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ADSORCAO DO CORANTE AZUL REATIVO BF-5G EM ZEOLITAS:
INFLUENCIA DO PH
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RESUMO

Os residuos das atividades industriais causam sérios prejuizos ao meio ambiente, em especial aos
corpos hidricos. Dentre esses residuos podemos citar os efluentes descartados pelas industrias téxteis,
que se caracterizam por apresentar alta carga de compostos quimicos organicos. Os corantes sdo 0s
principais residuos desses efluentes, sendo estes compostos de dificil degradagdo e altamente toxicos
para o meio ambiente. Existe uma grande variedade de métodos para tratar esses compostos, € com
esse objetivo foi feito neste trabalho. Foi sintetizado a zeolita Mordenita utilizando o método
hidrotérmico. Também foi utilizada a zeolita NH,/ZSM-5 comercial. Ambas foram caracterizadas por
difracdo de raios X (DRX) e utilizadas no processo de adsor¢do do corante Azul reativo BF-5G em
diferentes pH’s utilizando um sistema de banho finito. De acordo com o resultado de DRX, foi
observado a formagdo das zeolitas com sucesso. Nos testes de adsor¢do variando o
pH, as zeolitas utilizadas apresentaram um maior desempenho em valor de pH igual a 1.

Palavras-chave: Adsorcao, corantes, zeolitas.

INTRODUCAO

Os recursos hidricos, visto como o0 recurso mais precioso para a sobrevivéncia humana
vem enfrentando grandes desafios. A polui¢do das aguas se tornou um dos problemas globais
mais sérios. Essa situagdo vem crescendo gradativamente devido uma grande quantidade de
agua residual produzida e despejada no ambiente aquatico todos os anos. Entre os diferentes
tipos de aguas residuais, o tingimento de 4guas residuais merece atenc¢ao significativa (ZHOU
etal., 2019).

Varias industrias, incluindo téxteis, cosméticos, couro, impressdo, papel, produtos
farmacéuticos, plasticos e alimentos, utilizam uma enorme quantidade de corantes e,
consequentemente, geram um enorme volume de 4guas residuais coloridas. Globalmente,
mais de 0,1 milhdo de variedades de corantes estdo disponiveis no mercado e 700 milhdes de
kg de corante sdo usados anualmente por diferentes industrias. Consequentemente, 10% a

15% dos corantes utilizados nas industrias foram descartados como &aguas residuais. A
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descarga desse efluente no meio ambiente, especialmente nos corpos d'agua, perturba a
estética dos ambientes aquosos e retarda o funcionamento do ecossistema, impedindo a
transmissao da luz solar e criando eco-toxicidade (MANJUNATH et al., 2019).

Infelizmente os corantes vem se tornando um dos principais problemas da polui¢do
ambiental. Seu descarte necessita ser controlado evitando problemas futuros. As principais
causas da sua remog¢do do ambiente sdo devido os mesmos apresentarem uma estruturas
complexas, toxicidade, alto peso molecular, cancerigeno, ndo biodegradabilidade e
persisténcia no ambiente. Embora ndo haja dados exatos sobre a quantidade de corantes
desprendidos no meio ambiente, para seguranga ambiental os corantes, devem ser removidos
das aguas residuais industriais antes de serem langados nas aguas superficiais (PIRI et al.,
2019).

Na literatura, vem sendo relatados varias metodologias na remog¢@o de corantes das
aguas residuais, métodos de tratamentos fisicos, quimicos e bioldgicos, como biossorcao,
coagulagdo e floculacdo, remediagdo eletroquimica, adsor¢do, e descolonizacdo de fungos.
Entre esses métodos, a adsor¢ao vem se mostrando como a técnica mais eficaz, avangada e de
baixo custo na remocao das moléculas de corantes (SIVALINGAM AND SEM, 2019).

A adsor¢@o, um processo de tratamento fisico, envolve o movimento de moléculas de
corante da solucdo a granel para as regides circundantes a uma fase solida chamada
adsorvente. O processo de adsor¢do ¢ considerado uma alternativa promissora para remogao
de corantes em termos de custo inicial, simplicidade de projeto, alta seletividade,
insensibilidade a substancias toxicas e facilidade de operagdo. A eficiéncia do processo de
adsorgdo ¢ altamente dependente da interagdo adsorvente-adsorvido (PIRI ET al,. 2019).

A adsorcao consiste na adesd@o de moléculas em uma superficie adsorvente. Podendo
ser influenciada pela temperatura, tempo de detengdo hidraulica, pH do meio, concentracao de
adsorvente e granulometria do mesmo, esta interagdo se apresenta como uma potencial
solugdo no tratamento de efluentes (GEANKOPLIS, 1993 E WANG et al., 2007).

Atualmente, pesquisadores vem utilizando adsorventes eficazes e de baixo custo para
remog¢do de corantes, como argila, residuos agricolas, nanoparticulas magnéticas, cinzas
volantes, casca de arroz e zeolita (SIVALINGAM AND SEM, 2019).

Zedlitas sdo aluminossilicatos hidratados cristalinos microporosos formada por
unidades tetraédricas de SiO4 e AlO4 Os atomos de Si ou Al sdo colocados centralmente, € os
atomos de O nos vértices, compartilhados entre SiO4 e AlO4 e orientados para gerar poros e
canais. AI’ " produz uma carga negativa que ¢ compensada por cations de compensagio como

Na . K ., Ca*" e Mg* " (ROZEK et al., 2019).
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Devido a sua superficie carregada negativamente, poros internos, composi¢ao quimica
e suas propriedades interessantes, as zedlitas apresentam aplicacdes interessantes nos
processos de separacdo, filtracdo, troca idnica, catalise e adsor¢cdo (YOLDI et al., 2019).

Os zeolitos sdo aluminossilicatos com caracteristicas Unicas, como alta area
superficial, estrutura porosa e capacidade de troca ionica. Sdo excelentes adsorventes ¢ tém
sido utilizados em métodos de tratamento de agua para a remocdo de metais pesados toxicos e
moléculas de corante (Sabarish e Unnikrishnan, 2018).

A remogdo de corantes organicos de solugdes aquosas ¢ um dos beneficios mais
importantes das zeolitas, pois esses corantes sdo perigosos para a saude humana. Existem
diferentes maneiras de preparar esses compostos zeoliticos usando o método hidrotérmico.
Esses métodos de sintese dependem do uso de produtos quimicos de alto custo para fontes de
aluminio (ABDELRAHMAN, 2018).

Sao varias as maneiras de sintetizar zedlitas, e o objetivo de todas elas € obter produtos
zeoliticos com alta pureza em condicdes econOmicas e viaveis. Nesse contexto, o uso de
residuos industriais na producdo de novos materiais, além de ser um desafio mundial, pode
gerar produtos zeoliticos por meio de processos econdmicos e ambientalmente favoraveis.

Nosso grupo de pesquisa (Laboratorio de Desenvolvimento de Novos Materiais,

UFCQG, Brasil) tem publicado uma série de trabalhos sobre remocao de corantes utilizando
diversos adsorventes.
Silva, Fabiana M. N., Silva, Leonardo R. B., Emilys, T. S.1, Rodrigues, Meiry G. F., Sintese
da zeodlita Mordenita e modificagdo com CTMABr. Aplicacio na remog¢do do corante
Rodamina B. In: XXI Congreso Argentino de Catalisis e X Congreso de Catalisis del
Mercosur, 2019, Santa Fé, Argentina.

Barbosa, Tellys L. A., Rodrigues, Diogo P. A., Rodrigues, Meiry G. F., Sintese da estrutura
metalorganica ZIF-67 e aplicagdo na remoc¢do do corante Rodamina B. In: XXI Congreso

Argentino de Catalisis e X Congreso de Catalisis del Mercosur, 2019, Santa F¢é, Argentina.

Rodrigues Meiry G. F.; Tomaz, Patricia F.; Rodrigues, Diogo P. A.; Barbosa, Tellys L. A.
Nova rota de sintese da estrutura metalorganica ZIF e argila para serem utilizadas na remocgao
de corante Rodamina B. In: XXI Congreso Argentino de Catalisis e X Congreso de Catalisis

del Mercosur, 2019, Santa Fé, Argentina.
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LIMA, L. A., PAULA, G. M., MOTA, M. F., RODRIGUES, M. G. F. Sintese da peneira
molecular SBA-15 e sua utilizacdo como adsorvente na remocdo de corantes In: XXIV

Congresso Iberoamericano de Catalisis, 2014, Medellin, Coldmbia.

LIMA, L. A., MOTA, M. F., MENEZES, V. M. R., RODRIGUES, M. G. F. Sintese da
peneira molecular mcm-41 e sua utilizacdo como adsorvente na remogdo do corante azul

reativo BF-5G In: Congresso Brasileiro de Engenharia Quimica, 2014, Florianopolis, Brasil.

LIMA, L. A., MOTA, M. F., MENEZES, V. M. R., SOUZA, R. S., RODRIGUES, M. G. F.
Estudo da remog¢ao de corante vermelho reativo em meios aquosos por adsor¢ao da peneira

molecular MCM-41 In: 10° Encontro Brasileiro de Adsorc¢ao, 2014, Guaruja, Sao Paulo.

LIMA, L. A., MENEZES, V. M. R., RODRIGUES, M. G. F. Estudo da eficiéncia da
peneira molecular MCM-41 como adsorvente na remocdo do corante amarelo reativo

BF-4G In: 18° Congresso Brasileiro de Catalise, 2015, Porto Seguro.

Luana do Nascimento Rocha; Antonielly dos Santos Barbosa; Giovanni Monteiro; Meiry
Glaucia Freire Rodrigues. Cinética de adsorcdo de corantes utilizando a argila Branca como

adsorvente. In: 19° Congresso Brasileiro de Catalise, 2017, Ouro Preto, Minas Gerais.

Luana do Nascimento Rocha; Antonielly dos Santos Barbosa; Meiry Glaucia Freire
Rodrigues, Remogdo do corante vermelho BF-4b em sistema descontinuo utilizando argilas

esmectiticas, In: 10° Encontro Brasileiro de Adsorcao, 2016, Aracaju, Sergipe.

Luana do Nascimento Rocha; Antonielly dos Santos Barbosa; Giovanni Monteiro; Meiry
Glaucia Freire Rodrigues, Analise estatistica da remogao de corantes reativos a partir da argila

vermelha, CONAPESC, 2016.

Luana do Nascimento Rocha; Antonielly dos Santos Barbosa; Meiry Glaucia Freire
Rodrigues, Ensaio de adsor¢do de dois corantes reativos utilizando argila vermelha, XXI

Congresso Brasileiro de Engenharia Quimica, COBEQ, 2016, Fortalea, Ceara.

Diante do que foi exposto neste trabalho utilizaremos o método hidrotérmico para

obtencdo da zeolita mordenita e posteriormente a mesma sera avaliada quanto a sua
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capacidade de adsor¢@o na remocao do corante azul reativo em com varia¢do do pH do meio

reacional em sistema de banho finito juntamente com a ze6lita NH4ZSM-5 comercial.
METODOLOGIA

Os experimentos foram desenvolvidos no Laboratorio de Desenvolvimento de Novos
Materiais (LABNOV), localizado na Unidade Académica de Engenharia Quimica, no Centro
de Ciéncias e Tecnologia da Universidade Federal de Campina Grande (UAEQ/CCT/UFCQG).

Sintese da zeodlita mordenita

A zedlita mordenita foi sintetizada hidrotermicamente de acordo com a metodologia
proposta por KIM e AHM, 1991. Foi realizado a dilui¢do do hidréxido de sédio com uso de
agua destilada, até dissolucdo completa. Em seguida, foi acrescentado aluminato de sodio e
agua destilada a mistura inicial. Por fim, a silica aerosil 380 ¢ adicionada ao recipiente, que se
manteve em agitagdo mecéanica, acima de 900 rpm, por 30 minutos. A mistura reacional foi
levada a autoclave de teflon, ocupando 70 % do volume do recipiente, e colocada dentro de
uma autoclave de aco inoxidavel, que permaneceu em uma estufa por 72 horas a 170 °C.
Ap6s decorrido este tempo, o so6lido foi recuperado por filtracdo, lavado até atingir um pH

igual a 7 e seco a 80 °C por um periodo de 24 horas.
Zeoélita NH4ZSM-5
Zedlita ZSM-5 (NH4ZSM-5) — Zeolyst, fornecida pela companhia ZEOLYST
Caracterizacao
Difracio de Raios X (DRX)
O método utilizado consiste na incidéncia dos Raios X sobre a amostra em forma de

po, compactada sobre um suporte, empregando-se um difratometro Shimadzu XRD-6000 com

radiacdo CuKa, tensdo de 40 KV, corrente de 30 mA, tamanho do passo de 0,020 26 e tempo

por passo de 1,000 s, com velocidade de varredura de 2°(20)/min, com angulo 26 percorrido

de 3 a 50°.
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Preparacio e ajuste de pH do meio reacional

Para a realizagdo dos experimentos foi utilizado como adsorvente a zedlita mordenita
sintetizada e a zeolita NH4ZSM-5 fornecida pela companhia ZEOLYST. O adsorbato
utilizado foi uma solu¢do aquosa do corante Azul reativo BF — 5G fornecido pela TEXPAL.

A estrutura quimica do corante Azul reativo BF — 5G encontra-se na Figura 1.

FIGURA 1. Estrutura quimica do corante Azul reativo BF-5G.
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Para a analise do pH na remoc¢do do corante Azul reativo BF — 5G, foram realizadas
dilui¢des a partir de uma solugdo a 1000 do corante. Em seguida, diluiu-se a soluc@o inicial
para uma concentragio de 50. O ajuste do pH foi feito com Hidréxido de sodio 1,0 M e Acido

cloridrico 3,0 M.

Testes para avaliacio do pH e remocio do corante Azul reativo BF — 5G em sistema de

banho finito

Nos ensaios foram utilizados erlenmeyers, previamente identificados, contendo 0,5 g
da zeoélita mordenita e NH4/ZSM-5com 50 ml da solug¢do de corante com concentragao de 50.
Para cada erlenmeyer corrigiu-se o pH em concordancia com sua identificagdo. As amostras
foram mantidas sob agitagdo, a temperatura de 25 °C, em um shaker TE- 420 Tecnal, a 200
rpm durante 3 horas.

Ap6s esse tempo as amostras foram filtradas objetivando a retirada da matéria sélida e
o filtrado levado a andlise espectrofotométrica visivel. A concentragdo de corante apos os

ensaios de banho finito foi medida em um Espectrofotometro de UV — Visivel, a fim de
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avaliar a concentragdo remanescente do corante. A percentagem de remogao total de corante

(%Rem) foi obtida por meio da Equacao (1):

Co— C

% Rem ( ) X100 Eq.1

0

Em que: %Rem ¢ a percentagem total de remog¢do de corante; ¢ a Concentra¢do da

solucdo inicial, em mg.l'1 ; C é a Concentracao da solucdo final, em em mg.l'1 .
RESULTADOS E DISCUSSAO
Difragao de Raios X (DRX)

A Figura 2 e 3 respctivamente mostram os resultados das andlises de DRX, na
varredura de 20 de 0 a 50°, da zeolita na sua forma comercial (NH4ZSM-5) e da mordenita
sintetizada.

A zeolita comercial (NH4ZSM-5) usada como adsorvente, apresentou picos
caracteristicos da estrutura do grupo MFI, nos intervalos de 20 = 7-9° e 23-25°, confirmando
a formacao da estrutura zeolitica ZSM-5 (TREACY & HIGGINS, 2001).

Também foi observada a formacao da zedlita mordenita sintetizada. Os picos de DRX
estdo de acordo com os picos caracteristicos da zeolita mordenita, os mesmo concordaram
com a literatura. Foi possivel observar os picos caracteristicos da zedlita em 26 = 9,8, 19,59,
22,4, 25,8, 26,4, 27,7 ¢ 30,9°, evidenciando uma alta cristalinidade para a zedlita preparada,
estando em concordancia com o padrdo IZA (International Zeolite Association) ¢ com a ficha
JCPDS 049 — 0924. Nenhum pico adicional ¢ observado, indicando a cristalizagdo da zedlita

mordenita de forma pura.
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FIGURA 2. Difratograma de raios X da amostra zeolitica NH4/ZSM-5.
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FIGURA 3. Difratograma de raios X da zeo6lita mordenita sintetizada.
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Os resultados obtidos para a percentagem de remocao (%Rem), a partir da variagdo do
pH para as zeolitas NH4ZSM-5 e a mordenita, utilizadas como adsorventes, em relagdo ao

corante reativo azul BF-5G sdo apresentados na Tabela 1 e nas Figuras 4 e 5 respectivamente.

(83)3322.3222
contato@congresso-conima




\CONIMAS

| CONGRESSO IN‘I’ERN!\C}ONAL DE
MEIO AMBIENTE

E I COMGRESSO INTERMACIONAL DA DN'BSIW DO SEMIARDO

FIGURA 4. Percentagem de remocao (%Rem) em fun¢do do pH para NH4ZSM-5.
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FIGURA 5. Percentagem de remocgdo (%Rem) em fun¢do do pH para Mordenita.
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Nas Figuras 4 e 5 observa-se que os valores de percentagem de remocao das zeolitas
utilizadas como adsorventes apresentaram maior efeito de adsorcdo em meios fortemente
acidos. Como as condi¢des experimentais utilizadas foram as mesmas (temperatura de 25 °C,
massa do adsorvente igual a 0,5 g, tempo de agitagdo de 3 horas e 50 ml de corante), conclui-
se que o pH é um fator que influéncia bastante na adsor¢do do corante reativo Azul BF-G com

uso da zedlita.
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TABELA 1. Resultados obtidos da remog@o do corante reativo azul BF-5G variando o pH

utilizando as zeolitas como adsorvente.

%Remoc¢ao  %Remocdo

do do corante

corante Azul BF-G

Azul BF-5G

Experimento Massa (g) pH NH4ZSM-5  Mordenita
1 0,5 1 acido 92,48 58,10
2 0,5 3 acido 91,86 44,76
3 0,5 5 acido 85,9 41,68
4 0,5 7 neutro 13,66 9,14
5 0,5 9 basico 15,82 13,36
6 0,5 11 basico 17,26 17,46
7 0,5 13 basico 27,7 18,40

Algumas observacdes podem ser destacadas a partir da Tabela 1:

1. Em pH 4cido, os valores de percentagem de remog¢do sao superiores a 40 %, onde em
pH igual a 1 (fortemente acido) a percentagem de remocdo foi de 92,48 % para a
zeolita NH4ZSM-5 e de 58,10 % para a Mordenita;

2. Em pH neutro, os valores de percentagem de remocao sao superiores a 9 %;

3. Em pH basico, o valor ¢ superior a 13 %. Onde a maior percentagem de remog¢ao em
meio basico foi de 27,7 % para a zeolita NH4ZSM-5 e de 18,40 % para a Mordenita;

4. Verifica-se que o melhor resultado de remogao foi de 92,48 % foi para o valor de pH 1

para a ze6lita NH4ZSM-5.

Comparando os resultados da zeolita NH4ZSM-5 com a zeodlita mordenita com mesmo
adsorvente (corante reativo azul) identifica-se que a eficiéncia da zeodlita NH4ZSM-5 foi
superior ao da zeolita mordenita. Como as condi¢des experimentais foram iguais, este fato
pode ser explicado por diferentes caracteristica dos adsorventes, ou seja, diferentes rede de
canais que lhes confere diferentes tipos de seletividades de forma ou peneiramento por
tamanho ou forma das substancias, sendo que a difusdo intracristalina depende do tamanho do
poro, da morfologia interna, das moléculas a serem transportadas.

A literatura mostra que o processo de adsorcdo depende de diversos fatores, tais como a
estrutura do adsorvente e do adsorbato e, também depende das condi¢cdes experimentais, onde
destaca-se o pH do meio. O pH de uma solu¢do ¢ um parametro de controle importante no
processo de adsorcdo (AHMED et al., 2016) e este pardmetro afeta a carga superficial dos

adsorventes, bem como afeta o grau de ionizacdo de diferentes poluentes. A variagdo no valor
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do pH afeta o processo de adsor¢do pela dissociacdo de grupos funcionais nos sitios ativos da
superficie do adsorvente. Consequentemente, isto conduz a uma modificagdo na reagdo e nas

caracteristicas de equilibrio do processo de adsor¢cao (MALL et al., 2006).
CONSIDERACOES FINAIS

Neste estudo, as zeolitas NH4ZSM-5 e a mordenita foi avaliada como adsorvente na
remogao do corante reativo azul em sistema de banho finito e a influéncia do pH foi avaliada.

De acordo com o resultado de DRX, a zedlita NH4ZSM-5 apresentou os picos
caracteristicos da estrutura do grupo MFI e a zedlita mordenita foi sintetizada com sucesso.

Nos testes de adsor¢do variando o pH, as zedlitas NH4ZSM-5 utilizada apresentaram

maior desempenho em valor de pH igual a 1.
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