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Artigo

COAGULATION/FLOCCULATION OF SUSPENSIONS OF IRON OXIDE PARTICLES BY ALUMINUM SULPHATE. The
destabilization mechanism of suspensions of positively charged iron oxide particles by aluminum sulphate was investigated, aiming

to evaluate the efficiency of the latter as a coagulant for natural surface waters from iron ore mining plants. Synthetic waters that
simulate natural suspensions were used. The best coagulant dosage was found to be 100 mg/L at pH 4. The specific adsorption
of hydrolysis products of aluminum salts on iron oxide particles and heterocoagulation processes involving differently charged
substrates are proposed to explain the turbidity reduction of the suspensions.
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INTRODUCAO

As dguas superficiais naturais contém sélidos inorganicos
suspensos ou coloidais, material organico em solucdo, micro-
organismos e outras impurezas que, em virtude da mutua repulsiao
das cargas elétricas em sua superficie, se mantém em suspensdo es-
tavel por longos periodos de tempo'.

No caso de suspensdes naturais ricas em 6xidos de ferro tém-se
cargas que resultam da ionizacdo, na presenga de dgua ou umidade
atmosférica, de grupos hidroxila que formam uma monocamada em
sua superficie. De um ponto de vista estrutural, a tendéncia a satisfa-
zer a coordenacdo dos fons da superficie € responsdvel pela
quimissor¢do da dgua que resulta na sua dissociagdo ou combinacao
posterior. Os grupos hidroxila superficiais apresentam estereo-
quimicas diferentes e ndo se comportam da mesma forma que aque-
les da matriz mineral®.

O ¢6xido-hidréxido de ferro, a goetita (a-FeOOH), € o mineral de
ferro mais abundante e constitui a forma termodinamicamente mais
estdvel entre os 6xidos de ferro. Este mineral apresenta uma estrutura
cristalina definida, € encontrado de forma disseminada na natureza,
independente do clima, e pode ser facilmente sintetizada em laborat6-
rio. Na superficie deste mineral observa-se a presenca de trés tipos de
hidroxila — A, B e C. A hidroxila do tipo A, tem origem em um fon
oxigénio coordenado a apenas um fon Fe** da matriz mineral que foi
protonado em virtude de sua exposi¢do a superficie. Em condicdes
dcidas estes grupos adsorvem prétons, formando FeO(OH).H* ou es-
pécies =FeOH,* superficiais que podem participar de reagdes de
complexacdo com troca de ligantes, dando origem a complexos de
esfera interna. Em meio fortemente basico um préton pode ser perdi-
do destes grupos, resultando em sitios =FeO" superficiais. As hidroxilas
dos tipos B e C, menos reativas, t€m a mesma origem e encontram-
se coordenadas, respectivamente, a dois e trés fons Fe* imediata-
mente abaixo da superficie’. Em goetitas de grande drea superficial
(maior que 100 m%*g) existem aproximadamente 410 pmol g de
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hidroxilas dos tipos A,B e C, e 220 umol g de sitios dcidos de Lewis.
A carga superficial (c,) de um 6xido metdlico resulta, portanto, de
equilibrios dcido-base e depende do pH e da forca idnica do meio®*.

Uma caracteristica da superficie de um 6xido € o seu ponto de
carga nula (PCZ). Este ponto € caracterizado pelo valor de pH do
meio para o qual a carga superficial se anula; para um valor de pH
menor que o PCZ a carga € positiva, e para um valor de pH maior
que o PCZ, € negativa. Freqiientemente o termo IEP (ponto iso-
elétrico) também € empregado na literatura para designar condi¢des
de carga nula sobre particulas coloidais. No entanto, os dois termos
traduzem conceitos diferentes. O IEP representa o pH no qual cargas
positivas e negativas da superficie se anulam. O PCZ corresponde a
auséncia de cargas. A diferenca entre eles reside no nimero de sitios
ionizados quando a carga se anula, ou seja, na forga relativa dos
dcidos MOH e MOH,* e das bases MOH e MO'. No caso dos 6xidos
de ferro, a fragdo de sitios ionizados € pequena e a utilizagdo do
termo PCZ é mais adequada®.

As interagdes entre as espécies adsorvidas e grupos hidroxila
superficiais, protonados ou ndo, levam a formacdo de complexos
que modificam a carga resultante das particulas e, portanto, as con-
digdes de estabilidade das suspensdes. Quando os complexos resul-
tam de forcas de atragdo ndo especificas, de natureza eletrostatica,
tem-se a fisissor¢do. Neste tipo de interagdo ndo hd modificacio da
esfera de coordenagao das espécies adsorvidas e os complexos sdo
denominados de esfera externa. No caso de cdtions facilmente
hidrolisaveis, como o Al(ILI), estes apresentam uma grande afinida-
de pela superficie dos 6xidos e sua adsorcdo pode ocorrer mesmo
em valores de pH inferiores ao PCZ do 6xido, ou seja, em condicdes
desfavordveis as interagdes eletrostdticas. Este processo pode se dar
por adsor¢do de complexos metdlicos previamente hidrolisados* ou
por adsor¢ao e posterior hidrélise. A penetracdo da esfera de coorde-
nagdo do cation pelos ligantes oxo ou hidroxo da superficie leva
entdo a um processo de guimissor¢do e a formagao de complexos de
esfera interna®.

A possibilidade de coagulacdo entre particulas de 6xidos de fer-
ro e particulas de outra natureza, de diferentes cargas e dimensoes,
também pode ocorrer, e denomina-se heterocoagulaciao. O processo
é observado entre solos e argilas. Cornell e Schwertmann? relatam
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uma experiéncia em que quantidades crescentes de goetita, com drea
superficial igual a 51 m?%g, foram adicionadas a caulinita, em dife-
rentes condi¢des de pH, provocando o aumento do ponto isoelétrico
da mistura de um valor de pH inferior a 2 até acima de 6, IEP da
goetita pura. Foram acrescentados teores crescentes de goetita que
variaram de 0 a 178 mg por grama de caulinita. Segundo os autores
este fato sugere uma intima associacgio entre as duas fases, levando
gradualmente de uma superficie originalmente carregada negativa-
mente a uma superficie dotada de carga positiva.

De forma geral, a coagulagdo do material finamente dividido
disperso em suspensdes naturais € afetada por propriedades da dgua,
tais como temperatura, alcalinidade, COT (carbono orgénico total) e
pH, por pardmetros operacionais que afetam as condi¢des hidro-
dindmicas do meio, e pela presenca e natureza do agente coagulante
e sua dosagem. As particulas desestabilizadas pela agdo do coagulante
podem se agregar em flocos, por meio de mecanismos de transporte,
tais como o movimento Browniano, a forca da gravidade ou a
conveccdo for¢ada do fluido’.

Atualmente, os floculantes quimicos mais empregados no trata-
mento de dgua sdo sais de ferro, Fe (SO ) € FeC13, ou aluminio,
AL(SO,), (alumen), WAC (cloro-sulfato de aluminio parcialmente
hidrolisado) e o mais amplamente utilizado é o PAC (policloreto
bdsico de aluminio)®’. Neste trabalho o sulfato de aluminio foi em-
pregado como coagulante, em vista de sua reconhecida eficicia em
estacdes de tratamento de dguas.

As reacdes de hidrélise do fon aluminio t€m sido amplamente
estudadas com o objetivo de se esclarecer os mecanismos que regem
a coagulac@o de dguas de precipitacdo pluvial que escoam sobre so-
los agricultdveis (particulas argilosas de cargas negativas), visando
sua utilizac@o para abastecimento publico'. Nestes estudos ficou clara
a preponderancia do papel de espécies tais como [Al (OH) J**,
[AL,(OH), ]*, [Al(OH) ,]"**, e AlO,Al (H,0),,(OH),,™ sobre o dos
fons AIP*.

Para as suspensdes ricas em particulas de 6xidos de ferro, carre-
gadas positivamente nas condigdes naturais de pH, os mecanismos
de desestabilizagdo permanecem pouco claros.

Este trabalho tem como objetivos a avaliacdo do coagulante sul-
fato de aluminio como redutor de turbidez de suspensdes ricas em
oxidos de ferro, assim como uma investigacdo dos fendmenos de
superficie associados a coagulac@o/floculacdo destas suspensdes.
Packham!!, trabalhando com sulfato de aluminio em condi¢des de
pH controlado, mostrou que o comportamento dos sélidos suspensos
em rios € muito semelhante ao dos minerais puros constituintes dos
sedimentos. Assim € que, neste trabalho, utilizam-se suspensdes sin-
téticas formadas por associagdo de minerais puros, vistas como um
modelo para estudo de suspensdes naturais. Objetiva-se ainda esta-
belecer as condicdes 6timas de clarificagdo, propondo um modelo
matematico baseado na resposta e nos pardmetros operacionais do
sistema. Para esta tarefa foi empregado o programa Minitab V:13.12
da Minitab Inc.

PARTE EXPERIMENTAL

As suspensdes sintéticas, compostas principalmente por 6xidos
de ferro, simulam as dguas pluviais superficiais que lavam as encos-
tas, taludes, patios e estradas de companhias mineradoras de ferro,
na forma de uma enxurrada lamacenta, de coloracio avermelhada.
Visando reproduzir o mais fielmente possivel a suspensdo natural, a
caracterizacdo dos solidos foi realizada por difragdo de Raios-X,
andlise termogravimétrica, andlise por via imida e granulometria a
laser; as propriedades fisico-quimicas da dgua natural foram avalia-
das por medidas de pH, oxigénio dissolvido, alcalinidade,
condutividade, Eh e sélidos totais. As particulas em suspensdo fo-
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ram caracterizadas quanto a area superficial especifica, densidade e
porosidade por adsor¢do de nitrogénio pelo método BET 3. Os mi-
nerais hematita, goetita, caulinita e quartzo, que compdem o sedi-
mento sintético, foram isoladamente submetidos a difragdo de Rai-
o0s-X (Difratometro RIGAKU, modelo D-MAX/ B Séries, tubo de
cobre, método do pd) para confirmagdo de estrutura. As suspensoes
foram preparadas adicionando-se a um determinado volume de agua
destilada os minerais nas mesmas propor¢des em que sao encontra-
dos em amostras naturais. Assim, os teores de goetita—hematita fo-
ram mantidos numa relag¢do de aproximadamente 2:1 (goetita-55%,
hematita-27%), e teores de caulinita e quartzo correspondendo a cer-
ca de 18% da massa total (caulinita-12% e quartzo-6%). A granu-
lometria dos componentes foi definida de forma a se ter particulas
com didmetro inferior a 38 pum; para tanto, todas as amostras mine-
rais que compdem o sedimento sintético passaram preliminarmente
por uma peneira de 400 mesh. Os minerais foram pesados separada-
mente em balanca analitica, nas propor¢des pré-estabelecidas, de for-
ma a constituir uma suspensdo 1% (p/v) e misturados em almofariz.
A mistura sélida resultante foi submetida a quarteamento e, em segui-
da, pesada. Dois quilogramas do sélido foram adicionados, sob agita-
¢do, a um volume de 200 L de dgua destilada. O material foi mantido
sob agitacdo durante 2 h e, em seguida, analisado quanto a alcalinidade,
pH (pH — Meter CG-867, Schott Gerate), turbidez (Photometer SQ-
118, Merck) e condutividade (condutivimetro Methrom, modelo E-
527). A determinagdo do PCZ do sedimento sintético e dos minerais
separadamente utilizou o método de Mullar e Roberts'>. As medidas
eletroforéticas de Potencial Zeta e Mobilidade Eletroforética (Zeta
Potential Analyser Micromeritics, Model 1202) utilizaram suspensoes
contendo 5,7% em peso de sélidos totais.

Como coagulante empregou-se uma solucdo estoque (1% p/v)
de sulfato de aluminio P.A. Al (SO4), (14 a 18 H,0 — marca Cinética),
preparada com antecedéncia de 24 h em relacdo ao momento de sua
utilizagdo, visando uniformizar eventuais efeitos de “envelhecimen-
to” do sal de aluminio sobre seu efeito coagulante’. Os ensaios de
coagulagao/floculagio seguiram o procedimento tradicional de “Jar-
Test” (Jar-Test Milan, modelo JT 101), com 6 jarros, agitagdo rapida
de 120 rpm durante 2 min, seguida de etapa lenta com velocidade de
20 rpm durante 20 min e tempo de sedimentacdo de 2 h. Foram adi-
cionadas dosagens crescentes de sulfato de aluminio a volumes de
500 mL de suspensdo contidos nos jarros, em diferentes condi¢oes
de pH inicial. Para os ajustes de pH foram utilizadas solugdes de
HNO, e KOH, preparadas com reagentes P.A., marca Pro Analysi.

Ap6s a coagulagido, ao final do periodo de sedimentacdo, amos-
tras do sobrenadante foram recolhidas a uma profundidade de cerca
de 2 cm a partir da superficie do liquido em repouso. Estas amostras
foram caracterizadas quanto ao pH (pH-Meter Schott Gerite, CG-
867), a turbidez (photometer Merck, SQ-118) e a condutividade
(condutivimetro Methrom, modelo E-527).

O efeito dos constituintes da suspensdo sobre a turbidez final,
antes e apds a adi¢do de uma mesma dosagem de coagulante, foi
investigado. Com este objetivo foram preparadas trés suspensdes sin-
téticas diferentes, mantendo a relagio entre os teores goetita:hematita
semelhante a da suspensdo natural, e teores de caulinita ou quartzo
variados. A primeira suspensio continha 34% de hematita e 66% de
goetita; a segunda suspensdo 27% de hematita, 53% de goetita e
20% de caulinita e, finalmente, a terceira apresentava 27% de
hematita, 53% de goetita e 20% de quartzo.

Visando identificar o mineral responsdvel pela turbidez persis-
tente da suspensdo natural, ji que a caulinita € reconhecida como
importante agente causador de turbidez, foram realizados testes de
sedimentagdo espontinea da suspensdo. Apés 24 h de repouso, o
sobrenadante foi retirado e seco em estufa a 80 °C. O sedimento re-
sultante foi submetido a difraciio de Raios-X.
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RESULTADOS E DISCUSSAO

A suspensdo sintética apresentou alcalinidade de 3,0 mg/L de
CaCO, e ndo sofreu adi¢do de agentes alcalinizantes, valor de pH de
6,70, turbidez inicial da ordem de 2300 NTU e condutividade de
27,45 uS cm™ a 25 °C. A drea superficial especifica dos sélidos foi
51,1434 m*/g, sua porosidade de 0,15927 cm®/g e a densidade de
3,1225 g/em?®. O difratograma de Raios-X do sélido suspenso, apre-
sentado na Figura 1, acusou a presenca de goetita, hematita e caulinita
como principais minerais presentes.
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Figura 1. Difratograma de Raios-X do solido presente na suspensdo natural

O difratograma de Raios-X do sedimento resultante da evapora-
¢do do sobrenadante, recolhido apds 24 h de sedimentag@o esponta-
nea da suspensdo natural, identifica apenas a goetita como sendo o
mineral responsével pela turbidez persistente da suspensdo. Em vista
destes resultados pode-se afirmar que a clarificagdo da suspensio na-
tural implica essencialmente na desestabilizacdo de particulas de goetita.

Os valores medidos de turbidez final dos sobrenadantes resul-
tantes da adi¢@o de diferentes dosagens de coagulante a suspensdo
sintética sem ajuste prévio de pH, apds 2 h de repouso, sdo mostra-
dos na Figura 2.
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Figura 2. Efeito da dosagem do coagulante sulfato de aluminio sobre a
turbidez (M) e o pH final (®) do sobrenadante apds coagulagdo

Os valores de turbidez final permanecem aproximadamente cons-
tantes para concentragdes superiores a 100 mg/L. Estes resultados
sugerem que concentracdes mais elevadas de agente coagulante ndo
trazem nenhum beneficio em termos de uma reducio efetiva de
turbidez. Além desta constatagio, observa-se o efeito de acidificagido
do meio com adicdes crescentes de coagulante. Medidas de conduti-
vidade das suspensdes tratadas, a 25 °C, revelam ainda que um au-
mento de dosagem de sulfato de aluminio de 100 para 1000 mg/L resulta
numa elevacdo da condutividade do sobrenadante de 120 puS cm'
para 550 uS cm™'. A manutengdo dos valores de turbidez para altas
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concentragoes de coagulante permite concluir que ndo ocorreu
reestabiliza¢@o da suspensdo e que, portanto, as particulas ndo sofre-
ram reversdo de suas cargas superficiais.

A Figura 3 mostra a variagio de turbidez final da dgua tratada
para diferentes concentragdes de sulfato de aluminio em fung@o do
pH inicial ajustado com HNO, ou KOH.

600
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pH inicial

Figura 3. Efeito do pH inicial sobre a Turbidez em diferentes concentragées
(®10 mg/L; B 100 mg/L; A 1000 mg/L) do coagulante sulfato de aluminio

Concentragdes elevadas (1000 mg/L) resultam numa faixa de
pH de coagulagio eficiente que vai de 4 a 9. Na medida em que a
dosagem de coagulante decresce, a faixa de pH de coagulacao eficaz
se estreita, ou seja, para uma concentragdo de 100 mg/L, tem-se co-
agulacdo eficiente entre valores de pH de 4 a 8 e, quando a dosagem
¢ de 10 mg/L, este intervalo se reduz para pH’s de 4 a 5. Em todas as
concentragdes estudadas observa-se um ligeiro aumento de turbidez
para valores de pH superiores a cinco. Isto sugere uma mudanga de
mecanismo de reac¢do, provavelmente em conseqii€éncia de mudan-
¢as na especiacdo do aluminio nesta faixa de pH. Para valores de pH
inferiores a 5 os poliidroxocomplexos catidnicos de aluminio cons-
tituem as espécies predominantes; para valores de pH compreendi-
dos entre 5 e 8 observa-se a formacdo preferencial do hidréxido de
aluminio e, para valores superiores a 9, um enriquecimento do meio
em hidroxocomplexos de AI(IIT) de carga negativa'. Portanto, numa
faixa dcida de pH, na qual predominam espécies positivas de alumi-
nio, a reducdo de turbidez observada nio se deve a interagdes de natu-
reza eletrostdtica. A desestabilizagfio da suspenséo pode estar associa-
da a adsor¢dio por complexacdo de poliidroxocomplexos catidnicos
sobre a superficie das particulas carregadas positivamente.

Por outro lado, deveria ser levada em conta a possibilidade da
adsorc¢do de fons sulfato sobre os 6xidos de ferro. No entanto, estu-
dos sobre a adsorcdo de anions sobre a superficie da goetita demons-
tram que a adsor¢do especifica deste fon em condicdes dcidas (pH
em torno de 4,0) € desprezivel.

A Figura 4 mostra a diferenga ApH entre valores de pH da suspen-
sdo antes da adicdo do sulfato de aluminio (pH inicial) e aqueles ap6s
a adic@o de coagulante (pH final), em fungdo do pH inicial ajustado
com HNO, ou KOH, para diferentes concentragdes (10, 100 e 1000
mg/L) do eletrdlito sulfato de aluminio. A figura mostra, ainda, a evo-
lugdo dos valores de ApH em func@o do pH inicial, na presenga de um
eletrdlito indiferente (KNO,) e na auséncia de sulfato de aluminio.

Observa-se um deslocamento do ponto de interse¢do das retas
relativas as vdrias concentragdes de coagulante adicionado (10, 100
e 1000 mg/L) com o eixo dos pH’s, em direcdo a valores de pH cada
vez mais baixos. Os pontos de interse¢ao, por analogia a metodologia
de Mullar e Roberts'? para determinacdo de PZC’s de 6xidos de fer-
ro, correspondem aos PZC’s dos agregados formados, nas diferentes
condi¢des de forga ionica estudadas. Este tipo de deslocamento, na
presenca de espécies que sofrem quimissor¢io, ¢ uma evidéncia de
adsorg¢do especifica de cédtions*'*. Esta observagdo, juntamente com
a informacdo do diagrama de estabilidade do aluminio em solugdo',



718 Guedes et al.

Variagédo do pH

10

pH inicial

Figura 4. Efeito de diferentes concentragoes de eletrolito (® 10 mg/L;
W /00 mg/L; + 1000 mg/L ; A sem sulfato) sobre o pH final da suspensdo
para diferentes valores de pH inicial

de que nestas condi¢des predominam hidroxocomplexos catidnicos,
contribui para a hipétese de complexagao superficial destas espécies
sobre as particulas de 6xido, afetando sua carga superficial pela for-
magdo de complexos de esfera interna.

Por outro lado, levando em conta a composi¢do mineralégica do
sedimento sintético, assim como os minerais puros, os valores de
PZC determinados reproduziram aqueles relatados na literatura, como
mostra a Tabela 1.

Tabela 1. Valores medidos de PZC utilizando método eletrocinético
(Potencial Zeta) e polpa contendo 5,7% de sdlidos

Mineral PZC  Valores de referéncia>*"
Caulinita 4,0 47,2 -46

Goetita 7,0 6,1 £0,6;74-9,5,7,0,59-6,7
Hematita 7,1 7,0;7,2;9,3;9.4; 8,5, 4,2 -6,9
Quartzo 2,0 20+03;1-3

Sedimento sintético 6,1

O PZC do sedimento sintético reflete a participa¢do de cada um
dos constituintes da mistura. Seu valor, medido experimentalmente,
aproxima-se razoavelmente do valor calculado segundo uma média
ponderal dos PZC’s dos minerais, de acordo com sua participagdo
na mistura (0,55x7,0 + 0,27x7,1 + 0,12x 4,0 + 0,06 x 2,0 = 6,4).
Apesar deste cdlculo ser simplista, por ndo levar em conta as dreas
superficiais especificas dos diferentes constituintes do sélido
suspenso, ele sugere uma associagio intima entre os minerais, Como
previsto por Cornell e Schwertmann?.

Numa tentativa de investigar a possivel participacdo das particu-
las de carga superficial negativa em um processo de heterocoagulagao,
foi estudado o efeito dos constituintes da suspensdo sintética sobre a
redugdo da turbidez. Para este fim, foram preparadas suspensdes sin-
téticas de composigdes variadas, como mostra a Tabela 2. Observa-
se que a turbidez final apés coagulacdo da suspensdo constituida
apenas por particulas de carga positiva, hematita e goetita, é quase
trés vezes superior aos valores da turbidez final das suspensdes que
contém algum tipo de particula negativa (quartzo ou caulinita) nas
condicoes de pH inicial igual a 6,5.

Os resultados apresentados reforcam a idéia de um mecanismo
envolvendo a associagdo entre substratos de cargas opostas™'®.

Em vista do exposto, e considerando ainda que a coagulacdo ¢
mais efetiva para valores de pH em torno de 4,0, € provdvel que
particulas negativas de quartzo participem do mecanismo de coagu-
lacdo através de uma etapa de heterocoagulagdo.

Finalmente, medidas de mobilidade eletroforética da suspensao,
em pH 4,0, apds a adi¢do de uma dosagem de sulfato de aluminio de
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Tabela 2. Efeito da constitui¢do da suspensdo sobre a reducdo da
turbidez respectiva, ap6s a adi¢do de 100 ppm de coagulante, em pH
igual a 6,50

Constitui¢io da suspensdo

Hematita + Hematita + Hematita +
Goetita Goetita + Goetita +
Caulinita Quartzo
pH inicial 6,60 6,70 5,50
Turbidez inicial (NTU) 1970 1850 1750
Turbidez final(NTU) 925 350 330
Reducéo de Turbidez (%) 53 81 81

100 mg/L, forneceram valores positivos de cerca de 7,5x10%cm? V' s
Nestas condigoes favoraveis a coagulacgio, portanto, a carga média
resultante das particulas dispersas € positiva. Este resultado permite
mais uma vez supor que o mecanismo de coagulacio predominante
ndo € de neutralizacio de cargas.

Duas possibilidades podem ser propostas para analisar o com-
portamento do sistema estudado frente a adi¢ao do agente coagulante
sulfato de aluminio. A primeira contemplaria um processo de hetero-
coagulagdo entre particulas de 6xido carregadas positivamente e par-
ticulas de quartzo, resultando num agregado de carga final negativa;
este agregado anidnico seria neutralizado em parte pelos hidroxo-
complexos de carga positiva predominantes nas condi¢des de pH do
meio. A segunda possibilidade se basearia na formagdo de comple-
xos superficiais de carga positiva resultantes da adsor¢do dos
hidroxocomplexos de aluminio sobre a superficie das particulas de
oxidos de ferro. Estes complexos catidnicos interagiriam numa se-
gunda etapa de heterocoagulagdo com particulas negativas de quart-
zo, provocando sua sedimentagio. As evidéncias experimentais re-
forcam a segunda proposta.

Otimizacio

Visando determinar as condi¢des 6timas de clarificagdo destas
suspensdes, foi proposto um modelo matemadtico utilizando a turbidez
final (T) como resposta e o pH e o logaritmo decimal da dosagem de
coagulante (log D) como parametros. O procedimento de regressdo
multipla conduziu a equacdo abaixo:

T =19,8 (log D)>* - 5,1(pH )* - 21 pH. log D + 126,1 pH - 337,8
)]

cujo coeficiente de correlagdo (1) € igual a 0,943, o que demonstra a
adequacio do modelo. Com base nesta equacdo obtém-se a superfi-
cie de resposta apresentada na Figura 5.

Figura 5. Superficie de resposta mostrando as condigdes otimizadas de
trabalho
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Observa-se que para valores baixos de pH a eficiéncia da coagu-
lacdo € mais satisfatéria. O estudo dos pontos criticos para a equa-
¢do, com pH fixado em 4, conduz a um valor minimo de turbidez
final para uma dosagem de coagulante de 132 mg/L. A Figura 6
mostra a projecdo desta superficie sobre o plano T.log D.

300,0
250,0 |
200,0 |
150,0 -
100,0

2001 .\’\.

0,0 . ¢ . .
0,00 1,00 2,00 3,00 4,00

logD

T (NTU)

Figura 6. Projecdo da superficie de resposta sobre o plano T . log D (® pH
4,0; B pH 5,0; A pH 6,0; X pH 7,0; @ pH 8,0)

A Figura 6 permite constatar que para um pH igual a 4, o mini-
mo de turbidez ocorre para um valor de logD de aproximadamente
2, ou seja, para cerca de 100 mg/L de coagulante.

CONCLUSOES

As melhores condi¢des de coagulac@o da suspensdo sintética de
oxidos de ferro, utilizando o sulfato de aluminio como coagulante,
na auséncia de agente alcalinizante, ocorrem em valores de pH em
torno de 4,0 e uma dosagem de coagulante de aproximadamente
100 mg/L.

O modelo de otimizag¢do adotado mostrou uma boa adequagio
ao sistema experimental, e definiu uma concentragcdo 6tima de
coagulante de 132 mg/L para um valor de pH igual a 4.

Nestas condi¢des de pH, as espécies de Al predominantes em
meio aquoso sdo hidroxocomplexos de carga positiva. As particulas
de 6xidos de ferro que constituem a suspensdo sintética estdo abaixo
de seu PZC, portanto, estdo também carregadas positivamente. Logo,
um mecanismo de adsorc@o via interagdo eletrostdtica entre as duas
espécies, sem a participacdo de outras particulas eletricamente car-
regadas presentes, € invidvel.

Os ensaios com suspensdes sintéticas de composicdes diferentes
evidenciaram que particulas de carga negativa podem desempenhar
um papel no processo de coagulacio. Em pH 4,0, PZC da caulinita,
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as particulas de quartzo constituem as espécies negativas predomi-
nantes no meio.

As evidéncias experimentais que reforcam a hipdtese de adsor¢io
de cations sobre as particulas de 6xidos de ferro, permitem concluir
que provavelmente hidroxocomplexos de aluminio de carga positiva
sdo adsorvidos especificamente sobre a superficie das particulas. Este
fendmeno cria condi¢Ges para interacdes eletrostdticas entre as espé-
cies formadas e as particulas de quartzo presentes.

Propde-se, portanto, que o mecanismo de coagulacdo das parti-
culas de 6xido de ferro compreende uma primeira etapa de adsor¢io
especifica de hidroxocomplexos catidnicos, seguida de uma etapa
de heterocoagulagdo.
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