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Introducao |

O método sol-gel tem sido muito empregado na
sintese de materiais hibridos, pois suas condigbes
reacionais brandas fazem com que a matéria
organica nao sofra decomposicdo. Os materiais
obtidos apresentam propriedades diferenciadas dos
que Ihe deram origem, apresentando grande
potencialidade na aplicagao em vérias areas, como
por exemplo, em catdlise.

Neste trabalho o ligante 1,5-bis(2,6-diisopropilfenil)-
2,4-pentanodiimina foi utilizado na sintese do
precursor organico empregado na produgdo de
materiais hibridos. Esta sintese foi adaptada da
literatura'.

Resultados e Discussao |

O ligante diimina foi sintetizado conforme a
literatura®. A diimina foi ativada com NaH. O sal
sodico formado reagiu com  3-cloropropil-
trimetoxisilano, em uma mistura THF:tolueno sob
refluxo por 1,5 h, obtendo-se uma solugdo do
alcoxisilano correspondente. O sobrenadante desta
reacdo, juntamente com tetraetilortosilicato (TEOS),
etanol, HF (como catalisador) e 4&gua, apos
evaporacao do solvente, gera o material hibrido de
interesse.

Os xerogeéis foram caracterizados por CHN, IV, TGA
e MEV. Os resultados obtidos se encontram na
Tabela 1.

Tabela 1. Incorporagdo do Ligante Calculado por
Andlise Elementar ®.

Nﬁesrzagle Incorporacdo | mmol de ligante / g
g (%) xerogel*
(9)
o Y 79 0,25
2| 135 50 0,20
2a| 16,0 31 0.11

Condigoes de sintese: (1) 6 mmol de ligante / 10 mL de TEOS;
(2) 6 mmol de ligante / 50 mL de TEOS; (2a) 6 mmol de ligante/
50 mL de TEOS e 3,0 h de refluxo; (3) 30 mmol de TEOS / 50
mL de TEOS. * Calculados a partir da % de nitrogénio.

Quando comparamos as amostras 1 e 3, onde a
razdo matéria organica/TEOS é a mesma, porém a
escala foi aumentada em 5 vezes, nota-se um
aumento da incorporagdao de 19 para 33%. Nas
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amostras 1 e 2 onde a quantidade de matéria
orgénica € a mesma e a quantidade de TEOS
adicionada na segunda é 5 vezes maior, também &
observado um aumento na quantidade de matéria
orgénica incorporada (de 19% para 50%). Visando
obter uma maior incorporagdo de ligante nas
amostras do tipo 2, o tempo de refluxo realizado
durante a sintese do precursor organico foi
aumentado de 1,5 para 3,0 h. Porém esta
expectativa ndo foi alcangada, ja que a incorporagao
caiu de 50 para 31%. Este fato pode ser explicado
pela formacdo de oligdmeros insollveis no meio
reacional, que foram removidos nas etapas da
sintese.

Nos espectros no Infravermelho observou-se a
presenga de dois componentes, um organico e outro
inorganico. O componente organico é caracterizado
pelas bandas em 1553 cm™ (referente & flexdo da
ligagdo N-H da forma tautomérica majoritaria do
ligante) e pela banda em 1623 cm™ (referente ao
estiramento da ligagdo C=N sobreposto a banda de
deformagao H-O-H da agua adsorvida na silica). Ja
0 componente inorganico é caracterizado pelas
bandas em 1990 e 1870 cm™' (harmdnicos da banda
das ligagdes Si-O-Si da silica)’. Nas curvas
termogravimétricas, entre 150 e 300°C, h4d uma
grande perda de massa atribuida a decomposicédo
da matéria organica presente no xerogel, juntamente
com as reagbes de desidroxilagdo que continuam
durante todo o tratamento térmico. As micrografias
foram obtidas com um aumento de 10000 vezes.
Observou-se que os xerogéis apresentaram uma
grande diferenga de tamanho entre as particulas e
uma morfologia irregular.

Conclusoes

Foram sintetizados materiais contendo diimina
covalentemente ligada a superficie da silica. Estes
materiais hibridos foram produzidos pela técnica de
sol-gel atingindo-se até 50% de incorporagdao do
substrato orgénico adicionado. Foram obtidas
silicas hibridas com até 0,41 mmol de ligante
organico por grama de xerogel.
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