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RESUMO

Estudo Da Adsorcdo De Arsénio Utilizando Rede Metalorganica A Base De Acido
Tereftalico
VIEIRA, A. M. F. L.; MAMBRINI, V. R.

As atividades mineradoras, fendbmenos naturais e desastres envolvendo barragens, como o0s
ocorridos nas cidades de Mariana e Brumadinho, em Minas Gerais, sdo fontes de despejo de
espécies de arsénio em corpos hidricos. Essas espécies apresentam propriedades carcinogénicas
e alta toxicidade, causando doencas cardiovasculares, hiperpigmentacdo e tumores. A
contaminagdo dos recursos hidricos por compostos de arsénio, portanto, € considerada uma
questdo prioritaria pela Organizacdo Mundial da Saude, que busca solucdes eficazes para esse
problema. Os métodos convencionais de tratamento de 4gua e esgoto ndo sdo capazes de
remover esses contaminantes de maneira eficiente. Por essa razdo, novas metodologias e
materiais estdo sendo investigados para essa finalidade. Pesquisas recentes mostram que redes
metalorganicas, especialmente aquelas formadas por ferro e acido tereftalico, tém um grande
potencial para remover arsénio da agua devido a sua robustez e estabilidade. Este trabalho
propbs a sintese da rede metalorganica de ferro e acido tereftalico, sua caracterizacdo e a
avaliagdo da sua capacidade adsortiva de arsénio (I11). A rede metalorganica foi preparada por
sintese solvotermal e caracterizada por espectroscopia de absorcao no infravermelho, difracédo
de raios X, microscopia eletronica de varredura, area superficial (método BET) e potencial Zeta.
A capacidade adsortiva foi avaliada através de estudos de isotermas de adsorc¢do, cinética de
adsorcéo e avaliacdo da influéncia do pH e da massa do adsorvente, utilizando espectroscopia
UV/visivel. O estudo cinético de adsorcdo revelou que a maior taxa de adsorcdo ocorre nos
primeiros 60 minutos, utilizando 60 mg de MOF. O meio neutro a alcalino foi o mais eficaz
para a adsorcdo. Apesar de uma taxa de remocdo de cerca de 58%, a isoterma de adsor¢do
indicou que o processo ndo e favoravel. A MOF conseguiu adsorver arsénio do meio liquido,
mas nao atingiu o limite recomendado pela Organizacdo Mundial da Saide. Novos estudos
deverdo ser feitos para tentar aumentar a capacidade adsortiva da MOF, como o estudo da
variacdo de temperatura.

Palavras-chave: Arsénio, adsorcdo, ferro, acido tereftalico, rede metalorgénica
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1 INTRODUCAO

O arsénio (As) é um elemento quimico metaloide localizado no Grupo 5A da Tabela
Periodica dos Elementos. Este metaloide € um poluente de importancia global que pode
representar riscos significativos ao meio ambiente devido a sua composicdo e mobilidade. A
poluicdo pode ser causada por impactos naturais ou provocados pelo homem, como em
atividades dos setores da mineragdo, metalurgia etc. (BARRA et al., 2000; BUNDSCHUH et
al., 2022). Tanto a Organizacdo Mundial da Saude (OMS) quanto autoridades brasileiras
representadas pelo Conselho Nacional do Meio Ambiente (CONAMA), definem na Resolucédo
n.° 357 de 17 de marco de 2005 que a concentracdo limite de arsénio em recursos hidricos
(classe 111) € 10 pg Lt (BUNDSCHUH et al., 2022; CARVALHO et al., 2017).

Atualmente, a poluicdo por arsénio dos recursos hidricos naturais afeta mais de 100
paises (BUNDSCHUH et al., 2022). No Brasil, especialmente em Minas Gerais, a
contaminacgdo por arsénio esté diretamente ligada a concentracdo das inddstrias de mineracao
na regido e aos frequentes desastres ambientais, que impactam principalmente o Quadrilatero
Ferrifero. Os niveis de arsénio avaliados no Rio Doce foram préximos de 911 pg L, mais de
noventa vezes superior que o limite definido, apds o rompimento da barragem de Fundao em
Mariana, Minas Gerais (CARVALHO et al., 2017; TEIXEIRA et al., 2020).

Metodologias convencionais de remocéo de arsénio como floculagdo, coagulagédo e
troca ibnica, apresentam uma série de desvantagens que dificultam sua utilizacdo, como grandes
quantidades de subprodutos, multiplas etapas, ambientes complexos, alto custo e processos
lentos. A adsor¢do destaca-se como uma tecnologia de aplicacdo viavel devido a versatilidade
dos adsorventes, processos mais simples e alta capacidade de adsor¢cdo (RAJENDRAN et al.,
2021). As redes metalorganicas (do inglés: Metal-Organic Frameworks — MOFs) sdo sélidos
cristalinos porosos formados a partir de fortes ligacdes entre ions metalicos e ligantes organicos
para formacdo de redes tridimensionais com propriedades ajustaveis, como geometria e
tamanho de poro (OLIVEIRA et al., 2018).

Em razdo das variadas combinagdes entre os ligantes organicos e ions metalicos muitas
MOFs estdo sendo avaliadas para adsorcdo do arsénio. A poluicdo é um problema que afeta o
mundo e ha necessidade de encontrar solu¢fes com bom custo-efetivo e de facil divulgacdo. A
sintese de redes metalorganicas baseadas em &cido tereftalico emergiu como uma solugéo
promissora para a remoc¢do de contaminantes, devido a diversidade de centros metalicos
disponiveis e os diferentes modos de coordenagdo do ligante organico, ampliando assim as

possibilidades de materiais que irdo adsorver o arsénio.
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2 OBJETIVOS
2.1 OBJETIVO GERAL

O objetivo geral deste trabalho € sintetizar e caracterizar a rede metalorganica a base de

ferro e &cido tereftélico e utiliza-la na remocao de arsénio por adsorcao.

2.2. OBJETIVOS ESPECIFICOS

» Sintese da rede metalorganica a base de ferro e &cido tereftalico através do método
solvotermal.

» Caracterizagdo da rede metalorganica por espectroscopia de absor¢do na regido do
infravermelho, difracdo de raios X, microscopia eletronica de varredura, area superficial
(método BET) e potencial Zeta.

» Auvaliacdo da capacidade adsortiva da rede metalorgéanica, através de testes de cinética
e isoterma de adsorcao.

» Estudo da influéncia do pH e da massa de adsorvente na eficiéncia de adsorcéo de

arsénio.
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3 REVISAO BIBLIOGRAFICA
3.1. ARSENIO: PROPRIEDADES QUIMICAS E IMPACTOS AMBIENTAIS

O arsénio (As), localizado no Grupo 15 da Tabela Periddica dos Elementos, possui
nGimero atdmico 33 e massa atbmica 75. E considerado o 47° elemento mais abundante na crosta
terrestre e possui forte capacidade de interagir com outros elementos. A contaminagéo por
arsénio pode ser causada por influéncias naturais ou antropogénicas, tais como reacdes
geoquimicas, emissdes vulcanicas, mineracdo, industria, pesticidas e herbicidas etc. (BARRA
et al., 2000; RENER et al., 2022).

Em termos de aplicagdes, o arsénio é comercializado principalmente misturado com
outros elementos quimicos, sendo o arsénio metalico utilizado principalmente na producédo de
semicondutores. Em conjunto com outros elementos, seus principais usos sdo na producao de
pesticidas, preservativos de madeira e fabricacdo de vidro. Porém, devido a sua toxicidade, o
uso deste elemento vem diminuindo gradativamente (FONSECA, 2018).

Este elemento tem quatro estados de oxidag&o, dos quais arsenito (As®*) e arseniato
(As®") sdo os estados de oxidagio mais dominantes na natureza. No entanto, arseno (As*) e
arsénio (As®) também podem estar presentes (CASELLA, 2023). A Tabela 1 lista as formulas
quimicas e os nomes dos compostos das principais espécies de arsénio. Na agua, essas especies
se encontram desprotonadas e sua forma depende do pH do meio. Devido aos diversos estados
de oxidacdo, a toxicidade deste elemento estd intimamente relacionada a sua forma quimica,

sendo as espécies inorganicas e trivalentes mais toxicas (GRIGOLETTO, 2022).

Tabela 1 - Principais espécies de arsénio encontradas na agua

Nomenclatura Formula quimica
Arsina AsHs
Acido arsenioso H3AsO3
Acido arsénico HaAsO4
Acido meta-arsenioso HAsO;
Acido monometilarsonico CH2H2AsO3

Fonte: Adaptado de Grigoletto (2022).

O consumo prolongado de arsénio pode causar uma série de doencas, incluindo casos
fatais. Os principais sintomas associados a exposicao incluem descoloracdo da pele, cancer de
pele, pulmédo e bexiga, bem como efeitos nos sistemas gastrointestinal, cardiovascular e

respiratorio. Nas criancas, a intoxicacdo crénica pode inibir o desenvolvimento cognitivo.
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Devido a falta de tratamentos comprovados para 0 envenenamento crénico por arsénio, a
reducdo da exposicao é a medida mais eficaz para a prote¢do da saude (WHO, 2018).

Os casos de contaminacao com este elemento sdo visiveis em todos os continentes, mas
0s casos na Asia, especialmente na india, s&o mais criticos. Os primeiros sinais de arsénio nas
aguas subterraneas da India foram relatados na década de 1980. Ficou evidente na década 1990,
quando um estudo académico pioneiro mostrou os riscos para a saude publica ao consumir agua
contaminada (RAHAMAN; MISE; ICHIHARA, 2022; WHO, 2018).

O estado de Minas Gerais (Brasil) conhecido por suas reservas minerais, especialmente
no Quadrilatero Ferrifero, é afetado pela contaminagdo por arsénio devido as atividades de
mineracdo, metalurgia e processos naturais de oxidag&o e intemperismo. Mais de 50% das areas
do estado sdo impactadas pela contaminacéo das dguas subterraneas pela mineracao e atividades
industriais, a responsabilidade pelo monitoramento dessas areas contaminadas € do Instituto
Mineiro de Gestdo das Aguas (SOUZA, et al., 2022).

A cidade de Paracatu, localizada no noroeste do estado, foi diretamente afetada pela
atividade garimpeira devido as suas jazidas de ouro. Moradores localizados proximos a regiao
da mineracdo possuem maior exposicdo a este elemento. Andlises conduzidas na regido
indicaram niveis de arsénio acima do permitido, afetando tanto o solo quanto os recursos
hidricos locais (CASTILHOS et al., 2020; EFFTING, 2017).

Diversas tecnologias tém sido desenvolvidas para a reducdo e remocdo do arsénio,
considerando os riscos associados a sua exposi¢do. Exemplos incluem biorremediacédo (ISLAM
et al., 2023), troca idnica (KARAKURT; PEHLIVAN; KARAKURT, 2019), filtracdo por
membrana (ZHANG et al., 2018), adsorcdo (SINGH et al., 2023) e coagulacdo (OZDEMIR,
2022). Cada uma dessas tecnologias apresenta vantagens e desvantagens, e a escolha entre elas

depende das caracteristicas do ambiente, do material e dos recursos disponiveis.

3.1.1 Métodos convencionais de remocdo de arsénio

Para alcancar os valores limites estabelecidos para o arsénio em recursos hidricos, tém
sido estudadas diversas tecnologias e métodos de tratamento. Entre 0s mecanismos mais
utilizados estdo a coagulacdo e floculagdo, que visam aglomerar impurezas que estejam em
suspensdes finas ou dissolvidas. Coagulantes cationicos, como o cloreto de ferro(l11) e o sulfato
de aluminio, sdo usados para neutralizar as forcas repulsivas das particulas, que se aglomeram
na etapa de floculacéo e séo isoladas por filtracdo (RATHI; KUMAR, 2021).

A coagulacdo-floculagdo ndo é uma tecnologia especifica para remogéo de arsénio e sua
eficiéncia é influenciada pelas propriedades fisico-quimicas da agua, especialmente pelo pH.
Além disso, este processo leva a producdo de residuos perigosos, 0 que requer métodos
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adequados de tratamento e descarte. E importante ressaltar a importancia do processo de pré-
oxidagédo, uma vez que 0s coagulantes utilizados sdo capazes apenas de remover 0 arsenato
(AsO+*") (RAJENDRAN et al., 2021; RATHI; KUMAR, 2021).

Métodos eletroquimicos, principalmente a eletrocoagulacéo, tém sido estudados devido
a sua metodologia simplificada. O processo de eletrocoagulacdo consiste em duas etapas
distintas: a primeira envolve a conversdo do arsénio(lll) em arsénio(V), e a segunda consiste
na remoc¢do por meio do uso de coagulantes, resultando na formacdo de flocos que séo
sedimentados e filtrados. No entanto, esse mecanismo possui algumas desvantagens, como a
baixa eficicia na presenca de interferentes, como fosfato, e a geracdo de um volume
consideravel de residuos ao término do processo (WEERASUNDARA; OK; BUNDSCHUH,
2021).

No processo de troca idnica para a remocao de arsénio, sdo usadas resinas de bases
cloradas, em que ocorre a troca dos anions de cloro alocados na parte externa da resina com as
espécies idnicas presentes do fluido contaminado. Dessa forma, o arsénio interage com a
superficie da resina, reduzindo sua concentracdo. Essa metodologia apresenta como vantagem
a ndo exigéncia de ajuste de pH. No entanto, essa abordagem ¢ eficaz apenas para a remocao
de As(V) da agua, e a presenca de ions, como nitratos e carbonatos, pode comprometer a
eficiéncia do processo. Além disso, a alta concentracéo de ions e solidos dissolvidos acelera a
necessidade de regeneracdo da resina, reduzindo sua vida util (CASELLA, 2023;
RAJENDRAN et al., 2021).

A biorremediacao baseia-se na conversdo de substancias toxicas em compostos menos
nocivos por meio de processos quimicos iniciados por bactérias e outros organismos Vvivos.
Esses processos podem envolver reac6es de oxirredugdo , complexacao, metilacao, entre outros.
Diversos microrganismos tém sido avaliados para a biorremediacéo do arsénio, como bactérias
dos géneros Pseudomonas sp. e Bacillus sp., fungos do género Aspergillus sp. e macroalgas e
microalgas. Apesar de diversos estudos nesta area, essa técnica esta atualmente sendo testada
em nivel laboratorial e piloto. A implementacdo em larga escala requer ainda mais estudos e
adaptacdes (IRSHAD et al., 2021; MEHDI et al., 2021).

O processo de filtragdo por membranas apresenta diversas vantagens em comparacao
com outras técnicas mencionadas, como elevada seletividade, eficiéncia e robustez operacional.
As membranas possuem morfologias distintas, incluindo diferentes tamanhos médios dos
poros, como microfiltragdo, ultrafiltracdo, nanofiltracdo e osmose reversa, todos 0s processos

eficazes para a remocéo de arsénio. Tal técnica possui um investimento inicial elevado para
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instalagdo e alto consumo de &gua, sendo vantajosa apenas na remogao de quantidades de trago
de arsénio (CASELLA, 2023; RAJENDRAN et al., 2021).
3.1.2 Adsorc¢do como método alternativo

A técnica de adsorcdo tem se destacado no tratamento de &gua para a remocao de
substancias, principalmente aquelas em menores concentragfes, que frequentemente
demonstram resisténcia a remoc¢éo por outras tecnologias. A Figura 1 apresenta exemplos de

materiais adsorventes e suas vantagens.

Figura 1 - Materiais adsorventes e suas vantagens
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A adsorcdo é um fendmeno de transferéncia de massa no qual substancias solidas,
chamadas de adsorvato, se concentram na superficie de outras substancias, os adsorventes,
presentes em fluidos liquidos ou gasosos. 1sso ocorre por meio da interacdo intermoleculares
ou ligacdes quimicas entre essas substancias (NASCIMENTO et al., 2014).

A adsorcao pode ser classificada como fisica ou quimica, dependendo da natureza das
forcas envolvidas e da sua intensidade. Na adsorc¢éo fisica, também conhecida como fisissorgéo,
a interacdo entre 0 adsorvato e 0s adsorvente ocorre por meio de forcas de baixa intensidade
como forcas de van de Waals e forcas eletrostaticas. Por ser uma interacdo fraca, esse tipo de
adsorcdo é reversivel e rapida. A adsorcdo quimica, ou quimissorcdo, envolve uma reagdo
guimica por meio do compartilhamento ou troca de elétrons entre as moléculas do adsorvato e
da superficie do adsorvente. Por esse motivo, € uma técnica altamente especifica, pois 0s
adsorventes devem possuir sitios ativos capazes de adsorver as substancias de interesse e de

interacdo forte, devido a formacéo de uma ligagdo quimica (NASCIMENTO et al., 2014).
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Para uma adsorgdo eficaz, varios fatores devem ser controlados, pois influenciam
diretamente o processo. Esses fatores podem ser divididos em trés grupos: condicoes
operacionais, natureza do adsorvente e natureza do adsorvato. Por exemplo, em termos das
caracteristicas do adsorvente e do adsorvato, a area superficial do adsorvente e a polaridade do
adsorvato séo fatores relevantes para a eficiéncia do processo. Entre as condi¢des operacionais
que influenciam o processo, destacam-se o pH e a temperatura do meio (NASCIMENTO et al.,
2014).

O estudo da adsorcdo de um determinado adsorvente, mantendo pH e temperaturas
constantes, € comumente realizado por meio de isotermas de adsor¢do. As isotermas sdo
representacdes graficas que relacionam a concentracdo do adsorvato em equilibrio com a
guantidade de adsorvato que esta adsorvida pelo adsorvente. A eficiéncia do processo pode ser
determinada pela analise do formato da isoterma, a Figura 2 apresenta os formatos comumente
encontrados (CASELLA, 2023; MACHADO, 2020; SILVA, 2020).

Figura 2 - Isotermas de adsorgédo mais comuns
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As equacdes de Langmuir e Freundlich sdo empregadas para quantificar as espécies
adsorvidas durante o processo de adsorcao. Elas relacionam a capacidade de adsor¢do com a
concentracgdo restante de adsorvato na solugcdo. Com dois parametros variaveis, essas equagoes
descrevem o comportamento do experimento, justificando assim seu amplo uso para elucidagéo
do processo adsortivo (SILVA, 2020).

Na literatura, sdo destacadas diversas espécies utilizadas para a remocéo de arsénio em

agua. Os adsorventes a base de carvdo ativado sdo utilizados para a remocao de diversos
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contaminantes em recursos hidricos. Entretanto, o carvéo ativado virgem apresenta resultados
menos satisfatorios quando comparado a outras alternativas existentes, além de apresentar
diversas complicacdes durante o processo de regeneracdo. Com modificacBes em sua estrutura
quimica e em combinacdo com outras substancias como o ferro, torna-se mais propicio para a
remocdo de arsénio. No entanto, devido & presenca de substancias com tecnologias mais
avancadas e eficazes para a remogao de arsénio, 0 uso e a pesquisa deste material tém sido
escassos (CARNEIRO et al., 2021; LIU et al., 2020).

Kalaruban et al. (2019) avaliaram o carvao ativado granular impregnado com ferro para
a remocdo de arsénio aplicado em filtros de coluna. Comparado ao carvao ativado granular
puro, que apresentou uma capacidade de adsor¢do de 118 a 133 pg g2, o carvéo ativado granular
impregnado com ferro teve uma capacidade de 306 pg g™.

Outra aplicacdo importante de substancias que possuem o elemento carbono, sdo 0s
nanotubos de carbono, cujos poros possuem maior volume e diametro médio em comparacédo
com o carvdo ativado. Muitos estudos tém demonstrado uma eficiéncia de adsorgéo
relativamente baixa inicialmente, porém, varias modificacdes tém sido propostas para melhorar
0 desempenho dessa técnica. Por exemplo, em um estudo de 2020, a incorporacdo de 6xidos
mistos de cério e ferro na superficie da estrutura resultou em uma capacidade de adsor¢éo de
30,96 e 28,74 mg g para As(V) e As(lll), respectivamente, a 25 °C. Apesar desses avangos,
essa técnica ainda demanda adaptacGes e estudos adicionais para aprimorar seu rendimento
(BASSYOUNi et al., 2020; CARNEIRO et al., 2021).

Outro material que tem sido avaliado sdo os adsorventes provenientes de materiais
naturais ou biomassa residual, os quais oferecem um maior custo-beneficio. Um exemplo
notavel, é o residuo da industria de arroz, os adsorventes a base de casca de arroz. A regido
asiatica, local com elevada contaminacdo por arsénio, se destaca como uma grande produtora
de arroz, indicando ser uma solucdo potencial para a remocdo deste contaminante.
Curiosamente, € comum encontrar na literatura casos de contaminagdo relacionados ao
consumo de arroz contaminado. Devido ao fato de que o arroz é um gréo cultivado em solos
com excesso de agua, isso aumenta a mobilidade do arsénio e sua acumulacdo no alimento.
Portanto, a mitigacdo dessa contaminacdo durante o cultivo é a primeira etapa crucial para a
aplicacdo dessa técnica (CARNEIRO et al., 2021; SOUZA et al., 2014).

Casella (2023) sintetizou diferentes adsorventes alternativos a partir de casca de arroz
para a adsorcdo de As(V) da agua: casca de arroz in natura, carvao de casca de arroz de pirolise
solar e carvao de casca de arroz de pir6lise convencional. Todos os adsorventes avaliados

mostraram-se eficientes. A casca de arroz in natura e o carvao de casca de arroz por pirolise
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solar apresentaram eficiéncias de adsor¢do de 88,96% e 92,80%, respectivamente, nas
condicBes de pH 8, agitacdo de 200 rpm, dosagem de 1 g L™ e concentracéo inicial de arsénio
(V) de 500 pug g*. O carvdo de casca de arroz por pir6lise convencional apresentou uma
eficiéncia de remocao de 97,90% nas condicGes 6timas de pH 8, agitacdo de 120 rpm, dosagem

de 1 g L e concentragio inicial de arsénio (V) de 500 pg g™.

3.2 VISAO GERAL DAS REDES METALORGANICAS

3.2.1 Redes metalorganicas: principais caracteristicas

As primeiras estruturas das redes metalorganicas (do inglés: Metal-Organic
Frameworks — MOFs) foram projetadas no final da década de 1980 e inicio da década de 1990,
mas sem resultados satisfatorios. Foi a investigagdo conduzida pelo grupo do pesquisador Yaghi
que despertou o interesse da comunidade cientifica nestes novos compostos multifuncionais. A
sintese da MOF-5 utilizando o zinco metalico e o acido tereftalico, resultou em uma estrutura
estavel e aplicavel, marcando o inicio dos avangos no estudo desse material (NGULE, 2020).
Atualmente, as redes metalorganicas mais estudadas incluem: UiO (University of Oslo), ZIF
(Zeolitic Imidazolate Frameworks), PCN (Porous Coordination Network), MIL (Materials of
Institute), IRMOF (lIsoreticular Metal-Organic Frameworks), entre outras (LIN et al., 2023).

As redes metalorganicas sdo sélidos cristalinos porosos, formados por fortes ligacdes
entre aglomerados metélicos (ndés metalicos) e ligantes organicos (espagadores), como
mostrado na Figura 3 (OLIVEIRA et al., 2018).

Figura 3 - Esquema de formacéo da MOF

Nés metalicos Espagadores MOF

Fonte: adaptado de Carrasco (2018)

Os aglomerados metalicos representam as partes inorganicas e metalicas da estrutura,
variando desde metais alcalino terrosos até lantanideos, como, Mg(ll), Fe(lll), o Ti(lll) e 0
Zr(1V), além de combinacgdes de elementos inorganicos (FURUKAWA et al., 2011; PIRES,
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2022). S&o representados por figuras geométricas, denominadas de Unidades de Construcdo
Secundéria (do inglés: Secondary Building Units - SBUSs), que constituem as unidades de
complexos formados pela coordenacéo dos sitios ativos do aglomerado metalico e do ligante
organico. As SBUs podem apresentar geometrias diversas, podendo ser finitas, como um
octaedro, ou infinitas, como uma haste de metais que se estende ao longo de um eixo
(MARTINS, 2022; OLIVEIRA, 2018).

Ja os ligantes organicos sdo compostos por moléculas organicas contendo,
principalmente, anéis aromaticos e heterodtomos, como oxigénio, ou seja, estruturas doadoras
de elétrons (PIRES, 2022). Um exemplo é o &cido tereftalico (H.BDC), reagente comercial
extremamente utilizado principalmente para a producdo de polimeros (MARTINS, 2022). A
combinacdo do SBUs em octaedro e o ligante organico BDC (1,4-dicarboxilato de benzeno)
resulta na estrutura da MOF-5, como apresentado na Figura 4 (OLIVEIRA, 2018).

Figura 4 - Estrutura da MOF-5
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Fonte: adaptado de Oliveira (2018)

Segundo Junior (2020), as redes metalorganicas podem ser classificadas de acordo com
sua dimensionalidade, ou seja, sua topologia. Com base nos tamanhos dos poros, na capacidade
de formacédo dos poros e na interacdo com outras particulas, essas redes podem assumir as

seguintes dimensdes:
a) OD: espacos curtos para passagem de outras moléculas;

b) 1D: poros regulares e definidos, permitem a passagem de outras substancias;
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c) 2D: possui estrutura organizadas em cadeias retas ou em zigue-zague;

d) 3D: suas redes se estendem em trés dimensdes do espaco.

A Figura 5 exemplifica as dimensfes nas quais as redes metalorganicas podem ser
classificadas.

Figura 5 - Dimensdes das redes metalorganicas

Fonte: adaptado de Junior (2020); Kawata et al. (1996)

A nomenclatura das MOFs pode ser desenvolvida de acordo com varios critérios, a
Unido Internacional de Quimica Pura e Aplicada (do inglés: International Union of Pure and
Applied Chemistry — IUPAC) recomenda o uso do local de origem ou grupo de pesquisa seguido
de um namero para nomear e distinguir essas estruturas. Ainda, as MOFs podem ser nomeadas
com a combinacgdo do metal e o ligante organico, por exemplo, a rede metalorganica Zn-MOF-
5 pode ser denominada como ZnBDC (OLIVEIRA, 2018).

Para a sintese de redes metalorganicas, diferentes métodos tém sido relatados, como
sintese assistida por micro-ondas, sintese sonoquimica, reagdes eletroquimicas e mecano-
quimicas. Tradicionalmente, a sintese é realizada sob condi¢fes solvotérmicas, condicGes
hidrotérmicas ou temperatura ambiente, misturando a fonte metalica com o ligante organico

(com ou sem moléculas auxiliares) por difusdo lenta ou adicdo direta (MAIA, 2022). As
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propriedades das MOFs séo diretamente influenciadas pelas condic¢des de temperatura, pressao,
método de aquecimento e solvente orgéanico utilizados. O método solvotérmico apresenta a
vantagem de produzir MOFs com elevada cristalinidade e boa estabilidade. No entanto, esse
método também possui desvantagens, como reacao lenta e baixo rendimento (LIN et al., 2023).

Devido a sua alta area superficial e porosidade, as MOFs tém uma ampla gama de
aplicagdes, tais como armazenamento de gases (HE et al., 2014), catélise (YAN et al., 2023),
entrega de medicamentos (WANG et al., 2020), separacao de substancias (YANG; HU, 2022),
adsorcéo de compostos (SUN et al., 2019), entre outras (ZHU et al., 2020). Além disso, devido
a grande variedade de compostos que podem ser sintetizados através das combinacfes entre 0s
nos metélicos e os espagadores, bem como as possibilidades de modificacbes pds-sintéticas,
esses materiais sdo altamente especificos para suas aplicagcdes pretendidas e oferecem uma
elevada qualidade de desempenho (NGULE, 2020; OLIVEIRA, 2018).
3.2.2 Aplicacédo das MOFs para remocdo de contaminantes de arsénio

As redes metalorganicas tém se destacado como uma alternativa promissora para a
remocdo de metais toxicos de recursos hidricos, apresentando vantagens competitivas em
relacdo aos adsorventes tradicionais. Esses materiais tém potencial para desempenhar um papel
crucial na purificacdo da agua nos préximos anos, impulsionados pelo continuo avango em seu
estudo (LIN et al., 2023).

A Tabela 2 apresenta uma revisao dos estudos anteriores sobre o tema, além de uma

comparacédo das capacidades adsortivas dos diferentes materiais.



Tabela 2 - Capacidades adsortivas de MOFs para adsorc¢ao de arsénio
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o Capacidade
Espécie de Rede )
o . adsortiva Fonte
arsénio metalorganica .
(mg g™)
As(V) MIL-101(Fe) 124 CAIl; MAO; SONG, 2018
As(V) MIL-101(Al) 128 CAl; MAO; SONG, 2018
As(V) MIL-125(Ti) 46.34 LIU et al., 2021
As(V) ZIF-8 52.5 SCHELLING et al., 2020
As(V) UiO-66 40 XU etal., 2020
As(V) Zn-MOF-74 325 YU etal., 2019
As(V) Fe/Mg-MIL-88B 303.6 GU etal., 2019
As(V) AUBM-1 103.1 ATALLAH etal., 2018
As(11T1) ZIF-67-NS 516 ZHAO et al., 2020
As(H11) UiO-66 205 HE etal., 2019
As(111) Zn-MOF-74 211 YU etal., 2019
As(I11) MIL-53 (Al) 53 CHOWDHURY et al., 2018
CoFe.0.@MIL-
As(H11) 144 YANG; YIN, 2017
100(Fe)
As(111) Fe-Co-MOF-74 266 SUN et al., 2019

Varios materiais, como carvao ativado, oxidos metalicos e zedlitas, foram avaliados

para remocdo de arsénio em ambientes aquaticos. Embora sejam econdémicos em comparagdo

as MOFs, esses materiais necessitam de seletividade, além de exigirem condicdes especificas

para uma adsorc¢ao eficaz. As MOFs destacam-se como adsorventes de arsénio porque, além de

serem reutilizaveis, podem ser otimizadas para aumentar a capacidade de adsorcdo. Além disso,

a maioria das MOFs apresentam boa estabilidade, seletividade em agua e s@o resistentes a

interferéncia de substancias que podem estar presentes no meio aquoso (como Mg?*, Cl- e

materiais orgénicos). Portanto, as redes metalorganicas provaram ser uma opc¢ao eficaz para a

remoc&o de arsénio. No entanto, é necessario o estudo sobre a aplicagdo em ambientes aquéticos

reais, bem como a expansdo e melhoria verde do seu processo de sintese, e essas questoes
devem ser abordadas em estudos futuros (WANG; LUAN; WU, 2019).
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3.2.3 Enfoque na MOF a base de acido tereftalico: sintese, aplicacdo e caracterizagéo

O é&cido tereftalico, também conhecido como 1,4-benzenodicarboxilico (H.BDC) é um
composto organico com formula molecular CgHeO4 e peso molecular de 166 g mol*. O ponto
de sublimacéo ocorre acima de 300 °C e apresenta baixa solubilidade em &gua e alcool, sendo
solGivel em alguns alcalis. E amplamente utilizado na industria como matéria-prima, sendo
essencial na producdo de polietileno tereftalato (PET), fibras e filmes de poliéster. Considerado
toxico devido ao seu papel como desregulador enddcrino, sua sintese mais comum ocorre por
meio da oxidacdo catalitica do p-xileno (CARMO, 2018; MANFREDI et al., 2023). A Figura

6 exemplifica sua estrutura.

Figura 6 - Estrutura do &cido tereftalico
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Fonte: Manfredi et al. (2022)

O 1,4-benzenodicarboxilico foi o primeiro ligante organico empregado para a sintese de
uma rede metalorganica, a ZnsO(BDC)s. Este acido leva a formagdo de MOFs altamente
simétricas e robustas, devido aos grupos carboxilatos igualmente espacados (MARTINS, 2022).
A estabilidade em &gua da rede metalorganica é um fator crucial para sua aplicacdo na remocao
de contaminantes em recursos hidricos (LIN et al., 2023). Para evitar a hidrélise da substancia,
é essencial escolher cations metalicos com maior niumero de coordenacéo e ligantes organicos
contendo grupos carboxilatos, como o acido tereftalico. Dessa forma, a sintese da MOF com
esses elementos promove ligaces covalentes coordenadas fortes entre o cation metalico e o
ligante, prevenindo a quebra de sua estrutura (PIRES, 2022).

Por isso, as redes metalorganicas formadas por metais trivalentes ligados ao benzeno-
1,4-dicarboxilato (BDC) tém um papel especial na pesquisa, principalmente aquelas que usam
o ferro. Um exemplo é a MIL-101(Fe), que é formada por ferro com estado de oxidacdo +3 e
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tereftalato, apresentando uma estrutura rigida com uma area superficial elevada, e a MIL-53(Fe)
que exibe transi¢Oes de fases bem definidas entre poros amplos e estreitos em uma estrutura

flexivel, a Figura 7 exemplifica a estrutura dessas redes metalorganicas (BARA et al., 2021).

Figura 7 - Estrutura da MIL-101 (Fe) e MIL-53 (Fe)
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Fonte: adaptado de BARA et al. (2021)

As técnicas mais comuns para a caracterizacdo de redes metalorganicas incluem a
difracdo de raios-X (DRX) para a identificacdo de fases, a microscopia eletronica de varredura
(MEV) equipada com detector de energia dispersiva (EDS) para analise da morfologia das
amostras, e a espectroscopia de infravermelho com transformada de Fourier (FTIR) para
confirmacéo dos grupos funcionais. Além disso, o analisador de area superficial é utilizado para
determinar a area superficial, volume de poros e didmetro médio de poros do material, enquanto
analises termogravimétricas (TGA) séo realizadas utilizando um analisador termogravimétrico
para estudar a estabilidade térmica da amostra (AJPI et al., 2023; GHOSH; DAS, 2020).

A partir dessas consideracdes, a MOF a base de ferro e acido tereftalico (MOF/FeBDC)
surge como um material adsorvente para a remocao de contaminantes de arsénio presentes nos
corpos hidricos. Assim, este trabalho tem como objetivo avaliar a possibilidade de adsor¢édo de
arsénio utilizando a rede metalorgéanica formada a partir do ferro e do acido tereftalico.
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4 MATERIAIS E METODOS
4.1 SINTESE DA REDE METALORGANICA

No presente trabalho, a MOF a base de ferro e acido tereftalico (FeBDC) foi sintetizada
conforme descrito na metodologia adaptada do estudo realizado por Edebali, (2023).

Inicialmente, 2,703 g de cloreto de ferro(lll) (Exodo Cientifica) foram pesados e
adicionados em um béquer, em seguida, foram adicionados 10,0 mL de dimetilformamida
(DMF) (Synth) e misturou até a dissolugdo. Em um segundo béquer, 0,831 g de acido tereftalico
(Aldrich Sigma) foram pesados e dissolvidos em 25,0 mL de DMF.

A soluco resultante do primeiro béquer com cloreto de ferro(l11) (Exodo Cientifica) foi
transferida para o segundo béquer e a mistura foi submetida ao banho ultrassénico (ECD-Sonic)
por 20 minutos. Logo apos, a mistura foi alocada no reator hidrotermal revestido de teflon® e
0 equipamento foi cuidadosamente fechado. Apds esta etapa, o reator foi submetido ao
aquecimento na estufa (Sterilifer) a 110 °C por 24 horas.

Ao final desse periodo, o reator foi retirado da estufa e o sistema foi resfriado até a
temperatura ambiente. O material obtido foi lavado com agua destilada e com 10,0 mL de
hidroxido de sddio (Neon) 0,5 mol L, previamente preparado, centrifugado a 5000 rpm durante
5 minutos, e posteriormente seco em estufa a 70 °C por 3 dias (Figura 8).

Figura 8 - Esquema de sintese da MOF/FeBDC
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Fonte: Autoria propria (2024)
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Ap0s a secagem, o material produzido foi triturado e pesado, resultando em 0,790 g de

um solido de cor laranja. Foram adicionados 150 mg da rede metalorganica previamente

sintetizada em um tubo tipo Falcon com tampa contendo 10,0 mL de metanol (Panreac). O

sistema foi mantido em repouso por 1 dia para a limpeza dos poros da estrutura. Apds o periodo,

realizou-se a centrifugagdo a 5000 rpm durante 5 minutos, seguida da remocdo do solvente de

limpeza do tubo. Posteriormente, foram adicionados mais 10,0 mL de metanol (Panreac) e

repetiu-se esse procedimento por 3 dias. Repetiu-se o processo por mais trés dias com a adicéo

de 10 mL de diclorometano (Honeywell) ao material, resultando em 7 dias de limpeza. Por fim,

o material foi submetido a secagem . O material sintetizado foi espalhado em uma Placa Petri

e submetido a estufa a 100 °C por 24 horas (Figura 9). Apds este processo, 0 material foi

triturado e armazenado em um dessecador.

Figura 9 - Esquema de tratamento da MOF/FeBDC

O 0 H . H . B ©

MOF MOF MOF MOF MOF MOF
+ + + + + +
10 mL metanol 10 mL metanol 10 mL metanol 10mL 10mL 10mL
diclometano diclometano diclometano

Fonte: Autoria prdpria (2024)

4.2 METODOS DE CARACTERIZACAO

24 horas a 100 °C

4.2.1 Espectroscopia de absorcdo na regido do infravermelho com transformada de

Fourier (FTIR)

A analise de espectroscopia de absor¢do na regido do infravermelho (FTIR) foi realizada

com o equipamento SHIMADZU modelo IRPrestige-21, acessorio FTIR, por transformada de

Fourier. O método de preparo de amostra foi pastilha e faixa de trabalho de 4000 a 400 cm™,

no Laboratorio de Caracterizacdo de Materiais do Departamento de Quimica do CEFET-MG.

4.2.2 Difragdo de Raios X (DRX)

A difragdo de raios X foi obtida em difratdmetro SHIMADZU, modelo XRD-7000 X-

Ray Diffractometer, corrente 30 mA, velocidade 2° min, faixa de varredura entre angulos 5°

< 2° < 80° e utilizando fonte de radiacdo de cobre, localizado no Laboratdrio de Caracterizacao

e Microscopia do Departamento de Materiais CEFET-MG.
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4.2.3 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

A morfologia do material sintetizado foi obtida pela técnica de microscopia eletronica
de varredura (MEV) em aparelho SHIMADZU, modelo SSX500 superscan. As amostras foram
dispersas em uma placa de silicio. As andlises foram realizadas no Laboratorio de

Caracterizacdo e Microscopia do Departamento de Materiais CEFET-MG.

4.2.4 Analise de area superficial (Fisissorcdo de BET)

A area superficial e 0 volume de poros da rede metalorganica foram obtidos pelo método
multiponto BET (Brunauer-Emmett-Teller) em aparelho Autosorb, da Quantachrome
Corporation, utilizando nitrogénio liquido a temperatura de 373,15 K. As andlises foram
realizadas no Laboratorio de Caracterizacdo e Microscopia do Departamento de Materiais
CEFET-MG.

4.2.5 Potencial Zeta

O potencial Zeta foi medido em diferentes valores de pH utilizando o equipamento
Zetasizer Nano da marca Malvern. Para a anélise, preparou-se uma dispersdo a 1% m/m, com
10 mg da rede metalorganica em 100,0 mL de &gua destilada, que foi submetida a ultrassom
por 30 minutos. Apds esse periodo, a dispersao foi dividida em frascos, distribuindo 10,0 mL
em cada um. O pH de cada frasco foi ajustado para 2, 4, 6, 8 e 10, utilizando solugdes de
hidréxido de sédio e &cido cloridrico, com um frasco mantido sem ajuste de pH para analise do
pH original do meio.

4.3 ANALISE DE INTERAC;AO ENTRE OS COMPOSTOS DE ARSENIO E A MOF

No presente trabalho, o estudo da interacdo dos compostos de arsénio com MOF a base
de ferro e acido tereftalico foi realizado conforme descrito na metodologia do estudo realizado
por (MARCZENKO; BALCERZAK, 2000). No método azul de molibdénio, o arsénio reage
com uma solucdo &cida de molibdato de amodnio, resultando na formagdo de A&cido
heteropoliarsénico de molibdénio. Essa substancia formada é entdo reduzida, gerando o

complexo de coloragdo azul.

Para a avaliacdo da adsorcéo de arsénio na rede metalorgénica sintetizada foi preparada
uma solucdo estoque de trioxido de arsénio(lll) com concentragdo 200 mg L. Para o preparo
de 250 mL de solucdo de arsénio(lll), foi pesado 0,05 g em balanca analitica e dissolveu em
40,0 mL de solugéo 2,5 mol L™ NaOH (Neon). Apds a solubilizagdo, a solucio foi neutralizada
com soluc&o de 2 mol L de H2SO4 (Exodo Cientifica). A solucdo foi transferida para um baléo

e avolumou-se com &gua ultrapura. A solucdo foi armazenada e devidamente identificada.
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O experimento foi realizado a temperatura constante de 30 °C, pH da solucdo em 6,68,
agitacdo de 180 rpm, durante uma hora. Ap6s o tempo de contato entre o adsorvente e adsorvato,
a solucdo foi centrifugada a 5000 rpm durante 5 minutos, em seguida transferiu-se o

sobrenadante para um recipiente limpo, com auxilio de uma seringa.

A determinacdo da concentracdo de arsénio foi realizada utilizando o método do
arsenomolibdénio heteropoliacido, em que uma aliquota foi coletada e levada para ser
complexada com as soluces citadas abaixo. A anélise foi realizada em um espectrofotdmetro
UV-Vis, com cubeta de quartzo, localizado no Laboratorio do Grupo de Catélise e Processos
Tecnolégicos do CEFET-MG.

Foram preparadas trés solucGes distintas: &cido sulfdrico, molibdato de amoénio e
hidrazina. A solucéo de acido sulftrico 2 mol L™ foi preparada com a adigdo de 5,3 mL de
4cido sulfdrico 98% (Exodo Cientifica) em um bal&o volumétrico de 50,0 mL em banho de gelo
e 0 menisco foi atingido com agua deionizada. Para o preparo da solucdo de molibdato de
amonio, foi pesada com preciséo 0,500 g de molibdato de aménio (Fmaia), que posteriormente
foi solubilizada usando a solugédo previamente preparada de acido sulfurico. O volume do baldo
volumétrico de 50,0 mL foi completado até o menisco com a mesma solucgéo. Por fim, a solugédo
de hidrazina foi preparada em um outro baldo volumétrico de 50,0 mL, adicionando-se 0,050 g
de sulfato de hidrazina (Merck) e avolumou-se com &gua ultrapura.

Apobs o preparo das solugdes de molibdato de aménio e sulfato de hidrazina, foram
adicionados em um baldo volumétrico o mesmo volume das solucdes de complexacdo e da
solucdo que passou pelo processo de adsor¢do, levou-se para aquecimento em banho-maria em
60 °C por 10 minutos, obtendo-se o complexo de arsenomolibdénio, de coloragéo azul (Figura
10).
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Figura 10 — Esquema da complexacéo

Complexo de
arsenomolibdénio de

coloragio azul

Banho-maria
em 60 °C por 10
minutos

Fonte: Autoria propria (2024)

Também foi preparado um complexo com uma solugdo que ndo passou pelo processo

de adsorc¢éo, sendo denominada de branco do experimento.

4.3.1 Curva de calibragao

Para a curva de calibrag&o, utilizou-se a solugdo estoque com concentragdo de 200 mg
L de trioxido de arsénio. A partir dessa solugdo, foram preparadas 5 solugbes padrdo com
concentragdes conhecidas de 10, 20, 30, 40, 50, 80 e 100 mg L cada uma em um volume de
10,0 mL. Cada aliquota foi transferida para um tubo de ensaio e complexada com a mistura de
solucdes de molibdato de amonio e sulfato de hidrazina, sendo entdo aquecidas em banho-maria
a 60 °C por 10 minutos. A absorbancia das solugdes foi medida em um espectrofotdmetro de
UV-Vis, utilizando uma cubeta de quartzo com caminho éptico de 1 cm, a um comprimento de
onda de 840 nm.

4.4 ESTUDO DA CINETICA DE ADSORCAO

Os testes de cinética de adsor¢do de arsénio na presenca da MOF foram conduzidos em
triplicata, utilizando solucdes de arsénio (50 mg L), pH 7, 60 mg da rede metalorganica.
Amostras de 5,0 mL foram retiradas em intervalos de 15, 30, 45, 60, 120 e 180 minutos (Figura
11).
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Figura 11 - Sistemas para experimento de cinética

Apdbs o tempo determinado, a solugdo foi centrifugada por 5 minutos, em seguida
complexada com a mistura de molibdato de aménio e sulfato de hidrazina. Posteriormente,
essas solucdes foram aquecidas em banho-maria a uma temperatura de 60 °C por um periodo
de 10 minutos. A absorbancia das solucfes foi medida em um espectrofotémetro de UV-Vis

com cubeta de quartzo.

4.5 AVALIA(;AO DO EFEITO DA MASSA DE ADSORVENTE

O estudo da massa 6tima de adsorvente foi realizado em triplicata, variando-se a massa
da rede metalorganica entre 30 e 90 mg. Para isso, foram utilizados seis sistemas, pH 7 e volume
de 10,0 mL, cada um correspondente a um tempo especifico: 15, 30, 45, 60, 120 e 180 minutos,
todos com solugdes de arsénio (50 mg L1). Apo6s o tempo determinado, as aliquotas filtradas
foram centrifugadas e complexadas com uma mistura de molibdato de amonio e sulfato de

hidrazina.

4.6 AVALIACAO DO EFEITO DO pH DA SOLUCAO

Para a determinacg&o do pH 6timo para a adsorcéo de arsénio, em cinco 5 tubos de ensaio,
colocaram-se, em cada, 30 mg de MOF em contato com 5,0 mL de solucdo de triéxido de
arsénio, ajustados aos pH de 3, 5, 7, 8 e 10. O ajuste de pH foi realizado com solucdes de H2SO4

e NaOH, solucBes empregadas no preparo da solucéo de tridxido de arsénio. Os sistemas foram
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mantidos sob agitacdo constante por 3 horas. Ap6s o tempo determinado, a solucdo foi
centrifugada e complexada com a mistura de molibdato de amonio e sulfato de hidrazina.

4.7 ISOTERMA DE ADSORCAO

A rede metalorgénica de ferro e &cido tereftdlico (FeBDC) foi avaliada quanto a
capacidade adsortiva por meio da isoterma de adsorcao. Para isso, cinco tubos de ensaio foram
preparados e identificados. Em cada tubo, foram colocados 30 mg de MOF em contato com
5,0 mL de solugéo de triéxido de arsénio com concentragdes de 30, 70, 100 e 200 mg L. Os

sistemas foram mantidos sob agitagdo constante durante 3 horas.

Apo6s o tempo determinado, a solugdo foi centrifugada por 5 minutos, em seguida
complexada com a mistura de molibdato de aménio e sulfato de hidrazina. Posteriormente,
essas solucBes foram aquecidas em banho-maria a uma temperatura de 60 °C por um periodo
de 10 minutos. A absorbéancia das solugfes foi medida em um espectrofotometro de UV-Vis

com cubeta de quartzo.

A isoterma da adsorcdo foi obtida por meio do calculo da quantidade de arsénio

adsorvida por massa de material, Qe (mg g*). (Equagéo 1).

_ (CO - Ce) v
m

Q. Equacéo 1

Em que:

Qe = quantidade adsorvida no equilibrio (mg g )
Co = concentracdo inicial

C. = concentracdo em equilibrio

V = volume de solucéo de arsénio (0,005 L)

m = massa de MOF/FeBDC utilizado (0,03 g)
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO
5.1 SINTESE DA MOF/FEBDC

Apds a retirada da solucdo do reator solvotermal, foram observados indicios da
formacdo da rede metalorganica, indicados pela coloracdo alaranjada. Apds os processos de
lavagem, centrifugacdo e secagem do sélido, obteve-se a rede metalorgéanica de ferro e &cido

tereftalico, conforme demonstrado na Figura 12.

Figura 12 - Rede metalorgéanica de ferro e 4cido tereftalico
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Fonte: Autoria propria (2024)

Apos a obtencdo do po, foi possivel pesa-lo, resultando em 0,790 gramas de rede
metalorgénica. Para a sintese, foram utilizados 2,703 gramas de cloreto de ferro (111) e 0,831
gramas de &cido tereftalico como materiais de partida. O rendimento da reacgdo foi de 71,2%.

5.2 CARACTERIZAQAO DA MOF/FeBDC

A rede metalorganica sintetizada foi caracterizada por meio das seguintes técnicas:
espectroscopia de absorcdo na regido do infravermelho, difracdo de raios X, microscopia
eletrbnica de varredura e potencial Zeta. Além disso, a area superficial e o volume de poros da

rede metalorganica foram determinados pelo método multiponto BET.
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5.2.1 Espectroscopia de absor¢cdo na regido do infravermelho com transformada de
Fourier (FTIR)
A Figura 13, apresenta os espectros de absor¢do na regido do 1V, obtidos no modo ATR,

paraa MOF/FeBDC e para 0s seus respectivos precursores.

Figura 13 - Espectro obtido na regido do infravermelho para a MOF/FeBDC e seus

respectivos precursores

Precursor de Fe

Acido tereftalico

MOF/FeBDC

Transmitancia (u.a.)

T T T T T T T T T T T T T T
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

Namero de onda (cm™L)

No espectro de IV (Figura 13) referente ao precursor de ferro (FeCls-6H20), foram
observadas a banda em 682 cm™ (1) corresponde as vibragdes transversais da ligagdo entre o
ferro e o cloro. A banda em 1600 cm™ (2) é atribuida ao modo de vibragéo da molécula de agua.
As bandas intensas de deformacao angular de H-O—H, atribuidas a agua coordenada, entre 3610
e 3000 cm™ (3). Essas bandas também podem indicar a presenga significativa de agua na

amostra (PIRES, 2022).

No espectro do &cido tereftalico, a banda em 727 cm™ (1) é resultante do padrdo de
substituicdo para do &cido, além da presenca de banda no nimero de onda 1674 cm™ (5),
caracteristica da deformacdo angular das carbonilas dissubstituidas na posi¢do para. A banda
em 1573cm™ (4), é resultante do estiramento da ligagdo C=C do anel aromatico. As bandas nos
numeros de onda 1275 cm™ (2) e 1422 cm™ (3), associadas ao estiramento da ligagio C—OH
acoplado com a deformagdo O-H, devido a presenga das duas carbonilas. Alem das bandas
associadas ao estiramento C—H ¢ O—H (6) (PIRES, 2022).
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Para a MOF, a banda em 540 cm™ (1) pode estar associada ao estiramento da liga¢do
Fe-O, resultante da coordenagdo entre os cations de ferro e o ligante organico. A banda em
742 cm™ (2) ¢ atribuida ao estiramento de C-H, enquanto a banda em 1019 cm™ (3) esta
relacionada ao estiramento da ligacéo entre o carbono sp? e o0 oxigénio. Além disso, as bandas
localizadas em 1384 (4) e 1572 cm™ (5) correspondem as ligagdes C-O=0. E, por fim, a banda
em 1700 cm™ (6) esta associada as vibragdes C=0 em grupos carboxilicos (AJPI et al., 2023;
EDEBALLI, 2023; LIU et al., 2021).

A formacdo de um novo material ao final da sintese foi identificada com base na
comparacdo entre 0s espectros dos precursores e da rede metalorganica. A banda
correspondente ao Fe-Cl, observada no espectro do precursor de ferro, esta ausente no espectro
da MOF, indicando a transformacao do precursor. O deslocamento das bandas associadas as
carbonilas do BDC no espectro da MOF confirma alteracGes estruturais durante a formacéo da
MOF. Além disso, a auséncia das bandas em 1275 cm™ e 1422 cm™, atribuidas ao estiramento
C-OH e a deformag¢do O—H, sugere a perda dos grupos -OH e a possivel complexagdo do

H2BDC, evidenciando modificagdes quimicas e estruturais dos precursores no produto final.

A Tabela 3 apresenta um resumo dos resultados obtidos por FTIR. Tais resultados
mostram-se compativeis com outros trabalhos que sinterizam a rede metalorgéanica formada por
ferro e acido tereftalico ((AJPI et al., 2023; EDEBALI, 2023; L1U, et al., 2021; PIRES, 2022).
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Tabela 3 - Resultados resumidos obtidos por FTIR para MOF/FeBDC

Substancia NuUmero de onda (cm™) Descricéo
682 vFe-Cl
Precursor de ferro 1600 Vibra(;éo da molécula H-O-H
3610-3000 6H-O-H
797 Padrao de substitui¢do para do

acido

Estiramento da ligagdo C—OH ¢

127
> deformacao O—-H/C—OH

Acido tereftalico 1422 C-OH

1573 vC=C

1674 v C-0=0

2500-2800 vC-HevO-H
540 v Fe-O
742 vC-H
MOF/FeBDC - Ve
€

1384 v C-0=0

1572 v C-0=0

1700 Vibragdes C=0

Fonte: Autoria prépria (2024)

5.2.2 Difragéo de raios X (DRX)
O padréo de difracdo de raios X para a MOF/FeBDC esté apresentado na Figura 14(a).
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Figura 14 - Padrao de difracéo de raios X para (a) MOF/FeBDC e para a (b) MOF MIL-101 (Fe)
sintetizada por Edebali (2023)

Intensidade relativa (n.a)
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Foi possivel identificar os principais picos de difracdo de maior intensidade nos padrdes
de difracdo em 10,56°, 12,5°, 19,32° e 21,36°. Liu et al (2021a), ao analisar a MIL-101 (Fe) em
seu estudo, relataram picos de adsor¢éo em 5,18°, 8,78°, 9,36°, 18,98° e 23,7°. Yan et al., (2019)
identificaram picos caracteristicos em 8,5°, 9,6°, 19,5° e 21,5°. Edebali (2023) registrou picos
em 9,6, 12,5, 16,3, 19,1 e 21°.

Os padrdes de difracdo observados para a MOF/FeBDC sdo bastante coincidentes com
aqueles associados a rede metalorganica MOF MIL-101 (Fe) encontrada por Edebali (2023),
como pode ser observado pela Figura 14(b), indicando que o mesmo produto foi formado. As
variacdes nos picos observados podem ser atribuidas as diferencas nas condicdes de sintese,
como tempo e temperatura do processo solvotermal, que influenciam na estrutura cristalina do
FeBDC. Portanto, apesar das diferengas nos picos, a formacéo do FeBDC é corroborada pelos
dados obtidos.

5.2.3 Microscopia eletrdnica e de varredura (MEV)

A Figura 15 mostra imagens MEV para a MOF/FeBDC em diferentes magnificagdes.
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Figura 15- Imagens obtidas através da MEV para MOF/FeBDC em diferentes magnificagdes
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Ao analisar as imagens obtidas, observa-se que o material apresenta uma superficie de
textura lisa, caracterizada por particulas de tamanhos variados. Predominam particulas com
morfologia de bastdo e foram notados cristais menores com formato circular. Adicionalmente,
é possivel identificar a presenca de um cristal maior com formato retangular, o que pode ser

atribuido a uma nucleacéo distinta dos demais.

5.2.4 Andlise de area superficial (Fisissorcao de BET)

O experimento de adsorcao/dessorcdo de nitrogénio caracteriza materiais porosos e
finos a0 medir a variacdo de pressdo quando um gas é adsorvido por um adsorvente a
temperatura constante. O método Brunauer-Emmett-Teller (BET) é amplamente utilizado para
determinar a area superficial desses materiais(tTHOMMES et al., 2015).
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A Figura 16 apresenta a isoterma de adsor¢ao/dessor¢ao de N, utilizada para avaliar a

area superficial especifica BET e a distribui¢do do tamanho de poros da MOF/FeBDC.

Figura 16 - Isoterma de adsorc¢éo e dessorcao de nitrogénio
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A isoterma de adsorc¢ao e dessorcao foi identificada como do tipo 11, segundo a IUPAC,
caracteristica de materiais macroporosos onde nao ha formacdo de monocamada discernivel.
Na adsor¢do em monocamada, as moléculas adsorvidas interagem diretamente com a camada
superficial do adsorvente. Neste caso, as interacdes entre a rede metalorganica e 0 gas sao
relativamente fracas (THOMMES et al., 2015)

Por fim, obteve-se uma area de superficie especifica, calculada pelo método BET, igual
a 18,664 m2 gl. Essa area € consideravelmente inferior a normalmente encontrada para as
MOFs Fe-BDC, conforme descrito na Tabela 4.
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Tabela 4 - Area de superficie especifica de MOF/FeBDC

Referéncia Area de superficie BET (m? g %)
MAHDIPOOR et al., 2021 25
YAN etal., 2019 101,6
PIRES, 2022 130,5
LIU etal., 2021 607,9

Fonte: Autoria prépria (2024)

Essa reducdo pode ser atribuida ao preparo de amostra para a anélise. O material enviado
para a analise ndo foi preparado adequadamente e quando o erro foi percebido ndo teve tempo
habil para que fosse repetida a analise. Além disso, duas etapas importantes de pds-tratamento
da rede metalorganica, utilizadas pelo grupo de Pesquisa de Catalise e Processos Tecnoldgicos
do CEFET-MG, nao foram realizadas, o que pode ter impactado tanto os resultados das analises
guanto os testes de remocdo do contaminante. A primeira etapa consiste na maceracdo da rede
metalorganica, uma técnica crucial pois permite melhorar a homogeneidade do tamanho das
particulas e aumentar a area superficial. A segunda etapa seria a lavagem com concentragdes
maiores de NaOH, seguida de uma lavagem com DMF, para remover impurezas que podem

reduzir a area superficial do adsorvente.

5.2.5 Potencial Zeta

O potencial Zeta € um parametro que calcula a carga elétrica na interface entre particulas
e liquidos, refletindo a estabilidade de nanomateriais em suspensdo. Este parametro é
determinado aplicando-se um campo elétrico a uma suspensdo de particulas. Inicialmente,
ajusta-se o pH da suspensdo, etapa fundamental para avaliar a estabilidade e 0 comportamento
das particulas, pois o pH influencia a ionizacdo das superficies das particulas. Em seguida, a
amostra é inserida em um dispositivo que aplicard o campo elétrico. As particulas carregadas
movem-se em direcdo ao eletrodo de carga oposta, e o equipamento calcula a velocidade desse

movimento, possibilitando assim o célculo do potencial Zeta (LUNARDI et al., 2021).

A Figura 17 apresenta os resultados das medigdes do potencial Zeta em diferentes pH,

com o objetivo de determinar a carga superficial da MOF/FeBDC.
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Figura 17- Potencial Zeta para a MOF/FeBDC

Potencial zeta (eV)

Ao analisar o grafico presente na Figura 17, observa-se que o ponto de carga zero (PCZ)
para o material MOF/FeBDC ocorre em pH 2,5. Este ponto representa o pH em que a superficie
do material ndo possui carga, ou seja, a carga da superficie é nula. Dessa forma, em solucGes
com pH inferior a 2,5, a rede metalorganica exibe uma carga superficial positiva, resultado da
protonacdo dos grupos funcionais. Em solu¢des com pH superior a 2,5, a superficie do material
torna-se negativamente carregada devido a desprotonacdo de ions hidroxila.

Conforme destacado por Pires (2022), as cargas superficiais na rede metalorganica séo
majoritariamente associadas aos grupos carboxilatos provenientes do ligante organico, bem
como & carga do cétion metalico presente na estrutura. Em meio acido, a carga positiva
predominante pode ser atribuida principalmente aos cations de ferro. Em contrapartida, em pH
acima de 2,5, ocorre a desprotonacdo dos grupos carboxilatos, conferindo a superficie do

material uma carga negativa.

O conhecimento do pH da solugéo que estard em contato com a nanoparticula e o valor
do pH no ponto de carga zero (pHPCZ) do material € crucial. No caso da adsorcéo de arsénio,
a adsorcao é mais favoravel quando o pH da solugéo é maior que o pHPCZ. Portanto, a adsor¢ao

de arsénio ocorre de forma mais eficiente em pH superior a 2,5.

Comparando o resultado com o trabalho de Edebali (2023), no qual a metodologia de

sintese da rede metalorgénica foi adaptada, ele obteve o pHPCZ igual a 2,27. Esse valor esta
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préximo do obtido experimentalmente neste estudo, comprovando a sintese eficaz da
MOF/FeBDC.

5.3 ESTUDO DA INTERACAO DA MOF COM O ARSENIO

5.3.1 Estudo da cinética de adsorc¢ado

A cinética de adsorcdo, em termos gerais, descreve o tempo ou a velocidade com que o
processo de adsor¢do ocorre. Os testes para a cinética de adsorcdo de arsénio na presenca da 60
mg MOF foram realizados, em triplicata, com solugdes de tridxido de arsénio (50 mg L1). A
cinética de adsorcao foi realizada com a retirada de aliquotas nos tempos de 15, 30, 45, 60, 120
e 180 min. A Figura 18 apresenta as solu¢des apds o processo de complexacdo, com uma clara
diferenca entre a coloracdo entre a solugdo aos 15 minutos e aos 120 minutos. Essa diferenca
indica a adsorcao de arsénio.

Figura 18 - Sistemas de cinética ap6s a complexacao do arsénio

Fonte: Autoria propria (2024)

Os resultados do experimento de cinética utilizando 60 mg de MOF/FeBDC estdo

representados na Figura 19
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Figura 19 - Cinética de adsorcdo de arsénio (50 mg L) na presenca da MOF/FeBDC (60

mg), a temperatura ambiente
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Verifica-se no grafico representado na figura 19, que, inicialmente, a taxa de adsorcao
é mais alta, como evidenciado pelo aumento mais rapido na quantidade adsorvida nos primeiros
60 minutos, adsorvendo 32,6% da solucdo de arsénio presente no experimento, iSSo ocorre
porque na fase inicial os sitios ativos da rede metalorganica estdo disponiveis para adsorver o
arsénio e ha maior arsénio disponivel no sistema. Apds este periodo, observa-se uma
desaceleracdo na taxa de aumento da adsorcdo, o que pode indicar que a MOF/FeBDC esta
alcancando o equilibrio. Aos 180 minutos de experimento, a taxa de adsorcao atingiu 57,8%. A
solucgdo inicial usada foi de 50 mg L de tridxido de arsénio o que leva a uma concentracéo de
38 mg L de As(lll). Considerando a cinética de adsor¢éo observa-se que houve entdo a
adsorcdo de 21,88 mg Lt de As(111) resultando na solugéo 16,12 mg L™ de As(l11).

5.3.2 Avaliacao do efeito da massa de adsorvente no estudo da cinética de adsorcao

Para avaliar as melhores condigdes de adsorcdo, foi realizado um teste de variagdo de
massa da rede metalorgéanica, utilizando as massas de 30 mg e 90 mg (Figura 20). Este teste é
crucial para determinar em qual massa ocorre a melhor taxa de adsorcéo e verificar se é possivel
utilizar uma quantidade menor de material, com o objetivo de economizar material e reduzir os
custos do processo. A analise do grafico apresentado na Figura 20 indica que, utilizando 30 mg
de material, 60 mg e 90 mg de MOF a adsorcéo final foi de 44,4%, 57,8% e 45,7% da solucéo
de arsénio. (Os valores podem ser encontrados nos Anexos A. B e C).
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Figura 20 - Cinética de adsorcao de arsénio (50 mg L) com variacdo de massa
MOF/FeBDC (30, 60 e 90 mg), a temperatura ambiente
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Pode-se inferir que a massa da MOF/FeBDC mais eficaz foi de 60 miligramas. Apesar
de a adsorc¢do inicial ser mais rapida com 90 mg, a taxa de adsorcdo foi superior utilizando
60 mg. Este comportamento pode ser atribuido ao fato de que a rede metalorganica pode ter
alcancado sua capacidade maxima de adsorcdo, resultado da saturacdo dos poros da MOF.
Assim, a eficiéncia do processo de adsor¢do parece ser melhor otimizada com 60 mg, pois essa
massa permite um melhor aproveitamento da capacidade de adsorcdo do material. Este
fendmeno destaca a importancia de determinar a quantidade ideal de adsor¢do para maximizar

a eficiéncia do sistema de adsorcao.

5.3.3 Avaliacéo do efeito do pH do meio

Os testes para a determinacdo do pH para a adsorcéo de arsénio na presenca da MOF
foram realizados com solucdes de arsénio (50 mg L) em diferentes pH 3, 5, 7, 8, e 10, por 3
horas. O teste em pH 7 foi sem ajuste de pH uma vez que o pH do meio é esse. Os resultados
do experimento estdo representados na Figura 21. (Os valores podem ser encontrados no Anexo

D).
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Figura 21- Determinacéo do pH 6timo para adsorc¢ao de arsénio
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Observa-se uma remogéo de 41,2%, 43,5%, 57,8%, 55,4% e 57,8% de remocdo para 0s
pH 3, 5, 7, 8 e 10 respectivamente. A solucdo de arsénio utilizada neste experimento foi
preparada a partir do trioxido de arsénio, com o arsénio presente na solucdo no estado de
oxidagdo +3, na forma de arsenito. O ion arsenito (AsOs*") € derivado do &cido arsenioso. O
valor de pKa.: para o 4cido arsenioso (H3AsOs) € 9,29. Portanto, em valores de pH abaixo desse
ponto, 0 cido arsenioso sera encontrado predominantemente em sua forma completamente
protonada e neutra. A forma H:AsOs ¢ predominante na faixa de pH entre 8 e 10, que
corresponde a faixa em que a adsorcdo obteve melhores resultados (FERREIRA, 2014).A
Figura 22 apresenta o diagrama Eh-pH das formas quimicas de arsénio em meio aquoso.
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Figura 22 - Diagrama Eh-pH das espécies quimicas do arsénio em meio aquoso a 25°C e

1 bar de pressao.
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(Ferreira, 2014)

5.3.4 Isoterma de adsorc¢ao

O experimento para a obtencdo da isoterma de adsorcdo é fundamental, pois permite
avaliar a capacidade adsortiva do material, estimar a vida Util do adsorvente e compreender 0s
mecanismos envolvidos na adsor¢do. Além disso, a analise do formato da isoterma possibilita

a avaliacéo da eficiéncia do processo de adsorcdo (CASELLA, 2023).

Os testes de adsorcdo de arsénio foram realizados em triplicata nas concentracdes de 30,
70,100 e 200 mg L* de arsénio. O material foi mantido em contato com a solugdo por 3 horas,
sob agitacdo constante. Os resultados obtidos séo apresentados na Figura 23. (Os valores podem

ser encontrados no Anexo F).
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Figura 23 - Isoterma de Adsorcdo de As na presenca da MOF/FeBDC a temperatura

ambiente e com agitacao
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A isoterma de adsor¢do, apresentada na Figura 22, mostra a quantidade de arsénio
adsorvida na superficie da rede metalorganica em funcdo da concentracdo de arsénio no
equilibrio. Os dados de adsorcao foram obtidos conhecendo-se a concentracao inicial de arsénio
e da rede metalorganica adicionados ao sistema. Dessa forma, é reconhecido que quantidade
adsorvida na superficie do adsorvente é determinada pela diferenca entre a quantidade inicial

de arsénio adicionada e a quantidade remanescente na solucéo.

Dessa maneira, analisando a tendéncia da quantificacdo da relacdo de arsénio (mg)
adsorvido por grama de MOF/FeBDC, pode-se concluir que a adsorcéao é desfavoravel devido
ao formato concavo, devido a sua tendéncia de baixa capacidade de remocdo (12 mg g),

mesmo em altas concentracdes de arsénio.

5.3.5 Curva de calibracéo e limite de arsénio

A curva de calibracdo (Figura 24) foi realizada para a quantificacdo de ions de
arsénio(l1l). Foram preparadas solu¢des com concentragdes conhecidas, e suas absorbancias
foram medidas apds a complexacdo. O objetivo principal da curva foi comparar os resultados
com o limite estabelecido pela Organizagido Mundial da Salde, que é de 10 pg L. A partir da
curva, obteve-se um coeficiente de determinacdo (R?) de 0,98 e a equacdo da reta foi y =
0,1223x + 0,21747. (Os valores podem ser encontrados no Anexo E).
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Figura 24 — Curva de calibracéo para o arsénio
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No experimento com a melhor taxa de adsorcdo, foram utilizados os seguintes
parametros: 60 mg de rede metalorganica, tempo de 180 minutos, pH 7 e 50 mg de triéxido de
arsénio(ll1). Apés o periodo de adsorcdo, a concentragdo de arsénio foi para 21,88 mg L*
(21.880 pg L). Comparando esses valores com o limite estabelecido pela Organizacao
Mundial da Satude (OMS) de 10 ug L™, conclui-se que a concentracao de arsénio remanescente
ainda esta significativamente acima do nivel seguro para consumo humano. Isso indica que,
apesar da rede metalorganica possuir capacidade de adsorcdo, ela nao foi suficiente para reduzir
a concentracdo de arsénio a niveis considerados seguros, sendo necessarias etapas futuras de

otimizacdo para alcangar uma melhor taxa de adsorcéo.
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6 CONCLUSOES

O objetivo deste trabalho foi verificar a viabilidade de adsorgéo do contaminante arsénio
na rede metalorganica a base de ferro e &cido tereftdlico (MOF/FeBDC). Com base nos
resultados observados e discutidos, foi possivel comprovar a obtencdo da MOF/FeBDC, similar
a MOF MIL-101(Fe) por meio das técnicas de caracterizacdo de espectroscopia de absor¢do na
regido do infravermelho, difracdo de raios X e microscopia eletronica de varredura.

Apesar da MOF/FeBDC apresentar uma area superficial especifica baixa calculada pelo
método BET, indicando uma limitacdo potencial para o processo adsortivo, a adsorcdo de
arsénio foi significativa durante os testes de cinética de adsorcdo e estudos do pH 6timo,
alcancando uma taxa de adsorcao de aproximadamente 60%.

Os testes de cinética de adsorcdo, a massa de 60 mg da MOF/FeBDC apresentou 0s
melhores resultados. Embora a adsorcao inicial fosse mais rapida com 90 mg, a taxa de adsor¢édo
foi superior a 60 mg. Nos testes de cinética de adsorcao, a massa de 60 mg da MOF/FeBDC
apresentou os melhores resultados. Embora a adsorcao inicial tenha sido mais rapida com 90
mg, a taxa geral de adsorcéo foi superior com a massa de 60 mg. Esse comportamento sugere
gue a quantidade maior de rede metalorganica pode dificultar a dispersdo do arsénio, reduzindo

a eficiéncia da adsor¢do com 90 mg.

O experimento de potencial Zeta revelou que a superficie da MOF/FeBDC se torna
negativamente carregada quando o pH é superior ao pH de carga zero (pHpcz). No experimento
de determinacdo do pH étimo, a adsorcéo de As(l11) aumentou significativamente na faixa de
pH de 7 a 10.

No experimento com a melhor taxa de adsorcdo, ap6s o periodo de adsorcdo, a
concentracgao de arsénio foi reduzida para 21,88 mg L~'. Ao comparar esses valores com o limite
estabelecido pela Organizacdo Mundial da Satde (OMS) de 10 pg L, conclui-se que a
concentracdo de arsénio remanescente esta acima do nivel seguro para consumo humano. 1sso
indica que, embora a MOF/FeBDC possua capacidade de adsorc¢éo, ela ndo foi suficiente para
reduzir a concentracdo de arsénio a niveis considerados seguros. Portanto, sdo necessarias
etapas adicionais de otimizacdo para melhorar a taxa de adsor¢do, como estudo da influéncia
da temperatura, maceracdo do material e etapas adicionais de lavagem para remover impurezas

que possam afetar a adsorcéo, como a presenca de acido tereftalico.
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ANEXOS
ANEXO A — Porcentagem de adsor¢do para o experimento de cinética de adsorcéo de
arsénio (50 mg L') com 30 mg de MOF/FeBDC, a temperatura ambiente

Tempo (min) Repeticdo Repeticdo Repeticdo Média Desvio Padréao

1 (%) 2 (%) 3 (%) (%) (%)
15 100,75 99,31 96,88 98,98 1,95
30 103,12 96,13 94,83 98,03 4,46
45 75,75 85,54 88,90 83,40 6,83
60 61,03 57,04 56,36 58,15 2,53
120 53,18 62,22 57,04 57,48 4,54
180 57,17 57,04 52,49 55,57 2,66

ANEXO B - Porcentagem de adsorcdo para o experimento de cinética de adsorcdo de
arsénio (50 mg L') com 60 mg de MOF/FeBDC, a temperatura ambiente

Tempo (min) Repeticdo Repeticdo Repeticdo Média Desvio Padrao
1 (%) 2 (%) 3 (%) (%) (%)
15 117,98 89,21 68,89 92,03 24,67
30 106,72 84,04 75,56 88,77 16,11
45 92,89 79,11 70,95 80,98 11,09
60 66,40 76,25 59,54 67,40 8,40
120 37,75 77,49 49,63 54,96 20,40
180 35,38 45,51 45,64 42,17 5,89

ANEXO C - Porcentagem de adsorcdo para o experimento de cinética de adsorcdo de
arsénio (50 mg L) com 90 mg de MOF/FeBDC, a temperatura ambiente

Tempo (min) Repeticdo Repeticdo Repeticdo Média Desvio Padrao
1 (%) 2 (%) 3 (%) (%) (%)
15 96,37 90,66 75,21 87,41 10,95
30 71,99 70,44 66,39 69,61 2,89
45 61,93 66,60 64,94 64,49 2,37
60 56,95 57,26 56,85 57,02 0,22
120 61,62 52,28 54,36 56,09 4,90

180 53,84 54,98 54,05 54,29 0,61
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ANEXO D - Porcentagem de adsorcéo para o experimento de determinacéo do pH 6timo
para adsorc¢ao de arsénio (50 mg L) com 60 mg de MOF/FeBDC a temperatura ambiente

Tempo (min) (%)
3 41,2
5 43,5
7 57,8
8 55,4
10 57,8

ANEXO E - Resultados da absorbancia de arsénio para a construcdo da curva de
calibracéo

Concentracdo  Repeticéo 1 Repeticéo 2 Média Desvio Padrao
(ppm) (%) (%) (%) (%)
10 0,297 0,32 0,309 0,016
20 0,44 0,468 0,454 0,020
30 0,596 0,527 0,562 0,049
40 0,693 0,731 0,712 0,027
50 0,941 0,939 0,940 0,001
70 1,064 1,023 1,044 0,029
100 1,462 1,368 1,415 0,066

ANEXO F — Dados utilizados para a construcdo da isoterma de adsor¢do de arsénio na
presenca da MOF/FeBDC

Co (mg L1) Ce(mg LY Qe (Mg g™)
30 26,975 0,504
70 61,730 1,378
100 91,440 1,427

200 133,504 11,083




