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Introducgéo
A crescente industrializagdo trouxe consigo grandes impactos ambientais, sobretudo,

em efluentes, que sofrem poluicdo de diversas formas, sendo, dentre as mais preocupantes,
contaminacio por metais pesados como Cu?* e Pb?*, 0s quais sdo extremamente prejudiciais a
salde humana. Além disso, o descarte incorreto de corantes e outros produtos quimicos
provindos do tratamento industrial de tecidos, é um outro fator agravante para desequilibrios
ambientais (Piquet; Martelli, 2022; Zhao et al, 2023).

Entre os corantes mais utilizados industrialmente esta o Azul de metileno, uma
substancia classificada como catidnica muito aplicada em tingir algodao, 1a e seda (Piquet;
Martelli, 2022). Ha muitos processos, tanto fisicos como quimicos, que podem ser utilizados
para a remocao desses compostos de corpos de agua, como a oxidacao, biodegradacdo por meio
de bactérias e fungos, coagulacdo, floculacao e adsorc¢ao (Stanciu; Teaca, 2024).

A adsorcdo é um dos métodos de separacao e purificacdo mais utilizados, além do seu
baixo custo, ha também facilidade de execucdo. E um processo fisico, onde o material
adsorvente interage com o adsorvato por meio de grupos funcionais presentes na superficie do
mesmo. Uma das caracteristicas intrinsecas ao adsorvente é apresentar uma estrutura porosa,
capaz de reter grandes concentracGes da substancia de interesse, a qual se deseja retirar do meio
contaminado (Nascimento et al, 2014).

Atualmente, hd uma ampla variedade de adsorventes de inimeros materiais que podem
remover os mais diversos contaminantes de aguas residuais, entre eles, um dos mais utilizados,
se encontra o carvdo ativado, que apresenta alta eficiéncia, porém, possui um custo

elevado (Stanciu; Teaca, 2024). Em contrapartida, ha uma demanda por materiais que sejam de
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baixo custo e principalmente compativeis com " natureza, -E:é'ndo; porta, assi!m,
biodegradaveis. Segundo Zhao et al (2023), muitos estudos sobre hidrogéis como adsorventes
vém sendo feitos, e, a maioria destes, envolvendo polissacarideos como matriz principal, o que
torna essas estruturas promissoras na aplicacdo de adsorventes alternativos biocompativeis.

Séo variados polissacarideos que podem ser utilizados na sintese de hidrogéis, como
amido, quitosana (quitina modificada), goma de cajueiro, goma xantana, goma arabica, entre
outros. A goma de cajueiro (GC), pode ser isolada e purificada posteriormente a partir de
modificacdo quimica do exsudado da planta cajueiro (Anarcadium occidentale) como afirma
Soares (2022). Por ser abundante no nordeste do Brasil, a GC é um biomaterial muito promissor
e versatil em muitas aplicacBes, como na area biomédica na sintese de nanoparticulas para
liberacdo controlada de farmacos e, além disso, na agricultura em sintese de hidrogéis como
condicionadores de solo (Almeida; Pinheiro; Abreu, 2025).

A GC contém grupos hidroxila (-OH) e carboxila (-COOH) em sua estrutura, que
combinadas a um mondémero sintético, como acrilamida ou &cido acrilico (AA), formam
hidrogéis com capacidades absortivas que podem auxiliar na irrigacdo de culturas de cacto pera
espinhosa no contexto da Caatinga de acordo com estudos recentes (Barros et al, 2025). Além
disso, a GC pode conferir biodegradabilidade e biocompatibilidade ao hidrogel, contribuindo
com a sustentabilidade.

Subprodutos de rejeitos agroindustriais, como a cinza da casca do arroz, cinza do bagaco
da cana de acUcar, cinza da casca do coco e cinza da casca da castanha de caju podem agregar
nas propriedades de adsor¢do e absorcao dos hidrogéis por possuirem pequenas porcentagens,
em sua estrutura, de potassio (K), além de célcio (Ca), sodio (Na) e fésforo (P) (Lima;
Rossignolo, 2010).

Nesse contexto, este estudo tem como objetivo geral avaliar, sobretudo, as propriedades
absortivas e adsortivas dos hidrogéis baseados em GC enxertados com (poli) acido acrilico
(PAA) e cinzas da casca da castanha de caju (CCCC) para remocéo do corante azul de metileno
de solucGes aquosas, visando entender o seu comportamento em variados sistemas, dando assim
um indicativo a respeito de sua aplicabilidade como adsorvente alternativo, sustentavel e de

baixo custo.
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Material e Métodos

Materiais

O 4cido acrilico e o azul de metileno (AM) procederam da Dinamica. O persulfato de
potassio (KPS) e N,N'-metilenobisacrilamida (MBA) foram fornecidos pela Sigma-Aldrich. O
hidroxido de sodio (NaOH) procedeu da Neon, o acido cloridrico (HCI) e acetona foram

fornecidos pela Synth e a fenolftaleina pela Vetec,

Purificacdo da GC

A purificacdo da GC foi realizada através da metodologia proposta por Rodrigues, de
Paula e Costa (1996), onde 10 g do exsudado do cajueiro previamente triturado, foi colocado
para dispersar em 100 mL de &gua destilada por pelo menos 12 h em agitacdo magnética (200
rpm/ 25°C). A solucéo resultante foi filtrada utilizando funil de placa sinterizada (n° 1) para
retirar as impurezas solidas de tamanho maior, depois foi ajustado o pH para 7,0 utilizando
NaOH 0,1 mol.L* e foi adicionado 1,0 g de NaCl a fim de melhorar a forca idnica da solugo.
A mesma foi precipitada em alcool etilico P.A. (1:4 v/v). O precipitado foi depois filtrado em
funil de placa sinterizada (n° 3), lavado utilizando alcool etilico e acetona (ambos P.A.) trés
vezes. Por fim, a GC retida no filtro foi macerada e colocada em estufa para secar, depois

etiquetada.

Sintese dos hidrogéis

0,5 g de GC e uma quantidade de CCCC (5-20 % m/m) foi colocada para dispersar em
20 mL de agua destilada a uma temperatura de 70 °C, sob fluxo de N2 e agitacdo magnética
(200 rpm). 30 minutos depois, 0 KPS (1% m/m) foi adicionado, ap0s dez minutos 0 MBA (1%
m/m) foi introduzido, juntamente com 3,5 g de AA. Aproximadamente 24 h depois, os hidrogéis
foram neutralizados em solugdo de NaOH (2 mol.L™?) a 95 °C por 2 h, lavados com agua
destilada e secos a 70 °C em estufa. Por fim, os mesmos foram macerados até que atingissem

granulometria 9-24 mesh (2,00-0,71 mm).
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FTIR e DRX

Os espectros de FTIR foram obtidos em equipamento Shimadzu FTIR-8300, operando
na faixa de 600-4000 cm™, em pastilha de KBr. Enquanto os padrdes de DRX do p6 foram
registrados em um difratdbmetro Siemens (modelo D500, Alemanha) equipado com uma fonte
Cu-Ka (A =0,15418 nm).

Ensaios de adsorcao

Os ensaios de adsorcao foram realizados pela imersao de 25 mg das amostras em 50 mL
de solugdo de AM (100-700 mg.L™?) em agitacdo magnética (200 rpm) por 60 minutos a 25°C
e pH original da solucdo (pHi = 6,0). As solugdes resultantes foram filtradas e diluidas
adequadamente, e depois analisada em espectrofotdometro UV-Vis (Amax = 670 nm) para
determinar a concentracdo residual de AM foi utilizada a equacao de uma reta adquirida a partir
de uma curva analitica (y = 0,0735x — 0.00299, R2=0,9979, sendo y a absorbancia e x a
concentracdo, respectivamente). A quantidade de adsor¢do no equilibrio (Qe) em mg/g foi

calculada através da equacdo 1:

R @

Onde, C, € a concentragdo inicial do corante (mg/L), Ceq € a concentracdo final do
corante (mg/L), V é o volume da solucdo do corante (L) e m € a massa do hidrogel utilizado
(9). Todos os ensaios foram realizados em triplicata (N = 3).

Resultados e Discussao

Caracterizacdo dos hidrogéis comp0sitos

A Figura 1 mostra os espectros de infravermelho (FTIR) Difratometria de Raios X de
CCCC, da GC e dos hidrogéis sintetizados na auséncia e presenca das cinzas. No espectro de
FTIR (Figura 1.a) da CCCC, observam-se bandas caracteristicas das ligacfes Si—O-Si em 1110
e 792 cm™, atribuidas aos estiramentos assimétrico e simétrico, respectivamente. Também foi
identificada uma banda em 950 cm™, relacionada as ligagdes Si—OH. Além disso, a presenca

de silica cristalina ¢ evidenciada por uma absor¢do em 620 cm™, atribuida a cristobalita, e por
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uma banda em torno de 690 cm™, caracteristica do uartzo (Wanyil?aret all,2016 Z et ;I.,
2017).

A incorporacdo do PAA a estrutura da GC foi confirmada pela comparacdo dos
espectros de FTIR da GC pura e do hidrogel GC-g-PAA. Em relacdo a GC, o hidrogel
apresentou o surgimento de um ombro em 1723 c¢cm™, atribuido ao grupo —COOH, além de
bandas em 1550, 1447 e 1415 cm™, associadas as ligagdes C=O do PAA, confirmando a
ocorréncia da reacdo de enxertia. A formacdo do hidrogel composito GC-g-PAA/10% CCCC
foi confirmada pelo aparecimento de bandas em 1110, 797, 690 e 620 cm™, atribuidas as
vibragdes das ligagdes Si—O-Si e a presenca de SiO:, evidenciando a incorporagdo da cinza a
matriz polimérica (Wanyika et al., 2016; VVaz et al., 2017; Anuar et al., 2020).

Figura 1. (a) Espectros de FTIR de CCCC, da GC e dos hidrogeis sintetizados na auséncia e
presenca das cinzas. (b) Difratogramas de DRX dos hidrogéis compdsitos sintetizados na
auséncia e presenca das cinzas.
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Fonte: autoria propria.

O difratograma de raios X da CCCC (Figura 1.b) apresenta um halo entre 25° e 35° (260),
caracteristico de material amorfo, além de fases cristalinas, com destaque para a arcanita
(K2SOs4), identificada pelo pico em 20 = 30,2°. Também foram identificados compostos
contendo potassio (K), fésforo (P) e célcio (Ca), principais constituintes da CCCC (Silva;
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Marques; Rap6so, 2023). A GC apresentou baixacrialinidade, carz;?feristica de s strut}ljra
microcristalina ou semicristalina (Silva et al., 2019).

O difratograma do GC-g-PAA ndo apresentou picos de difracdo definidos, indicando
uma estrutura predominantemente amorfa. J& o hidrogel compésito GC-g-PAA/10% CCCC
preservou as fases cristalinas caracteristicas da cinza, embora com menor intensidade devido a
sua baixa concentra¢do na matriz polimérica. Em conjunto com os resultados de FTIR, a anélise
de DRX confirma a formacdo do hidrogel compdsito e a incorporagdo da CCCC a rede

polimérica.

Efeito da concentracdo inicial sobre a adsorcao do corante

A influéncia da concentracdo inicial do corante AM sobre a capacidade de adsorcdo dos
hidrogéis GC-g-PAA e GC-g-PAA/15% CCCC ¢é apresentada na Figura 2.

Figura 2. Efeito da concentragdo inicial sobre a capacidade de adsorcdo de hidrogéis
compositos GC-g-PAA e GC-g-PAA/15% CCCC para o AM. Condigdes do experimento: pH
=5,0; T = 25+1,0°C; Tempo de equilibrio: 60 min; Razdo molar GC/PAA =7.
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Fonte: autoria propria.

Observa-se um aumento significativo na capacidade de adsorcdo com o aumento da
concentracdo inicial do corante (100—500 mg-L™") para ambos os hidrogéis, variando de 195 +
102690 + 44 mg-g ! para o GC-g-PAA e de 191 £ 1 a 813 £ 18 mg-g ! para o GC-g-PAA/15%
CCCC. Entretanto, em concentragdes mais elevadas do corante, verifica-se uma tendéncia a
estabilizagdo das curvas de adsor¢do. Esse comportamento pode ser atribuido ao progressivo
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preenchimento dos sitios ativos dos hidrogeis pelas moléculas de -AM Ievando a partlr de
determinado ponto, & saturagdo desses sitios. Nessa condigdo, o processo de adsor¢do torna-se
limitado, uma vez que o aumento da concentragdo de adsorbato no meio ndo resulta em novas
interacdes efetivas entre o corante e os centros de adsorcdo disponiveis. (Gautam; Rasool;
Kumar, 2025).

Isotermas de adsorcdo

As isotermas de adsorcdo sdo modelos matematicos que descrevem a interagdo entre
adsorvato e adsorvente. A partir da relacdo entre a capacidade de adsor¢do no equilibrio (qe) e
a concentracdo de equilibrio (Ce), esses modelos permitem compreender o mecanismo de
adsorcdo, indicando se o processo ocorre em superficie homogénea ou heterogénea, com
formacéo de mono ou multicamadas, além de avaliar a favorabilidade do processo e a eficiéncia
dos hidrogeéis como adsorventes (Gautam; Rasool; Kumar, 2025; Murphy et al., 2023).

O modelo de Langmuir, um dos mais utilizados para descrever isotermas de adsorcéo,
assume que 0 processo ocorre em monocamada sobre uma superficie homogénea, com sitios
ativos energeticamente equivalentes e interacdes despreziveis entre as moléculas adsorvidas.
Nesse modelo, (qm) representa a capacidade méaxima de adsorcdo, (Ce) a concentracdo de
equilibrio e (KL) a constante de Langmuir, relacionada a afinidade entre o adsorvato e o
adsorvente (Murphy et al., 2023).

Ge = (2ies @
Foi utilizada a sua forma linearizada, representada na Equacdo 3, sendo aplicada uma
regressdo linear, a fim de se obter os pardmetros gm e Ky, a partir dos coeficientes linear
(1/Kr.qm) e angular (1/gm) da reta:
Ce 1

= o+ —C ®)

de Kp.qm dm

Por outro lado, o modelo proposto por Freundlich, assume a adsor¢do como um processo
que ocorre de maneira heterogénea, o que indica que os centros de adsorcao se distribuem de
forma irregular em multicamadas na area superficial do adsorvente. E importante destacar que
a partir deste modelo ndo é possivel predizer um valor limite de saturagdo do adsorvente

(Murphy et al, 2023). A Equacdes 4 e 5 descrevem o modelo de Freundlich:
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Inge = Inks + ~InC, (5)
em que (e representa a capacidade de adsor¢do no equilibrio (mg.g), Ce corresponde a
concentracdo do adsorvato na solucdo em equilibrio (mg.L™), ¢ kr (L.g!) e n (adimensional)
sdo as constantes que pertencem ao modelo de Freundlich. A constante kr estd associada a
capacidade de adsorcéo e reflete a afinidade entre o adsorvente e o adsorvato, enquanto n esta
relacionada a intensidade do processo adsortivo, sendo um indicativo da distribuicdo energética
dos sitios de adsorcdo, considerada favoravel quando apresenta valores entre 2 e 10.

A equacdo (7) em sua forma linearizada pode ser ajustada aos dados experimentais
através de regressao linear com a finalidade de determinar os valores das constantes kr e n a
partir dos coeficientes linear (In kr) e angular (1/n) da reta.

Além disso, foi calculado o coeficiente de correlagdo linear (R?) em ambos 0s casos, a
fim de verificar se 0 ajuste do modelo ao conjunto de dados experimentais é aplicavel e 0 mesmo
descreve de maneira efetiva o processo de adsorc¢ao.

A partir do exposto, a Tabela 1 mostra os resultados obtidos da analise de dados:

Tabela 1. Pardmetros estimados das isotermas para a adsorcao de AM.

Modelo de Langmuir Modelo de Freundlich
Hidrogel gm, €XP  Qm, cal kL R2 kr n R2
GC-g-PAA 690 704 0,0594 10,9972 0,0036 2,24 10,8114

GC-g-PAA/15% CCCC 813 832 0,0601 0,9949 0,0403 1,67 0,8468

Fonte: autoria propria.

E possivel observar pelo valor de R?, que o modelo que se ajusta melhor ao conjunto de
dados é o de Langmuir, pois 0 mesmo se aproxima mais de 1. Isso indica que este modelo
descreve de maneira mais efetiva a interacao entre o corante e o hidrogel, de modo que o0s sitios
ativos do mesmo se distribuem uniformemente em sua superficie. Além disso, os valores de gm
tedricos se aproximam dos valores de gm experimentais, 0 que evidencia um mecanismo de
adsor¢cdo em monocamada para os hidrogéis GC-g-PAA e GC-g-PAA/15% CCCC. Em
contrapartida, os valores das constantes e de R? para o modelo de Freundlich ndo sio favoraveis

para descrever o processo de adsorcdo para estes hidrogéis.
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Conclusdes

Neste trabalho, foram desenvolvidos e avaliados hidrogéis biocompdsitos a base de GC
enxertada com PAA e cinzas agroindustriais (CCC e CCCC), visando a remocdo do corante
azul de metileno em solugdes aquosas. As analises de FTIR e DRX confirmaram a formacéo
dos hidrogéis, bem como a incorporacao das cinzas a matriz polimérica. Além disso, 0 aumento
da concentragdo inicial do corante, no intervalo de 100 a 500 mg-L", resultou em elevacao da
capacidade adsortiva até o limite de saturagdo dos sitios ativos. A analise das isotermas de
adsorcdo indicou que o modelo de Langmuir apresentou o melhor ajuste aos dados
experimentais.

Dessa forma, os resultados quantitativos obtidos demonstram que os hidrogéis
biocompositos estudados apresentam elevado potencial como adsorventes sustentaveis,

eficientes e de baixo custo para a remogao de corantes catidnicos em sistemas aquosos.
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