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RESUMO

O grande impacto causado pela poluicdo dos derivados do petréleo tem levado ao estudo e
desenvolvimento de inumeras técnicas, métodos e materiais para a retencao de 6leos. Entre os
materiais podem se destacar minerais com a capacidade de adsorver compostos apolares, uma vez
que as mesmas sao materiais faceis e baratos de se encontrar. Dentre esses materiais estdo as argilas,
presente em uma variada gama de aplicacdes industriais, desde a industria do petréleo a
farmacéutica e de cosméticos passando pela retencdo de residuos e producdo de nanocompositos.
Uma parte da amostra da argila Brasgel foi organofilizada e ambas (argila Brasgel organofilizada e
natural) foram caracterizadas por difracdo de raio X (DRX). Foi realizado o teste de Capacidade de
Adsorcao, para o Diesel, o Querosene e a Gasolina. A partir dos resultados, foi possivel perceber
que a argila Brasgel organofilica teve melhor desempenho como adsorvente, obtendo menor indice
de adsorcdo para o Querosene, quando comparada com a argila Brasgel natural. Ambas obtiveram
melhor percentagem de adsor¢ao, quando realizada com a gasolina.

Palavras-chaves: argila Brasgel, organofilizacdo, solventes organicos, gasolina, querosene e diesel.

1. INTRODUCAO temperaturas acima de 1000°C podem

adquirir dureza comparavel a dureza do aco

Argilas sdo materiais provenientes [SOUZA SANTOS, 1992].
geralmente da decomposicdio de rochas No Brasil, argilas podem ser
feldspaticas, num processo de milhdes de encontradas em alguns lugares. O mais
anos e sao abundantes na superficie da terra. importante deles é localizada no Estado da
Sao rochas constituidas de minerais finamente Paraiba, na cidade de Boa Vista. Estas argilas
divididos. Elas conttm wuma classe de foram descobertos na década de 1960 e os
minerais  caracteristicos = chamados de estudos iniciais demonstraram que eram
argilominerais, mas podem conter outros naturalmente policationicas e poderia ser
minerais, matéria organica ou impurezas. Elas transformado em argilas sédico-ativadas.
geralmente adquirem plasticidade quando Verificou-se que estas bentonitas sdo
umedecidas com agua, possuem capacidade compostas de argilominerais como
de troca de cations entre 3 e 150 meq/100g, montmorilonita, ilita, caulinita e camadas
sdao duras quando secas e se queimadas a mistas de ilita-montmorilonita e quartzo.
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Descobriu-se que, ap6s tratamento destas
argilas policatiobnicos com uma solucdo
aquosa de Na,CO; a uma concentracao
apropriada, é possivel obter argilas sodico-
ativadas [AMORIM et al., 2004; GONZAGA
et al., 2007].

A sintese de argilas organofilicas
baseia-se nos mecanismos de reacdo que
ocorrem quando os minerais da argila
interagem com compostos organicos. Reagoes
de deslocamento ocorrem quando as
moléculas de agua no espaco interlamelar de
esmectitas e vermiculitas sdo deslocados por
moléculas polares. Compostos organicos
neutros podem formar complexos com o0s
cations intercalares. No caso de esmectitas, a
adsorcao de moléculas neutras é impulsionada
por varias interacOes quimicas, ligacoes de
hidrogénio, interacdo ion-dipolo, ligacdes de
coordenacdo, reacoes acido-base, reagcoes de
transferéncia de carga e interacoes de Van der
Waals. Os cations podem ser trocados entre
camadas por varios tipos de cations organicos.
Reacdes de enxerto, isto é, a formacdao de
ligacdes covalentes entre os grupos reativos
de superficie e espécies organicas, sao
medidas importantes para aumentar a
hidrofobicidade da superficie de muitas
particulas de argila mineral [GOPAKUMAR
et al., 2002; MOTA et al., 2011].

Ao adicionar os sais quaternarios de

amoénio a dispersdes aquosas de bentonitas

sodicas, os cations organicos do sal
substituem os cations sodio da bentonita
sodica, passando—a de hidrofilica para
organofilica. A parte cationica das moléculas
do sal quaterndrio de amonio ocupa os
sitios onde anteriormente estavam 0s cations
de sodio e as longas cadeias organicas se
situam entre as camadas do argilomineral. A
efetiva intercalagdo dos sais quaternarios de
amonio entre as camadas dos
argilominerais pode ser acompanhada por
difracdio de raios X dos materiais
organofilicos, observando-se o aumento da
distancia interplanar dOO1, que passa de
valores geralmente situados entre 1,2 e 1,6 nm
(dependendo da umidade da amostra) para
valores situados geralmente entre 2,0 e 4,0
nm. O valor da distancia d0O1 vai variar com
o comprimento da molécula e com o grau de
inclinacdo que a mesma apresenta em relagao
ao plano do argilomineral [MENEZES et al,
2008].

Os minerais da argila tem propriedades
tais como, grande area superficial especifica,
a capacidade de troca cationica (CTC) e
acidez superficial que conferem propriedades
adsortivas além de capacidades cataliticas em
apoio a eles. Estes resultados implicam em
varios usos benéficos de minerais de argila,
tais como estimulacdo da biodegradacao e
sorcao de substancias toxicas para a finalidade
[BRIGHT e

de controle ambiental
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FLETCHER, 1983; FLETCHER e
MARSHALL, 1982; KOSITA et al, 2002;
MURRAY, 2000; SHELOBOLINA et al,
2004].

Os efluentes da industria de petroleo

contém, entre outros compostos,
hidrocarbonetos monoaromaticos e
poliaromaticos dissolvidos. Os
hidrocarbonetos aromaticos sdo

contaminantes originados nos processos de
refino de petréleo [SABATE et al., 2001]. A
presenca desses compostos é bastante grave,
uma vez que eles sdao conhecidos por seus
efeitos toxicos e carcinogénicos. Alguns
mecanismos podem ser identificados para a
remocao de hidrocarbonetos aromaticos de
adguas e efluentes, como autoxidagao,
ozonizacgao, fotoxidacdo, processos biolégicos
e adsorcio [WALTERS e LUTHY, 1984].
Para resolver o problema, duas tecnologias
ttm se mostrado alternativas bastante
promissoras:  adsorcdo/concentragao  em
materiais carbonaceos e destruicdo catalitica
[MURILLO et al., 2004].

Para que o processo de adsorcdo seja
eficaz, é desejavel que o adsorvente tenha
uma vida longa, esteja disponivel em larga
escala e com baixo custo. Por baixo custo
entende-se material que necessite de pouco
processamento, seja naturalmente abundante
ou subproduto de outra industria [SILVA et
al., 2008].

Técnicas de tratamento, como
precipitacdo  quimica, troca i0nica e
degradacdo biologica, sdo métodos usados
com o objetivo de ajustar as propriedades da
agua de acordo com a politica ambiental e
promover seu descarte na natureza de acordo
com essas politicas.

Também sdo utilizados tratamentos
convencionais mecanicos para limpeza de
aguas poluidas, que ndo sdao muito eficientes,
porém materiais de acdo adsorvente, produtos
mais economicos e de maior eficicia vém
sendo empregados com intuito de substituir
essas técnicas tradicionais [SILVEIRA et al.,
2006].

Ha atualmente uma grande aplicacdo de
argilas organofilicas, que podem ser utilizados
COmMO precursores para nanocompdsitos ou
como absorventes na prevencdao da poluicao
ambiental e reparacao, por exemplo, no
tratamento de derrames, aguas residuais e
aterros de residuos perigosos [MOTA et al.,
2011; MOTA, 2015].

Considerando o exposto, este artigo teve
por finalidade preparar e caracterizar a argila
organofilica partindo-se da argila Brasgel em
sua forma natural, proveniente do estado da
Paraiba, e o sal quaternario de amonio
(GENAMIM) visando assim seu uso na

separacao Oleo/agua.

2. METODOLOGIA
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O presente trabalho foi desenvolvido no
Laboratério de Desenvolvimento de Novos
Materiais (LABNOV), pertencente a Unidade
Académica de  Engenharia  Quimica,
localizado no Centro de Ciéncias e Tecnologia
da Universidade Federal de Campina Grande
(UAEQ/CCT/UFCG).

Os adsorventes utilizados foram as

argilas Brasgel natural e organofilica.

2.1. Organofilizacao da Argila Brasgel
A partir das Figuras 1 e 2, foi possivel
apresentar o esquema do processo de
organofilizacdo da argila Brasgel em duas

etapas.

Etapa 1- Ativacdo Sédica

Dispersao em 4%
em peso da argila
em agua

A 4

Agitacao (20

A 4

Adicao de

A\ 4

Agitacao até a

Figura 1: Diagrama da Ativacdo Sédica da

argila Brasgel

A argila Brasgel foi ativada
sodicamente, transformando-a de
policationica para monocationica.
Inicialmente, a argila Brasgel natural foi
pesada (32 g) e adicionada em 784 ml de
agua destilada, onde foi agitada durante
20 minutos em uma chapa aquecedora,
com a ajuda de um agitador mecanico
(600  rpm), com o intuito de
homogeneizacdao da solucdo. Por fim,
adicionou-se 9,4ml de Na,CO; (20%) até

quando a temperatura atinja,

aproximadamente 95°C.

Etapa 2-Organofilizacao

Agitacao (20 min)

Adicao do Sal Quaternario
de Amoénio e

Y

Filtracao

Secagem (60 °C,

Figura 2: Organofilizacdo da argila

Brasgel

O metodologia utilizada na
organofilizacdo foi baseada no método
convencional relatado por Valenzuela-

Diaz (1994), tendo ele sido adaptado,
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baseia nas reacoes de troca de cations
culminando com a formacao de argila
organofilica Brasgel. Pesou-se 20,4g de
Sal quaternario de amo6nio (GENAMIM) a
uma propor¢aio de 80 meq/100g, e
adicionou-o a mistura contida no agitador
(1300 rpm). Apés 30 min, desligou-se o
agitador mecanico, e o mesmo foi retirado
do béquer. Posteriormente a solucao foi
filtrada com o auxilio de uma bomba a
vacuo. O filtrado obtido foi seco em
estufa a 60°C por 24h, em seguida
desagregado, triturado e transpassado em
uma peneira de malha 200 mesh. (ABNT
n° 200).

2.2, Caracterizacdo
As amostras foram caracterizadas a

partir das técnicas complementares.

2.2.1. Difracdo de Raios X

Neste trabalho foi utilizado o método
de varredura que consiste na incidéncia dos
raios X sobre a amostra em forma de po,
compactada sobre um suporte. O aparelho
utilizado é da marca Shimadzu XRD-6000
com radiacdo CuKa, tensdo de 40 KV,
corrente de 30 mA, tamanho do passo de
0,020 em 20 e tempo por passo de 1,0 s, com
velocidade de varredura de 2°(20)/min, com

angulo 20 percorrido de 2 a 50°, pertencente

ao Laboratorio de Desenvolvimento de Novos
Materiais - LABNOV da Unidade Académica
de Engenharia Quimica (UAEQ) da
Universidade Federal de Campina Grande
(UFCGQG).

2.3. Capacidade de Adsor¢ao
O teste de avaliacdo da capacidade de
adsorcdo em solventes organicos foi baseado
no método “Standard Methods of Testing
Sorbent Performance of Adsorbents” baseado
nas normas ASTM F716-82 e ASTM F726—
99. Este teste constou do seguinte
procedimento: em um recipiente Pyrex
colocou-se o solvente a ser testado até uma
altura de 2cm. Em uma cesta (fabricada de
tela de Aco Inoxidavel com malha ABNT 200,
abertura de 0,075 mm) colocou-se 1,00g do
material adsorvente (argila natural ou argila
organofilica) a ser testado. Esse conjunto é
pesado e colocado na vasilha com o solvente,
onde permanece por 15 minutos. Apos esse
tempo, deixou-se escorrer 0 excesso por 15
segundos e realizou-se uma nova pesagem. A
quantidade de solvente adsorvida foi

calculada a partir da equacao [1]:

Ad:H1 2H*100 )
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3. RESULTADOS E DISCUSSAO . @

3.1. Difracao de Raios X

Intensidade (ua)
S

Nas Figuras 3 e 4 sdo apresentados o0s

difratogramas das argilas Brasgel natural e WM

organofilica, respectivamente. ; . . :

0 10 20 30 40 50

20

@ Figura 4: Difratograma da argila Brasgel

organofilica.

Intensidade (ua)

A partir da Figura 4 é possivel observar

(E) 1,3nm Q)

0 deslocamento do pico correspondente a

A,

T T TT T
10 20 30 40 50

montmorilonita, expandindo de 1,3 nm (sem

% tratamento) para 4,12 nm (com tratamento do
Figura 3: Difratograma da argila sal quaternario de amonio). O aumento da
Brasgel natural. distancia interplanar basal confirma a hipo6tese

que o sal quaternario de amonio foi

E possivel verificar, a partir da Figura 3, intercalado entre os espacos interlamenares da
que a argila Brasgel, em sua forma natural, argila natural formando a argila organofilica
evidencia grande intensidade dos picos como afirma Queiroz et al. (2010).

caracteristicos da argila do tipo esmectiticos,

como a montmorrilonita em 1,3 nm e se 3.2. Capacidade de Adsorcao

encontram dentro da faixa apresentada pelos O teste da capacidade de adsorcio tem
argilominerais do tipo esmectiticos como como finalidade avaliar o potencial de
apresentado pela ABNT (1986). adsorcdo dos adsorventes argilas Brasgel

natural e organofilica em solventes organicos
(gasolina, oleo diesel e querosene). Utilizando
a metodologia baseada nas normas ASTM

F716-82 e ASTM F726-99.
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Nas Figuras 5 e 6 estdo representados os adsorver diesel, querosene e gasolina,
resultados da massa adsorvida da argila respectivamente.
Brasgel natural e organofilica, ii) £ possivel sugerir que a argila
respectivamente. Brasgel organofilica tém melhor potencial

para adsor¢do em todos o0s solventes

30 organicos quando comparado com oS

resultados da argila Brasgel natural, com a

25,86% seguinte - ordem: gasolina > diesel >
23,26%

10 17,29% querosene. iii) Os melhores resultados na

adsorcdo com argila Brasgel organofilica e

0 Gasolina Diesel” Querosene
Brasgel natural foram obtidos utilizando o

Figura 5: Capacidade de Adsorgao da solvente orgdnico gasolina. Este fato indica
argila Brasgel natural. provavelmente que existe uma melhor
interacdo da argila Brasgel organofilica com o

solvente organico gasolina.
’ A partir dos resultados de capacidade de

60 adsorcdo da argila Brasgel natural e

20 60,98% organofilica € possivel indicar que a
37,70% . - g

20 ° 34,16% capacidade de adsorcdo calculada em mais de

Gasollnag Disa QQuemng 60,00% para o solvente gasolina e tendo

como pior desempenho de -adsor¢do o

Figura 6: Capacidade de Adsorcdo da solvente querosene (34,16%). Enquanto argila

argila Brasgel organofilica. .
g gel org Brasgel natural também obteve melhor
resultado de adsorcdao na gasolina com valor

Comparando os dados das Figuras 5 e 6 calculado em 25,86 %.

é possivel verificar que a argila Brasgel Rodrigues et (al. (2010) utilizou o

organofilica apresenta um melhor potencial de . W . e
g P P brometo de cetil trimetil amonio (CTAB) para

adsorcao de compostos organicos que a argila A N
organofilizar a argila cinza. Ele comparou a

Brasgel natural, nos respectivos solventes. ~ ) .
& P adsor¢do da argila Cinza natural e

Fazendo uma andlise desses dados foi - . .
organofilica realizando o teste da capacidade

ossivel destacar: i) A argila Brasgel ~ .
P ) g & de adsorcdo em solventes, tendo também

organofilica obteve maior capacidade em . . ~
obtido uma maior percentagem de adsor¢ao
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para a argila Cinza organofilica quando
realizado em gasolina (24,95 %).

Ao comparar os resultados de
capacidade de adsorcdo da argila Brasgel com
os obtidos por Rodrigues, 2010, onde foi
utilizada a argila esmectitica Cinza identifica-
se um comportamento de capacidade de
adsorcao semelhante para os solventes
organicos utilizados (gasolina, diesel e

querosene).

4. CONCLUSOES

A partir do resultado do DRX foi
possivel observar, para a argila Brasgel
natural, a existéncia de montmorilonita sendo
essa caracteristica de argilas do tipo Esmectita
sendo a mesma constituida principalmente
dos grupos minerais Esmectita e Caulinita,
bem como a presenca do mineral Quartzo
Ccomo impureza.

A partir da técnica de Difracao de raios
X, foi possivel confirmar a obtencdo do
material organofilico, uma vez que a argila
Brasgel natural apresentou uma distancia
interplanar de 1,3 nm, e quando modificada
com o sal quaternario de amonio
(GENAMIM), essa distancia expandiu para
4,12 nm), indicando a efetiva intercalacdo do

cation organico.

Em relagdo a Capacidade de Adsorgao,
foi possivel observar que entre os compostos
estudados (gasolina, diesel e querosene), a
gasolina foi o que apresentou maior
percentagem de adsor¢do tanto para a argila
Brasgel  organofilica (que  apresentou
melhores resultados) quanto para a argila

Brasgel natural.
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