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RESUMO

RESUMO - Atividades mineradoras, fendmenos naturais e rompimentos de barragens, como os de Mariana e Brumadinho (MGQG),
sdo fontes de liberagao de arsénio (As) em corpos hidricos. Por sua alta toxicidade e potencial carcinogénico, a contaminagao por As
¢ considerada uma prioridade pela Organizagio Mundial da Satde. Métodos convencionais de tratamento ndo o removem
eficientemente, demandando alternativas mais eficazes. Neste contexto, redes metalorganicas (do inglés: Metal-Organic Frameworks
— MOFs), especialmente as formadas por ferro e acido tereftalico, t€ém se destacado pela robustez e estabilidade. Este trabalho
propos a sintese e caracterizagao de uma MOF a base de ferro e tereftalato, bem como a avaliagdo de sua capacidade adsortiva para
As(IIT). A MOF foi obtida por sintese solvotermal e caracterizada por FTIR, DRX, MEV, BET e potencial Zeta. Estudos de
adsor¢ao indicaram maior remog¢ao nos primeiros 60 minutos, com 60 mg de MOF, em meio neutro a alcalino, com remogao de 58%

de arsénio.
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Introducao

O arsénio ¢ um metaloide, considerado um poluente de
relevancia global devido a sua toxicidade, mobilidade e
persisténcia no ambiente. Sua presenga em recursos hidricos
pode decorrer de fontes naturais ou de atividades antropicas
(1). A OMS e o CONAMA estabelecem o limite de 10 pg L-!
para aguas de classe III (Resolugdo n°® 357/2005) (2). O Brasil
enfrenta contaminagdo por arsénio, sobretudo em Minas
Gerais, onde a mineragdo e o desastre de Mariana elevaram os
niveis no Rio Doce a 911 ug L' (3). Métodos convencionais de
remo¢do, como coagulagdo e troca 1i0nica, apresentam
limitagGes operacionais ¢ econdmicas (4). A adsor¢do surge
como alternativa promissora. As MOFs, solidos cristalinos
porosos formados pela coordenacgdo entre ions metalicos e
ligantes organicos, destacam-se por sua alta porosidade e
potencial na remogao de arsénio.

Experimental

Sintese da rede metalorgdnica

A MOF/FeBDC foi sintetizada pelo método solvotermal,
adaptando a metodologia de Edebali (2023), conforme
representado na Fig. 1.

Figura 1. Esquema de sintese da MOF/FeBDC.
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Ao final desse periodo, o material produzido foi triturado e
pesado. Em seguida, foi realizado o processo de ativagdo com
metanol e diclorometano, por fim, o material obtido foi seco
em estufa a 100 °C por 24 horas.

Caracterizagdo da rede metalorgdnica

A MOF/FeBDC obtida foi caracterizada por espectroscopia de
absor¢do na regido do infravermelho (FTIR), difra¢dao de raios
X (DRX), microscopia eletronica de varredura (MEV), area
superficial (método BET) e potencial Zeta.

Teste de adsor¢do de compostos de arsénio e a MOF

A adsor¢do de arsénio utilizando a MOF/FeBDC foi avaliada
pelo método do azul de molibdénio, com detecgdo por
espectrofotometria UV-Vis a 840 nm. A adsor¢do ocorreu a
30°C, pH 6,7, por 1 hora, seguida de centrifugagio e reacdo do
sobrenadante com molibdato de amoénio e hidrazina. Foi
construida uma curva de calibragdo com concentragdes de 10 a
100 mg L' de As(IIl). Foram realizados estudos do efeito da
massa do adsorvente, do pH, além de testes de cinética e
isoterma de adsorgdo.

Resultados e Discussao

Caracteriza¢do da MOF/FeBDC

A caracterizagio da MOF/FeBDC confirmou sua sintese ¢
forneceu informacgdes estruturais relevantes. A espectroscopia
no infravermelho (FTIR) evidenciou a formagdo de novas
ligagdes quimicas, com destaque para a banda em 540 cm™,
atribuida a liga¢do Fe-O, ¢ a auséncia da banda Fe-Cl,
caracteristica do precursor, no espectro da MOF/FeBDC,
indicando a coordenagio entre o ferro e o acido tereftalico. O
deslocamento das bandas das carbonilas do ligante BDC e a
auséncia das bandas em 1275 e 1422 cm-!, associadas aos
grupos —OH, sugerem a desprotonacdo e complexagao do
ligante.
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A difragdo de raios X (DRX) revelou picos em 10,56°, 12,5°,
19,32° e 21,36°, compativeis com os valores reportados para a
MIL-101(Fe) por Edebali (2023), que observou picos em 9,6°,
12,5°, 16,3°, 19,1° ¢ 21°, confirmando a formagao da estrutura
cristalina desejada. As imagens obtidas por microscopia
eletronica de varredura (MEV) evidenciaram particulas com
morfologias variadas, predominando formas de bastao e cristais
menores As Fig. 2(A) e 2(B) apresentam,
respectivamente, o padrao de DRX e a imagem obtida através
do MEV para MOF/FeBDC.

Figura 2. (A) Padrao de difragdo de raios X para MOF/FeBDC;
(B) Imagens obtidas através do MEV para MOF/FeBDC.
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A andlise de area superficial pelo método BET indicou uma
isoterma do tipo III e uma area especifica de 18,6 m? g, valor
inferior ao reportado na literatura Por fim, a medigdo do
potencial Zeta mostrou que o ponto de carga zero (PCZ) da
MOF ocorre em pH 2,5, sendo este valor proximo ao reportado
por outros estudos, confirmando a eficacia da sintese ¢ a
influéncia do pH na carga superficial da rede, o que ¢é essencial
para aplicagdes em adsorgao.

Estudo da interagcdo da MOF com o arsénio

A Fig. 3 apresenta a cinética de adsorgdo de arsénio (50 mg L)
na presenga da MOF/FeBDC (60 mg).

Figura 3. Cinética de adsor¢ao de As(I1I) com MOF/FeBDC.
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O grafico apresenta a remogao de As(IIl) pela MOF ao longo
do tempo. Inicialmente, toda a concentragao estava em solugdo
(100%), sem adsor¢do. Nos primeiros 60 minutos, 32,6% do As
foi removido rapidamente devido a abundancia de sitios ativos
da MOF. Depois, a taxa de remogdo diminui, alcangando
57,8% em 180 min. Nessa condi¢do, 21,9 mgL-' de As(III)
foram adsorvidos, restando 16,12 mg L' na solugao.

As Fig. 4(A) e 4(B) mostram a cinética de adsor¢ao de arsénio
(50 mg L") com variagio da massas de MOF/FeBDC ao longo
do tempo e o estudo do pH 6timo para a adsorgao.
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Figura 4. (A) Cinética de adsor¢ao de arsénio com variagdo de
massa MOF/FeBDC (30, 60 e 90 mg); (B) Determinagdo do pH
otimo para adsorgao.
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O teste mostrou que a massa de 60 mg de MOF/FeBDC foi a
mais eficiente, atingindo 57,8% de adsor¢cio de As(III),
superando as massas de 30 mg e 90 mg. A remogdo de arsénio
variou entre 41,2% e 57,8% nos pH 3 a 10, com os melhores
resultados entre pH 7 ¢ 10. O ion arsenito (AsO,*") deriva do
acido arsenioso (H,AsO,), com pKa, de 9,29; abaixo desse pH,
predomina a forma neutra (H,AsO,). Embora a MOF revele
carga negativa entre pH 7 e 10, a maior adsor¢do ocorreu nessa
faixa, sugerindo que interagdes especificas,
eletrostaticas, estdo favorecendo a adsor¢do do arsénio.

Conclusoes

Este trabalho avaliou a viabilidade da MOF/FeBDC na
adsorg¢do de arsénio, confirmando sua sintese por FTIR, DRX e
MEV. Apesar da baixa area superficial, a MOF apresentou
adsor¢do significativa (~60%), com melhor desempenho
utilizando 60 mg do material. A adsorg¢ao foi favorecida em pH

além das

entre 7 ¢ 10, e a superficie tornou-se negativa acima do pHPCZ.
No entanto, a concentragdo final de arsénio (21,9 mg L)
permaneceu acima do limite seguro da OMS, indicando a

necessidade de otimizagdes adicionais para melhorar a
eficiéncia do processo.
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