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RESUMO 

 
As zeólitas são aluminossilicatos cristalinos microporosos formados por tetraedros de Silício e 

Alumínio, são amplamente utilizados na indústria por apresentarem propriedades de peneiramento e 

seletividade molecular, sendo estas de origem mineral ou sintética. A zeólita ZSM-5 é comumente 
utilizada em processos industriais por sua estabilidade térmica, ácida e hidrotérmica O presente trabalho 

relata um estudo da influência do aquecimento durante o processo de formação do gel precursor da 

Zeólita ZSM-5, como também a variação do tempo de forno na etapa de cristalização do material. 

Realizaram-se 05 sínteses, e utilizou-se a técnica de caracterização de Difração de Raio-X para 
compreender a influência dos parâmetros na cristalização do material. Por meio dos difratogramas 

obtidos foi possível observar que: conforme há o aumento no tempo de forno, etapa em que ocorre a 

cristalização do material, aumenta-se a presença dos picos característicos do material e diminuem as 
faixas amorfas, percebeu-se também que para o mesmo tempo de forno, apesar do dobro de tempo de 

envelhecimento, as sínteses com maior temperatura durante a agitação, formaram materiais menos 

cristalinos que a síntese com temperatura ambiente e menor tempo de envelhecimento. 
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INTRODUÇÃO 

 

As zeólitas são uma ampla área que vem sendo estudadas e aplicadas em diversas áreas da 

indústria. Apresentam estabilidade térmica e química, capacidade de adsorção, troca 

catiônica, dentre outras propriedades. Visando compreender se a utilização da temperatura 

no processo de formação do gel precursor da zeólita ZSM-5 auxiliaria na redução do tempo 

de cristalização, o que reduziria os custos com a síntese, realizou-se adaptações na síntese 
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patenteada por Lau (1987), sendo todas as sínteses utilizadas hidrotérmicas. Analisando 

os pós obtidos por meio de Difração de Raio-X e verificando se houve a formação dos picos 

característicos da zeólita ZSM-5. Ficou perceptível que o aquecimento durante o processo 

de formação do gel precursor da zeólita, não influenciou positivamente na formação da 

zeólita mesmo quando se analisa os mesmos tempos de cristalização. 

 

METODOLOGIA  

 

Síntese da zeólita ZSM-5: Método Hidrotérmico 

A zeólita ZSM-5 convencional foi realizada com base na patente registrada por Lau ( 

Patente nº 8506248) (1987). Tal síntese utiliza como reagentes Sílica Aerosil 380 (Evanik), 

Aluminato de Sódio (NaAlO2, Riedel-deHaen), Hidróxido de Sódio (NaOH 97%, Dinâmica 

Ltda), Brometo de tetrapropilamônio - TPABr (C12H28NBr, Aldrich), Álcool Etílico (C2H6O 

95%, Neon), Água Deionizada e Ácido Sulfúrico (H2SO4 95%, Dinâmica Ltda ) na seguinte 

ordem: 

Preparação da mistura reacional: Adicionou-se à um becker de teflon, posicionado em 

agitador magnético (IKAC-MAG HS 7) em temperatura ambiente (298,15 K), 10 g de Água 

Deionizada e 2,064 g de Hidróxido de Sódio, após homogeneização, adicionou-se 0,45 g de 

Aluminato de Sódio e 54,8 g de Água Deionizada. Adicionou-se ainda 0,24 g de Brometo de 

Tetrapropilamônio como direcionador de estrutura e 13,8 g de Álcool Etílico como co-

direcionador de estrutura. Após total homogeneização, em um agitador mecânico, iniciou-se a 

adição da Sílica Aerosil 380, em pequenas quantidades até total adição. 

Envelhecimento da mistura reacional: A mistura reacional passou então por uma 

agitação de 30 minutos para a síntese convencional. Após o tempo de envelhecimento, iniciou-

se a adição do Ácido Sulfúrico gota a gota para ajuste do pH até pH 11. Após o ajuste, o gel 

obtido foi direcionado à um cadinho de Teflon e autoclave de aço inoxidável, para ser 

direcionado ao forno. 

Cristalização da mistura reacional: Para compreender a influência dessas modificações 

realizaram-se sínteses para três tempos de cristalização (24, 48 e 72 h) utilizando as condições 

convencionais (25 ºC e 0,5 h de envelhecimento) e condições utilizadas na literatura (40 ºC e 

1,0 h de envelhecimento). 

As autoclaves foram então direcionadas ao forno para etapa de cristalização com as 

condições de tempo acima mencionadas,todas em uma mesma temperatura (150ºC). 



 

Lavagem e secagem: Após a etapa de cristalização, as autoclaves foram resfriadas em 

água corrente e abertas após estarem totalmente frias. O conteúdo dos recipientes de teflon 

foram lavados com Água Deionizada e filtrados com auxílio de uma Bomba à vácuo Dia-Pump 

– Fanem e funil de büchner  até atingir pH 7. Após lavagem, foi levada à estuga para secagem 

à 60ºC por 24 horas. 

Para melhor identificação das sínteses realizadas segue a Tabela 1 com o código 

utilizado para cada síntese: 

 
Tabela 1- Códigos e Condições utilizadas para as sínteses 

 

Código tempo de 

Cristalização 

(h) 

Temperatura de 

Agitação (ºC) 

tempo de 

Envelhecimento 

(h) 

tempo de 

Estufa (h) 

ZSM-5_1 24 25 0,5 24 

ZSM-5_2 24 40 1,0 24 

ZSM-5_3 48 25 0,5 48 

ZSM-5_4 48 40 1,0 48 

ZSM-5_5 72 25 0,5 72 

ZSM-5_6 72 40 1,0 72 

Fonte: O autor (2019) 

Caracterização: Difração de Raio-x 

A difração de raio x foi realizada utilizando um difratômetro Shimadzu XRD-6000 

com radiação CuKα, tensão de 40 KV, corrente de 30 mA, passo de 0,020 e tempo por passo 

de 0,6 segundos, com uma velocidade de varredura de 2º por minuto, com ângulo 2θ 

variando 3º à 50º. 

 
DESENVOLVIMENTO 

  

Zeólitas são definidas como aluminossilicatos cristalinos que apresentam microporos, 

formadas por tetraedros de Silício e Alumínio ligados por átomos de Oxigênio entre si, que 

produzem estruturas que apresentam sistemas de poros e cavidades (MARTINEZ e PEREZ-

PARIENTE, 2011). Após 1995, passou a incorporar também na definição de zeólitas os 

compostos que apresentem estruturas semelhantes e tetraédricas, contento outros átomos, como 

por exemplo, Fe, Co e P (DYER, 1995). Estes tetraedros formam SBUs (do inglês: Secondary 



 

Building Units) que são as unidades básicas de construção das zeólitas. Tais unidades básicas 

compõem diversas estruturas tridimensionais, permitindo assim a obtenção de diversas zeólitas 

(MARTINEZ e PEREZ-PARIENTE, 2011). 

Atualmente, a definição de zeólita é dada por qualquer substância cristalina com 

uma estrutura caracterizada por tetraedros interligados, onde cada tetraedro consiste em 

quatro átomos de oxigênio envolvendo um cátion (GATTA e LOTTI, 2019). 

As zeólitas são peneiras moleculares, que apresentam seletividade por determinadas 

moléculas. Tal seletividade é denominada por seletividade de forma e pode ser por 

reagentes, por estados de transição ou por produtos. Esta característica se dá com relação ao 

tamanho dos poros de cada zeólita: conforme o tamanho dos poros, determinadas moléculas 

conseguem adentrar nas estruturas, já moléculas que apresentem tamanhos superiores a 

abertura dos poros não fazem essa transição. (GIANETTO, 1990) (YOUDI et al, 2019). 

São amplamente estudadas por apresentarem aplicações em processos adsorventes, 

hidrocraqueamento, isomerização, alquilação, reformação de reações, trocas iônicas, dentre 

outras aplicações (RHODES, 2010) (BRECK, 1984). 

Dentre os fatores que influenciam a síntese das zeólitas estão: a razão entre a 

quantidade de Sílica e Alumínio, a quantidade de Água, o tempo e a temperatura de 

cristalização, a agitação utilizada no sistema, a concentração de Hidroxilas no meio, e a 

presença de moléculas orgânicas na síntese (YOUDI et al, 2019) (ZOUBIDA e HICHEM, 

2018). 

Estes materiais apresentam propriedades diferenciadas, as quais são motivos de suas 

aplicações em processos de catálise. Dentre essas propriedades destacam-se a presença de 

centros ácidos fortes, a grande área superficial específica, a alta capacidade de troca iônica, 

a estabilidade térmica elevada e o sistema bem definido de microporos, o qual permite a 

condução catalítica de forma seletiva (FELICZAK-GUZIK, 2018). 

A zeólita ZSM-5 (do inglês: Zeolite Socony Mobil–5) apresenta tamanho médio dos 

poros por volta de 5 Å, é uma peneira molecular com estrutura do tipo MFI sendo sintetizada 

por meio de hidrogéis precursores de silício e alumínio com uso de pressão autógena e em 

temperaturas superiores a 373,15 K (ZOUBIDA e HICHEM, 2018). 

A zeólita ZSM-5 é constituída por dois tipos de canais interconectados entre si. Os 

canais retilíneos são formados por anéis de 10 tetraedros pararelos, e canais sinuosos 

formados por anéis com 10 tetraedros (ZOUBIDA e HICHEM, 2018) (SCHENK et al, 

2005) e apresenta SBUs do tipo Pentasil, apresentadas na Figura 1. 



 

Figura 1- Unidade básica de construção da ZSM-5, SBU do tipo Pentasil e estrutura do tipo MFI. 

 

  

FONTE:  Martinez e Perez-Pariente (2011) 

Sua razão Sílica/Alumina é elevada, sendo compreendida entre 15 e infinito, 

apresentando ótima capacidade de troca iônica, visto que quanto maior a quantidade de 

alumínio na estrutura, maior o número de cátions de compensação de cargas presentes. É 

uma zeólita com alta estabilidade térmica, ácida e hidrotérmica, apresentando resistência 

para aplicações em diversos ramos industriais (SHAIKH et al, 2014) 

A zeólita ZSM-5 é comumente utilizada em processos industriais como na 

recuperação do 1-Butanol (SARAVANAN, 2010), produção seletiva do Propileno a partir 

do Metanol (ALI et al, 2019), remoção de Mercúrio de solução aquosa (SEDIGHI e 

MOHAMMADI, 2018), redução de óxido nítrico utilizando catalizadores contendo a zeólita 

(QI et al, 2007), redução de olefinas em gasolina (HAIYAN et al, 2008), dentre outras 

(RABO, 1979). 

Estudos acerca da influência dos parâmetros de síntese da ZSM-5 são relatados na 

literatura, dentre eles, a fonte de sílica (MOHAMED et al, 2005a) (KALIPCILAR e 

CULFAZ, 2001), o uso de diferentes direcionadores de estrutura (SANG et al, 2004) e uso 

de diferentes tempos no processo de cristalização utilizando reator par à 230ºC 

(MOHAMED et al, 2005b). 

Buscou-se compreender neste trabalho como o aumento da temperatura de síntese e 

do tempo de envelhecimento influencia na formação da zeólita ZSM-5 utilizando o método 

de síntese hidrotérmica, sem reator par. 

 
RESULTADOS E DISCUSSÃO 

 
 

A Figura 2 apresenta o padrão de difratograma da zeólita ZSM-5 



 

 

Figura 2- Difratograma da zeólita ZSM-5 

 

FONTE: Stucture Commision of the International Zeolite Association (2001) 

A difração de Raio-X revelou que apenas com a síntese convencional (agitação a 

temperatura ambiente (25 ºC), tempo de envelhecimento de 30 minutos e tempo na estufa de 

72 horas) foi possível a obtenção da zeólita ZSM-5 cristalina, com os picos bem evidenciados. 

Os difratogramas das sínteses realizadas estão apresentados na Figura 3, sendo a 3a as sínteses 

com tempo de cristalizaçao de 24 horas, 3b como o tempo de 48 horas e 3c com o tempo de 

72 horas. Os gráficos em vermelho representam as sínteses com maior temperatura na síntese 

e tempo de envelhecimento. 

Figura 3- Difratogramas dos pós obtidos nas seis sínteses 

(a)                                                                   (a) 



 

  

 

FONTE: O autor (2019) 

Por meio do método de Segal et al (1972), realizou-se o cálculo de cristalinidade 

relativa, considerando o pico de maior intensidade, e a ZSM-5_5 (método convencional 

patenteado por Lau) como a amostra de cristalinidade igual a 100%, visto que a mesma 

apresenta os picos característicos do material com a maior intensidade obtida. Realizou-se o 

cálculo para todos os materiais obtidos, incluindo os de natureza semi-cristalinas (WANG et 

al, 2002). Os percentuais de cristalinidade calculados estão relatados na Tabela 2. 
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(c)                                                        



 

Tabela 2- Cristalinidade relativa dos materiais 

Código Tempo de 

Cristalização (h) 

Temperatura de 

Agitação (ºC) 

Percentagem de 

cristalinidade (%) 

ZSM-5_5 72 25 100,00 

ZSM-5_6 72 40 61,89 

ZSM-5_3 48 25 38,29 

ZSM-5_4 48 40 28,19 

ZSM-5_1 24 25 22,39 

ZSM-5_2 24 40 20,89 

FONTE: O autor (2019) 

Por meio do cálculo da cristalinidade relativa, pôde-se analisar o percentual de 

cristalinidade dos materiais semi-cristalinos apresentados nas Figuras 3a e 3b, conforme 

descrito na literatura (WANG et al, 2002). 

Com o cálculo da cristalinidade relativa foi possível confirmar que conforme 

aumentava-se o tempo de cristalização, mais cristalino ficava o material, para ambos os grupos 

de condições utilizadas. 

Percebeu-se também que a utilização de aquecimento durante a agitação do 

procedimento da síntese não influenciou positivamente na cristalização do material, visto que 

os difratogramas das sínteses com maior temperatura no período da síntese mesmo 

apresentando maior tempo de envelhecimento, apresentaram maior fase amorfa quando 

comparadas às de mesmo tempo de cristalização mas com temperatura de síntese menor. 

Ao realizar o produto dos comprimentos das arestas que formam a célula unitária, os 

quais são denominados parâmetros de rede, obtém-se o volume da célula unitária. 
Realizou-se o cálculo dos parâmetros de rede e do volume das células unitárias de três das seis sínteses 

realizadas, utilizando os valores de h, k e l dos cinco picos característicos da zeólita ZSM. Os valores 

foram obtidos segundo as seguintes equações:             

        

        dsenn 2                                   (Equação 1) (Lei de Bragg) 
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Sendo: 



 

 hkld : distância entre os planos de índice (h k l). 

(h, k e l): índices do plano cristalográfico ou índices de Miller. 

(a, b e c): parâmetros de rede em Angstrom  e   V: volume da célula unitária Angstrom 

Por meio dos cálculos dos parâmetros de célula, foi possível identificar o percentual de 

erro dos parâmetros das três sínteses realizadas, como também calcular o volume da célula 

unitária (em Angstrom). Acerca das sínteses faltantes: não foi possível a realização dos 

cálculos visto que necessitam dos valores da largura a meia altura dos picos característicos da 

ZSM-5, e estas não apresentavam tais picos. Tais valores estão elencados na Tabela 3. 

 

Tabela 3- Parâmetros de rede e volume unitário das sínteses com os picos característicos do material 

 a (Ǻ) Erro [a] 

(%) 

b (Ǻ) Erro [b] (%) c (Ǻ) Erro [c] 

(%) 

Volume da Célula 

Unitária 

ZSM-5_3 20,0078 0,071 7,4942   62,42 13,4589 1,792 2018,066 

ZSM-5_5 20,1424 0,601 19,7377   1,0329 13,6089 2,926 5410,417 

ZSM-5_6 20,1426 0,602 19,7377   1,0329 13,5088 2,169 5370,675 

Valores 

Teóricos 

20,022         - 19,899 -   13,383     - 5332,025 

FONTE: O autor (2019) 

Os parâmetros de rede apresentam o tamanho das arestas que foram a célula unitária 

de um material cristalino. No caso da zeólita ZSM-5, a célula unitária apresenta características 

que configura-se como célula do tipo ortorrômbica, apresentando ângulos iguais (90º) e os três 

comprimentos das arestas divergentes entre si (a≠b≠c), de acordo com a literatura (ZOUBIDA 

e HICHEM, 2018). 

Após obtenção dos parâmetros de rede, realizou também o cálculo do volume da célula 

unitária e do tamanho médio dos cristalitos, ambos em Angstrom, apresentados na Tabela 4. 

 

Tabela 4- Volumes de Célula unitária e Tamanho médio dos cristalitos calculados 

 Volume da Célula 

Unitária (Ǻ³) 

Tamanho médio dos 

Cristalitos(Ǻ) 

ZSM-5_3 2018,066 53,15 

ZSM-5_5 5410,417 170,62 

ZSM-5_6 5370,675 210,75 

Valores Teóricos 5332,025     - 

FONTE: JCPDS nº 33-0664 



 

 O material sintetizado que apresentou volume da célula unitária mais semelhante ao da 

literatura (conforme Parâmetros de Rede contidos na JCPDS nº 33-0664 presente na da 

biblioteca do ICDD-JCPDS) foi a ZSM-5_6, a qual foi sintetizada com temperatura de 

aquecimento  de 40ºC durante a síntese, tempo de envelhecimento de 1 hora e condições de 

cristalização de 72 horas à 150ºC, mesmo não sendo o material mais cristalino. 

  

CONSIDERAÇÕES FINAIS 

 

 Por meio deste estudo, pode-se observar que a influência do aumento da temperatura no 

processo de síntese juntamente com um maior tempo de envelhecimento não apresentam 

resultados que otimizem a síntese da zeólita ZSM-5. 

Obteve-se a zeólita ZSM-5 com sucesso apenas na síntese convencional, onde mantém-

se as condições de temperatura à 25 ºC, 0,5 horas de envelhecimento e período de cristalização 

de 72 horas à 150 ºC. 
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