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Resumo/Abstract (Helvética, tam. 12)

RESUMO - Este estudo desenvolveu um método inovador para sintese de Zeolite Templated Carbon (ZTC) utilizando deposicéo
quimica em fase vapor (CVD) com polietileno de baixa densidade (LDPE) como precursor sélido. A abordagem mostrou-se
vantajosa em relagdo aos métodos convencionais, com a estrutura ramificada do LDPE favorecendo a produgdo de
hidrocarbonetos leves (Ci-Ca) durante a pirdlise (350-500°C). As analises TG-MS confirmaram a decomposicao eficiente, com
predominancia de eteno (m/z=28) e tracos de metano, etano e propeno. Os materiais obtidos apresentaram excelentes
propriedades texturais, com densidade de empacotamento estrutural de 0,31-0,36 g-g™ e area superficial de até 3071 m?-g'. As
isotermas de adsor¢@o revelaram microporosidade bem definida (0,93 cm?*-g™' a 650°C), enquanto a DRX confirmou a estrutura
ordenada e baixa grafitagdo. Os resultados demonstram o potencial desta rota sintética para producdo de ZTCs de alta qualidade.
Palavras-chave: Zeolite Templated Carbons, Sintese, Polietileno de Baixa Densidade, Pirdlise.

ABSTRACT - This study developed an innovative method for synthesizing Zeolite Templated Carbon (ZTC) using chemical
vapor deposition (CVD) with low-density polyethylene (LDPE) as a solid precursor. The approach proved advantageous over
conventional methods, with LDPE's branched structure favoring the production of light hydrocarbons (Ci-Cas) during pyrolysis
(350-500°C). TG-MS analyses confirmed efficient decomposition, dominated by ethylene (m/z=28) with traces of methane,
ethane and propene. The obtained materials exhibited excellent textural properties, with structural packing density of 0.31-0.36
g'g ! and surface area up to 3071 m?-g'. Adsorption isotherms revealed well-defined microporosity (0.93 cm?-g™' at 650°C),
while XRD confirmed ordered structure and low graphitization. The results demonstrate the potential of this synthetic route for
producing high-quality ZTCs.
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zeolita, onde sdo convertidos em estruturas carbonaceas
nanoporosas (4). Além disso, o0 uso de precursores sélidos
pode simplificar o processo de sintese e reduzir custos,
tornando a producdo de ZTCs sustentivel e escalonavel.

Introducéao
Zeolite Templated Carbons (ZTCs) representam uma
classe avancada de materiais carbonaceos nanoporosos que
replicam a estrutura porosa ordenada de zedlitas utilizadas

como moldes (1). Esses materiais destacam-se por sua
elevada area superficial, microporosidade uniforme e
propriedades eletroquimicas excepcionais, tornando-os
promissores para aplica¢cdes em armazenamento de energia,
catélise e adsor¢do de gases. A sintese convencional de
ZTCs tipicamente envolve o uso de precursores de carbono
liquidos, como o éalcool furfurilico (2), que impregnam a
rede porosa da zedlita antes da carbonizac¢do. No entanto,
esse método apresenta desafios relacionados ao controle
preciso da deposicdo de carbono e & escalabilidade do
processo.

Neste contexto, o desenvolvimento de abordagens
alternativas utilizando precursores solidos, como o
polietileno de baixa densidade (LDPE), surge como uma
estratégia inovadora. O LDPE, um polimero amplamente
disponivel e de baixo custo, apresenta vantagens potenciais
devido a sua decomposicao térmica controlavel, que gera
predominantemente hidrocarbonetos leves (Ci—Ci) (3).
Essas moléculas difundir-se eficientemente para os poros da

Este artigo investiga um método de deposi¢do quimica em
fase vapor (CVD) em duas etapas, utilizando LDPE como
precursor sélido de carbono. O estudo avalia a influéncia da
temperatura de sintese na eficiéncia de deposi¢do, nas
propriedades texturais e cristalograficas dos ZTCs obtidos e
na formagao de carbono grafitico indesejado.

Experimental

O polietileno de baixa densidade (LDPE) foi utilizado
como precursor solido de carbono em conjunto com zedlita
FAU comercial (CBV-500) como molde, mantendo-se uma
proporcdo méssica de 1:1 em todos os experimentos. A
deposicdo foi realizada em reator CVD de leito fixo
equipado com controle de temperatura e fluxo de N2> como
gés de arraste, sendo o LDPE adicionado de forma
fracionada para garantir estabilidade térmica. Foram
testadas trés temperaturas de reacdo (650°C, 700°C e
740°C). Apds a sintese, a zedlita foi removida por
tratamento com solugdo de HF (10% v/v) por 24 horas,
seguido de neutralizagdo e secagem. As amostras foram
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caracterizadas por adsorcdo/dessor¢do de N2 a 77 K,
difracéo de raios-X e analise termogravimétrica acoplada a
espectrometria de massas (TG-MS).

Resultados e Discussao

A abordagem difere dos métodos convencionais que
empregam precursores liquidos como o alcool furfurilico
(2), apresentando vantagens significativas devido a estrutura
molecular ramificada do LDPE. Essa caracteristica promove
a formac@o preferencial de hidrocarbonetos leves (Ci-Ca)
durante o processo de pirolise, que ocorre na faixa de 350 a
500°C (3). Os compostos leves produzidos difundem-se
para o interior da estrutura porosa da zeo6lita, onde sofrem
transformagdo catalitica em estruturas carbonaceas mediada
pelos sitios acidos presentes (4).

As andlises termogravimétricas combinadas com
espectrometria de massas (TG-MS) forneceram dados
cruciais sobre o processo de decomposi¢cdo do precursor
polimérico. Os resultados demonstraram um perfil de
decomposicdo dominado por eteno (m/z=28, metano
(m/z=16), etano (m/z=30) e propeno (m/z=42), padrdo
semelhante ao observado quando se utiliza eteno gasoso
como precursor (5). A temperatura de sintese mostrou-se um
pardmetro critico, com valores abaixo de 700°C
favorecendo a formacdo do ZTC desejado, enquanto
temperaturas superiores levaram a deposicao preferencial de
carbono nas regides externas da zedlita, prejudicando a
microporosidade final do material.

A caracterizacdo dos materiais sintetizados revelou
valores significativos de densidade de empacotamento
estrutural (SPD), atingindo 0,31 g-g' para a amostra
produzida a 650°C ¢ 0,36 g-g* para aquelas obtidas a 700°C
e 740°C (1). As isotermas de adsor¢do de nitrogénio
apresentaram comportamentos distintos antes e apds a etapa
de lixiviagdo. Os compostos hibridos exibiram isotermas do
Tipo 1, com area superficial especifica (SBET) inferior a 20
m2-g! e volume de microporos abaixo de 0,0002 cm?-g™!,
confirmando o eficiente preenchimento da porosidade da
zeolita. Apos remocdo do molde inorgénico, os ZTCs finais
mostraram isotermas do Tipo | (Figura 1), com valores de
area superficial (3071 m*-g™' a 650°C; 2890 m?-g* a 740°C)
e volume de microporos (0,93 cm?-g™ a 650°C; 0,72 cm?®- g™
a 740°C), além de distribuicdo estreita de tamanho de poros
[6]. O tratamento de dados referente & amostra sintetizada &
700 °C ainda néo esté finalizada.

Os padrées de difracdo de raios-X (Figura 1)
complementaram a caracterizacdo, confirmando a estrutura
ordenada dos ZTCs através da presenca da reflexdo do plano
(100) e atestando a completa remog¢do da zeélita ap6s o
processo de lixiviagdo (1). A detecgdo do pico
correspondente ao plano (002) em todas as amostras indicou
a formacéo paralela de estruturas grafiticas, cuja intensidade
aumentou com a temperatura de sintese. Esse efeito foi
particularmente marcante na amostra produzida a 740°C,
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explicando a reducgdo observada na microporosidade para
esta condicdo (4,7). Os resultados coletados demonstram de
forma convincente a viabilidade do método proposto para
producdo de ZTCs de alta qualidade.
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Figura 1. Padrdo de Difragdo e Isotermas de Adsorcéo e Dessorgéo
de N2a 77K.

Conclusodes

O método CVD proposto, baseado no uso de LDPE como
precursor sélido, apresenta uma alternativa viavel para a
sintese de ZTC, demonstrando alta eficiéncia na deposicdo
de carbono. Temperaturas mais baixas (650°C) produzem
materiais com areas superficiais excepcionais, enquanto
temperaturas elevadas (740°C) resultam em efeitos
indesejaveis, como grafitizacdo e bloqueio de poros. A
temperatura intermediaria de 700°C mostrou-se um
equilibrio ideal, gerando ZTCs com valores consistentes de
SPD e propriedades texturais satisfatérias. Estudos futuros
devem focar no aprimoramento do controle térmico e da
distribuicdo do precursor para minimizar defeitos e a
formagdo de carbono grafitico.
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