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Resumo: Devido a crescente conscientiza¢do sobre os impactos ambientais oriundos do
descarte inadequado dos rejeitos industriais, novas estratégias tém sido empregadas para
solucionar tal problema. Entre elas, pode-se citar a utilizacdo de estruturas inorganicas
lamelares conhecidas como Hidroxidos Duplos Lamelares (HDL). Tais estruturas se
apresentam em camadas compostas por hidréxidos metalicos que possuem déficit de
cargas negativas, contrabalanceadas por espécies anidnicas cambidveis entre lamelas
adjacentes. Por essa razdo, o HDL pode ser empregado na remogéo de corantes anidnicos,
uma classe de compostos sintéticos que geralmente contém grupos sulfénicos terminais.
A atracdo entre espécies de cargas opostas ou até mesmo a substituicdo dos anions
presentes no dominio interlamelar do HDL resultam na remoc¢édo da matéria organica do
meio aquoso. Para tanto, propds-se a sintese de HDL composto por ions Mg?* e AP
intercalados com anion carbonato. A caracterizacdo quimica do HDL preparado se deu
pela utilizacdo de analise termogravimétrica (ATG), indicando producéo da fase lamelar.
Os ensaios de adsor¢do realizados utilizando o corante Amarelo Tartrazina mostraram
uma correlacdo direta entre a quantidade de adsorvente empregado e a quantidade de
corante extraida da solucdo. Em todas as condicGes experimentais, observou-se uma
reducdo crescente na concentracdo da solugdo do corante de acordo com o tempo de
contato entre as espécies e a maior retirada do corante de solucdo ocorreu entre 0s
primeiros 5 minutos de exposi¢do. Para o experimento com maior quantidade de material
adsorvente, observou-se uma reducdo de mais de 75 % da concentracdo inicial do corante
apo6s um periodo de 30 minutos. Os ensaios de adsorcéo utilizando o material regenerado
confirmam a possibilidade de reuso da fase lamelar ap6s adsorcdo com baixa perda de
eficiéncia no processo de remogéo, diminuindo consideravelmente o impacto ambiental
causado pelo descarte do material adsorvente ap6s um Unico uso.

Palavras-Chave: azocorantes, espectroscopia UV-vis, materiais inorganicos lamelares.

Introducéo

Argilas aniénicas minerais sdo relativamente raras e sdo associadas a formagéo
metamorficas. Estes minerais também ocorrem em depdsitos salinos, 0 que demonstra
que altas temperaturas e pressdes ndo sdo absolutamente necessarias para sua formagéo
(CREPALDI & VALIM, 1998). Atualmente, o termo argilas anidnicas se encontra em
desuso, privilegiando o uso de “espécies lamelares trocadoras de anions” para designar
estruturas inorganicas empilhadas que contém anions intercambidveis em sua
composi¢do. Os Hidroxidos Duplos Lamelares (HDL) pertencem ao grupo de minerais
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referidos como 6xidos e hidroxidos néo silicato, uma vez que apresentam propriedades
quimicas e fisicas similares a dos argilominerais, tais como estrutura lamelar, composi¢édo
quimica variavel, substituicdo isomdrfica de cations metalicos, possibilidade de troca
ibnica, densidade de carga nas lamelas variavel, intumescimento em agua, regides
interlamelares reativas e propriedades coloidais em &gua (ALMEIDA, 2014). Alguns
HDLs sdo partes ou precursores de uma familia mais geral de compostos, designados
como estruturas lamelares pilarizadas (CREPALDI & VALIM, 1998). Além disso,
através de dados de difracéo de raios X, Aminoff e Broomé em 1930 foram os primeiros
a descrever a disposicédo das hidrotalcita, um mineral de ocorréncia natural, em diferentes
tipos de estruturas: romboédrica e hexagonal (ALMEIDA, 2014).

Os HDLs, também conhecidos como compostos do tipo hidrotalcita, possuem uma
formula geral que é representada por [M?*(1-xM3*x(OH)2(A™)xm] ® NH20 (abreviado
como M#*-M3*-A™) onde M?*e M3* sdo ions metalicos di e trivalentes, respectivamente,
A™ é um anion intercalado, X é a fragdo molar do cation M3*[X=M3"/(M*+M?")] en é
0 nimero de moléculas de dgua presente entre as lamelas. Sdo compostos que apresentam
caracteristicas estruturais onde cations metalicos, geralmente di e trivalentes, ocupam o
interior de octaedros e estdo ligados com ions hidréxidos nos vértices, organizados em
uma estrutura semelhantes a da brucita (Mg(OH)2) (MAIA; CUNHA; CORREA, 2012).

Quando cétions divalentes sdo isomorficamente substituidos da lamela, gera-se
um excesso de cargas positivas nas lamelas que é compensada pela presenca de anions
no dominio interlamelar e também de moléculas de 4gua (MAIA; CUNHA; CORREA,
2012). A Figura 2 exemplifica a disposicdo espacial de uma estrutura genérica de um
HDL.

Figura 1 - Representacdo estrutural da Hidrotalcita.

Fonte: CREPALDI e VALIM, 1998.

Na inddstria alimenticia e téxtil, € de comum ocorréncia a utilizacdo tanto de
corantes tanto naturais como sintéticos, de acordo com normas de regulamentagédo
formuladas pela Agencia Nacional de Vigilancia Sanitaria (ANVISA) (GRANEMANN,
2011). Os corantes organicos sintéticos sao aqueles obtidos por sintese organica mediante
0 emprego de processo tecnolégico. Existem numerosos tipos de corantes, porém 0s
principais contém a fungdo azo (N=N) e antraquinona (C=0) como grupos cromaforos e
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os clorotriazinila e sulfatoetilsulfonila como grupos reativos (GRANEMANN, 2011).
Além disso, costumam apresentar um esqueleto carbdnico na forma de anéis aromaticos
fundidos contendo diferentes quantidades de grupos sulfonicos (um a trés grupos) e por
vezes, grupos carboxilicos.

Dentre os corantes sintéticos utilizados em larga escala, pode-se citar o corante Amarelo
Tartrazina. Essa espécie apresenta excelente estabilidade a luz, calor e acidos (PAIVA,
2014). Dentre os azocorantes, a Tartrazina tem despertado uma maior atencdo dos
toxicologistas e alergistas, sendo apontada como responsavel por varias reac0es adversas,
causando desde urticérias até asma (PRADO E GODOQY, 2003). A sua estrutura quimica
estd mostrada na Figura 2.

Figura 2 - Estrutura quimica do corante Amarelo Tartrazina.
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Fonte: VIDOTTI, COSTA E OLIVEIRA, 2006.

Os tratamentos convencionais que empregam tanto métodos fisico-quimicos
quanto biol6gicos para a remocao dessas espécies da agua, além apresentarem custo
bastante elevado, ndo sao eficientes na remocgdo de corantes (SOUZA, 2013). O carvao
ativo é o adsorvente mais comumente utilizado para remo¢do de metais pesados de
efluentes, além de corantes. No entanto, seu custo de utilizacdo é consideravelmente
elevado e o processo de regeneracdo do carvao ativo depois de utilizado é
consideravelmente oneroso e envolve diversas etapas (ALENCAR, 2007).

Os HDLs podem remover uma grande variedade de contaminantes toxicos a partir
de diferentes processos de adsor¢do com sua superficie externa ou através da troca idnica
através do acesso de seu dominio interlamelar (ALMEIDA, 2014). Os sélidos iénicos
lamelares, como as argilas catibnicas e espécies trocadoras de anions, possuem grande
area superficial (centenas de metros quadrados por grama), o que aumenta a sua eficiéncia
de interacdo com espécies em solucdo (SALES, 1999). Depois de utilizado no processo
de adsorc¢ao de espécies organicas, os HDLs podem ser reciclados e utilizados novamente
para adsorcdo de mais espécies. Inicialmente, aquece-se 0 material adsorvido até
temperaturas de até a 550 °C, causando a volatilizacdo da matéria organica adsorvida e
destruindo a estrutura inicial do HDL (ALMEIDA, 2014). Posteriormente a etapa de
aquecimento, uma mistura de 0xidos mistos de metais é gerada e tem como caracteristica
singular reverter & forma de HDL quando é colocado em contato com uma solucéo aquosa
contendo o anion inicialmente intercalado (ALMEIDA, 2014). O termo “efeito memoria”
é usado para designar a capacidade de regenerar a estrutura lamelar que alguns HDLs
calcinados apresentam, quando em contato com a solucdo aquosa contendo os anions
passiveis de intercalagdo (CARDOSO, 2006).
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Materiais e Métodos

Reagentes

- Nitrato de Prata (AgNOs3) Imdex;

- Carbonato de Sédio anidro (Na2COs) Synth;

- Hidroxido de Sédio (NaOH) Synth;

- Cloreto de Magnésio hexaidratado (MgClz . 6H20) Cinética;
- Cloreto de Aluminio hexaidratado (AICl3. 6H20) Synth;

- Corante Amarelo Tartrazina - (C16HaN4NasO9S2) Arcolor.

Vidrarias

- Baldo de trés bocas;

- Bureta de 10 mL e 25 mL;

- Pipeta graduada de 1 mL, 5 mL e 10 mL;

- Provetas de 10 mL e 50 mL;

- Béqueres de 50 mL, 100 mL, 250 mL e 500 mL;

- Bal®es volumétricos de 10 mL, 50 mL, 100 mL e 250 mL;
- Bastdo de vidro;

- Vidro de relégio.

Materiais auxiliares

- Pipeta de Pasteur;

- Suporte universal,

- Garra e mufas;

- Cubetas de plastico;

- Ponteiras;

- Pistilo e cadinho;

- Dessecador;

- Silica gel;

- Termdmetro;

- Micro Pipeta automatica de 100ul — 1000 ul (KASVI BASIC).

Equipamentos eletrénicos

- Espectofotémetro UV-VIS (BEL PHOTONICS) LGS 53;

- Manta de aquecimento (COTHERM) HOT PLATE 180;

- Agitador magnético (FISATOM) Mod.751;

- Estufa microprocessada para secagem (SP LABOR) SP-400;

- PHmetros (BENTE INSTRUMENT) PHS-3BW e (HANNA) HI 98185;
- Balanca analitica (SHIMADZU) AUY 220;

- Forno mufla (SP LABOR) SP-1200.
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Metodologia

Preparacédo do HDL (MgsAl) intercalado com ions carbonato

O HDL intercalado com ions carbonato foi preparado pelo método da co-
precipitagdo!, partindo-se de 100 mL de uma solucdo contendo cloreto de magnésio e
cloreto de aluminio na proporcio de 3Mg?*: 1AI** (1,669 g de MgCl,.6H20 e 0,991 g de
AICI3.6H20). Essa mistura foi adicionada lentamente a uma solu¢do de carbonato de
sodio (0,326 g) contida em 150 mL de agua destilada em um baldo de fundo redondo e
mantido sob agitacdo constante com uma barra magnética. Foi empregada a propor¢éo de
1AIF*: 0,75 CO3% na formacao deste HDL.

Na sintese, o pH da solu¢édo do balao foi primeiramente ajustado para 9 e mantido
entre 9 e 10 durante todo o processo de adicdo da solucdo salina, empregando-se uma
solugdo de hidroxido de sodio 0,2 mol.L™ para controle do pH do meio reacional. Apds a
adicdo, o material preparado foi lavado com agua destilada em abundéncia para remogao
do excesso de ions. Inicialmente, a agitacdo foi interrompida, ocasionando a deposi¢édo
do sélido no fundo. Posteriormente, a agua na superficie foi retirada com auxilio de uma
pipeta e adicionado mais agua destilada. Em seguida, a agitacao foi ligada por mais cinco
minutos e depois novamente desligada para separacdo da fase solida e liquida. O
procedimento foi realizado até que a agua retirasse a maior parte dos ions cloreto e uma
amostra dela ndo turvasse ap6s ser misturada com uma soluc¢éo diluida de AgNO:s.

O material solido umido foi colocado no dessecador contendo silica gel, ativada
previamente a 110 °C por 2 horas, por um periodo de uma semana.

Preparacédo da solugdo dos corantes com concentracao conhecida

Inicialmente, o volume de 25 uL para o corante Amarelo Tartrazina, foi
adicionado em um béquer contendo 100 mL de agua destilada. Posteriormente calibrou-
se 0 espectrofotbmetro com branco (agua destilada) nas faixas de comprimentos de onda
entre 300 nm e 750 nm e em seguida, foram registrados os espectros das solucdes iniciais
preparadas. Através de sucessivas dilui¢des, retirando aliquotas de diferentes volumes de
cada uma das solugdes preparadas previamente e registrando seus respectivos espectros,
foi possivel encontrar uma concentracdo adequada no qual a absorbancia das solucgdes
finais estivesse com valores de até 1,0.

Ensaios de adsor¢éo dos corantes usando HDL

Incialmente foram pesadas as massas de 0,100 g, e 0,400 g do HDL de carbonato
devidamente secos e pulverizados. Em seguida, cada uma das massas de HDL fora
adicionada lentamente em 4 béqueres diferentes de 250 mL contendo inicialmente
150 ml de solugdo de corante com concentracdo de 3,95x10° mol.L™t. A mistura foi
mantida sob agitacdo desde o primeiro instante de contato utilizando uma barra
magnética. A partir desse momento, aliquotas foram retiradas de 5 em 5 minutos da
mistura com auxilio de uma pipeta de Pasteur por 30 minutos e depois de 30 em
30 minutos até um periodo total de 120 minutos. Cada uma dessas aliquotas foi colocada
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em uma cubeta e levada ao espectrofotdmetro para analise da solucdo. Depois de retirada,
nenhuma aliquota foi devolvida para o béquer de origem.

Calcinacao e regeneracéo do HDL

Usou-se para calcinagdo e regeneracdo do HDL duas massas diferentes do
composto lamelar; a primeira 1 g de HDL produzido, mas que ainda ndo havia sido
utilizada nos testes de adsorcao e a segunda de 1 g de materiais ja usados em testes de
adsorcdo. Os materiais foram levados a mufla em dois recipientes distintos de ceramica e
aquecidos a 500 °C durante 4 horas. Apds resfriamento, as massas remanescentes de
oxidos foram pesadas separadamente e em seguida cada uma dessas massas foram
adicionadas em 200 mL uma soluc&o 0,16203 mol.L™ de carbonato de sodio. A mistura
foi mantida sob agitacdo durante 3 horas. Apds esse periodo, o material foi filtrado e
posteriormente seco em estufa a 80 °C por 6 h. Por fim, antes de utilizar os materiais
regenerados em ensaios de adsorcdo de corantes, suas respectivas massas foram
registradas apds secagem.

Resultados e discussao

Sintese do HDL

Para a producdo do HDL, partiu-se da formula idealizada
[MgsAl(OH)s] (CO3)os - 2 H20. Utilizando a massa a ser produzida de 1 g, pode-se
encontrar a quantidade molar de cada um dos ions a serem incorporados na estrutura do
HDL. Através do conhecimento da composicdo quimica de cada precursor do ion que
estara presente na fase lamelar, encontraram-se as massas a serem pesadas de cada
reagente. Durante a sintese do HDL, a medida que o material inorganico é formado o pH
do meio de reagdo diminui quanto se goteja a solugdo contendo os metais Mg e AI%*,
Isso ocorre porque os ions OH" sdo retirados da solucdo para formar a fase lamelar
conforme os metais formadores da lamela s&o colocados em contato com a solucéo do
ion a ser intercalado. Adicionalmente, deu-se preferéncia para a intercalacdo inicial do
anion carbonato em virtude da alta carga desse ion e seu tamanho reduzido, além da ndo
necessidade de controle atmosférico, principalmente pela existéncia do equilibrio entre
CO2 (g) e COs* (ag) em meio basico. Caso outro anion fosse intercalado, seria
recomendada a utilizacdo de uma atmosfera inerte de gas hélio ou géas nitrogénio na forma
de um fluxo constante para evitar o contato do ar atmosférico com a solucgéo, evitando a
formacéo de carbonato em solucéo.

Entretanto, quando se fez um procedimento para a obtencdo de 1 g de HDL, a
massa final obtida foi de 0,7881 g (reducéo de 21,19 % com relacdo ao valor inicial), o
que indica que houve ndo somente perda de massa durante o processo de lavagem do
material produzido, mas também durante o processo de producao do hidroxido lamelar.

Caracterizagéo do HDL
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No processo de aquecimento da estrutura do HDL utilizando um programa
controlado de aquecimento, ha quatro etapas distintas de perdas de massa, conforme
evidenciados pela curva TGA mostrada na Figura 3 e também reportado na literatura
(CARDOSO, 2006). As etapas de perda de massa sdo descritas como: (I) remocédo de
agua adsorvida na superficie externa dos cristais, (1) remo¢do de moléculas de dgua do
dominio interlamelar, (I11) processo de desidroxilacdo (perda dos grupos OH") com
liberacdo de mais moléculas agua na fase gasosa e (IV) liberacdo do anion do dominio
interlamelar.

Figura 3 - Curva TGA (preto) da amostra HDL-CQOz? e perfis de liberacéo dos
fragmentos m/z = 18 (H20) (azul) e m/z = 44 (CO2) (vermelho).
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Fonte: Elaborado pelo autor.

Na curva TGA mostrada, em consonancia com o que é observado para os perfis
de liberagdo dos fragmentos m/z = 18 e m/z = 44, observa-se que o evento | ocorre desde
a temperatura ambiente até valores de 150 °C, o evento Il desde 150 °C até
300 °C, o evento |1l a partir de 300 °C até 450 °C. Observa-se que a partir de 450 °C, o
material calcinado ndo exibe perda de massa significativa, evidenciado pela intensidade
baixa dos sinais dos fragmentos carregados atribuidos as espécies H>O e CO2. Em virtude
desse comportamento, optou-se pela utilizacdo da temperatura de 500 °C para realizacdo
da calcinacdo e posterior regeneracdo do HDL. Como o comportamento térmico do
material lamelar foi similar ao reportado na literatura (CONSTANTINO E PINNAVAIA,
1995), pode-se inferir que a fase produzida é realmente de um Hidroxido Duplo Lamelar
e ndo de uma mistura de hidréxidos simples.

Producao de solugdes de corantes com concentragdes conhecidas

Para produzir solucdes de concentracdo conhecida a partir de amostras comerciais
de corantes alimenticios, utilizou-se a técnica de espectroscopia na regido do UV-vis em
conjunto com a lei de Lambert-Beer. De forma a respeitar a linearidade existente na
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equacdo, realizou-se sucessivas dilui¢cbes das solugdes de corante até que a solucdo
apresentasse absorbancia entre 0,8 e 1,0. Os dados obtidos para esse procedimento
experimental estdo mostrados na Tabela 1, na qual foram utilizados os valores de
absortividade molar para 0S corante Amarelo Tartrazina de
22.519 molt.L.cm™ (PRADO E GODOY, 2003).

Tabela 1 - Informagdes sobre as solu¢es dos corantes com concentracoes

conhecidas.
Corante  Volume de &gua  Volumedo  Absortividade Molar Concentragédo
destilada (mL)  corante (uL) (molt.L.cm™) (mol.L?)
Amarelo 150 75 22.519 3,95x 107

Tartrazina

Fonte: Elaborado pelo autor.

Substituindo os valores de absorbancia encontrados, os dados da literatura de
absortividade molar e o valor de caminho 6ptico de 1 cm na férmula da Lei de Lambert-
Beer, encontra-se o valor da concentracdo da solucdo, conforme estdo mostrados 0s
calculos para a solucdo do corante Amarelo Tartrazina a seguir:

mol
09 =22519 —.— x1cmxC
cm L

0,9

¢ =32519

=3,95x10"°mol. L1

O espectro UV-vis do corante Amarelo Tartrazina estd mostrado nos gréaficos
unificados com a designacdo (sem HDL). Nos espectros mostrados nas figuras que se
sucedem, observa-se que o maximo de absorbancia estd em 420 nm, regido essa
monitorada durante o experimento de adsor¢do do corante no HDL.

Leitura de adsorcéo dos corantes por HDL em solucéo.

Inicialmente as leituras foram feitas para massa de 0,100 g de HDL usando a
concentracdo conhecida de solucdo do corante, resultando em espectros eletrénicos cujo
valor maximo de absorbancia ndo ultrapassou 1,0. Na Figura 4 estdo mostrados os
espectros UV-vis para o corante Amarelo Tartrazina, onde é possivel de se verificar que
no tempo 0 (apenas a solucdo do corante sem a presenca do HDL), a absorbancia de 0,891
corresponde ao valor de concentracio inicial de 3,95x10° mol.L ™.

Os dados de absorbancia obtidos para os diferentes tempos de contato da solugao
com o HDL estdo mostrados na Tabela 2. Em todos os casos, observa-se que a linha base
dos espectros nunca chegam ao zero apos a adi¢do do HDL, da mesma forma que chega
para a solugdo contendo apenas o corante. Isso ocorre porque ao se dispersar o HDL em
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agua, forma-se em pequena extensdo um sistema coloidal que impede parcialmente que
o feixe de radiacdo que atravessa a solucdo chegue até o detector por um fenémeno de
espalhamento. Esse fendmeno foi observado em diferentes escalas para todos os
experimentos de adsorcdo realizados nesse projeto de pesquisa.

Figura 4 - Espectros UV-vis da solugdo do corante Amarelo Tartrazina em contato

com 0,100 g de HDL-COs? por diferentes periodos de tempo.
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Fonte: Elaborado pelo autor.

Ao analisar os dados contidos na Tabela 2, observa-se que a concentracdo do
corante em solugéo diminui com o passar do tempo. A maior variagdo por tempo no valor
méaximo de absorbancia ocorreu durante os primeiros 5 minutos, resultando em uma
reducdo de 43,54 % da concentracdo inicial do corante. Até 30 minutos, a diferenca entre
os valores de absorbancia diminui significativamente entre si, até reduzir em
54,43 % a concentracdo inicial do corante ao final desse periodo.

Tabela 2 - Valores de absorbancia registrados para a solucdo de Amarelo
Tartrazina em contato com 0,100 g de HDL-CQOz3? por diferentes periodos de

tempo.
Tempo de contato Absorbancia
(min) (adimensional)
0 0,891
5 0,502
10 0,465
15 0,462
20 0,421
25 0,406
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3,95x 107
2,23 x 10°
2,07 x 10°
2,05x 107
1,87 x 10°
1,80 x 10°
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30 0,405 1,80 x 107

60 0,410 1,82 x 10°
90 0,420 1,87 x 107
120 0,379 1,68 x 107

Fonte: Elaborado pelo autor.

Entretanto, observa-se que para tempos de contato maiores entre 0 HDL e a
solucéo do corante, apds 30 minutos e até 90 minutos, observa-se um ligeiro aumento na
concentragdo da solucdo, que pode estar relacionado tanto com as incertezas
experimentais quando a um possivel efeito reversivo no processo de adsorcao do corante
na fase lamelar. Contudo, descarta-se a possibilidade de reversao no processo de adsor¢ao
(material adsorvido retornando para a solugéo), uma vez que a grande densidade de carga
na lamela do HDL é responsavel por uma forte interacdo com os multiplos grupos
sulfonatos e o grupo carboxilato presentes na estrutura do corante. Entretanto, para o
tempo de experimento de 2 horas, registrou-se novamente uma diminuicdo na
concentracdo do Amarelo Tartrazina em solucdo, apresentando um valor 57,47 % menor
que a concentracdo inicial.

Posteriormente foram realizados os ensaios de adsor¢do dos corantes empregando
massas maiores de HDL. Nessa outra etapa, empregou-se- 0,400 g de material lamelar
para adsorver a solugdo do corante. Na Figura 5 estdo mostrados os espectros UV-vis do
experimento utilizando a solugdo do corante Amarelo Tartrazina usando 0S mesmo
critérios apresentados do ensaio anterior. Os dados de maximo de absorbancia obtidos
para os diferentes tempos de contato da solugdo com o HDL estdo mostrados na Tabela
3.

Figura 5 - Espectros UV-vis da solugdo do corante Amarelo Tartrazina em contato
com 0,400 g de HDL-COs? por diferentes periodos de tempo.
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Fonte: Elaborado pelo autor.
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Tabela 3 - Valores de absorbancia registrados para a solucdo de Amarelo
Tartrazina em contato com 0,400 g de HDL-CQOz? por diferentes periodos de

tempo.
Tempo de contato Absorbéancia Concentracéo (mol.L™?)
(min) (adimensional)
0 0,801 3,56 x 107
5 0,281 1,25 x 10°
10 0,227 1,01 x 10°
15 0,206 9,15 x 10
20 0,212 9,41 x 10°®
25 0,196 8,70 x 10
30 0,197 8,75 x 10°
60 0,195 8,65 x 10
90 0,194 8,62 x 10
120 0,197 8,75 x 10°®

Fonte: Elaborado pelo autor.

Ao analisar os dados contidos na Tabela 3, observa-se que a concentracdo do
corante em solugé@o diminui com o passar do tempo, assim como registrado anteriormente
para o sistema de adsor¢do usando 0,100 g de HDL. Similarmente, maior variacao por
tempo no valor méximo de absorbancia ocorreu durante 0s primeiros
5 minutos, resultando em uma reducdo de 64,89 % da concentracdo inicial do corante.
Até 30 minutos, a diferenca entre os valores de absorbancia diminui significativamente
entre si, até reduzir em 75,43 % a concentracao inicial do corante ao final desse periodo.
Logo, observa-se que quando os resultados empregando 0,100 e 0,400 g s&o comparados
entre si, percebe-se uma correlacdo direta entre maior quantidade de material adsorvente
e maior quantidade de corante retirado da solugéo.

Entretanto, em ambas as situacdes se observam que ap6s 30 minutos, ndao ha
reducdo significativa nas quantidades de corantes removidos da solu¢do aquosa. Dessa
forma, pode-se inferir que 0 método mais eficiente para a remocao consiste na utilizacéo
de quantidades maiores do que 0,400 g de HDL para adsorver a maior quantidade possivel
de Amarelo Tartrazina pelo tempo de 30 minutos para remover o corante cuja
concentragéo estaria na escala de centésimos de milimols.L ™,

Adsorc¢ado dos corantes em HDL regenerado

Com o propdsito de averiguar a reciclabilidade do HDL como adsorvente de
azocorantes em solugdo aquosa, novos ensaios foram realizados utilizando a fase HDL
previamente calcinada e regenerada. Na Figura 6 estdo os espectros UV-vis da solucdo
de corante Amarelo Tartrazina apos exposi¢do por diferentes periodos de tempo com a
fase lamelar. Os dados de maximo de absorbancia desse experimento foram compilados
e estdo mostrados na Tabela 4. Com base nesses valores, observa-se que nos primeiros
5 minutos de experimento, 0 HDL regenerado € capaz de reduzir a concentragdo inicial
do corante em 46,90 %. De forma analoga ao observado para as amostras de HDL néo
regeneradas, hd uma reducdo gradual na concentracdo do corante até o tempo de 30
minutos, acarretando em uma diminui¢do do corante de 64,96 % da solucao inicial.
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Figura 6 - Espectros UV-vis da solugdo do corante Amarelo Tartrazina em contato
com 0,400 g de HDL-COs? regenerado por diferentes periodos de tempo.
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Fonte: Elaborado pelo autor.

Esse valor corresponde a aproximadamente a mesma quantidade extraida do
corante para o ensaio empregando o HDL n&o regenerado em apenas 5 minutos de contato
entre as espécies, indicando que ha uma diminuicdo na cinética de adsor¢céo do corante
com o processamento do HDL. A exposicdo a temperaturas elevadas pode acarretar no
aumento do tamanho médio dos cristalitos obtidos da fase lamelar e dessa forma, com
uma menor area superficial, o processo de adsor¢do ocorre mais lentamente.

Tabela 4 - Valores de absorbancia registrados para a solucdo de Amarelo
Tartrazina em contato com 0,400 g de HDL-CO3? regenerado por diferentes

periodos de tempo.

Tempo de contato Absorbancia Concentracéo (mol.L™)
(min) (adimensional)

0 0,837 3,71x10°

5 0,444 1,97 x 10°
10 0,386 1,71 x 10°
15 0,368 1,63 x 10°
20 0,354 1,57 x 10°
25 0,315 1,40 x 10°
30 0,292 1,30 x 10°
60 0,263 1,17 x 10°
90 0,269 1,19 x 10°
120 0,256 1,14 x 10°

Fonte: Elaborado pelo autor.
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Essa diminuicdo na area superficial também pode estar relacionada com o fato de
que ap6s 90 minutos, a solucdo inicial tenha diminuida a sua concentracdo em
69,27 %, um valor ligeiramente menor do que aquele observado para o HDL nao
regenerado em um tempo de 30 minutos (75,43 %). Entretanto, esse valor é proximo o
suficiente para que o HDL produzido possa ser reciclado e novamente empregado no
processo de adsor¢do, embora se tenham indicios experimentais de que ha uma reducgéo
na eficiéncia do processo de adsorcdo com a regeneracdo do HDL. Logo, é possivel
afirmar de que o HDL produzido tenha uma quantidade maxima de ciclos que esse
material pode ser regenerado antes que sua eficiéncia de adsorcao caia até valores que
nao permitam mais o seu uso para tal finalidade.

Consideracoes finais

A proposicao da metodologia de sintese do HDL intercalado com ions carbonato
foi considerada adequada, resultando em uma massa final inferior & massa tedrica
proposta em virtude do processo de purificacdo e de eventuais erros experimentais. E
importante observar a faixa adequada de pH para a producdo da fase de hidréxido lamelar
para que se produza um material com as caracteristicas desejadas.

A evidéncia da estrutura do HDL pbde ser comprovada através da analise
termogravimeétrica, uma vez que a espécie analisada mostrou resultados similares aqueles
reportados na literatura. A composicdo quimica do HDL nédo p6de ser determinada em
virtude dos valores encontrados pelo método titulométrico estarem em desacordo com
aqueles esperados teoricamente, conforme descritos no relatério parcial de bolsa.

A capacidade de adsorcao do HDL esta diretamente ligado a massa e ao tamanho
da particula, bem como da estrutura do corante a ser adsorvido. Para o Amarelo
Tartrazina, os dois testes de adsorcdo usando a fase inorganica ndo regenerada mostraram
que as massas de material inorganico empregadas para os ensaios foram insuficientes para
remover todo o material de solugdo. Entretanto, observou-se uma correlacéo direta entre
a massa de HDL e o tempo de contato entre a fase aquosa e a fase inorganica na
capacidade de adsorcdo e que ao longo dos primeiro 30 minutos € possivel retirar de
solucdo mais da metade da quantidade inicial de moléculas do corante, diminuindo a
necessidade de exposicdo desse adsorvente por grandes periodos de tempo com a solucao
aquosa. Os resultados do ensaio de regeneracdo ainda mostram o potencial da fase
inorganica para extracdao continua de corantes da agua e sua regeneracdo, permitindo o
reuso e minimizando possiveis impactos ambientais.
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