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RESUMO

A peneira molecular MCM-41 corresponde ao relevante grupo com potencial de
catélise gracas ao meio dimensional de seus poros; no entanto, a sintese
desse material requer altos investimentos, bem como importantes questoes
ambientais negativas em médio e longo prazo, devido aos materiais de partida,
como o caso do tetraetilortosilicato (TEOS). Em razdo disso, este trabalho
propde uma fonte alternativa de silicio por meio da cinza advinda da casca de
arroz, composta em média por 85 a 95%, em peso, de silica. A MCM-41 foi
sintetizada hidrotermicamente em tempos de sintese de 24, 48 e 72 horas;
caracterizada por: Difratometria de raios X, Fluorescéncia de raios X e Analise
termogravimétrica. Os resultados de DRX mostram que a fase MCM- 41 foi

obtida com picos caracteristicos desse material.

Palavras-Chave: sintese; MCM-41; casde de arroz; peneira molecular.



ABSTRACT

The MCM-41 molecular sieve is a promising material for catalysis owing to
itsunique pore structure. However, conventional synthesis methods often rely
on expensive precursors like tetraethyl orthosilicate (TEOS) and raise
significant environmental concerns due to the associated waste. This study
explores an alternative and sustainable approach by utilizing rice husk ash as a
silica source for MCM-41 synthesis. Rice husk ash, composed primarily of silica
(85-95% by weight), offers a cost-effective and environmentally friendly option.
MCM-41 was synthesized hydrothermally over varying periods (24, 48, and 72
hours) and characterized using X-ray diffraction (XRD), X-ray fluorescence
(XRF), and thermogravimetric analysis (TGA). The XRD patterns confirmed the
successful formation of the MCM-41 phase, as evidenced by the characteristic
diffraction peaks.

Keywords: synthesis; MCM-41; rice husk ash; molecular sieve.
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1. INTRODUCAO

A quimica dos solidos inorganicos envolve o estudo das propriedades,
sintese e reatividade de compostos que nao contém carbono-hidrogénio,
abrangendo uma ampla gama de materiais como metais, minerais e ceramicas.
(GREENWOOD, Norman N.; EARNSHAW, Alan., 1997).

A estrutura cristalina dos sélidos inorganicos pode ser descrita por
varias redes de Bravais, onde os atomos séo dispostos em padrdes regulares e
repetitivos que definem as propriedades fisicas e quimicas dos materiais
(KITTEL, C, 2005).

Desenvolvidos pelo departamento de pesquisa e desenvolvimento do
grupo Mobil, a familia M41S é até hoje de extrema importancia para a ciéncia
no que se trata de tecnologia de adsorcao e peneiras moleculares. Dentre os
trés compostos, o que tem mais destaque é o MCM-41 devido a sua estrutura e
versatilidade. A obtencdo dos produtos da familia M41S revolucionou a
industria petroquimica, visto que materiais de caracteristicas mesoporosas sao
amplamente utilizados no processo de craqueamento do petréleo. Em geral, a
maior parte das aplicagcbes em processos cataliticos; porém, recentemente,
uma expansao para diversas areas levou esses materiais a serem usados na
liberacao controlada de drogas, adsorcao de corantes, aplicagcbes ambientais e
outras aplicagbes que abrem um leque de diversidade para esses compostos
(GIBSON, 2014).

Considerando-se a tematica ambiental, € importante o estudo sobe a
utilizacdo de matérias primas alternativas para a sintese de materiais porosos.
Neste sentido, o uso de cinza de casca de arroz em aplicagdes industriais nao
s6 valoriza um subproduto agricola, mas também contribui para a reducao de
residuos, alinhando-se com praticas de economia circular e sustentabilidade.
(SINGH, 2017).

A utilizacdo de cinza de casca de arroz na sintese de MCM-41 nao
apenas reduz os custos de producao devido ao baixo custo da matéria-prima,
mas também promove uma abordagem sustentavel ao reusar residuos
agricolas. Neste contexto, este trabalho objetivou sintetizar a MCM-41 com

substituicdo da fonte de silicio por cinza de casca de arroz (GUPTA, V., 2012).



2. FUNDAMENTACAO TEORICA

2.1 Catalisadores Heterogéneos

Definem catalisadores heterogéneos como "materiais solidos que
aceleram reacgdes quimicas ao oferecer uma superficie onde os reagentes, que
estdo em fases diferentes (liquida ou gasosa), podem interagir e se transformar
em produtos, sem que o catalisador seja consumido no processo (THOMAS &
THOMAS, 2014).

Descrevem que "os catalisadores heterogéneos funcionam através da
adsorcao de moléculas de reagentes em sua superficie ativa, facilitando a
quebra de ligagbes quimicas e a formagao de novos produtos, muitas vezes
com alta seletividade e em condigbes de temperatura e pressao otimizadas
(SOMORJAI G.; LI, Y., 2010).

Em grego, os termos zein (ferver) + lithos (pedra) constituem a
totalidade das zedlitas, materiais que portam uma estrutura porosa em escalas
micro ou meso. Quando se trata de reagbes nas quais estejam presentes
materiais com volume mais elevado os compostos microporosos possuem
certa limitacdo (VALENTE, 2015).

Peneiras moleculares mesoporosas tém recebido muita atencdo devido
as suas caracteristicas atrativas como estrutura de mesoporos estaveis, alta
area superficial, grande volume de poros e tamanho de poro ajustavel. Por
essa razao, um grande numero de abordagens de sinteses diferentes para a
preparagao de materiais mesoporosos tém sido relatadas na literatura, desde a
primeira sintese de materiais mesoporos ordenados, no ano de 1992. A partir
dai, a sintese desses materiais se expandiu de forma gigantesca, de modo que
atualmente existem varios materiais mesoporosos diferentes, inclusive
materiais que possuem mesoporos € microporos (GRECCO, 2013).

Catalisadores, de fato cumprem uma importante tarefa no que se refere
a promocado da velocidade reativa da molécula, contudo os mesmos nao
efetuam influéncia na quantidade ou na composicao do produto, resultando em
um sistema inalterado quimicamente. Dispbée de um novo atalho reacional,

propiciando a menor energia de ativacao possivel em contrapartida,
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o transcurso da reacdo é mais rapido, devolvendo o catalisador sem
permanentes alteragdes. Contabiliza-se que cerca de 80% dos itens organicos
preparados no momento presente sao obtidos sob auxilio de algum tipo de
catalisador (MUNDO EDUCACAO).

2.2 Peneiras Moleculares

Peneiras moleculares tratam-se de materiais sélidos que possuem uma
rede porosa de dimensdes definidas, com capacidade tanto para separar,
guanto para catalisar moléculas baseada em suas dimensoes; esses materiais
sdo largamente utilizados nos processos de separagao, catalise e adsorgcao
gragas a sua vasta area superficial e capacidade seletiva. A estrutura dos
poros cria um meio controlado, dessa forma as moléculas podem ser
transformadas ou adsorvidas. Esta capacidade de "filtrar" as moléculas permite
gue somente as menores do que o diametro de seus poros tenham acesso a
parte interior da estrutura, tornando-a particularmente utii nas reacdes
cataliticas ou em separacdes seletivas. A distincdo entre materiais
Mmicroporosos € mesoporosos esta ligada essencialmente ao tamanho de seus
poros, onde as microporosas sao zeolitas e carvdes ativados, com menos do
que 2 nanOmetros, a alta superficie interna e diminuto tamanho dos poros
fazem a peneira ideal para catalisar e adsorver moléculas bem pequenas; ja as
mesoporosas, com dimensdes de 2 a 50 nandmetros tornando-as excelentes
para adsor¢cdao de moléculas maiores em decorréncia do maior diametro
poroso; oferecendo acessibilidade aos reagentes maiores, propiciando o

transporte e a difusdo nos poros (MEYNEN, 2009).

2.2.1 Apeneira molecular MCM

Uma grande barreira foi rompida de 1992, no que se refere a sintese de
materiais estruturados. Tratava-se da classe M41S, desenvolvida pelo grupo
Mobil Oil Co. Os constituintes desta familia foram denominados de MCM-41,
MCM-48 e MCM-50 (BECK; KRESGE, 1992). Estes materiais mesoporosos
compreendem areas superficiaisde até 1400 m2.g" , com poros cilindricos de

distribuicdo contraida numa faixa entre 15 a 120 A.
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De modo geral, o poro de cada um dos materiais € estabelecido por um
direcionador de estrutura, que orienta a formagcao do material em diferentes
configuragcbes de poros. Os referidos materiais dispdbem de sensiveis
conjunturas de sintese e sua estrutura pode sofrer variagdo, submetendo-se ao
pH, a ponte de silicio, da razdo molar entre silicio e surfactante, ou também da
ocorréncia de impurezas. Como exposto na Figura 1, as estruturas

apresentadas por estes materiais, sao:
Figura 1 - Familia de materiais M41S.
888888888/ﬂ
RRRARARAR @@@4

BULLLEERYLE

Cc

Fonte: Mascarenhas, 2001.

a) MCM-41, hexagonal, com grupo de simetria espacial P6mm e sistema
unidirecional de poros; esses poros estdao organizados de maneira paralela,
formando uma estrutura altamente ordenada, amplamente usado em catalise e
processos de adsorcao, ideal para a catalise de grandes moléculas e a
encapsulagdo de compostos;

b) MCM-48, cubica, com grupo de simetria espacial la3d, com poros
interconectados em sistema tridimensional; a estrutura tridimensional possibilita
uma melhor difusdo de reagentes em todas as dire¢des, sendo vantajosa para
processos que exigem alta acessibilidade de poros, empregado nas reacdes
cataliticas onde é necessario o transporte eficiente de moléculas através do
material;

c) MCM-50, lamelar, sem grupo espacial de simetria, constituida de
camadas de silica na presenca de camadas duplas de surfactante na regiao
intragaleria; menos comum do que as anteriores, a estrutura lamelar pode ser
util em aplicagdes especificas, como a intercalagdo de moléculas entre as
camadas, permitindo reacdes controladas, sendo utilizado em algumas

aplicacoes de adsorcao e catalise especifica.
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2.2.2 MCM-41

ApOs a descoberta da familia M41S pelo grupo de pesquisa e
desenvolvimento Mobil, os estudos referentes aos materiais mesoporosos
sofreram um aumento significativo, além disso, a versatilidade do material em
aplicagoes fez com que esse tipo de composto fizesse um sucesso gigantesco
tornando necessaria a pesquisa por métodos de sintese de materiais
mesoporosos (MEYNEN, 2009).

As peneiras moleculares MCM-41 detém alto interesse em razdo de
suas propriedades porosas controlaveis, grande area especifica, didametro e
volume. Os materiais mesoporosos sao aplicados em diversos ambitos da
industrais tais como, suportes cataliticos, absorventes ou catalisadores
heterogéneos. A presenca da porosidade nos materiais os da uma elevada area
superficial, as quais estao associadas as propriedades cataliticas e adsortivas
desses compostos (BECK, 1992).

2.2.3 Culturado arroz

Este cereal foi introduzido no Brasil pela frota de Pedro Alvares Cabral,
porém o seu cultivo em territorio nacional sé foi relatado apdés 1530, na
capitania de Sdo Vicente. Espalhou-se mais tarde por outras regides do litoral,
sempre em pequenas lavouras de subsisténcia, principalmente na regiao
Nordeste. A variedade de provisdo e preferéncias alimentares humanas séao
singulares entre os primatas. A subsisténcia dos hominideos equivale
essencialmente as raizes e frutos coletados, acrescido do suporte proteico
advindo das cacas (PEREIRA, 2002).

No Brasil, consumido preferencialmente no formato de graos inteiros, em
processamento poés-colheita, o arroz integral, parboilizado e branco
representam algo em torno de 95% da ingestao pelo menos uma vez ao dia de
grande parte da populacao do pais. Aproximadamente 70% da totalidade esta
representada pelo arroz branco polido, seguido pelo arroz parboilizado, com
um consumo meédio de 25%, em ultimo lugar, esta alocado o arroz integral com
3 a 4% do dispéndio brasileiro (EMBRAPA, 2020).

13



Quanto ao arroz, ndo se tem certeza se é originario da india ou da China.
Mas sabe-se que por volta de 2.800 a.C. era a planta sagrada do imperador da
China (FLANDRIN; MONTANARI, 1998).

Um dos grdos mais produzidos e consumidos ao redor do mundo, item
imprescindivel no cardapio de alta parcela da populagcdo mundial, o arroz
planta pertencente a familia das gramineas, do género Oryza, dispoe de pelo
menos vinte espécies, sendo a mais cultivada a Oryza sativa. Observando sua
estrutura pode ser percebido que a formatagcdo do grdo consiste em tegumento,
responsavel por envolver a semente e se encontra diretamente ligado ao
pericarpo, membrana que circunda o fruto. O pericarpo € envolvido pelas
glumelas, pela lema e pela palea, que retratam a casca, como o exposto na

Figura 2.

Figura 2 — Estrutura do grao de arroz.
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Fonte: Conab, 2015.

2.2.4 Cascade arroz

Grande parcela do volume do grao de arroz esta presente na casca que
o envolve como o exposto na Figura 3, representando a maior parte dos
subprodutos obtidos apdés o beneficiamento, em média 22%, cujos 50%

correspondem a celulose, 20% aos residuos inorgéanicos e 30% de lignina.
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Tais residuos enquadram 85 a 95% de silica hidratada; por meio da
combustdo, tanto a celulose, quanto os indices de lignina podem ser
eliminados, deixando para tras a silica em formato microporoso, com excelsa
area superficial. Os graos apresentam volume em grau elevado e baixos niveis
de densidade, sendo uma excelente alternativa a produgédo de novas fontes de
energia (SANTOS, 2014).

Ao longo do processo de crescimento da planta, a casca condensa um
alto teor de silica (SiO2) proveniente da superficie terrestre. De modo geral, a
constituicdo da casca de arroz sofre interferéncias relacionadas as mudancas

climaticas, locagao geogréfica e a atividade dos fertilizantes (SANTOS, 2014).

No decurso do refinamento do gréo, a casca € modificada, passando a
ser vista como residuo decorrente do rejeito agricola proveniente das
atividades industriais dos produtores de arroz. Tanto seu valor comercial,
quanto sua utilidade sdo minimos no meio agricola, em consequéncia das

necessidades oriundas ao armazenamento do residuo (SANTOS, 2014).

Figura 3 — Casca de arroz

Fonte: Elaborado pelo autor, 2024.
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2.2.5 Aplicagao dacascade arroz

A casca de arroz, quando submetida a processos térmicos controlados,
como a combustao ou pirdlise, libera grandes quantidades de silica altamente
reativa, o que a torna adequada para a producdo de compostos a base de
silica (BASU, 2014). Por se tratar de um meio orgénico bastante polivalente, a
casca de arroz pode ser empregada em distintas areas, como combustiveis ou
até mesmo, na construgao civil, por exemplo em concreto, tijolos, bem como
telhas, possibilitando melhorias acentuadas no isolamento térmico e aumento
da resisténcia mecanica dos mesmos. Ja nos combustiveis, seu alto poder
calorifico (16,3 MJ kg'') e demasiada quantidade de matérias com efeito volatil,
as proprias industrias de beneficiamento de arroz podem utiliza-la com
combustivel alternativo, em permuta a lenha para a parborizacdo e secagem do
grao (DELLA, 2002).

A casca de arroz é "um residuo agricola que, quando processado

adequadamente, pode gerar uma silica amorfa de alta pureza, util para
diversas aplica¢des industriais, como a producédo de concretos, ceramicas e
catalisadores (DELLA, 2002).
Porém, a casca de arroz é vetada ao consumo animal ou como possibilidade
para adubo, pois suas configuragées nutricionais sdao baixas, de complexa
digestdo e agressiva a mucosa intestinal dos animais. Devido a auséncia
acentuada de elementos fertilizantes, também é desconsiderada nesse caso.

Usinas termoelétricas também deram a largada na utilizacdo em massa
da casca de arroz como gerador de energia, acentuando tanto econémica
guanto ambientalmente uma alternativa tecnolégica viavel, contribuindo para o
aproveitamento residual. O uso de cinzas de casca de arroz na industria da
construcao tem mostrado ser uma alternativa ambientalmente amigavel, uma
vez que ajuda a reduzir o desperdicio agricola e melhora as propriedades

mecanicas de materiais cimenticios (GANESAN, 2008).

2.2.6 Cinzada cascade arroz
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Este estudo utilizou cinzas de casca de arroz como fonte de silica para a
sintese de silicas mesoporosas, destacando a eficacia do material na adsorgéo
de CO,. A pesquisa concluiu que a casca de arroz € uma alternativa viavel para
a producéo de silicio, com vantagens ambientais significativas (MEDEIROS DE
PAULA, G., 2020).

Neste sentido, as cascas residuais oriundas do processo de
beneficiamento do arroz s&o incineradas, obtendo a cinza de casca de arroz
(CCA), potencializando o uso deste residuo em diferentes segmentos
industriais. Muitos artigos utilizam a CCA como precursora para a sintese de
materiais mesoporosos como a MCM-41, que tém atraido grande interesse
devido as suas propriedades e por suas diversas aplicagdes. (COSTA, G. A.
da, 2017).

A cinza da casca de arroz € rica em silica (diéxido de silicio), que pode
representar algo entre 85% e 95%, podendo conter também outros elementos
como potassio, calcio, magnésio e ferro, porém em menores quantidades,
constitui um material leve e de alto volume, apresentando indice consideravel

de interesse devido as suas propriedades, conforme o quadro abaixo:

Tabela 1 -Composi¢cao quimica da cinza da casca de arroz (COSTA, 2017).

AlOs| Fe203 | Cca0o SOs3 | NaO MgO KOl  SIO; P.F* M.E*
(eC) (g.cm-3)
1,42 0,86 1,79 | 045| 096 | 0,36| 0,79] 83,53 5,28 2,14

*Ponto de fusao; **Massa especifica.

Algumas das propriedades fisicas referentes ao material sofrem
influéncia das condicées do processo de combustdo, como o tempo de
exposicao e a temperatura de submissao. Sua estrutura porosa e a area de
superficie especifica devido a sua origem e ao processo de queima, torna-a util
em aplicacbes tanto ambientais quanto industriais, como producéo de silica,
tratamento de aguas, catalise, materiais de construcdo, fertilizantes e
melhoradores de solo (KUMAR, 2010)



Os autores detalham como as condi¢gbes de combustao, incluindo tempo
de exposicdo e temperatura, influenciam as propriedades do material
produzido. Além disso, o estudo enfatiza o impacto positivo dos tratamentos
quimicos na pureza e qualidade da silica, destacando sua importancia para
aplicagoes industriais (KALAPATHY, U., PROCTOR, A., & SHULTZ, J., 2000).

Através do reuso da cinza da casca de arroz como subproduto agricola.
Dessa forma, os niveis de desperdicio sao diminuidos e a necessidade de
disposicdo em aterros também. Apesar da cinza casca de arroz ser uma
alternativa ambientalmente benéfica a redugcdo do desperdicio de um recurso
subutilizado, a atividade de queima gera impactos ambientais, com a emissao
gasosa. Porém, tais consequéncias sdao bem menores em se tratando de
outras fontes de silica, como argila, cinza volante, areia de quartzo, diatomita e
cinzas de fontes de biomassa. Essas alternativas variam quanto a pureza e ao
impacto ambiental, e algumas podem causar mais emissdoes gasosas e outros
impactos, principalmente na extragdo e processamento, comparado ao
reaproveitamento de subprodutos como a cinza de casca de arroz (SANTOS,
2011).

E importante salientar que a reciclagem de residuos & um importante
capitulo para amenizar os impactos ambientais e este estudo tem se
intensificado nas ultimas décadas pelo mundo, pois é visto como um mercado
interessante e rentavel para a iniciativa privada. Muitas empresas investem em
pesquisa e tecnologia o que aumenta a qualidade do produto reciclado e

propicia maior eficiéncia do sistema produtivo (SANTOS, 2011).
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2.3 Técnicas de caracterizacao

2.3.1 Difratometria de raios X

A difragdo de raios X admite determinagbes estruturais na
cristalinidade do material através de técnicas analiticas baseadas na difragédo
de raios X pelos planos cristalinos a partir da amostra que abasta elucidagdes
sobre a organizacdo de atomos e a estrutura interna dos materiais, sendo
essencial a pesquisa, bem como no controle de qualidade em diversos ambitos
industriais. Por se tratar de uma técnica ndo destrutiva, ou seja, consegue
manter preservada a amostra inicial, € aplicada em uma série de materiais,
como pos, filmes finos ou solidos, fornecendo informagdes de alta precisao.
(GUINIER, A.,1994).

2.3.2 Fluorescéncia de Raios X com Energia Dispersiva (EDX/FRX)

A Energy-Dispersive X-ray Spectroscopy, faz uso dos meios analiticos
para obter a composi¢cdo elementar da amostra selecionada, frequentemente
utilizada em paralelo com outras técnicas, como a microscopia eletrénica de

varredura ou a de transmissao.

Ocorre a partir da irradiagdo com raios X de alta energia conduzidas pelo
equipamento na amostra, resultando na emissao de raios caracteristicos; a
deteccao mede a energia emitida, criando um espectro que dita a intensidade
energética amostral, cada pico reflete um elemento presente na amostra de
modo especifico (JOHNSON, J. C.; SMITH, 2021).

A utilizacdo da CCA como fonte de silica ativa, foi destacada por DELLA
et al. (2021), os quais enfatizaram as vantagens de sua estrutura porosa
resultante do processo de combustéo e seu aproveitamento como adsorvente e

em catalisadores industriais.

CARRARO (2020), utilizou a casca de arroz, como Unica fonte de silicio
na sintese de peneira molecular mesoporos. O autor relatou que a casca de
arroz foi utilizada como a unica fonte de silica na formacdo de materiais
mesoporosos, enfatizando que o uso de residuos agricolas ndo apenas reduz

custos, mas também promove a sustentabilidade.
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MEDEIROS (2020), utilizou cinzas de casca de arroz como fonte de
silica para a sintese de silicas mesoporosas, destacando a eficacia do material
na adsorcdo de CO,. A pesquisa concluiu que a casca de arroz é uma
alternativa vidvel para a producdo de silicio, com vantagens ambientais

significativas.
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3. METODOLOGIA

Para este trabalho, a casca de arroz, componente principal do
experimento foi doada através da parceria com a professora Dra. Dauci
Pinheiro Rodrigues do laboratorio LapSOL (Laboratério de Meios Porosos e
Tecnologia para Residuos Solidos). Os experimentos foram realizados no
LabSAMA (Laboratorio de Sintese e Anadlise de Materiais Avancgados)
localizado no complexo de laboratérios de quimica do Centro de Ciéncias e

Tecnologia da Universidade Estadual da Paraiba.

3.1 Materiais e reagentes

= Cascade arroz;
= Hidroxido de sodio (0,1 mol.L™");
» Agua destilada;

= Brometo de cetiltrimetilaménio (CTMABF).

3.2 Pré queimadacascade arroz

Inicialmente, a casca de arroz (153 gramas) foi submetida ao processo
de pré queima em uma manta aquecedora a 550 2C durante 80 minutos (Figura
4).

Figura 4 — Manta aquecedora no momento da pré queima

Fonte: Elaborado pelo autor, 2024

21



22

A Figura 5 apresenta uma amostra de casca de arroz e cinza apds 0 processo
de pré queima.

Figura 5 — Casca de arroz antes e ap0s a pré queima

Fonte: Elaborado pelo autor, 2024.

3.3 Calcinacao dacascadearroz ap0s apré queima

O material previamente queimado, foi separado em dois cadinhos de
fusao e, colocados na mufla a 7002C (Figura 6) para entdo, ser calcinada. A
calcinacao de 0,50 gramas da cinza foi realizada em trés etapas, totalizando 15
horas de queima. A primeira queima ocorreu durante 6 horas, a segunda etapa
foram mais 6 horas e por fim, 3 horas. Esses intervalos durante o processo de
queima foram essenciais para perceber como o material estava se
comportando no decorrer no procedimento

.Figura 6 —Inicio da calcinagao na mufla

Fonte: Elaborado pelo autor, 2024.



3.4 Sintese dapeneira molecular MCM-41 por via hidrotérmica

A sintese da peneira molecular foi realizada de acordo com o trabalho
de Gabriel Costa (2017), porém com algumas modificagées. A sintese foi
iniciada adicionando-se a um becker de 250 mL, 0,30 gramas da cinza de
casca de arroz, 40mL de hidréxido de sodio (NaOH 0,1 mol/L-"), 0,48 gramas
do direcionador Brometo de cetiltrimetilaménio (CTMABFr). A solugao foi agitada
com o agitador magnético aquecido a 50 °C por 24 horas. Transcorrido o tempo
estabelecido, o material resultante foi deixado em repouso por 24 horas em
temperatura ambiente. No segundo momento, o gel formado foi fragmentado e
colocado em 3 autoclaves (Figura 7) sendo entéo, colocado em estufa a 100 °C
por varios periodos de tempo (24, 48 e 168 h.). Transcorridos os tempos, o
material foi retirado da estufa, resfriado e submetido a lavagens com agua
estilada e posteriormente centrifugado com 3 minutos de duragdo cada uma
delas a 2,5 rpm. Apdés todo o procedimento, o material foi seco em temperatura

ambiente por 48h.

Figura 7 — Autoclave

Fonte: Elaborado pelo autor, 2024.

3.5 Caracterizacdo dos sélidos

3.5.1 Difratometria de raios X

As amostras de MCM foram submetidas a analise de difratometria de
raios X utilizando o equipamento SHIMADZU XRD-6000 com radiagédo CuKa,
operando a uma tensao de 40 kV, uma de corrente 30 mA, tempo por passo de
0,60 s e varredura de 26 = 0,5 a 10°.
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3.5.2 Fluorescéncia de raios X com energia dispersiva (EDX/FRX).

A analise da composicdo quimica das amostras foi conduzida no
laboratério da Universidade Federal de Campina Grande (UFCG), utilizando um
Espectrofotometro de Energia Dispersiva de Raios X (EDX) da marca Shimadzu,
modelo EDX-7000. O equipamento em questdo permite a identificacédo e
quantificacdo dos elementos presentes na amostra, através da deteccdo dos
raios X emitidos de forma caracteristica por cada um dos elementos, emitindo

um espectro que detalha a composigao elementar.
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4. RESULTADOS E DISCUSSOES

4.1 Difratometria de raios X

A Figura 8 mostra o difratograma de raios X de uma amostra de AI-MCM41
sintetizada com fontes de aluminio e silicio, pseudobohemita e TEOS
(tetraetilortosilicato), respectivamente (PEREIRA, 2010).Observa-se dois picos
caracteristicos da fase MCM (26= 2,19) e uma banda com maximo em 3,2°
(PEREIRA, 2010). Comparando-se o difratograma da Figura 8 com o da Figura
9 é possivel perceber a correspondéncia com os picos caracteristicos da fase
MCM-41, porém com ligeiro deslocamento dos picos. Nota-se também um pico
adicional em 206= 9%ndo presente na amostra sintetizada com materiais de
partida tradicionais. Esse material foi sintetizado com tempo de 7 dias de

sintese hidrotérmica.

Figura 8 - Difratograma de raios X da peneira molecular AI-MCM-41
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Fonte: PEREIRA, F.A.R.,2010.

Figura 9 — Difratograma de raios X da peneira molecular MCM-41 sintetizada com 7 dias
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Ja a Figura 10 apresenta difratogramas em sequéncia com amostras de
sélidos sintetizados com tempos inferiores a 7 dias e superiores a 7 dias. E
possivel observar que para esta segunda etapa de reproducéo de sintese nos
tempos de sintese de 3 e 5 dias, que embora com baixa intensidade ainda é
perceptivel picos carateristicos desta fase MCM-41. A partir de 7 dias de
sintese podem ser observados os picos adicionais com aumento significativo
do pico em 26 = 9°, notadamente com 11 dias de sintese. Provavelmente, a
ndo obtencao da fase ocorreu devido a cinza utilizada, considerando que a esta
ficou armazenada por um periodo de aproximadamente 4 meses.

Figura 10 — Difratogramas de raios X da peneira molecular MCM-41 sintetizada em vérios tempos:

3 dias, 5 dias, 7 dias, 9 dias e 11 dias, respectivamente.
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4.2 Composicao quimica da cinza e da MCM-41 por Florescéncia de Raios X
A composicdo quimica da cinza da casca de arroz e da amostra de
MCM-41 sintetizada com 7 dias foi determinada por fluorescéncia de raios X. A
Tabela 2 apresenta a composicdo quimica da cinza da casca de arroz.
Observa-se o alto percentual de silica da cinza, indicando que esse material
apresenta grande percentual para ser utilizada como fonte de silicio para a
sintese de materiais que tem silicio em sua composic¢ao.
Tabela 2 — Composicéo quimica da cinza da casca de arroz
Oxidos™ | SiO2 | CaO | Al203 | K2O | P20s | Fe203 | SOs | TiO2| MnO | Cr203 | CuO | ReO2 | ZnO | SrO
(%) 76.78 | 640 | 6.11 | 548 | 2.19 | 1.19 1.17 | 0.26 | 0.236 | 0.054 | 0.024 | 0.023 | 0.021 | 0.020
*Demais 6xidos (V20s, NiO; ZrO2 =0,047)
Fonte: Elaborado pelo autor, 2024.
A Tabela 3 mostra a composi¢cao quimica da MCM-41 sintetizada no
tempo de 7 dias. Observa-se que o teor de silicio € elevado. Provavelmente, a
presenca dos demais Oxidos, pode ser devido a material ndo reagido durante o
processo de organizacao da estrutura.
Tabela 3 — Composi¢ao quimica peneira molecular MCM-41
Oxidos™ | S102 | CaO] KU | P05 | Fe05 | SOs NMO2 [ MnO | CrOs | CuO | NiO Zn0 | SrO
(%) | 8567 | 7.09] 2.04| 1.96 [ 1.53 | 0.244 [ 0.121 [ 0.839 | 0.055 | 0.055 | 0.043 | 0.085 | 0.017

Fonte: Elaborado pelo autor, 2024.
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Levando em considerag&o que o objetivo do trabalho foi estudar o
potencial da cinza de casca de arroz, como fonte de silicio na preparacao da

peneira molecular MCM-41, conclui-se que:

1) A utilizac&do da cinza de casca de arroz eleva o tempo de cristalizacao
de 24 h. (sintese tradicional) para 168 horas (utilizando cinza de casca
de arroz), com a metodologia utilizada neste trabalho.

2) A comprovacgao da obtencao da fase foi obtida por difratometria de raios
X, no qual o difratograma apresenta os picos caracteristicos da fase MCM-
41.

3) A reprodutibilidade da sintese e obtencdo da fase MCM-41 em tempos
superiores a 7 dias, com a finalidade de melhorar a organizacdo da fase
nao foi possivel, provavelmente devido ao periodo de armazenamento das

cinzas.
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