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Artigo

REMOVAL OF ORGANIC COMPOUNDS FROM WATER BY ACTIVATED CARBON IMPREGNATED WITH IRON OXIDE:
COMBINED ACTION OF ADSORPTION AND OXIDATION IN THE PRESENCE OF H,0, In this work, composites based on
activated carbon/iron oxide (AC/Fe) were prepared in two different proportions (AC/Fe 5/1 and 1/1) and evaluated in the removal of
the organic dye methylene blue (MB). Physical-chemical properties of the composites were determined by X-ray diffraction (XRD),
adsorption/dessorption of N, isotherm, temperature programmed reduction (TPR) and scanning electron microscopy (SEM). Results
showed that goethite (oi- FeOOH), with nanometer particle size, was formed over carbon surface for both composites. These materials

showed high efficiency to remove MB from solution by combined adsorption and oxidation process. The AC/Fe 1/1 showed to be

more active in (MB) oxidation then AC/Fe 5/1.
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INTRODUCAO

Dentre os materiais mais empregados na remocao de poluentes
do meio aquoso destaca-se o carvio ativado que apresenta excelentes
caracteristicas adsorventes, sendo usado em uma grande variedade
de processos, tais como filtragdo, purificagdo, desodorizagdo e
separacdo.'? Dependendo da natureza quimica de superficie, os
carvoes ativados podem ainda agir diretamente como catalisadores
em diferentes reacdes quimicas.’> Além disso, t€m sido bastante
utilizados como suportes cataliticos, pois apresentam diversas
caracteristicas desejdveis, como alta estabilidade sob condicdes de
reacdo, propriedades mecanicas adequadas e alta drea superficial,
mantendo a fase ativa catalitica em um estado altamente disper-
so. Carvoes ativados provenientes de diferentes fontes tém sido
estudados como catalisadores em reacdes envolvendo a oxidacio
de compostos organicos em dgua apds serem impregnados com
diferentes 6xidos metélicos.*’

Os o6xidos de ferro sdo compostos muito abundantes na crosta
terrestre e de baixo custo além de serem facilmente sintetizados em
laboratério.® Devido ao comportamento quimico redox e sua baixa
toxicidade, o ferro tem sido extensamente utilizado em aplicacdes
tecnoldgicas, sendo empregado em diversos processos industriais.’

Dessa forma, materiais compdsitos baseados em carvao ati-
vado/éxido de ferro podem apresentar grande avango tecnolégico
uma vez que combinariam as propriedades de adsorcio dos car-
vOes ativados com a capacidade oxidativa dos 6xidos dispersos
em sua superficie.

Nesse contexto, o presente trabalho apresenta o preparo e uso de
compositos baseados em carvao ativado e 6xidos de ferro altamente
dispersos na remogdo do corante organico azul de metileno em dgua.
Testes de adsorgdo e oxidagdo na presenga do agente oxidante H,0,
foram realizados visando a maximiza¢do da remocdo do poluente
modelo azul de metileno (AM). A formagdo de possiveis interme-
didrios de reagdo foi monitorada por espectrometria de massas com
injecdo via electrospray (ESI-MS).

*e-mail: cicastrol4@yahoo.com.br

PARTE EXPERIMENTAL
Preparo dos compésitos de carvao ativado/6xido de ferro (CA/Fe)

Os compdsitos de CA/Fe foram preparados através da preci-
pitacdo dos 6xidos de ferro formados pelo gotejamento de NaOH
(5 mol L") em uma suspens@o aquosa contendo carvao ativado
comercial (Dinmica), FeCl, (28 mmol) e FeSO, (14 mmol) a 70
°C."% Os materiais foram preparados nas propor¢des de 1/1 e 5/1 de
carvao ativado/6xido de ferro (m/m). Apds a precipitagdo dos 6xidos
formados, o material foi filtrado e lavado com dgua destilada até
pH neutro. Os compdésitos foram secos em estufa a 60 °C por 24 h.

Caracterizacao dos materiais

A andlise do teor de ferro presente nos compositos foi feita por
espectrofotometria de absorcao atdmica (AA). Para isso, 100 mg das
amostras em triplicata foram digeridas em 40 mL de HCI a quente
por 1 h. Apés a digestdo, a solugao foi filtrada e transferida para um
baldo volumétrico de 250 mL. O teor de ferro presente foi analisado
por AA em um equipamento SpectrAA 110 Varian.

Os compdsitos sintetizados foram também caracterizados por
difratometria de raios-X (DRX), utilizando um difratdmetro da
Rigaku com variacéo angular de 20-80° (20), radiacido de CoKo
(A=1,78897 A) e velocidade de exposi¢do 1°26 min'. A andlise
morfoldgica dos materiais foi realizada através de microscopia
eletronica de varredura (MEV). Para obtengdo das micrografias,
as amostras foram montadas em suporte stubs, com fita de carbono
dupla face e colocadas sobre uma pelicula de papel aluminio. Em
seguida, as amostras foram cobertas com ouro em evaporador Bal-
zers SCD 050 e observadas em microscépio eletronico de varredura
Leo Evo 40X VP. Foram também realizadas andlises de adsor¢ao/
dessorgdo fisica de N, a 77 K em um aparelho Autosorb-1, sendo
que a drea superficial especifica foi calculada pelo método BET e
distribui¢do de poros por DFT. A técnica de redugd@o a temperatura
programada (TPR) foi utilizada na investigacao das fases de ferro
formadas utilizando um aparelho Chembet-3000 (Quantchrome)
sob fluxo de 20 mL min™' (mistura de 5% de H, em N,), corrente
de 150 mA e atenuacio 16.
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A estabilidade dos catalisadores preparados foi estudada através
de testes de lixiviacdo de ferro segundo metodologia proposta por
Sheldon et al.."" Em um experimento tipico, 10 mg dos compdsitos
CA/Fe 1/1 e CA/Fe 5/1 foram colocados em 10 mL de dgua desti-
lada sob agitagdo por 24 h. Em seguida, essa solucio foi filtrada e
centrifugada a 8.311 x g por 20 min e o sobrenadante foi utilizado
para preparar 10 mL de uma solucio de AM 50 mg L. A solugdo do
corante foi acrescentado 0,1 mL de H,0, (50% v/v; 0,09 mol LY)e,
apods 240 min de reacio, a concentragdo de AM foi determinada por
espectrometria de UV/visivel (Shimadzu) em 665 nm.

Testes de remoc¢ao do azul de metileno (AM)

Adsorgdo de AM

Os testes de adsor¢do foram feitos em batelada a temperatura de
25 £ 1 °C. Soluc¢des aquosas de AM (10 mL) foram preparadas em
diferentes concentragdes (5, 10, 25, 50, 75 e 100 mg L!) e adiciona-
das em frascos contendo 10 mg dos compésitos. Os frascos foram
mantidos sob agitagdo constante por 24 h e, apds este periodo, as
solucdes foram centrifugadas e a concentracdo de AM medida por
espectrometria de UV/visivel (Shimadzu) em 665 nm. A quanti-
dade de corante adsorvida pelo sélido, ge (mg g"), foi calculada
empregando-se a Equacio 1:

. =VC.=C) "
¢ w

onde C, e C, sdo as concentragdes iniciais e de equilibrio do corante

na fase liquida, respectivamente (mg L!), V o volume de solucéo (L)

e W a massa de sélido (g).

Testes cataliticos
Decomposicdo de H,0,

Foram realizados testes de decomposi¢ao de perdxido de hidroge-
nio (H,0,) com os compdésitos de CA/Fe e o carvao ativado comercial
utilizando-se 10 mg dos materiais, 5 mL de d4gua destilada e 2 mL de
H,0, (50% v/v), sob agita¢do constante. As leituras de evolugdo de O,
foram realizadas em intervalos de 1 min de reagdo, por meio de um
sistema volumétrico de captura de gds com equalizador de pressao.

Degradagdo de AM
Esses materiais foram também testados na degradag@o do corante

AM utilizando-se 9,9 mL de soluc@o aquosa de AM na concentragdo
de 10 mg L', 10 mg dos compésitos e 0,1 mL de H,0, (50% v/v).
Aliquotas foram retiradas nos tempos de 30, 60, 120, 180 e 240 min
de reacdo e o monitoramento da degradagio foi feito por espectro-
fotometria de UV - Vis em 665 nm. A fim de verificar a formacao de
possiveis intermedidrios de degradacdo de AM a reacdo foi também
monitorada por espectrometria de massas (ESI - MS) ap6s 120 min
de reac@o. As amostras foram inseridas no aparelho por infusdo com
um fluxo de 5 uL min" e controle de carga no quadropolo (ICC)
ajustado para 30.000. A temperatura do gds de secagem foi 325 °C
e fluxo de 5 L min'!, pressdo no nebulizador de 10 psi e potencial de
extracdo de fons de —3500 V.

RESULTADOS E DISCUSSAO
Caracterizacio dos compdsitos

A investigagdo do teor de ferro presente nos catalisadores preparados
mostrou que o compdsito sintetizado na proporcao de 1/1 de carvao

ativado/oxido de ferro em massa (CA/Fe 1/1) possui, aproximadamente,
33% de ferro total enquanto o compdsito preparado na propor¢do de 5/1
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(CA/Fe 5/1) possui em torno de 9% de ferro. Para a identificagdo das
fases de ferro efetivamente formadas na superficie do carvdo ativado
foram realizadas andlises de difratometria de raios-X (DRX). Pela analise
dos difratogramas observou-se a formacao da fase goethita (o-FeOOH)
presente nos compésitos CA/Fe 1/1 e 5/1. A goethita foi evidenciada
pelos sinais caracteristicos em 260 =24.,5, 38,5, 42,7 e 62,7° 8 ressaltando
que outras fases de 6xidos de ferro ndo foram observadas. Através dos
difratogramas de raios-X foi possivel determinar ainda o tamanho de
particula empregando-se a Equagéo de Scherrer (Equagio 2):'?

kA

d =
B cos® @

em que d € o didmetro médio das particulas; k € a constante de pro-
porcionalidade que depende da forma das particulas, assumida como
sendo esférica (0,9); A é o comprimento de onda da radia¢do do Cu
(1,5406 A) e B € a largura 2 meia altura do pico.

Os materiais apresentaram particulas de 6xido de ferro com
dimensdes nanométricas, sendo 25 e 47 nm para o CA/Fe 5/1 e
1/1, respectivamente. E importante ressaltar que 6xidos altamente
dispersos apresentando pequeno tamanho de particulas, como apre-
sentados pelos materiais nesse trabalho podem maximizar a remogao
de poluentes devido a uma maior reatividade do 6xido, além de ndo
comprometerem a estrutura porosa do suporte.’

A Figura 1 apresenta a caracterizagdo textural do carvao ativado e
dos compdsitos com diferentes proporcdes de 6xido de ferro. A drea
superficial especifica e a distribui¢do de poros dos materiais foram
determinadas atraveés da adsorgdo/dessor¢do de N,
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Figura 1. Isotermas de adsor¢do/dessor¢do de N,

A partir das isotermas apresentadas na Figura 1, foram deter-
minados os valores de area BET, sendo os valores encontrados de
666, 568 e 426 m?> g! para o carvio ativado, compésitos CA/Fe 5/1
e CA/Fe 1/1, respectivamente. Pode-se observar que a impregnagao
de uma elevada quantidade de 6xido de ferro, como no caso do
compdsito CA/Fe 1/1 causa uma diminui¢do de drea superficial
especifica de apenas 36%, o que sugere um baixo comprometimen-
to dos microporos presentes no carvao ativado empregado como
suporte dos compésitos. De fato, analisando o gréafico da distri-
buicdo de poros dos materiais, apresentado na Figura 1S (Material
Suplementar), observa-se que o compdsito CA/Fe 5/1 apresenta um
perfil bastante semelhante ao carvio ativado com ligeira diminuigado
de N, adsorvido. O carvao ativado apresentou um volume total de
poros de 0,27 cm?® g, ao passo que, para o CA/Fe 5/1 foi de 0,24
cm?® g'l. O compdsito com maior teor de 6xido de ferro (CA/Fe 1/1)
mostrou apenas um deslocamento no didmetro de poros para valores
menores (aproximadamente 10,5 A) e uma brusca diminui¢do em
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poros abaixo de 8 A, os chamados ultramicroporos, apresentando
um volume total de poros de 0,19 cm® g

A morfologia dos compésitos foi estudada por microscopia eletrd-
nica de varredura (MEV) e as micrografias sdo apresentadas na Figura
2. As micrografias apresentadas sao referentes ao suporte do compésito
(carvio ativado), Figura 2a e 2b, e aos compdésitos CA/Fe 5/1 (Figura
2c) e CA/Fe 1/1 (Figura 2d). Pode-se observar a alteracdo da morfologia
dos materiais apds o preparo dos compdsitos com diferentes propor¢oes
de 6xido de ferro. As micrografias sugerem que a deposi¢ao dos 6xidos
de ferro recobre parcialmente a superficie do carvdo ativado, sendo
esse efeito mais pronunciado no compdsito com relagdo 1/1 (Figura
2d), devido ao maior teor de 6xido de ferro. Esses resultados, além
de sugerirem a formagdo dos compdsitos, corroboram os dados de
andlise de drea superficial e distribuicdo de poros mostrados na Figura
1, uma vez que a diminui¢d@o nos valores de drea estd relacionada ao
recobrimento parcial dos poros do carvado ativado.
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Figura 2. Microscopia eletronica de varredura do carvdo ativado (a) e (b) e
dos compdsitos CA/Fe 5/1 (c) e CA/Fe 1/1 (d)

O compdsito contendo maior teor de 6xido de ferro disperso, CA/
Fe 1/1, foi caracterizado por reducdo a temperatura programada (RTP)
a fim de se observar a reatividade do 6xido frente a reagdo com H,. O
perfil RTP pode ainda apresentar evidéncias das fases de ferro presentes.
O perfil de reducdo apresentado na Figura 3 apresenta trés picos de re-
duc@o de 6xidos de ferro: o primeiro pico centrado em 543 °C é relatado
na literatura como a redug¢@o parcial de 6xidos de ferro (I1I). O segundo
pico corresponde provavelmente a formagao de FeO pela redugio da
magnetita (Fe,0,) formada anteriormente. Finalmente, o pico proximo
a 900 °C seria devido a reducao total do 6xido disperso na supertficie
do carvdo com formagdo de ferro metalico.’ E interessante observar
que trabalhos na literatura cientifica em que o mesmo procedimento de
sintese foi empregado para a obteng¢io do 6xido de ferro puro, ou seja,
sem a presenga do carvao ativado, os picos de reducdo foram obtidos
em temperaturas ligeiramente menores.” Isso sugere uma interagao
do 6xido com o suporte, tipico de formacio de materiais compdsitos,
como mostraram também as micrografias. Ressaltamos que o carvao
ativado ndo apresentou perfil de redug@o perceptivel e o compdsito com
menor teor de ferro (CA/Fe 5/1) apresentou-se bastante semelhante ao
mostrado na Figura 3, apenas com intensidades menores.

A estabilidade dos compdsitos preparados, CA/Fe 1/1 e CA/Fe
5/1, foi investigada através de testes de lixiviacdo de ferro. Os resul-
tados mostraram a ocorréncia de um sistema heterogéneo, no qual o
catalisador e o corante estdo em fases distintas. Nao houve remocao
de AM apés a separagdo de ambos os catalisadores da solugao.
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Figura 3. Perfil de redu¢do a temperatura programada (RTP) do compdsito
CA/Fe 1/1

Remocio do corante azul de metileno (AM)

Testes de adsor¢do de AM

Diversos trabalhos empregam moléculas modelo como, por
exemplo, o corante organico azul de metileno, na caracteriza¢ao
de superficies de carvdes preparados a partir de rejeitos agroindus-
triais."*!5 Testes de adsor¢dio de azul de metileno sdo apresentados
na Figura 4. A capacidade maxima de adsor¢@o para o CA/Fe 5/1
foi de aproximadamente 40 mg, g"compésim, a0 passo que para o
CA/Fe 1/1, foi de aproximadamente 24 mg,, & ‘wmpébim. Os compdsitos
sofreram uma gradativa diminui¢ao na capacidade de adsor¢do do
corante azul de metileno, possivelmente devido a ocupagdo de parte
dos poros do carvao ativado pela deposico de 6xido de ferro. De fato,
o carvdo ativado empregado no preparo dos compdsitos apresentou
uma capacidade médxima de adsor¢do de cerca de 82 mg , g™
mostrando a ocorréncia de uma diminui¢@o na capacidade remog¢ao
via adsor¢do pelos compdsitos.
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Figura 4. Isotermas de adsor¢do de azul de metileno usando os compdsitos
de CA/Fe 5/1 e CA/Fe 1/1

Degradagdo de AM na presenga de H,0,

A remocido do corante AM foi testada também na presenca
do agente oxidante peréxido de hidrogénio. As reacdes foram
monitoradas por espectroscopia na regiio do UV-visivel. E im-
portante ressaltar que, experimentos realizados apenas com H,O,,
sem os catalisadores, mostraram que esse sistema ndo € ativo na
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remogdo do corante. Os resultados obtidos nos testes utilizando
o carvdo comercial e os compdsitos CA/Fe 5/1 e CA/Fe 1/1 sao
apresentados na Figura 5.
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Figura 5. Cinética de remogao de azul de metileno na presenga de H,0, usan-
do o carvdo ativado comercial e os compositos de CA/Fe 5/1 e CA/Fe 1/1

A cinética de remogdo do corante AM na presenga de H,0,
apresentou uma capacidade de remocgdo, apds 240 min de reacdo, de
aproximadamente 43% para o carvao ativado comercial. J4 para os
compositos CA/Fe 1/1 e CA/Fe 5/1, observou-se uma maior remogao
de, aproximadamente, 60 e 90%, respectivamente. A maior eficiéncia
do compésito contendo menor teor de 6xido de ferro (CA/Fe 5/1) pode
ser devida ao processo de adsorcio, visto que esse compdsito apre-
senta maior quantidade relativa de material carbondceo. Além disso,
a maior dispersdo do 6xido de ferro no comp6sito CA/Fe 5/1 quando
comparado ao CA/Fe 1/1 pode também influenciar na capacidade de
remogdo, uma vez que a reagdo de ativago de H,0, para a geragdo de
espécies oxidantes seria mais eficiente. Trabalhos recentes relatam' que
espécies de Fe** podem decompor o H,0, gerando radicais oxidantes,
tais como, "OH e *OOH, de acordo com as Equagdes 3 e 4.

Fe** + H,0,~ Fe** + *OOH + H* 3)
Fe* + H,0, %= Fe** + "OH + OH )

Uma forte evidéncia da ocorréncia de processos de oxidacdo
combinados a efeitos adsortivos pode ser obtida através de andlises de
formacdo de intermedidrios de reac@io por espectroscopia de massas
com injecdo via electrospray (ESI-MS). No material suplementar
(Figura 2S) estdo apresentados estudos ESI-MS para o carvdo ativa-
do comercial. Observa-se que a remogdo de AM na presenca desse
material ocorre principalmente através de processos adsortivos, com
pequena redugdo na intensidade do sinal m/z = 284 referente a0 AM.
Poucos sinais de baixa intensidade relativos a produtos de degradacio
de AM (m/z = 270 e 300) foram identificados, mostrando a baixa
eficiéncia do carvdo ativado puro na degradacdo de AM. Estudos
ESI-MS para os compdsitos em presenga de H,O, ap6s 120 min de
reagdo sdo apresentados na Figura 6a.

O compésito CA/Fe 5/1 apresentou uma intensa remo¢ao do AM
visto pela diminui¢do do sinal m/z = 284 referente ao corante. Esse
resultado corrobora os dados apresentados pelo estudo de descolo-
racdo (mais de 90% de remocdo) monitorada por espectroscopia Uv-
Vis e mostrada na Figura 5. No entanto, a técnica ESI-MS permitiu
a identificacio de intermedidrios de rea¢do com sinais m/z = 300 e
147. Esses resultados mostram claramente que o processo de remocao
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Figura 6. Monitoramento da oxidagdo do corante AM em dgua através da
espectrometria de massas (a) e esquema proposto para a oxidagdo de AM na
presenga do compdsito de CA/Fe 5/1 (b)

na presenca desse material ndo ocorre apenas por adsor¢do. Em um
processo adsortivo tipico, deveria ser observada apenas a diminuicao
do sinal do corante sem a presenca de sinais de intermedidrios.

O corante AM € uma molécula intensamente utilizada como
“modelo” em diversos estudos de adsor¢ao'”!® e também de oxida-
¢d0.!%20 Trabalhos realizados em nosso grupo de pesquisa®'?? sobre
a investigacdo do mecanismo de degradacdo de AM, sedimentados
por cdlculos tedricos realizados para a identificagdo de intermedidrios
da oxidag@o de azul de metileno, apontam o sinal m/z = 300 como
referente a hidroxilagdo da molécula. A presenca desse intermedidrio
nos testes de ESI-MS sugere a formacio de radicais hidroxilas pela
reagdo de H,0, com 0 6xido de ferro do compdsito, como mostrado
nas Equagdes 3 e 4. E interessante observar, ainda, que o compdsito
CA/Fe 1/1 apresentou uma remog¢do mais intensa do corante e for-
magao de maior nimero de intermedidrios de reacdo. Esse resultado
mostra que a maior remog¢ao apresentada inicialmente pelo CA/Fe 5/1
(Figura 5) ocorre provavelmente pela combinacio dos processos de
adsorcio e oxidagdo. O maior contetido de ferro no compdsito CA/Fe
1/1, ainda que tenha menor drea superficial especifica, provoca reagdes
mais efetivas com o agente oxidante H,O, levando a formagdo de
radicais oxidantes mais abundantemente. Uma proposta da formacéo
dos intermedidrios, incluindo a ruptura do anel pelo aparecimento do
sinal m/z = 147, é apresentada na Figura 6b.

Os resultados apresentados por espectroscopia Uv-Vis e ESI-MS
para os compositos de CA/Fe sugerem que a remog¢ao do corante AM
deve ocorrer por processos combinados de adsorcao e oxidagao pela
rea¢do de H,0, com o 6xido de ferro do compdsito. Diversos traba-
lhos na literatura propdem mecanismos de remog¢do de compostos
organicos através de processos combinados de adsorc¢io e oxidagao,
bem como a interdependéncia desses processos e a atividade cataliti-
ca.”*? A combinacdo de adsorgéo e catdlise heterogénea em um tinico
processo tem sido considerada como uma interessante alternativa para
o tratamento de dgua contaminada.”

A remog¢do de AM na presenga do compdsito com menor teor
de ferro, CA/Fe 5/1, apresenta remogdo principalmente via adsor-
¢do, devido a pequena quantidade de intermedidrios formados. Por
outro lado, o compésito CA/Fe 1/1 apresenta elevada capacidade de
remog¢do do composto organico envolvendo a oxidagdo, devido ao
elevado teor de ferro na superficie do compdsito.

E possivel que os processos ocorram simultaneamente, de acordo
com o esquema mostrado na Figura 3S (material suplementar). Nesse
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mecanismo, os radicais ‘OH formados pela reacdo do ferro com o
H,0, poderiam oxidar tanto as moléculas dissolvidas no meio aquo-
so quanto as adsorvidas na superficie dos catalisadores, conforme
proposto na literatura.?

Na tentativa de se comprovar a capacidade dos compdsitos em
decompor H,0, com a possivel formagdo de radicais oxidantes foram
realizados experimentos de decomposicdo do peréxido de hidrogénio
observando-se o volume de O, formado, de acordo com a Equagdo 5:

H,0,> H0+%0, )

Os resultados estdo apresentados na Figura 4S (material suple-
mentar). Observa-se que o carvao ativado comercial puro € capaz de
decompor H,0O,. Essa propriedade dos carvdes ativados de decompor
peréxido de hidrogénio jd € bastante conhecida.>?” Isso € possivel
devido a presenca de sitios vacantes e grupos oxigenados reativos
formados durante o processo de producdo dos carvdes. Entretanto,
verifica-se que a impregnacao com ferro em ambos 0s compdsitos
aumentou significantemente a capacidade de decomposicdo de H,0,.
O compdsito de CA/Fe 1/1 apresentou maior capacidade de decom-
posic@o de H,0,, o que explicaria a maior capacidade de remogdo
do corante via processo oxidativo, como descrito pela andlise via
ESI-MS. A andlise dos dados cinéticos apresentados na Figura 4S
sugere que a decomposicio do peréxido de hidrogénio segue, no
inicio da reacdo, uma dependéncia de pseudoprimeira ordem com
relagdo a concentragdo de H,0,, V secomp. = Vtecomp. = k decomp. [H,0,]. Os
valores das constantes de velocidade encontrados foram de 3,9 E#
mol L' min™! para o carvdo ativado comercial, 7,0 ¢ 8,8 E“ mol L"!
min! para os compésitos CA/Fe 5/1 e CA/Fe 1/1, respectivamente.
Deve ser mencionado ainda, que estudos recentes de nosso grupo
de pesquisa mostraram que o 6xido de ferro puro, sintetizado na
auséncia de carvao, ndo apresenta atividade significante na decom-
posicdo de H,0,.

CONCLUSAO

Os compésitos preparados no presente trabalho apresentaram
elevada capacidade de remocdo do corante organico azul de metile-
no do meio aquoso. O processo de remocdo ocorre através da agio
combinada dos processos de adsor¢do e oxida¢do em um sistema
heterogéneo. A oxidagdo do corante empregando o agente oxidante
H,0, ocorre devido a formagdo de radicais oxidantes ("OH) pela
reagdo do H,0O, com o 6xido de ferro presente nos compésitos. A
formacdo de intermedidrios de reacdo acompanhada por ESI-MS
comprova a presenga dos radicais formados. Andlises por DRX e
RTP mostraram a presenga de goethita como fase de ferro formada. A
deposicao desse 6xido na superficie do carvao ativado, apesar de ter
causado uma redugdo na drea superficial especifica dos compdsitos,
mostrou-se imprescindivel para a oxidacdo do AM, maximizando
a remocgdo do corante AM em solucdo pela acdo combinada dos
processos de adsor¢do e oxidacdo. O compdésito CA/Fe 5/1 mostrou
elevada capacidade de remocdo de AM, entretanto, andlises ESI-MS
mostraram que o compdsito com maior teor de ferro, CA/Fe 1/1,
apresentou maior capacidade de oxidacdo de AM, levando a formacao
de grande nimero de intermedidrios.

MATERIAL SUPLEMENTAR

No material suplementar, disponivel gratuitamente em http://
quimicanova.sbq.org.br, estdo apresentados os resultados da distri-
buicdo de poros para os materiais, bem como o monitoramento da
oxidacdo do corante AM através da espectrometria de massas, usando
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carvao ativado comercial e H,0,. Além disso, € mostrado um esque-
ma proposto para o mecanismo de remog¢do de AM, combinando os
processos de adsor¢do e oxidaga@o e os resultados da decomposigdo
de H,0, na presenga do carvao ativado comercial e dos compdsitos
de CA/Fe 1/1 e CA/Fe 5/1.
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Figura 1S. Distribuicdo de poros para os materiais
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Figura 2S. Monitoramento da oxidagdo do corante AM em dgua através da espectrometria de massas usando o carvdo ativado comercial e H,0,
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Figura 3S. Esquema proposto do mecanismo de remog¢do de AM combinando os processos de adsor¢do e oxidagdo
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Figura 4S. Decomposicao de H,0, na presenga do carvao ativado comercial e dos compdsitos de CA/Fe 1/1 e CA/Fe 5/1



