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Introducéo

Os materiais de carbono, e em particular os carvoes ativados, tém sido explorados como catalisadores
no processo de oxidacéo catalitica com peréxido de hidrogénio (CWPO - Catalytic Wet Peroxide Oxidation) para
a degradacéo de poluentes organicos [1]. O mecanismo do processo envolve a decomposicdo do perdxido de
hidrogénio em radicais hidroxilo, espécies oxidantes muito reativas, responsaveis pela degradacdo dos poluentes.
Resultados recentes comprovam a adequabilidade dos carvdes ativados para a degradacéo de corantes azo [2, 3] e
de compostos fendlicos [4], sendo a sua atividade justificada pela presenga de grupos funcionais especificos ou
pela presenca de espécies inorganicas na sua composicdo. Neste trabalho procurou-se avaliar a atividade catalitica
de outras estruturas de carbono, nomeadamente xerogéis de carbono ativados e nanotubos de carbono de paredes
maltiplas (MWCNT - Multi-walled Carbon Nanotubes), utilizando como poluentes modelo corantes azo,
Orange |1 (Oll) e Chromotrope 2R (C2R), e compostos nitrofendlicos, como por exemplo o 2-nitrofenol.

Experimental

Os xerogéis de carbono ativados foram preparados a partir de um xerogel organico (RFX) sintetizado
por policondensagéo de resorcinol com formaldeido. Foram produzidos cinco catalisadores diferentes usando trés
procedimentos de ativagdo distintos: com vapor de agua a 1073 K (ACX-S), impregnacdo com H3PO, a 773 K
(ACX-P) e ativagdo com KOH a 973 K, neste ultimo caso usando diferentes razdes massicas KOH/RFX,
nomeadamente 1:1 (ACX-K1), 2:1 (ACX-K2) e 4:1 (ACX-K4). As caracteristicas texturais e quimicas dos
materiais sintetizados encontram-se apresentadas na Tabela 1.

Tabela 1. Caracteristicas texturais e ponto de
carga zero dos xerogéis de carbono ativados

- Os nanotubos de carbono foram adquiridos na
Catalisador (nszEgT.l) ?é';':{"g.l) pzC Sigma-Aldrich (ref. 677248), sendo caracterizados por um
REX 194 0.025 70 diametro interno entre 2 e 6 nm, didmetro externo entre 10
ACXS 669 0'291 7'2 el5nme c_omprimento entre 0.1 e 10 um, possuindo na
ACXP 1318 0.643 3'7 sua composicdo uma percentagem de 6xido de ferro (I11)

. - inferior a 5%. As experiéncias de oxidagdo com per6xido
ACX-K1 916 0.433 10.1 de hidrogénio foram realizadas num reator de vidro com
ACX-K2 1051 0.396 9.4 agitacdo magnética, considerando solugBes de poluente
ACX-K3 1438 0.680 9.4 com uma concentragdo de 100 mg L™, temperatura = 303

ou 323 K, pH = 3, [H,0,] = 34.6 mmol L e carga de catalisador =0.1g L™

Resultados e Discusséo

Da andlise das caracteristicas texturais e quimicas dos xerogéis de carbono ativados (Tabela 1)
conclui-se que a partir do xerogel organico é possivel obter xerogéis de carbono ativados com elevada éarea
especifica e com natureza quimica diversificada. Por exemplo, dependendo do tipo de ativagdo, sédo obtidos
materiais com quimica superficial neutra (ativacdo com vapor de 4gua, ACX-S), com caracter 4cido (ativagdo com
H3PO,, ACX-P) ou com caréter bésico (ativagdo com KOH, ACX-K*). Os resultados relativos a remogdo dos

corantes C2R e Oll usando os xerogéis de carbono ativados, a 303 K, apresentam-se na Figura 1, em termos de
remocao do respetivo poluente ap6s 150 minutos de reacéo, comparados com as remogdes obtidas em ensaios de
adsorcdo utilizando condigdes similares.
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Figura 1. Remocéo de C2R (a) e de Oll (b) por adsor¢éo e por CWPO, ap6s 150 minutos a 303 K.

A Figura 1 mostra que os catalisadores da série ACX-K sdo os mais eficientes, o que pode ser justificado pelo
carater basico desses materiais que favorece, por um lado,
a interacéo entre a superficie dos materiais de carbono e os
corantes anidnicos e, por outro, a geragdo de radicais
hidroxilo por decomposicéo do perdxido de hidrogénio.
Os resultados obtidos na degradacdo do 2-nitrofenol a
323 K, usando os nanotubos de carbono como catalisador,
apresentam-se na Figura 2. Observa-se que a velocidade
de remocéo é bastante elevada, obtendo-se uma converséo
superior a 90% em 150 minutos de reagdo. Os
mecanismos envolvidos encontram-se em fase de estudo.
Do trabalho realizado conclui-se que os xerogéis de
carbono ativados e os nanotubos de carbono, a semelhanca
do observado com carvdes ativados, possuem atividade
catalitica consideravel para serem utilizados como
catalisadores no processo de CWPO.

Figura 2. Remocéo de 2-nitrofenol por adsorcéo e

por CWPO a 323 K usando nanotubos de carbono.
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Importancia

Neste trabalho apresentamos pela primeira vez uma utilizagdo de xerogéis de carbono ativados e de nanotubos de
carbono de paredes multiplas no processo de CWPO, tendo os materiais estudados revelado elevada atividade para
a remogcao de diferentes tipos de poluentes organicos.
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