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RESUMO

O carvdo mineral brasileiro tem como caracteristica um baixopoder calorifico e um elevado teor de cinzas e enxofre, que
podem variar de acordo com amina onde é explorado. A sua utilizagdo como fonte de energiatem como consequéncia a
geracdo de umagrande quantidade de cinzas. Praticamente a totalidade dessas cinzas retornam a cava da mina de onde
o carvao foi extraido ou séo dispostas em aterros o que representa um impacto potencial nocivo para o meio ambiente.
Em funcgdo de serum residuo das usinas termelétricas e do volume gerado, a buscapor alternativas que permitam agregar
valor as cinzas é fundamental para a sustentabilidade econdmica e ambiental desta atividade. As cinzas volantes do
carvdo mineral da Mina Candiota sao constituidas predominantemente de alumina (Al20s3) e silica (SiOz2). Em fun¢éo dessa
composicdo, objetivou-se utilizar esse rejeito como fonte de silicio paraa sintese de zeolitas do tipo ZSM-5 empregadas
no refino do petréleo. As cinzas utilizadas no presente estudo provém da combustdo do carvdo mineral de Candiota em
leito fluidizado borbulhante. Para a caracterizacéo das cinzas, da silica e das zedlitas sintetizadas, foram realizadas
andlises de difracdo de raios-X. A cinza foi igualmente submetida a analise de fluorescéncia de raios-X e analise
granulométrica, que permite determinar a distribuicdo de tamanhode particulas. Para a extragéo dasilica, as cinzas foram
submetidas a um processo hidrotérmico utilizando uma solucgéo alcalina e posteriormente a um processo de lixiviacao,
para a extrag¢do da silica no meio, o acido cloridrico € utilizado para a precipitagao da silica permitindo a sua separagao.
Foram realizadas diferentes rotas de extracdo para obter as condi¢des otimizadas do processo e obter o melhor
rendimento. Apos a obtencdo da silica seca, fez-se a sintese hidrotérmica da zedlita ZSM-5 utilizando, como fonte de
silicio, a silica extraida da cinza do carvao. As cinzas apresentaram como componentes majoritarios SiO2 (63,8%), Al20s
(20,0%) e Fe20s3 (7,2%). De acordo com o ensaio de peneiramento, 85% das particulas apresentaram tamanhos menores
de 180 um. No ensaio termogravimétrico foi observada uma perda de massa mais significativa nas temperaturas ente
400 e 500 °C, correspondente ao carbono residual presente na amostra. As analises de difragédo de raios-X mostraram
que a silica extraida utilizada para a sintese da zeolita € um material amorfa. A partirda comparagéo entre o difratograma
deraios-X da zedlita sintetizada e de uma amostra comercial (CBV 2314 - Zeolyst), observou-se que a estrutura cristalina
da zedlita sintetizada € muito similar a amostra comercial, mostrando, assim, a viabilidade técnica da utilizacéo da silica
extraida das cinzas volantes do carvao na sintese de zedlitas ZSM-5 através da metodologia proposta.

Palavras-chave: Cinzas volantes. Sintese de zeélitas. ZSM-5.

ABSTRACT

Brazilian coal has a low calorific power and a high content of ash and sulfur, which may vary according to the mine where
it is exploited. Its use as an energy source results in the generation of a large amountof ash. All of this ash return to the
pit of the mine from where the coal was mined or disposed of in landfills corresponding to a potential impact prejudicial for
the environment. As aresidue ofthe thermoelectric plants and due to the corresponding volume, the search for alternatives
that allow to add value to the ashes is fundamental for the economic and environmental sustainability of this activity. The
fly ash of the Mina Candiota coal consists predominantly of alumina (Al203) and silica (SiO2). As a function of this
composition, the objective is to use this waste as source of silica for the synthesis of the ZSM-5 type zeolite used in oll
refinery. The ashes used in the present study come from the combustion of Candiota mineral coalin a bubbling fluidized
bed. For the characterization of ash, silica and zeolite, X-ray diffraction analysis was performed. The ash was also
submitted to X-ray fluorescence analysis and granulometric analysis. For extraction of the silica, ashes were submitted to
a hydrothermal process using an alkaline solution and after a leaching process, for extraction of the silica in the medium,
the hydrochloric acid is used for a precipitation of the silica allowing its separation. Differentextraction routes were carried
out to obtain the optimal conditions of the process and to obtain the best yield. After obtaining the dry silica, the
hydrothermal synthesis of ZSM-5 zeolite was performed using silica extracted from coal ash as started material. Ashes
had as main components SiO2(63.8%), Al203 (20.0%) and Fe203 (7.2%). According to the sieving test, 85% of the particles
presented sizes smaller than 180 ym. In the thermogravimetric analyses indicate a more significant mass loss at a
temperature range of 400 - 500 °C, corresponding to the residual carbon presentinthe sample. X-ray diffraction analysis
showed that the extracted silica used for the synthesis ofthe zeolite was an amorphous material. The comparison between
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the X-ray diffractograms ofthe synthesized zeolite and commercial sample (CBV 2314 - Zeolyst), shows that the crystalline
structure of the synthesized zeolite is very similar to those of the commercial sample, thus showing the technical feasibility
of using silica extracted from fly ash from coalin ZSM-5 zeolite synthesis using the methodology proposal.

Key-Words: Fly ash. Synthesis of zeolites. ZSM-5.

1 INTRODUCAO

Devido as crescentes necessidades
energéticas mundiais, o consumo de combustiveis
fosseis tem aumentado nas dltimas décadas.
Atualmente, a maior parte da energia consumida no
mundo é obtida por combustiveis fésseis, como
petréleo, candéo e gas natural e também uma
pequena  parte oriunda de outras fontes
(TERGOLINA, 2013).

Alguns fatores contribuem para que haja uma
expansao da extragdo desse minério na producdo de
energia, dentre eles a existéncia de grandes jazidas
na regidao sul do pais, a facilidade de extracdo do
mineral e por possuir custos moderados (IZIDORO,
2013).

Na queima do cando para a producdo de
energia, ha a formacao de uma grande quantidade de
cinzas. Este wolume de cinzas geradas pelo processo
€ um dos maiores problemas enfrentados pelas
termoelétricas, que acabaram se tornando uma das
maiores produtoras de residuos soélidos do mundo
(FUNGARO et al, 2009). Nesse processo sao
gerados diferentes tipos de cinzas, que sdao
classificadas como leves (também conhecidas como
wlantes) as cinzas que sao arrastadas pelos gases
de combustdo, e as pesadas para as que ficam
depositadas no fundo da fornalha (AZZOLINI, 2008).

Um grande problema enfrentado na queima do
canao brasileiro é o alto teor de cinzas quando
comparado com canvdes estrangeiros, fazendo com
que a quantidade de cinzas geradas seja maior que
em outros paises. Praticamente a totalidade dessas
cinzas é encaminhada para as cavas de onde o
cando foi extraido ou entdo sdo dispostas em aterros
0 que corresponde a grande impacto potencial
nefasto para 0 meio ambiente (ROHDE, 2006).

Parte dessas cinzas é utilizada pelas indUstrias
de concretos de cimentos Portland e cimento, porém
essas aplicagfes ndo séo capazes de absoner toda
essa quantia de cinzas geradas, consequentemente
grande parte delas retornam a cava da mina de onde
o cando foi extraido ou mesmo sdo dispostas em
aterros de forma que apresentam potencial de
impactar no meio ambiente (ROHDE, 2013).

Como opcdo para superar esse problema,
variados estudos v8m sendo desenwlvidos no pais
para aumentar as possibilidades de aplicacdo das
cinzas. Uma dessas opc¢des € a utilizagdo da mesma
para a sintese de materiais com maior valor
agregado.

A cinza é um material rico em O&xidos de
aluminio e de silicio e, em funcdo dessa composicao
e abundancia, estdo sendo estudadas metodologias
para a sua utilizagdo como precursora na sintese de
zedlitas (FLORES, 2016; WDOWIN et al.,, 2014;
ALGOUFY e HAMEED, 2014). Zedlitas sao
aluminossilicatos cristalinos hidratados, naturais ou
sintéticos, que possuem estrutura aberta constituida
por tetraedros de alumina e silica, ligadas por um
atomo de oxigénio, possuindo estruturas cristalinas
bem definidas. As zedlitas possuem propriedades
importantes para aplicacdes em processos de troca
ibnica, adsorcdo e catalise (PEDROLO et al., 2016).

Na literatura, ha a descricdo de metodologias
para obtencao de diferentes zedlitas a partir de cinzas
(FLORES, 2016; PEDROLO et al., 2016; ZEN, 2016;
BIESEKI et al, 2013; FERRET et al., 1999).
Entretanto, ndo ha referéncias quanto a sintese de
zedblitas ZSM-5 a partir das cinzas geradas de
canfes minerais nacionais. Em fungdo do alto valor
comercial e da ampla aplicagdo deste tipo de zedlita
em diversos processos da industria quimica, o
desenwlvimento de metodologias para a sua sintese
a partir de cinzas constitui-se em uma abordagem
inovadora e promissora.

Em funcdo dessa composicdo rica em silica,
objetivou-se utilizar esse rejeito como fonte de silicio
para utilizacdo na sintese de zedlitas do tipo ZSM-5,
para a qual a cinza utilizada no presente estudo foi
obtida da combustéo em leito fluidizado borbulhante
do cand@o mineral de Candiota na planta piloto
localizada na Fundagcdo de Ciéncia e Tecnologia —
CIENTEC no Rio Grande do Sul (Brasil).
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2 MATERIAIS E METODOS

2.1 MATERA-PRIMA

A cinza utilizada para o estudo foi proveniente
da combustdo do cando mineral de Candiota em
uma planta piloto de leito fluidizado borbulhante,
localizada na CIENTEC, sendo operando numa
temperatura de aproximadamente 850°C.

2.2  REAGENTES

Os reagentes utilizados para a extracdo e para
a sintese das zedlitas estédo listados na Tabela 1:

Tabelal — Listagem de reagentes utilizados

Reagentes Férmulamolecular Fabricantes
Agua destilada H.0
Sulfato de aluminio Alx(SO4)3 Dinamica
Hidréxido de sé6dio NaOH Dinamica
Sulfato de sédio Na;SO4 Vetec
n-butilamina C4HuN Dinamica
CBV-2314 100 Zeoly st

Fonte: Autoria prépria (2017).

2.3  AVALIAGAODA EXTRAGAO DA SILICA

S8o Vérios o0s pardametros que afetam o
rendimento no processo de extracdo da silica das
cinzas wlantes. Dentre os mais significativos, foram
escolhidos trés deles como pardmetros de um estudo
visando obter melhores rendimentos:

e Temperatura de processo;
e Tempo de contato;
e Concentracdo de NaOH.

A metodologia de estudo foi realizada com
composto central rotacional para trés fatores. As
andlises estatisticas foram realizadas com o software
Statistica 8.0 ® (Stat Soft Inc., OK, EUA) utilizando o
erro puro que foi calculado a partir das repeticdes no
ponto central.

O planejamento de experimentos para a
extragcéo da silica através da lixiviagdo com hidréxido
de sdodio analisou os efeitos das trés variaveis
estudadas nos valores que sdo apresentados na
Tabela 2.
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Tabela 2 — Valores reais e niveis codificados do
planejamento experimental

Valoresreais
Niveis Temperatura Tempo Concentragio
(°C) (h) (mol L™

(-1,68) 50 8 0

3 70 24 !

(0) 100 48 3

&N 130 72 5
(+1,68) 150 88 6

Fonte: Autoria prépria (2017).

O procedimento experimental baseou-se em
preparar solugbes de hidroxido de so6dio em agua
destilada, nas concentracdes determinadas pelo
planejamento, acondicionada em frascos do tipo
schott, seguido pela dispersdo da cinza na razéo de
6 mL de solucdo para cada grama da amostra. Entéo,
o material era acondicionado em estufa nas
temperaturas e tempos pré-determinados, para que
ocorresse a lixiiagéo da silica.

Ao fim do tempo de processo, o material era
filtrado. A solucéo filtrada era colocada em um béquer
e realizada a mudanca de pH com &cido cloridrico até
atingir o pH neutro. Esse procedimento fazia reduzir
a solubilidade da silica na solugdo, auxiliando na
retirada da mesma (KALAPATHY et al., 2000). Em
seguida, foi feita uma etapa de filtragem, onde o
solido retido consistia na silica amorfa. Apés, a silica
era seca a temperatura de 100 °C durante
aproximadamente 12 h.

2.4 SINTESE DA ZEOLITA ZSM-5

Para a sintese da zedlita ZSM-5, foi elaborada
uma metodologia adaptada de Foletto et al. (2000)
(BRZSM-5). Aproximadamente 0,442 g de sulfato de
aluminio foi solubilizada em 8 mL de agua destilada e
adicionada a uma solucéo de 0,637 g de hidréxido de
sodio em 8 mL de 4gua destilada. Posteriormente foi
adicionada, a essa mistura, uma solucéo de 1,48 g de
sulfato de sédio em 31,5 mL de agua destilada e, por
ultimo, 2 mL de n-butilamina foi inserida. Em seguida,
3,98 g de silica foi misturada na solucéo sob agitacéo
durante 15 minutos. Apds, a mistura reacional obtida
foi enwelhecida por 40 horas em um banho
termostatico numa temperatura de 40 °C. Em seguida
foi realizada a cristalizacdo do material em uma
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estufa a 190 °C por 50 horas. Apdés a etapa de
cristalizacdo, o material foi filtrado e seco por
aproximadamente 12 h na temperatura de 100 °C. A
zedllita sintetizada foi denominada como BRZSM-5.

2.5 CARACTERIZACOES

2.5.1 Fluorescéncia de raios-X

A composicdo quimica das cinzas wlantes foi
determinada pela técnica de fluorescéncia de raios-X
(FRX), executada segundo o método ASTM D 2003,
a partir de pastilha fundida com tetraborato de litio e
com padrfes de cinza wlantes de carvdo SRM 2689,
2690 e 2691 NIST 1994 na padronizacdo do
equipamento  WD-FRX modelo RIX 3100 marca
Rigaku Dengui, realizadas na Fundacao de Ciéncia e
Tecnologia — CIENTEC.

2.5.2 Difragdo de raios-X

Para as andlises de difracdo de raios-X foi
utilizado um Difratbmetro Siemens D-500 que possui
uma fonte de CuKa (1,75 mA, 40 kV e A=1,5406 A),
com passo de varredura de 0,05° em uma regido de
26 de 5° a 50°.

2.5.3 Ensaio de peneiramento

Foi realizada a andlise granulométrica
utilizando um conjunto de peneiras com malhas de
48, 60, 65, 80, 150, 200, 270 e 400 mesh em um
agitador eletromagnético da marca Bertel.

3 RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1 CARACTERIZAGAO DA CINZA

As amostras foram submetidas a analise de
difracdo de raios-X (DRX) a fim de avaliar a presenca
de cristalinidade, assim como a natureza do material.
Na Figura 1 esta o difratograma das cinzas wolantes
do carvao de Candiota oriundo da combustdo em leito
borbulhante.
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Figura 1 — Difratograma de raios-Xpara as cinzas
volantes da combustao em leito borbulhante.
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Fonte: Autoria prépria (2017).

O difratograma de raios-X das cinzas wlantes
mostrou a presenca de fases cristalinas e amorfas. O
quartzo, cuja padronizagdo estd no banco de dados
da IZA (Internation Zeolite Association), é
representado pelos picos 26 = 21°, 27°, 37°, 39°, 41°,
42,5° e 46°. Essa fase esta presente no carvdo
mineral e como consequéncia das condicbes de
combustdo em leito fluidizado borbulhante n&o serem
suficientes para fundir essa fase cristalina, acaba por
estar cristalinizado nas cinzas wlantes. Essa fase
também foi identificada em outros trabalhos recentes
enwlvendo a obtencéo de zedlitas a partir das cinzas
de cando (FLORES, 2016; PEDROLO et al., 2016).
Apesar da temperatura do processo nao ser elevada
como ocorre nas operagdes de carvdo pulverizado,
outra fase cristalina observada foi a mulita (AléSi2O13),
a qual também foi identificada por DRX em diversos
trabalhos (Souza et al., 2000; Yalgin et al., 2001;
Fernandes, 2014), sendo representada pelos
reflexos em 26 = 26°, 31°, 33°, 35°, 41°, 42°, 48° e
49°, e associada as reagbes que ocorrem na
combustdo do can@o. Obsenwu-se também a
presenca de hematita, a qual foi padronizada pelos
autores Yue e Zhou (2007), nos intervalos 26 = 24°,
33°, 35,5° 41° e 49°, recorrente da oxidagdo dos
sulfetos de ferro presentes na pirita no cando mineral
conforme mostrado na equacdo 1 (PETERSON,
2008):

2FeS, + 20, - Fe,0, + 4S0, [Eq. 01] .

O difratograma evidenciou ainda a uma fase
amorfa representada pela saliéncia da linha da base
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da andlise na banda de 26 = 20° e 40°, referente
silica amorfa existente na cinza.

Q-

As cinzas wlantes foram submetidas a
andlise de fluorescéncia de raios-X para caracterizar
sua composicdo quimica. Os resultados referentes
aos Oxidos maiores estdo apresentados na Tabela 3.

Tabela 3 — Composicao quimica das cinzas volantes

Componente Porcentagem massica (%)
SiO, 63,8
Al,O3 20,0
CaO 1,78
Fe 03 7,23
K20 2,39
MgO 0,92
P20s 0,09
NazO 0,11
TiO2 0,64
SO3 1,36

Perda aofogo 1,70

Fonte: Autoria prépria (2017).

As cinzas wlantes possuem, como
componente majoritario, o didéxido de silicio (63,8%),
seguido da alumina (20,0%) e Oxido de ferro (7,23%).
A analise de fluorescéncia de raios-X provou que as
cinzas wlantes do carvdo mineral oriundas da
combustdo em leito fluidizado borbulhante dispdem
de uma grande quantidade de silica possuindo um
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excelente potencial para serem utilizadas como fonte
de silicio. Por outro lado, foi identificada a presenga
de outros Oxidos em menores quantidades, além de
carbono ndo queimado (perda ao fogo) que podem
influenciar no processo de extragdo de silica.

A composicdo das cinzas determinada por
fluorescéncia de raios X estd de acordo com a anélise
de DRX (Figura 1) que evidenciou a presenca do
quartzo (SiO2), hematita (Fe203) e mulita, composta
por alumina e silica, em seu espectro.

Um ensaio de peneiramento foi realizado
para calcular o didmetro médio de Sauter e estad
apresentado na Tabela 4.

O ensaio de peneiramento mostrou que as
amostras ficaram retidas na sua maioria préximas ao
didametro médio de 0,064 mm, e seu didmetro médio
de Sauter obteve o valor de 0,079 mm. O didmetro
das cinzas geradas em leito fluidizado, o qual opera
com tamanhos de particulas de cando maiores que
o pulverizado, dewve serinferior as cinzas geradas em
caldeiras que operam com carvdo pulwerizado. O
menor tamanho de particulas possivelmente afetara
o procedimento de extracdo de silica e sintese de
zedlitas, porém ndo esta no escopo deste trabalho.

Tabela 4 — Ensaio de peneiramento

v | B | gy | goreds | psmsee | oo | Fato | gy |y,
-40+48 400-300 4,6 4,60 98,90 1,10 0,011 0,350 0.031
-48+60 300-250 15,42 20,02 05,22 4,78 0,037 0.275 0.134
-60+65 250-212 6,54 26,56 03,66 6,34 0,016 0.231 0.068
-65+80 212-180 54,1 80,66 80,76 19,24 0,129 0.196 0.658
-80+150 180-106 84,5 165,16 60,60 39,40 0,202 0,143 1.400
-150+200 106-75 99,7 264,86 36,82 63,18 0,238 0,001 2628
-200+270 75-53 107,03 371,89 11.29 88,71 0,255 0,064 3,089
270+400 53-38 20,1 400,99 4,35 95,65 0,069 0,046 1,526
-400 >38 18,25 419,24 0,00 100,00 0,044 0,019 2,291

Diametro de Sauter 0,079

Fonte: Autoria propria (2017).
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3.2 Extracdo da silica

A Tabela 5 apresenta os experimentos e a
quantidade de silica (g) para a extracdo das cinzas
wlantes obtidos no planejamento experimental.
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apontando que o0 aumento dessas variaweis fawrece
o rendimento de silica.

Tabela 6 — Teste de significAncia det, efeito das variaveis

e valor de p.
Tabela5 — Ensaios do delineamento composto central
rotacional Efeito Erro paddo | Teaculado valor dep
X Temperatura Tempo Concentragdo Massa de Média 8,59603 1,412187 6,08704 0,000497
Experimento o 1 silica(g)
(°C) (h) (mol'L™) flica (g Efeito Principais
XL T (L) 2,81902 1,345531 2,09510 0,074408
1 70 24 1 1,17
x1: T (Q) -3,93180 1,471924 -2,67120 0,031944
2 130 24 1 2,01
x2: t (L) 6,03344 1,345531 4,48406 0,002852
3 70 72 1 2,14
X2: t(Q) 0,46740 1,471924 0,31754 0,760095
4 130 72 1 2,98
x3: Cnaon (L) 6,84640 1,401191 4,88613 0,001781
5 70 24 5 5,37
X3: Cnoon (Q) | -2,78265 1,735819 | -1,60308 0,152952
6 130 24 5 4,38
Interagdes
7 70 72 5 6,56
X1*x2 2,81000 1,751489 1,60435 0,152672
8 130 72 5 16,82
X1*x3 1,89500 1,751489 1,08194 0,315138
9 50 48 3 1,11
X2*x3 2,92000 1,751489 1,66715 0,139421
10 150 48 8 6.03 *L: efeito linear; Q: efeito quadréatico
11 100 88 3 2,07 tcalcuiado V alor de influéncia no processo
p: probabilidade de significancia do teste t.
12 100 48 3 17,27
13 100 48 0 0,0
14 100 28 5 11.98 Para obter o modelo de regressdo mais
15 100 48 3 g9 apropriado para a descricio dos dados
6 100 28 3 825 experimentais, os efeitos ndo significativos foram
17 100 48 3 s1s _Mmantidos, ndo hawvendo prejuizo no coeficiente de

Fonte: Autoria prépria (2017).

Os resultados para a extracao da silica foram
estudados e os efeitos de cada varidwel foram
calculados utilizando o erro puro, dados mostrados
na Tabela 6, permitindo assim a avaliagdo de quais
das variaweis ou interagbes foram significativas em
um intervalo de confianca de 95%.

Para que sejam estaticamente significativos,
os efeitos calculados devem apresentar um valor de
p menor que 0,05, sendo esta a probabilidade de
significancia da varidvel ou da interacdo. Nota-se
que, para os valores de p, apresentados na Tabela 6,
as variaweis tempo e concentracdo em seus efeitos
lineares exerceram efeitos significativos, e efeito
quadratico para a temperatura.

A temperatura do processo apresenta uma
interacdo quadratica, demonstrando uma tendéncia
da curnva, em determinado momento, ter um ponto de
inflexdo. J4 para o0 tempo e concentracdo de
hidroxido de sédio, o efeito é linear e positivo,

Significancia (R?). O modelo
apresentado pela equagéo 2:

guadratico é

y = —12,8254 + 0,3428.T — 0,0022.T2 —0,1996.t
+0,0004.t2 4+ 0,7594. Cyqon
—0,3478. Cyqon’ + 0,0020.T.t
+0,0158.T. Cygon + 0,0304.t.Cyuon

[Eq. 2]

Onde y representa a quantidade de silica
extraida, T a temperatura (°C), t o tempo (h) e CNaoH
a concentracdo do hidréxido de sédio (mol L1).

O valor do R? obtido foi de 0,90231 indicando
gue aproximadamente 90% da variabilidade na
resposta pode ser representada pela equacgao.

3.2.1 Efeito dos parametros

A influéncia do tempo pode ser observada na
Figura 2. O aumento do tempo favorece a extragéo
guando relacionado a temperatura. Esse efeito pode
ser observado também na analise da Figura 3, onde
0 aumento do tempo melhora a extracdo relacionado
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a concentracdo de NaOH. O tempo ideal de extracao
segundo os graficos de contorno é de 88 horas.

Figura 2 — Grafico de contorno do tempo de lixiviagdo pela
temperatura de processo (Cnaon=3 mol L%)
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Para a concentracdo de NaOH, a influéncia é
observada nas Figuras 3 e 4. O comportamento
obsernvado é que o aumento da concentracdo
ocasiona um favorecimento para a extracao de silica.
Observando os graficos de contorno o valor ideal
para a maximizagdo da extracdo da silica para a
concentracdo de NaOH é de 6 mol L.

Figura 3 — Grafico de contorno do tempo de lixiviagdo pela
concentracdo de NaOH (T=100 °C)
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A temperatura é o0 Unico dos parametros
avaliados que apresentou um efeito quadratico.
Avaliando-se o grafico de contorno para a
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temperatura, nota-se que a extracdo tem uma faixa
otima de trabalho ficando entre 100 e 140 °C.

Analisando a superficie de contorno, optou-
se por trabalhar na condicdo de temperatura de
100 °C (temperatura de ebulicdo da agua), tempo de
72 horas (facilidade de planejamento) e concentragao
de NaOH de 4 mol L (reducdo de custos) para a
extracdo da silica a ser aplicada na sintese da zedlita
ZSM-5. Pais, a quantidade de silica extraida sob as
novas condicdes obteve uma massa satisfatéria de
silica extraida.

Figura 4 — Gréfico de contorno da concentracdo de NaOH
pelatemperatura (t=48 h)
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A Figura 5 apresenta o difratograma de raios-
X da silica extraida a partir das cinzas wlantes do
cando mineral de Candiota.

Figura5 — Difratograma de raios-Xpara a silica extraida
das cinzas volantes do carvao de Candiota.
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O difratograma mostrou o padrdo de um
material amorfo. Os intervalos representativos da
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técnica em 26 = 20° e 40° demonstra que o material
extraido pela metodologia realizada removeu a silica
gue se apresentava em sua fase amorfa, mostrando
que o procedimento de extracdo foi eficiente em
remover esta silica presente na cinza do carvao
mineral.

3.3  ZEOLTA ZSM-5

Foi realizada a analise de DRX para a zedlita
sintetizada e comparada com a zedlita comercial
CBV-2314 (razédo molar Si/Al = 46). O difratograma
esté apresentado na Figura 6.

Figura 6 — Difratograma de raios-Xda zedlita
comercial e daZSM-5 sintetizada
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Os difratogramas exibidos na Figura 6
mostraram que a zedlita sintetizada possui a
estrutura cristalina de uma zedlita do tipo ZSM-5. Os
difratogramas foram muito similares para as duas
amostras, com a presenc¢a de todos os picos exibidos
na amostra sintetizada. Além disso, obsenou-se que
as intensidades relativas e as intensidades absolutas
dos reflexos estdo muito proximo dos exibidos pela
zedlita comercial. Esses resultados sdo evidéncias de
uma sintese de zedlita ZSM-5 bem executada.

Obsenou-se que, apesar da silica extraida
das cinzas wlantes possuir uma menor reatividade,
como descreve Hamdam et al. (1997), quando
comparada com as silicas comerciais do tipo aerosil,
ndo ocorreu um impedimento para obtencdo de uma
zedlita com cristalinidade elevada e proxima dos
padrées comercializados. Sendo este um ponto
extremamente importante para a aplicagdo desse tipo
de material como precursor para sintese de zedlitas.
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4 CONCLUSOES

As cinzas wlantes da combustdo do cando
mineral de Candiota em leito borbulhante apresentou
63,8% de SiO2 em sua composi¢do, o qual a torna
uma alternativa interessante para uso como fonte de
silicio.

O processo de extracdo da silica amorfa das
cinzas wlantes mostrou-se satisfatéria para a
metodologia empregada, possuindo as condi¢cdes
6timas de extracdo em 88 h, 6 mol Lt e numa faixa
de temperatura de 100 a 140 °C.

A sintese da zedlita ZSM-5 a partir das cinzas
wlantes como fonte para a extragdo de silica foi
realizada e a andlise de difragcdo de raios-X confirmou
gue sua cristalinidade foi similar & estrutura cristalina
de uma zedlita ZSM-5 comercial, superando as
dificuldades de reatividade da silica amorfa extraida.
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