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RESUMO - Esse trabalho teve como objetivo sintetizar a peneira molecular SBA-15 sob
diferentes temperaturas de sintese visando a obtencdo de um material com melhores
propriedades texturais. A peneira molecular foi sintetizada com tetraetil ortosilicato
(TEOS) como fonte de silica e o copolimero tribloco, poli-(oxido etileno)-poli-(oxido
propileno)-poli-(oxido etileno) PEO-PPO-PEO como agente direcionador de estrutura,
sob temperatura de 35 °C ou 60 °C e agitacdo durante 24 horas. O material obtido, de pH
préximo a 1, foi submetido a tratamento hidrotérmico a 100 °C, em autoclave, durante 48
horas. O produto da sintese foi caracterizado por Difragdo de Raios-X (DRX) e Adsor¢do
Fisica de N, (BET). As andlises de DRX mostraram que as sinteses foram obtidas com
sucesso e a partir dos resultados do BET evidenciaram-se melhores propriedades texturais
da sintese realizada a 35 °C.

1. INTRODUCAO

A peneira molecular SBA-15 é uma classe de silicato mesoporoso, caracterizada pelos poros
tubulares uniformes e arranjo de canais ordenados hexagonalmente, estabilidade térmica mais elevada
em comparacdo com M41S, elevado grau de ordenacdo estrutural, com area superficial elevada de
500-1000 m?/g (MEYNEN et al., 2009; ZHAO & WAN, 1998).

A sintese da peneira molecular SBA-15 &, geralmente, realizada usando o tetraetilortosilicato
(TEOS) como fonte de silica e o copolimero tribloco, poli-(oxido etileno)-poli-(oxido propileno)-poli-
(oxido etileno) PEO-PPO-PEO como agente direcionador, dissolvidos em meio &cido sob agitacao e
aquecimento (ZHAO & WAN, 1998). A sintese classica da SBA-15 é realizada utilizando uma etapa
de envelhecimento térmico seguida de um tratamento hidrotérmico.

Os parametros de sintese sdo extremamente importantes e podem ser divididos em dois grupos.
Primeiro, fatores quimicos que correspondem a reagentes, aditivos e solventes. Segundo, fatores
fisicos que correspondem a condicdes experimentais externas, tais como temperatura, agitacao e
duracdo das etapas. Dentre estes parametros, pode-se destacar a temperatura de sintese que
desempenha um papel importante durante a formacdo da estrutura da peneira molecular SBA-15. As
velocidades de hidrdlise e condensacdo serdo influenciadas como também o mecanismo e interacdo
entre o surfactante (agente direcionador pluronic) e os precursores.
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Araujo (2013) observou que o tempo de sintese hidrotérmica em sistemas estaticos e dindmicos
influencia significativamente as propriedades texturais do material Al-SBA-15. Apesar de ja haver
estudos acerca desse assunto, uma melhor investigacdo sobre os melhores parametros de sintese da
SBA-15 é extremamente importante para aperfei¢coar o processo de sintese da SBA-15. Dentro deste
contexto, este trabalho tem como objetivo preparar peneira molecular SBA-15 variando a temperatura
de sintese entre 35 °C e 60 °C e avaliar a influéncia sobre as propriedades texturais, estruturais e
morfologicas.

2. MATERIAIS E METODOS
2.1. Sintese da Peneira Molecular SBA-15

A sintese da peneira molecular SBA-15 seguiu o procedimento baseado no procedimento
descrito por ZHAO e WAN (1998), utilizando uma mistura reacional com composi¢dao molar: 1,0
Silica: 0,017 P123: 5,7 HCI: 193 H,O. Inicialmente, dissolveu-se o surfactante Pluronic P123
(poli(6xido de etileno)-poli(éxido de propileno)- poli(6xido de etileno)) — Aldrich, em HCI
concentrado, em seguida adicionou-se agua, sob agitacdo e aquecimento a 35 °C ou 60 °C,
permanecendo por 4 horas para total dissolu¢cdo do pluronic. Na sequéncia, o TEOS (tetraetil
ortosilicato) foi adicionado, permanecendo sob agitacdo e aquecimento por 24 horas. Em seguida, o
material foi levado a estufa para sintese hidrotérmica a 100°C durante 48 horas. Concluida esta etapa,
0 material obtido, com pH préximo a 1, foi filtrado a vacuo e lavado com agua destilada, sendo em
seguida colocado para secar a 60°C por 24 horas. O material obtido foi calcinado, em mufla, com taxa
de aquecimento de 10°C/min por 7horas, a uma temperatura de 550°C. Os materiais sintetizados
utilizando a mesma metodologia, apenas modificando a temperatura de sintese foram denominados:
SBA-15(T35) e SBA-15(T60). A Figura 1 apresenta o diagrama da sintese da SBA-15.
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Figura 1 — Diagrama de sintese da peneira molecular SBA-15.
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2.2. Caracterizacéo

Difracdo de Raios-X (DRX) - Foi utilizado o método do pé empregando-se um difratdmetro
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 1,000 s, com velocidade de varredura de 2°(20)/min, com angulo 26
percorrido de 0,5 a 10°.

Adsorcao Fisica de N, (BET) - As caracteristicas texturais das amostras analisadas foram
investigadas mediante isotermas de adsorcao/dessor¢ao de N a -196°C, utilizando equipamento
Micromeritics ASAP 2020. As isotermas de adsorcdo e dessorcdo de N, foram obtidas na faixa
de presséo relativa (P/Po) entre de 0,006 e 0,977.

Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) - o aparelho utilizado foi um microscépio
eletronico de varredura da marca Philips, modelo XL30 EDAX. As amostras na forma de pé

foram recobertas com uma fina camada de ouro por um metalizador e fixadas a porta amostras
por uma fita adesiva de carbono.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

Na Figura 1 estdo apresentados os difratogramas das peneiras moleculares SBA-15 sintetizadas
com temperaturas de sintese de 35°C e 60°C.
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Figura 2 — Difratogramas das amostras: (a) SBA-15(T35); (b) SBA-15(T60).

A partir dos difratogramas apresentados na Figuras 1(a e b) verifica-se a presenca do pico
formado referente aos planos de Miller (1 0 0) caracteristico da formacéao da estrutura mesoporosa. Os
difratogramas apresentados também revelam que o aumento da temperatura de sintese de 35°C para
60°C produziu uma estrutura com menor grau de ordenagdo e cristalinidade, uma vez que a
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intensidade do pico caracteristico da SBA-15 diminuiu de intensidade (RODRIGUES, 2011; LIMA et
al., 2010; ZHAO & WAN, 1998).

Na Figura 3 estdo mostradas as imagens obtidas por microscopia eletronica de varredura das
peneiras moleculares SBA-15(T35) e SBA-15(T60).

Figura 3 — Imagens das peneiras moleculares (a) SBA-15(T35) b) SBA-15(T60).

Observa-se que fibras de silica com dimensdes micrométricas sdo formadas a partir da adesdo
linear de nodulos de particulas sub-micrométricas. Em ambos os casos foram observadas fibras nédo
uniformes, dando o aspecto de “colares de contas entrelagados”, estruturas similares as encontradas na
literatura (KATIYAR et al., 2006; LIMA et al., 2010). Porém verifica-se uma diferenca na morfologia
da peneira molecular SBA-15(T35) e SBA-15(T60). A morfologia da peneira molecular SBA-
15(T35) parecer ser mais aglomerada que a morfologia da peneira molecular SBA-15(T60).

Na Figura 4 estdo apresentadas as isotermas de adsor¢ao-dessorcao de N, a -196 °C referentes
as peneiras moleculares SBA-15(T35) e SBA-15(T60).
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Figura 4 — Isotermas de adsorcdo-dessorcdo de N, das peneiras moleculares a) SBA-15(T35); b)
SBA-15(T60).
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As isotermas de adsorcao/dessorcao fisica de N, a -196°C apresenta perfil dentre os quatro
encontrados em caracterizagdo de catalisadores similar ao aspecto da isoterma do Tipo IV,
relativa a materiais mesoporosos (SOAWANE e LUDOVICE, 2005; CHAREONPANICH et al.,
2007). Trés regides podem ser distinguidas: a primeira, dada a baixas pressoes relativas (P/Py <
0,2) corresponde a adsorcdo de N, na monocamada; a segunda inflexdo dada entre P/Py = 0,5 —
0,8,0corre a condensacdo capilar caracteristico de materiais mesoporosos e a terceira (P/Po > 0,9),
pode ser atribuida a adsorcdo das multicamadas da superficie externa (SCHMIDT et al., 1995;
SUVANTO e PAKKANEM, 2000).

A curva de dessorcao apresenta “loop” de histerese do tipo H; a pressdes parciais (P/Po)
entre 0,5 — 0,8. Este comportamento corresponde a materiais porosos constituidos por cilindros
abertos nas duas extremidades (SELVAM et al., 2001; KHODAKOQV et al., 2005).

Na Tabela 1 estdo apresentados os resultados das propriedades texturais das peneiras
moleculares SBA-15(T35) e SBA-15(T60).

Tabela 1 — Propriedades texturais das amostras.

Amostra Seet (M?/Q) V; (cm®lg) dp (nm) e (nm)
SBA-15 (T35) 660 1,13 6,87 6,3
SBA-15 (T60) 584 0,98 6,20 7,0

Os valores encontrados para area superficial especifica das peneiras moleculares: SBA-15(T35)
é de 660 m2/g e SBA-15(T60) é de 584 m?/g, e encontram-se dentro da faixa esperada conforme a
literatura (MEYNEM et al., 2009). Realizando uma combinagdo das técnicas, difracdo de raios X e
adsorcdo fisica de N, foi possivel calcular a espessura da parede como apresentado por Beck et
al.,(1992). As peneiras moleculares: SBA-15(T35) e SBA-15(T60) apresentam valores de espessuras
de paredes de 6,3nm e 7,0nm. Esta espessura é responsavel pela alta estabilidade hidrotérmica da
SBA-15 comparada a outros materiais mesoporosos como MCM-41, MCM-48 e HMS (ZHAO et al.,
1998).

Os resultados obtidos (Tabelal) para a peneira molecular SBA-15, para as duas temperaturas de
sintese mostram que existem diferencas entre os valores de area superficial especifica, volume de
poros e diametro de poros. Os valores destes pardmetros encontrados para a peneira molecular SBA-
15(T35) sdo superiores aos valores encontrados para a peneira molecular SBA-15(T60). Porém o
valor da espessura da parede da peneira molecular SBA-15(T35) é inferior ao valor da espessura da
parede da peneira molecular SBA-15(T60).
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4. CONCLUSAO

A influéncia da temperatura de sintese sobre as propriedades da peneira molecular
SBA-15 foi investigada. E possivel obter a peneira molecular nas duas temperaturas de
sintese estudadas (35°C e 60°C), porém a temperatura de sintese de 35°C conduziu a
melhores resultados. Baseado nos resultados obtidos conclui-se que a temperatura de sintese
afeta as propriedades da peneira molecular SBA-15, apresentando alteracdo nas propriedades
texturais (area superficial especifica, volume de poros e didmetro de poros) e modificacdo na
espessura da parede.
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