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RESUMO

Na presente tese os residuos de lavagem de bauxita foram explorados como precursor
de baixo custo para a preparacdo de um nanonoadsorvente formado de hidréxido duplo em
camada (HDL) semelhante a piroaurita (Mg-Fe-Al-NOs). Posteriormente esse HDL precursor
foi calcinado para se obter 6xidos metalicos mistos (MMO) e codificado como CLDH-X,
onde X representa a temperatura de calcinagdo. O HDL foi sintetizado pelo método classico
de co-precipitagdo a partir de uma solucfo rica em cations trivalentes Fe** ¢ AI*" obtida apos a
digestdo acida do rejeito de lavagem de bauxita. Os materiais sintéticos HDL e CLDH-X
foram caracterizados estrutural e morfologicamente por difragdo de raios X (DRX),
espectroscopia de infravermelho (FTIR) e Raman, microscopia eletronica de varredura
(MEV), microscopia eletronica de transmissdo de alta resolugdo (HRTEM) e medidas de area
superficial especifica (método BET). O primeiro material foi testado para remocdo de
eritrosina B (EB) de solugdes aquosas, enquanto o segundo foi aplicado na adsorcdo de
ponceau 4R (P4R). O efeito da temperatura, da dosagem do adsorvente, pH, tempo de contato,
e concentragdo inicial foram investigados. O HDL provou ser adequado para remocgao rapida
e eficiente de EB. Na verdade, quase a adsor¢do completa do corante na piroaurita
nanoestruturada ocorreu nos primeiros 20 min levando a uma capacidade de adsorc¢do (qe)
igual a 94,25 mg/g para uma area superficial especifica de 81 m*/g. Sua taxa de remogio de
corante (porcentagem) aumentou de 89% para 93% a medida que a temperatura aumentou de
308 K para 328 K. Paralelo aos experimentos de adsor¢do, usando CLDH-X, se investigou o
efeito memoria sofrido por esses Oxidos mistos e como essa regeneragdo estrutural afeta
diretamente na remocao do P4R. Ambos os CLDH-X apresentaram excelente desempenho na
adsor¢do do P4R. O CLDH-400 obteve taxa de remog¢do de 99% em apenas 30 min de tempo
de contato, enquanto que o CLDH-600 obteve taxa de remocao de 98% em 240 min. Esse
tempo de contato mais logo foi drasticamente reduzido quando a solugcdo do corante foi
aquecida 313 K; em apenas 60 min a taxa de remoc¢do chegou a 99,5%. A excelente
capacidade de adsor¢ao do CLDH-400 foi influenciada principalmente pelo efeito memoria.
Por outro lado, os MMOs quando expostos a condi¢cdes atmosférica também regeneram suas
estruturas e esse mesmo fenomeno interferiu de forma negativa nos experimentos de
adsor¢do, fazendo com que a eficiéncia na remocdo caisse aproximadamente 40%. Os
resultados sugerem que tanto o HDL como os oxidos metédlicos mistos sdo adsorventes

promissores € materiais uteis no tratamento de dguas contaminadas por corantes sintéticos.

Palavras-chave: HDL; MMO; rejeito de bauxita; efeito memoria; adsor¢do; EB; P4R.
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ABSTRACT

In the present thesis, bauxite washing waste were explored as a low-cost precursor for
the preparation of a layered double hydroxide (LDH) nanonoadsorbent similar to pyroaurite
(Mg-Fe-AI-NO3). Subsequently, this LDH precursor was calcined to obtain the so-called
mixed metal oxides (MMO) and encoded as CLDH-X, where X represents the calcination
temperature. The LDH was synthesized by the classical co-precipitation method from a
solution rich in trivalent cations Fe'" and AI’" obtained after acid digestion of the bauxite
wash tailings. The synthetic materials HDL and CLDH-X were characterized structurally and
morphologically by X-ray diffraction (XRD), infrared spectroscopy (FTIR) and Raman,
scanning electron microscopy (SEM), high resolution transmission electron microscopy (HR-
TEM) and specific surface area measurements (BET method). The first material was tested
for removal of erythrosine B (EB) from aqueous solutions, while the second was applied to
the adsorption of ponceau 4R (P4R). Effect of temperature, adsorbent dosage, pH, contact
time, and initial concentration were investigated. LDH has proven to be suitable for rapid and
efficient removal of EB. In fact, almost complete adsorption of the dye onto the
nanostructured pyroaurite occurred within the first 20 min leading to an adsorption capacity
(qe) equal to 94.25 mg/g for a specific surface area of 81 mz/g. Its dye removal rate
(percentage) increased from 89% to 93% as the temperature increased from 308 K to 328 K.
Parallel to the adsorption experiments, using CLDH-X, the so-called memory effect suffered
by these mixed oxides was investigated and how this structural regeneration directly affects
the removal of P4R. Both CLDH-X showed excellent performance in P4R adsorption, CLDH-
400 achieved a removal rate of 99% in just 30 min of contact time, while CLDH-600 achieved
a removal rate of 98% in 240 min. This contact time was drastically reduced when the dye
solution was heated to 313 K, in just 60 min the removal rate reached 99.5%. It could be
inferred that the excellent adsorption capacity of CLDH-400 was mainly influenced by the
memory effect. On the other hand, this same phenomenon negatively interfered in the
adsorption experiments, causing the removal efficiency to drop by approximately 40%. The
results suggest that both LDH and mixed metal oxides are promising adsorbents and useful

materials in the treatment of water contaminated by synthetic dyes.
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