (A)“.

2
a :'_’d.i.ﬂ_.
L]

V3 Equacao (A)
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Em que, d(100) € a distancia interplanar relativa ao plano (1 00), eapé o
parametro do arranjo hexagonal da estrutura mesoporosa

A distancia interplanar para o plano (1 0 0) pode ser obtida pela

equacao:
A CuKa = 2 d(100) sen 6 Equagéo (B)
Em que, Acukq € 0 comprimento de onda para o CuKa = 1,5418 A.

Os valores de 26, do parametro mesoporoso ap e da distancia interplanar
no plano (h k I) para a amostra MCM-41 sintetizada foram: 26 =1,96°; ap =4,5
nm e dnay= 52 nm, os valores encontrados estdo de acordo com a

literatura™®.

Os espectros das peneiras moleculares MCM-41 (ACB) sintetizada e

calcinada sao apresentadas na Figura 2.
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Figura 2 - Espectros das Peneiras Moleculares MCM-41 (ACB) sintetizada e

calcinada.
Os espectros das Peneiras Moleculares MCM-41 (ACB) sintetizada e

calcinada (Figura 2), apresentam bandas na regido de 500 - 4000 cm™,

caracteristicas das vibracdes fundamentais da rede da MCM-41®-9),
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Na regido de 1000 a 1250 cm™ ha uma banda larga referente ao
estiramento assimétrico de Si-O-Si. Esta banda é composta em duas outras
bandas, uma principal em 1062 cm™, e a outra em 1234 cm™ que fica menos
resolvida. A banda em torno de 797 cm™ refere-se ao estiramento simétrico
da ligacédo Si-O-Si na rede. O espectro apresenta ainda uma banda de baixa
intensidade a 962 cm™. Neste caso especifico (peneira molecular MCM-41)
apresenta esta banda devido ao elevado numero de grupos silandis em sua
estrutura, sendo esta banda mais intensa quando ha metais incorporados. De
acordo com Clambor e colaboradoradores '?), esta banda deve ser atribuida
ao estiramento da ligagao Si-OH.

Por se tratar de um material higroscépico (peneira molecular MCM-41),
devido ao elevado numero de grupamentos silandis, os espectros no
infravermelho de todas as amostras apresentam uma banda larga acima de
3000 cm™, regido onde ocorre a absorcgao relativa ao grupo OH da agua. A
banda em aproximadamente 1636 cm™ também pode ser causada pela
presencga de alguma umidade nas amostras.

A presencga do direcionador, brometo de cetiltrimetilaménio, pode ser
confirmada pelas bandas na regido de 2850-2920 referentes aos estiramentos
CH, e vibragdes CH, e CHs na regido de 1490-1480 cm™, no espectro das
amostras ndo calcinadas!'”. Nos materiais calcinados estas bandas

desaparecem, indicando que o direcionador foi completamente removido.
CONCLUSAO

Com base nos resultados obtidos pelo EDX, conclui- se que a fonte
alternativa de silica (Argila Chocolate B) possue elevado teor de silica, sendo
assim possivel utiliza-la como fonte alternativa de silica na preparacéo da

peneira molecular MCM-41.

De acordo com os resultados de DRX verificou—se que amostra
sintetizada com argila chocolate B resultou na formagao da peneira molecular
MCM-41.

A partir do resultado obtido neste estudo, por espectroscopia na regiao

do Infravermelho, a peneira molecular MCM-41 ACB sintetizada apresentou
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grupos CH», e CHj3 na sua estrutura e que estes grupos desaparecem apos o

processo de calcinagao, evidenciando a remogao do direcionador.
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ALTERNATIVE ROUTE SYNTHESIS OF MOLECULAR SIEVE MCM-41
FROM CHOCOLATE CLAY B

ABSTRACT

In this work will be presented a method for synthesizing molecular sieve MCM-
41 from chocolate clay B as a source of silica. The molecular sieve MCM-41
was synthesized using the structure as a director cetyltrimethylammonium
bromide (CTMABr) with molar composition: 1.0 CTMABTr: 4.0 SiO2: 1 NayO:
200 H,O. The materials were characterized by the techniques of X Ray
Diffraction (XRD), Chemical Analysis by X Ray Spectrometry Energy
Dispersive (EDX) and Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR). By
XRD and FTIR it was found the formation of mesoporous molecular sieve

MCM-41, with EDX was observed high silica content in the chocolate Clay B.

Key-words: MCM-41, source of silica, chocolate clay
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