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Resumo: As argilas sintéticas com estrutura esmectita são hábeis para intercalação de moléculas orgânicas de 

interesse para uso em fármacos de liberação controlada. Duas amostras foram obtidas por precipitação em meio 

aquoso, purificadas e cristalizadas com estrutura mimética de montmorilonita, apresentando grande capacidade 

de hidratação e intercalação de cloridrato de piridoxina (vitamina B6), se mostrando viáveis para uso como 

matrizes para princípios ativos de liberação controlada de posologia oral. 
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INTRODUÇÃO 

As argilas são um recurso natural de grande utilidade 

para fabricação de cerâmicas comuns e também 

elementos filtrantes (Amin et al., 2016), isolantes 

elétricos (Wondemagegnehu et al., 2023), entre 

outras (Teixeira-Neto e Teixeira-Neto, 2009), mas 

algumas aplicações requerem um controle 

composicional mais rigoroso, requerendo versões 

sintéticas, como no caso de componentes catalíticos 

(Vaccari, 1999; Nicole et al., 2014; Lozano e García-

Verdugo, 2024) ou matrizes para fármacos (Pathak e 

Thassu, 2009; Zhou et al., 2018). 

Quanto maior a contaminação dos depósitos de 

argilas naturais, maior a demanda pelas versões 

sintéticas, requerendo mais pesquisas sobre processos 

de obtenção, permitindo o desenvolvimento de 

tecnologia para obtenção de novas e melhoradas 

formulações, como por exemplo, em áreas de 

tecnologia de ponta, como novos materiais 

luminescentes e magnéticos (Oliveira, et al., 2003; 

Santos, et al., 2017). 

Mas, uma das aplicações que demanda uma argila 

sintética ultrapura e com rigoroso controle 

composicional e livre de poluentes, envolve a 

fabricação de matrizes de fármacos de liberação 

controlada, normalmente de uso tópico, mas também 

podendo ser aplicadas como matrizes para 

intercalação de suplementos de posologia oral, em 

especial para produção de suplementos vitamínicos 

(Aguzzi et al., 2007). 

Um tipo especial de argila, denominada esmectita, é 

o mais adequado para ser usado com matrizes para 

fármacos de liberação controlada devido à estrutura 

em camadas com um espaço interlamelar de grande 

capacidade de adsorção, tanto que mesmo as versões 

naturais são usadas em processos descontaminação 

de metais pesados (Srinivasan, 2011) e até de 

bactérias patogênicas (Unuabonah et al., 2018). 

A estrutura em camadas deste tipo de argila se 

origina de uma rede de tetraedros de silicato, 

geralmente contendo substituição parcial de 

alumínio, a qual é mantida inalterada por ligações de 

baixo caráter iônico. Mas, os cátions de alumínio 

podem ser alocados em sítios octaédricos trocáveis 

em meio aquoso e podem ser parcialmente 

substituídos por magnésio, zinco ou ferro II 

(Wiewióra e Weiss, 1990; Bergaya et al., 2006; 

Coelho e Santos, 2007; Bauman, 2008). 

Substituições heterovalentes, como do silício 

tetravalente por alumínio trivalente na camada de 

tetraedros ou de alumínio trivalente por cátions 

divalentes, como magnésio, zinco ou ferro II, nos 

octaedros, levam a um desequilíbrio de cargas, 

provocando ordenamento das camadas carregadas 

negativamente intercalada de cátions metálicos 

hidratados, orientando as camadas em estruturas 

trilamelares com espaço capaz de comportar grande 

volume de água e uma série de moléculas orgânicas 

mais complexas, característica de muitos fármacos 

(Ghadiri et al., 2015). 
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Apesar de ser possível a troca de cátions octaédricos 

da esmectita, isso só ocorre com a lixiviação da 

estrutura, diferente dos cátions interlamelares, 

facilmente trocáveis em meio aquoso (Lagaly e 

Weiss, 1975; Talibudeen e Goulding, 1983; MAY et 

al., 1986; Christidis e Dunham, 1997). 

Por este motivo, os argilominerais do grupo 

esmectita possuem grande variação composicional, 

hidratação reversível do espaço interlamelar e 

capacidade de troca iônica e adsorção de moléculas 

orgânicas hidrofílicas, levando a grande diversidade 

de aplicações (Dana, 1969; Deer et al., 2000). 

É possível sintetizar estruturas esmectíticas 

mimetizadas de vários argilominerais presentes nos 

mais diversos tipos de argilas naturais, mas também 

modificar argilas naturais de filossilicatos mais 

comuns para convertê-las em argilominerais do 

grupo esmectita apesar de exigir uma abordagem 

química complexa, pois os silicatos possuem 

reduzida solubilidade em água e a recristalização só 

ocorre em pH elevado e aquecimento (Cao e Yu, 

2010). 

Deste modo, quando se propõe a obter uma versão 

sintética de um argilomineral a base de silicato, é 

necessário fazer a substituição parcial com alumínio, 

se necessária, durante a formação da rede de 

silicatos, pois após a nucleação dos grupos 

octaédricos em pH mais baixo, a alteração da rede de 

tetraedros não é mais possível (Le Forestier et al., 

2010; Reinholdt et al., 2013; Haynes et al., 2015). 

Existem diversos métodos síntese para os mais 

diversos tipos de argilas, mas a escolha depende de 

fatores como tipo de cátion metálico em cada 

camada, tipo de precursores, aquossolúveis ou não, 

tipos de cátions ou de espécies orgânicas a serem 

intercalados no espaço interlamelar, cristalinidade 

desejada para a argila, porosidade, morfologia, entre 

outras características mais específicas (Cavani et al., 

1991; Linssen et al., 2003; Chao et al., 2004; 

Cavalheiro et al., 2019). 

Os métodos de síntese via precipitação em meio 

aquoso com variação de pH são mais adequados para 

a maioria das argilas (Crepaldi e Valim, 1998; De 

Roy et al., 2001; Barbosa et al., 2018), exceto quando 

se deseja inserir constituintes não normalmente 

encontrados nas argilas naturais e que não possuam 

precursores aquossolúveis, requerendo outros 

métodos (Jones et al., 1995; Sinko e Mezei, 1998; 

Martins et al., 2015). 

Esmectitas com sódio ou cálcio no espaço 

interlamelar dificilmente sofrem ilitização e são 

facilmente reidratadas quando a argila entra em 

contato com a água, pois são cátions muito solúveis 

em água e a hidratação é favorecida, apesar de ambos 

os processos, desidratação e reidratação serem muito 

lentos. Mas, é justamente a cinética lenta que é útil 

para redução de estresse hídrico no solo, retendo 

água por mais tempo ou drenando a água em excesso 

do solo quando (Dellisanti et al., 2018; Li et al., 

2024; Zheng et al., 2025). 

As argilas esmectíticas também são usadas como 

adsorventes para as mais diversas finalidades, sendo 

capazes de reter cátions de metais pesados e até 

macromoléculas em seus espaços interlamelares, 

como corantes, clorofila e outras moléculas orgânicas 

(Hwang et al., 2001; Wang e Li, 2006; Islam et al., 

2015; Ferreira et al., 2016). 

Nas décadas recentes, as esmectitas vêm sendo 

estudadas com matrizes para fármacos diversos, 

desde vitaminas hidrossolúveis até antibióticos. 

Estudos mais aprofundados mostram que a cinética 

de liberação lenta favorece a formulação de fármacos 

de liberação controlada, uma demanda da medicina 

para reduzir a frequência de doses (Parolo et al., 

2008; Joshi et al., 2009; Kaur e Datta, 2014; Trivedi 

et al., 2018; Totea et al., 2020). 

Argilas esmectíticas possuem grande capacidade de 

intercalação de cátions de sais minerais essenciais ao 

metabolismo humano e ainda atuam em sinergia com 

muitos princípios ativos que também podem ser 

intercalados, incluindo moléculas orgânicas maiores, 

como fármacos de interesse para liberação controlada 

(Ito et al., 2001; Park et al., 2008). 

Quando usadas para intercalação de moléculas 

orgânicas sensíveis à degradação, como muitos 

princípios ativos farmacêuticos, a estrutura porosa 

impede a degradação comum em medicamentos 

similares não intercalados, especialmente porque as 

vitaminas hidrossolúveis sofrem hidrólise ácida no 

estômago se administradas de forma convencional. É 

um comportamento similar ao das fibras vegetais dos 

alimentos (Choy e Son, 2004; Zhao e Mcgrath, 2009; 

Abe-Matsumoto et al., 2015; Rai et al., 2019; Raji et 

al., 2023; Román-Ochoa et al., 2024). 

A rede de silicatos das esmectitas depois de lixiviada 

dos princípios ativos e cátions metálicos atravessa o 

intestino adsorvendo compostos tóxicos, uma 

propriedade plenamente reconhecida, devido a seu 

uso em rações para animais de confinamento, como 

na criação de peixes em tanques sem água corrente 

(Choi e Kim, 2013; Lopes et al., 2009). 

No caso das argilas sintéticas esmectíticas como 

matrizes para a intercalação de princípios ativos de 

interesse farmacológico, o processo de dessorção 

gradual é importante, pois os fármacos possuem 

zonas terapêuticas restritas, com pequeno intervalo 

de concentração para serem ineficientes e não tóxicos 

(Allen et al., 2005; Marzzoco e Torres, 2007; Rubert, 

et al., 2017; Borrego-Sánchez et al., 2022). 
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Muitos fármacos de posologia oral são moléculas que 

se comportam como ácidos ou bases fracos e 

geralmente são pouco solúveis em água, o que 

dificulta a absorção pelo organismo se administrados 

desta forma. Por isso, estes princípios ativos são 

convertidos em seus sais conjugados, como sais de 

sódio ou potássio, no caso de comportamento de 

ácido fraco, ou sais de cloreto, denominados 

cloridratos, no caso de comportamento de base fraca 

(Lee, 1999; Brown et al., 2005; Haynes et al., 2015). 

Por serem solúveis em água, estes tipos de sais 

hidrolisáveis são usados para formulação de 

medicamentos de posologia oral, mas apresentam 

picos de concentração plasmática logo depois de 

ingeridos, podendo apresentar reações adversas, 

como problemas gastrintestinais, alterações da rotina 

laboral e de lazer ou interrupções do sono (Allen et 

al., 2005; Nicolov et al., 2021). 

Por isso, imobilizar um fármaco em uma matriz 

inerte ou com constituintes lixiviáveis no trato 

gastrintestinal que tenha efeitos sinérgicos com o 

princípio ativo intercalado pode aumentar muito a 

eficiência do tratamento e reduzir os efeitos adversos 

se a matriz puder controlar a liberação do princípio 

ativo através de dessorção lenta, como ocorre com o 

processo de dessorção nas estruturas esmectíticas 

(Cunha et al., 2010; Parveen et al., 2012). 

Mas, para que uma mesma matriz argilosa atue desta 

forma no organismo, é preciso considerar as 

características metabólicas do princípio ativo e as 

potenciais interações com a superfície interlamelar da 

matriz, considerando seus efeitos sobre o princípio 

ativo, como possíveis reações redoxes, hidrólise, 

possíveis reações de isomerização, entre outros 

aspectos mais específicos (Diaz et al., 2004; Gomez-

Romero e Sanchez, 2005; Fredenberg et al., 2011; 

Alam e Deng, 2017). 

Os mecanismos de lixiviação das matrizes de 

esmectitas no trato gastrintestinal podem variar em 

função do tipo de cátion octaédrico, mas a lixiviação 

começa no suco gástrico, onde o pH é baixo o 

suficiente para provocar a protonação de toda a 

superfície externa das lamelas e enfraquecer as 

interações interlamelares, abrindo as lamelas e 

liberando as espécies intercaladas por troca iônica 

com cátions de hidrogênio (Ruiz-Hitzky et al., 2016). 

No duodeno, que possui pH ligeiramente básico, já 

com as lamelas desfolhadas, enzimas complexantes 

removem os cátions metálicos dos sítios octaédricos, 

deixando a rede de tetraedros de silicato altamente 

estável quimicamente (Mokaya, 1999) livre para 

processos adsortivos quando percorrer o restante do 

trato gastrintestinal com pH próximo da neutralidade, 

especialmente aflatoxinas e cátions de metais 

pesados (Abollino et al., 2003; Damato et al., 2022). 

O uso de suplementos vitamínicos se torna necessário 

devido aos hábitos alimentares incorretos e de difícil 

correção para a maior parte da população, evitando 

casos de doenças associadas à hipovitaminoses, como 

a beribéri (carência da vitamina B1) e Pelagra, 

(carência das vitaminas B3 ou B6), Anemia 

Megaloblástica ou abortos espontâneos (carência de 

vitamina B9 ou escorbuto (carência da vitamina C) 

(Rubert et al., 2017; Vannucchi et al., 2018). 

A evidência de que a vitamina B6 fosse essencial nos 

seres humanos ocorreu na década de 1950, levando a 

proposição de protocolos para suprir as necessidades 

nutricionais diárias desta vitamina. A vitamina B6, 

com a maioria das vitaminas pertencentes ao 

complexo B, está biodisponível nos alimentos de 

origem vegetal, como hortaliças, frutas, leite, ovos e 

carnes, variando em teores dependendo do alimento 

(Schuster et al., 1984; Lui et al., 1985; Shibata et al., 

2013; Rubert et al., 2017; Wu et al., 2022). 

A vitamina B6 é encontrada em maiores teores em 

leveduras e castanhas, consumidas in natura, mas 

está em altos teores no fígado bovino e outras 

vísceras, carne de frango, cereais integrais e soja, que 

requerem cozimento, reduzindo os teores do alimento 

consumido. Isto ocorre porque a piridoxina é sensível 

à oxidação e a temperatura, ocorrendo degradação de 

até 40 % no cozimento e uma perda adicional de até 

35 % quando no congelamento. A trituração de grãos 

reduz em até 90 % a biodisponibilidade desta 

vitamina, pois potencializa a oxidação e a fotólise 

(Albin et al., 1987; Capuano et al., 2018). 

Outro fator causador da deficiência de vitamina B6 

no organismo é o consumo substâncias com atividade 

antivitamínica para esta vitamina, como folhas 

fermentadas, chás e cafés, alguns tipos de nozes e 

amêndoas, peixe cru e frutos do mar (Gregory III e 

Hiner, 1983; Mahan, 2012; Shaban et al., 2024). 

Estes aspectos devem ser levados em conta quando 

se busca uma matriz para intercalação de princípios 

ativos com demanda para desenvolvimento de 

fármacos de liberação controlada e pode ser usado no 

caso da suplementação de vitamina B6 na forma de 

cloridrato de piridoxina (Pathak e Thassu, 2009; 

Borrego-Sánchez et al., 2022; Lopes et al., 2009; 

Ferreira et al., 2016; Alam e Deng, 2017). 

É dentro deste contexto que esta proposta se insere, 

desenvolvendo metodologia de síntese de uma matriz 

de estrutura que contenha um mineral essencial em 

sinergia com o princípio ativo a ser intercalado. Para 

esmectitas intercaladas de vitamina B6, uma das 

argilas que atende a este propósito é a sauconita, cuja 

composição inclui o cátion de zinco, que apresenta 

sinergia com o princípio ativo da vitamina B6, a 

piridoxina (Mafra e Cozzolino, 2004; Cominetti e 

Cozzolino, 2009; Gropper e Smith, 2012). 
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MATERIAL E MÉTODOS 

Os reagentes utilizados neste trabalho foram de grau 

analítico e os resíduos gerados nos procedimentos 

foram tratados adequadamente antes da destinação 

final. A água destilada utilizada nos experimentos foi 

obtida com um destilador do tipo Pilsen, obtendo-se 

valores de condutividade iônica entre 5 a 30 μS cm
-1

. 

Para controle estequiométrico das amostras, o 

reagente de metassilicato de sódio hidratado 

Na2SiO3.nH2O (Dinâmica) foi padronizado 

previamente por gravimetria para aferir o teor de 

metassilicato de sódio anidro Na2SiO3 no reagente 

hidratado através do cálculo do título percentual 

mássico, conforme a literatura (Mendam et al., 2002), 

mostrando se tratar de um reagente com grau de 

hidratação com valor de n = 4,4. 

As amostras obtidas se basearam na forma anidra da 

sauconita Na0,3Zn3(Si3,7Al0,3)O10(OH)2, de estrutura 

esmectita, objetivando obter uma versão sintética 

desta argila natural, onde o cátion octaédrico nominal 

é o zinco II, sendo designada como amostra SZ. 

Outra amostra proposta para substituir o cátion 

octaédrico de zinco II por magnésio II, mantendo as 

demais proporções molares inalteradas, representada 

por Na0,3Mg3(Si3,7Al0,3)O10(OH)2 e designada como 

amostra SM também foi preparada. 

Ambas as amostras foram obtidas usando o método 

da precipitação em meio aquoso em pH básico, 

ajustado com hidróxido de sódio NaOH (Neon) e 

mantendo todos os parâmetros inalterados entre as 

amostras, com exceção do tipo de cátion do sítio 

octaédrico (zinco II ou magnésio II), ambos inseridos 

na forma de nitratos metálicos hexa-hidratados. 

Para cada amostra, foi preparada uma solução mista 

contendo os cátions dos sítios tetraédricos em 

quantidades correspondentes à proporção molar entre 

silício e alumínio de 3,7 : 0,3, visando obter uma 

massa final de amostra em torno de 20 g. 

Cada uma destas soluções foi preparada dissolvendo 

previamente o metassilicato de sódio Na2SiO3.nH2O 

padronizado em água destilada e colocada em 

agitação e aquecimento a 60 ºC. Em seguida, 

adicionou-se uma solução previamente preparada de 

nitrato de alumínio nonahidratado Al(NO3)3.9H2O 

(Dinâmica) de modo lento, revertendo o turvamento 

com solução 4 molar de NaOH para converter o 

precipitado de hidróxido de alumínio Al(OH)3 em 

complexo de tetrahidróxido de alumínio [Al(OH)4]
-
. 

Para a precipitação da amostra SZ, uma solução de 

nitrato de zinco II hexahidratado Zn(NO3)2.6H2O 

(Dinâmica) preparada previamente é então 

adicionada à solução de aluminossilicato em agitação 

vigorosa e na temperatura de 60 ºC através de 

escoamento lento de 2 mL min
-1

. 

Ao término da precipitação, a agitação é reduzida e o 

volume ajustado para 800 mL com água destilada e o 

pH corrigido para 9,5 gotejando ácido nítrico HNO3 

concentrado (Synth) em intervalos de 5 min para 

estabelecimento de equilíbrio. 

Para a precipitação da amostra SM, o mesmo 

procedimento foi feito, mas usando uma solução de 

nitrato de magnésio hexahidratado Mg(NO3)2.6H2O 

(Dinâmica), também preparada previamente. Ambas 

as suspensões foram mantidas nesta condição por 6 h 

para floculação e recristalização das estruturas e 

depois resfriadas ainda em agitação até alcançar 

temperatura ambiente (~1 h). 

Por fim, a agitação foi desligada e as suspensões 

deixadas em repouso por 15 h (em pernoite) para 

sedimentação em temperatura ambiente e com o 

béquer tapado com filme plástico. Depois de 

sedimentadas, as suspensões foram vertidas em um 

funil de Buchner com papel filtro, filtradas e lavadas 

e com água destilada com auxílio de vácuo. 

A lavagem foi feita com porções de 500 mL de água 

destilada (Fig. 1.A). A cada ciclo de lavagem o 

filtrado foi submetido a medidas multiparâmetros de 

pH e condutividade para monitoramento do processo 

de remoção do excesso de hidróxido de sódio e íons 

sódio e nitrato, provenientes dos reagentes de partida. 

Ao final, as suspensões foram drenadas ainda no 

funil (Fig. 1.B), secas a 60 °C por 24 h (Fig. 1.C) e 

trituradas em almofariz para nova secagem a 100 °C 

por 24 h, sendo novamente trituradas (Fig. 1.D) e 

armazenadas em frascos de fechados e identificados. 

 

Figura 1. Imagens das etapas de secagem (A), 

trituração (B), secagem a 60 °C (C) e trituração em 

após secagem final a 100 °C (D). 
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Para entendimento dos efeitos de reidratação da 

argila durante a intercalação, alíquotas de sauconita 

foram reidratadas sem o princípio ativo. Para isso, 

adicionou-se 0,5 g de cada amostra em um pequeno 

béquer de vidro com 25 mL de água destilada, o qual 

foi levado à estufa a 60 ºC por 24 h, obtendo-se 

sedimentos facilmente pulverizados com espátula 

plástica, que foram caracterizados por espectroscopia 

no infravermelho e designados de amostras SZH e 

SMH, referentes às amostras SZ e SM reidratadas. 

Para os testes de intercalação, 2,0 g de cada amostra 

foi adicionada em um béquer maior contendo solução 

de cloridrato de piridoxina (Êxodo) preparada in situ 

com 0,04 g de cloridrato de piridoxina em 100 mL de 

água destilada. As suspensões foram levadas à estufa 

a 60 ºC por 24 h e os sedimentos foram pulverizados 

com espátula plástica e caracterizados por 

espectroscopia, sendo designados de amostras SZ2B6 

e SM2B6, onde 2B6 é a proporção mássica de 2 % de 

vitamina B6 em relação à massa de argila. 

O mesmo procedimento foi realizado com 0,10 g de 

cloridrato de piridoxina para as mesmas quantidades 

de argila e água do procedimento anterior, sendo as 

amostras designadas de SZ5B6 e SM5B6, com 

relação à proporção mássica de 5 % de vitamina B6. 

Os procedimentos experimentais e as caracterizações 

foram amparados pelo uso dos seguintes 

equipamentos. Para o controle de purificação, foi 

usado um medidor multiparâmetros da marca AKSO, 

modelo 86505; para a obtenção das curvas 

termogravimétricas, uma termobalança da TA 

Instruments, com módulo TGA-Q50, usando 

cadinhos de platina, fluxo de ar sintético de 60 mL 

min
-1

 e razão de aquecimento de 10°C min
-1

. 

Já as amostras tratadas termicamente foram 

caracterizadas estruturalmente usando um 

difratômetro de raios X da Siemens, modelo D5005, 

radiação K-α de cobre filtrada com ferro, varredura 

de 10 a 80 º(2θ), com passo de 0,02 º(2θ). Para 

obtenção dos espectros de infravermelho das argilas, 

principio ativo e argilas intercaladas de cloridrato de 

piridoxina, foi usado um espectrômetro de absorção 

no infravermelho com transformada de Fourier da 

BRUKER, modelo VERTEX 70, varredura de 2,5 a 

15,0 µm por 64 ciclos e resolução de 0,01 µm. 

 

RESULTADOS E DISCUSSÃO 

A Figura 2 mostra as curvas multiparâmetros para a 

purificação das amostras. Os valores de pH dos 

filtrados iniciais das suspensões de ambas as 

amostras sedimentadas (Fig. 2.A) são próximos do 

pH ajustado durante a etapa de digestão (pH = 9,5), 

não havendo indicativos de ter havido troca iônica 

durante o resfriamento ou período de sedimentação. 

Com o início do procedimento de lavagem, observa-

se uma continua e acentuada redução nos valores de 

pH até o até o 4 º ciclo, seguida de uma redução um 

pouco mais tênue do 4º ao 8º ciclo, atingindo 

patamares em torno de pH 8,0 para ambas as 

amostras. Isso mostra que grande parte do excesso de 

hidróxido de sódio é removido neste intervalo, que é 

o componente residual solúvel com maior efeito 

sobre os valores de pH dos filtrados. 

As curvas de variação de condutividade iônica para 

os mesmos filtrados (Fig. 2.B) mostram um 

comportamento bimodal, com uma queda acentuada 

até o 3º ou 4 º ciclo, considerando a escala 

logarítmica dos valores de condutividade. Após uma 

breve constância nos valores por um ou dois ciclos, 

ocorre uma nova redução dos valores até o 8º ciclo, 

apesar de menos acentuada, atingindo valores em 

torno de 10 mS cm
-1

 para ambas as amostras. 

A constância nos valores de condutividade iônica só 

ocorre entre o 12º e 13º ciclos, correspondendo ao 

termino do processo de purificação das amostras, 

mesmo com leves oscilações nos valores de pH do 8º 

ao 13º ciclos em patamar pouco abaixo de pH 8,0. 

Isso ocorre devido à lixiviação de íons nitrato oclusos 

nos poros das argilas à medida que o sólido começa a 

lixiviar, um comportamento comum durante as etapas 

finais de purificação de argilas por lavagem com 

água destilada (Keller e Matlack, 1990). 

 

Figura 2. Variação de pH (A) e condutividade iônica 

(B) dos filtrados durante a purificação das amostras. 



Anais do VII CoBICET – Trabalho completo 

Congresso Brasileiro Interdisciplinar em Ciência e Tecnologiaa 

24 a 28 de agosto de 2026 

 

Evento online  

www.even3.com.br/cobicet2026 

 

A condutividade iônica dos filtrados da amostra de 

sauconita de magnésio SM é maior que a da amostra 

de sauconita de zinco SZ em todo o processo, sendo 

este comportamento relacionado às diferenças nos 

produtos de solubilidade do hidróxido de magnésio 

Mg(OH)2 (Kps = 10
-12

) comparado ao do hidróxido de 

zinco Zn(OH)2 (Kps = 10
-17

), tornando a esmectita de 

zinco SZ menos solúvel que a de magnésio SM, que 

se lixivia mais depois de purificada. 

Mas, os valores de pH nos ciclos finais apresentam 

relação inversa, com o pH dos filtrados da amostra 

SZ sendo levemente superiores ao da amostra SM, 

fazendo com que a sílica hidratada SiO2.H2O tenha 

influência nos valores de pH, já que possui 

comportamento ácido em pH acima de 9. 

Na Tabela 4 são mostradas as perdas de massa e os 

intervalos de temperatura destas perdas para as 

ambas as amostras de sauconita trituradas em 

almofariz e secas a 100 ºC, cujos valores foram 

determinados pelas curvas termogravimétricas destas 

amostras, mostradas na Figura 3. 

As perdas de massa são associadas a perdas de água, 

primeiro por desidratação do espaço interlamelar até 

250 °C e depois por condensação de hidroxilas, de 

250 °C a 600 °C e ocorrem para ambas as amostras 

SZ (Fig. 3.A) e SM (Fig. 3.B). Estes intervalos para 

composições argilosas contendo zinco e magnésio e 

espécies hidratadas no espaço interlamelar estão 

disponíveis na literatura (Nieto et al. 2008; Földvári, 

2013; Barbosa et al. 2017). 

 

Tabela 1. Perdas de massa e intervalos de 

temperatura determinadas por termogravimetria das 

amostras de sauconita secas a 100 °C e trituradas. 

Evento Térmico 
Intervalo de 

temp. (ºC) 

Perda de massa (%) 

SZ SM 

Desidratação Até 250 -11,7 -12,5 

Desidroxilação 

de superfície 

De 250 a 

600 
-3,7 -6,5 

Eliminação de 

resíduos oclusos 

Acima de 

600 
-0,1 -0,2 

Resíduo Final a 

900 °C 
Em 900 84,5 80,8 

 

É possível observa pelas curvas termogravimétricas 

que a perda de massa é lenta acima de 600 ºC e não 

há pico DTG corresponde a nenhuma perda 

específica. Isso reflete a eliminação lenta de resíduos 

oclusos nos poros do óxido cerâmico formado, 

devido ao caráter cinético da sinterização de 

partículas e eliminação de poros, liberando moléculas 

de água e dióxido de carbono. 

 

Figura 3. Análise Termogravimétrica das argilas de 

sauconita após trituração em almofariz e secagem 

final a 100ºC: a) amostra SZ e b) amostra SM. 

 

A amostra SM mostra uma perda ligeiramente maior 

na primeira etapa, o que significa que ela possui 

maior retenção de água interlamelar (12,5 %) se 

comparada à amostra SZ (11,7 %). Na segunda etapa 

de decomposição, a diferença de perda de massa é 

ainda maior, com a amostra SM tendo uma perda de 

massa bem maior (6,5 %) que a amostra SZ (3,7 %). 

Como a segunda perda é associada ao processo de 

desidroxilação da superfície lamelar, a presença do 

magnésio na estrutura esmectítica parece favorecer a 

formação de maior quantidade de hidroxilas 

superficiais do que a presença de zinco. É possível 

observar também pelas curvas termogravimétricas 

que a amostra SZ sofre desidroxilação em 

temperaturas menores que a amostra SM. Isso pode 

estar relacionado à temperatura de desidroxilação do 

hidróxido de zinco (de 180 e 320 °C) comparado ao 

hidróxido de magnésio (de 350 e 400 °C). 

Com isso, a desidroxilação na amostra SZ começa 

antes que a desidratação do espaço interlamelar 

termine, o que pode significar que o grau de 

hidratação interlamelar desta amostra seja menor do 

que aquele determinado através das perdas de massa 

nos intervalos pré-estabelecidos da literatura e 

(Földvári, 2013; Fonseca et al., 2017). 
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Por fim, o óxido misto passa a eliminar as oclusões 

de água e dióxido de carbono na estrutura e poros por 

difusão iônica lenta, cujas pequenas perdas de massas 

são determinadas somente após longo intervalo de 

temperatura, com a amostra SZ apresentando 0,1 % 

de oclusões e a amostra SM 0,2 %, cujo resultado 

pode estar associado à maior afinidade do magnésio 

ao ânion carbonato, que pode ter sido adsorvido 

durante o processo de síntese (Sahoo et al., 2014). 

As amostras de sauconita SZ e SM depois da 

secagem final a 100 ºC e trituração em almofariz, 

como armazenadas, foram caracterizadas por 

difração de raios X. Pelos padrões de difração de 

raios X obtidos para estas amostras (Figura 4), é 

possível observar que ambas possuem perfis de baixa 

cristalinidade, com componentes amorfas se situando 

majoritariamente entre 15 e 45 °(2-teta). 

Os picos de difração no padrão de difração da 

amostra SZ (Fig. 4.A) coincidem com os picos de 

difração da sauconita de zinco tetrahidratada de 

simetria hexagonal Na0,3Zn3(Si,Al)4O10(OH)2.4H2O, 

identificada como sauconita-15A (PDF 29-1500) de 

acordo com o banco de dados de difração JCPDS 

(2003), onde 15A se refere ao tamanho de poros 

predominantes neste tipo de argila. 

Esta identificação é coincidente com a composição 

nominal anidra preparada neste trabalho 

Na0,3Zn3(Si3,7Al0,3)O10(OH)2, mas devido a existência 

de fase amorfa na amostra, não é possível saber o 

grau de hidratação desta estrutura esmectita com base 

na perda de massa inicial, determinada na análise 

termogravimétrica desta amostra. 

Já os picos de difração aparentes no padrão de 

difração da amostra SM (Fig. 4.B) coincidem com a 

estrutura esmectítica com composição diferente da 

nominal preparada neste trabalho, identificada como 

montmorilonita-22A (PDF 29-1499), de acordo com 

o banco de dados JCPDS (2003), de composição 

Na0,3(Al,Mg)2Si4O10(OH)2.8H2O e também com 

simetria hexagonal, como a sauconita da amostra SZ. 

A montmorilonita é a fase mais comum das 

esmectitas e possui uma fórmula geral dada por 

Nax(Al4-xMgx)Si8O20(OH)4, o que significa que não 

possui alumínio parcialmente substituído no sítio 

tetragonal, mas sim no sítio octaédrico, substituindo 

parcialmente o magnésio (Silva e Ferreira, 2008). 

Logo, sua ocorrência na amostra SM significa que 

todo ou parte do alumínio previsto para ocupar o sítio 

tetragonal na composição nominal da sauconita de 

magnésio Na0,3Mg3(Si3,7Al0,3)O10(OH)2 acabou 

deslocado para o sítio octaédrico, mostrando que a 

precipitação de uma estrutura contendo silicato em 

conjunto com cátions de magnésio e alumino tende a 

estruturar esmectíticas do tipo montmorilonita e não 

de sauconita. 

 

Figura 4. Identificação de fases pelo banco de dados 

de difração JCPDS (2003) para os padrões de 

difração de sauconita das amostras: a) SZ e b) SM. 

 

Na Tabela 2 é mostrada a relação das bandas 

identificadas nos espectros de infravermelho da 

Figura 5, realizada com base em trabalhos da 

literatura para compostos similares (Lopez et al., 

1997; Mališová, 2018). 

 

Tabela 2. Relação das bandas observadas nos 

espectros das amostras de sauconita sintética. 

Notação Tipo de interação 
Posição 

(µm) 

ν(H2O) Estiramento O-H da água 2,7 a 3,6 

ν(H2O-M+n) 
Estiramento O-H da água coordenada 

a cátion metálico 
3,3 

δ(CO2) Deformação simétrica de CO2 4,3 

ν(MCO3) 
Estiramento assimétrico do carbonato 

bidentado 
5,8 

δ(OH) Deformação O-H da água tipo tesoura 6,1 

ν(CO-HO-M) 
Estiramentos entre carbonato e 

hidróxidos metálicos 
6,6 e 8,3 

ν(CO3
-2) Estiramento assimétrico do carbonato 7,3 

δ(M’-OH-M”) 
Deformações -OH- da hidroxila em 

sólidos 
8,4 - 11,7 

δ(MO6) 
Deformação M-O de octaedros de 

óxidos 
9,8 - 15,0 

δ(CO3
-2) 

Deformação fora do plano do 

carbonato 

11,2 - 

12,3 
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Figura 5. Espectros de absorção no infravermelho das 

amostras de sauconita trituradas e secas a 100 ºC. 

 

A banda de deformação de octaedros de óxidos 

metálicos entre 9,8 e 15,0 µm, designada δ(MO6), é a 

mais intensa das amostras e se mostra bem alargada, 

como também ocorre para a banda de deformações 

da hidroxila em superfícies sólidas entre 8,4 e 11,7 

µm, designada δ(M´-OH-M´´), apesar de menos 

intensa que a banda δ(MO6). 

Isso pode estar relacionado com as componentes 

amorfas destas amostras, já que bandas mais estreitas 

para este tipo de vibração ocorrem normalmente para 

sólidos com maior ordenamento estrutural (Hossain e 

Ahmed, 2023), o que não parece ser o caso destas 

amostras, que apresentam padrões de difração com 

picos alargados, como observado na Figura 4. 

Na amostra SM, a banda δ(M´-OH-M´´) se mostra 

ligeiramente deslocada para comprimentos de onda 

maiores, o que pode estar associado a maior 

ancoragem de íons carbonatos na superfície 

hidroxilada, como se pode se observar pelas maiores 

intensidades das bandas associadas ao íon carbonato, 

notadamente a banda de estiramento assimétrico em 

7,3 µm, designada ν(CO3
-2

). 

Também há ligeiro aumento nas intensidades das 

bandas de estiramento O-H da água coordenada a 

cátion metálico, designada ν(H2O-M
+n

), em 3,3 µm, e 

de deformação fora do plano, designada δ(CO3
-2

), 

entre 11,2 e 12,3 µm, o que indica que a ancoragem 

ocorre de modo indireto, através da água de 

hidratação do cátion de sódio no espaço interlamelar. 

Esta observação é coerente com o fato da banda de 

estiramento assimétrico do carbonato metálico 

bidentado em 5,8 µm, designada ν(MCO3), e da 

banda de estiramentos da interação com hidróxidos 

metálicos em 6,6 e 8,3 µm, designada ν(CO-HO-M), 

serem menos intensas na amostra SM do que na 

amostra SZ. 

Como a banda de deformação O-H da água tipo 

tesoura em 6,1 µm δ(OH) não sofre aumento de 

intensidade na amostra SM, não há moléculas de 

água livre, mas apenas nas esferas de hidratação dos 

cátions de sódio, limitando as deformações angulares 

tipo tesoura. Assim, na amostra SZ, o carbonato se 

coordena ao zinco e à superfície hidroxilada das 

lamelas, dada as maiores intensidades das bandas 

ν(MCO3) e ν(CO-HO-M), respectivamente. 

Este efeito provavelmente é causado pela menor 

hidratação do espaço interlamelar na amostra nesta 

amostra, se comparado com a amostra SM, como 

discutido nas análises termogravimétricas. Por outro 

lado, na amostra SM, o íon carbonato está 

predominantemente hidratado e as interações com a 

superfície lamelar correm predominantemente 

através das moléculas de água de hidratação. 

Para averiguar os efeitos da reidratação das argilas 

que ocorre em concomitância à intercalação da 

vitamina B6 usando o princípio ativo cloridrato de 

piridoxina, foram obtidos espectros de absorção das 

amostras reidratadas na condição da intercalação, 

mostrados na Figura 6, de modo comparativo com os 

espectros anteriores de cada amostra. 

Nos espectros da amostra SZ antes e depois da 

reidratação, designada amostra SZH (Figura 6.A), 

observam-se um aumento de intensidade na banda de 

estiramento ν(OH), mas um aumento menor nas 

bandas de água coordenada a cátion metálico ν(H2O-

M
+n

) e de deformação da água δ(OH), mas com 

grande aumento na banda δ(M´-OH-M´´). 

Isso indica que a maior parte da água incorporada 

regenera as hidroxilas da superfície lamelar e o 

dióxido de carbono absorvido no processo acaba 

sendo fixado diretamente nos cátions lamelares e na 

superfície mais hidroxilada. Por isso, há aumento nas 

intensidades da banda ν(MCO3) em 5,8 µm e em uma 

das bandas ν(CO-HO-M) em 8,3 µm. 

É provável que esta banda ν(CO-HO-M) em 8,3 µm 

seja associada à coordenação bidentada, que 

predomina quando a concentração de hidroxilas 

superficiais é maior. Já outra banda ν(CO-HO-M), 

em 6,6 µm, está associada à coordenação 

monodentada, que não se altera com a reidratação. 

Como as bandas ν(CO3
-2

) e δ(CO3
-2

) são associadas 

ao estiramento e a deformação do carbonato, elas 

aumentam pouco e proporcional à banda δ(OH). 

Nos espectros da amostra SM antes e depois da 

reidratação, designada amostra SMH (Figura 6.B), 

observam-se os mesmos efeitos da amostra SZH, mas 

como a amostra SM já é mais hidratada, a água 

incorporada na reidratação foi quase exclusivamente 

convertida em mais hidroxilas superficiais, com 

aumento de intensidade da banda δ(M´-OH-M´´). 
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Figura 6. Espectros de absorção na região do 

infravermelho distante comparando as amostras de 

sauconita secas a 100 ºC e após hidratação: a) 

amostras SZ e SZH e b) amostras SM e SMH. 

 

Como consequência, o dióxido de carbono absorvido 

na reidratação é também ancorado na superfície 

lamelar, observado pelas maiores intensidades das 

bandas ν(MCO3) e ν(CO-HO-M) em 8,3 µm, sem 

aumento c nas bandas ν(OH) e ν(H2O-M
+n

). 

Deste modo, mesmo a estrutura esmectítica da 

amostra SM não sendo de sauconita, mas sim de 

montmorilonita, ambas apresentam capacidade de 

hidratação e de intercalação de piridoxina, diferindo 

apenas na resiliência à desidratação quando são 

trituradas e submetidas à secagem final a 100 ºC, que 

parece ser maior para a amostra SM, mas esta etapa 

não é executada após o processo de intercalação. 

As amostras SZ e SM foram intercaladas de vitamina 

B6, através do cloridrato de piridoxina na proporção 

de 2% e 5 % em massa, sendo os nomes das amostras 

acrescidas dos sufixos 2B6 e 5B6, respectivamente. 

Para melhor interpretação dos resultados de 

intercalação, foi obtido um espectro de absorção do 

princípio ativo sólido e as bandas foram identificadas 

com base na literatura apropriada (Socrates, 1994; 

Silverstein et al., 2000). O espectro deste princípio 

ativo é mostrado na Figura 7. 

Tabela 3. Relação das bandas de absorção 

identificadas no espectro da Figura 6. 

Notação Tipo de interação 
Posição da 

banda (µm) 

ν(OH) Estiramentos O-H 3,0 e 3,1 

ν(CH) Estiramentos C-H 3,2 e 3,6 

ν (C-O) 
Estiramentos C-O dos 

grupos COH 
5,0; 5,2; 5,5 e 5,8 

ν(C--N)Py 
Estiramentos C-N e C=N em 

ressonância no anel piridínico 
6,1 e 6,5 

δ(C-H) Deformações angulares C-H 6,7 e 7,1 

τ(C-H) Torsões angulares C-H 7,5 e 7,8 

δ(C-OH) 
Deformações angulares C-O 

de COH 
8,2 e 9,2 

δ(CO-H) 
Deformações angulares O-H 

de COH 

9,8; 10,1; 10,4 e 

10,8 

ν(C-C) Estiramentos C-C 11,5 e 13,3 

τ(O-H) Torsão angular O-H 12,5 

ν(C-C)c 
Estiramentos C-C em cadeia 

cíclica 
14,4, 14,6 e 14,9 

 

 

Figura 7. Espectros de absorção na região do 

infravermelho distante para a amostra de cloridrato 

de piridoxina de procedência da fabricante Êxodo. 

 

Como o processo de intercalação ocorre em meio 

aquoso, os espectros de absorção no infravermelho 

são comparados com as respectivas amostras 

hidratadas (Figura 8). Os espectros da amostra SZ 

intercalada com duas diferentes proporções de 

vitamina B6 (2 e 5%), foram designadas SZ2B6 e 

SZ5B6, respectivamente e são comparados com o 

espectro da amostra SZH (Fig. 8.A). 
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É possível observar que todas as bandas da amostra 

reidratada SZH aparecem nas amostras intercaladas, 

mas não necessariamente da amostra SZ seca, o que 

comprova que a intercalação do cloridrato de 

piridoxina via solução aquosa leva de fato a 

reidratação da argila. 

Diferente da reidratação, a solução de cloridrato de 

piridoxina é ácida (pH = 3,0), o que inibe deveria 

inibir a absorção de dióxido de carbono durante a 

intercalação. 

De fato, isso até ocorre, observado pela redução da 

banda de carbonato bidentado ν(MCO3) em 5,8 µm, 

mas não para a banda de estiramento assimétrico 

ν(CO3
-2

) em 7,3 µm, apesar do aparente aumento 

devido à sobreposição das bandas de deformações 

angulares C-H do tipo torsão τ(C-H) em 7,5 e 7,8 µm 

da piridoxina. 

O mais provável é que a acidez gerada pelo cloridrato 

de piridoxina é facilmente neutralizada pela 

superfície hidroxilada da argila devido à baixa 

proporção deste princípio, reduzindo a carbonatação 

da argila hidratada. 

 

Figura 8. Espectros de absorção comparativos das 

amostras de sauconita hidratadas e intercaladas de 

cloridrato de piridoxina: A) SZ e B) SM. 

O fato da banda ν(MCO3) sofrer redução indica que a 

piridoxina é ancorada nos mesmos sítios do 

carbonato, deslocando-o na intercalação, que passa a 

se ancorar de modo monodentado na lamela, como 

observado pela maior intensidade da banda ν(CO-

HO-M) em 6,6 µm, mas não em 8,3 µm, que sofre 

sobreposição da banda de deformação angular C-O 

do grupo COH em 8,2 µm, designada δ(C-OH). 

O mesmo efeito parece ocorrer na amostra de 

sauconita de magnésio SM (Fig. 8.B), mostrando os 

espectros das amostras SM2B6 e SM5B6 

comparados com o espectro da amostra SMH. Apesar 

das diferenças de composição e estrutura, observa-se 

um efeito similar entre os dois tipos de argila, quanto 

à incorporação de cloridrato de piridoxina. 

Estes resultados indicam que a estrutura esmectítica 

tem papel crucial no processo de intercalação, 

independente de variações composicionais e 

estruturais, podendo servir de matriz de intercalação 

de princípios ativos com características químicas 

similares (Borrego-Sánchez, et al., 2002). 

 

CONCLUSÃO 

Neste trabalho, foi demonstrado ser possível utilizar 

o método da precipitação em meio aquoso com ajuste 

de pH para obter estruturas esmectíticas em argilas 

sintéticas de filossilicatos, conduzindo cada etapa de 

síntese em uma sequência bem definida, incluindo o 

preparo das soluções separadamente, precipitação, 

recristalização a quente, sedimentação e purificação 

com controle multiparâmetros. 

Os resultados das análises termogravimétricas 

mostraram uma pequena diferença no grau de 

hidratação entre as composições contendo zinco e 

magnésio, mas a amostra contendo magnésio 

apresentou maior hidroxilação de superfície, com 

consequente aumento de carbonatação, se comparada 

à amostra com zinco. 

As caracterizações por difração de raios X mostraram 

que a substituição do zinco por magnésio leva a um 

rearranjo estrutural, passando de estrutura sauconita-

15A para a amostra com zinco, para montmorilonita-

22A, quando ocorre substituição com magnésio. 

Apesar de estas duas estruturas pertencerem ao grupo 

das esmectitas, o tamanho de poros da amostra 

contendo magnésio pode ser favorável para 

intercalação de moléculas maiores, se comparado ao 

tamanho de poros da amostra com zinco. 

As caracterizações por espectroscopia de absorção no 

infravermelho mostraram que a amostra contendo 

zinco retém carbonato por ancoragem na superfície 

lamelar, enquanto a amostra com magnésio mantém 

o íon carbonato predominantemente hidratado no 

espaço interlamelar. 
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Os testes de reidratação e intercalação de vitamina 

B6, através de soluções aquosas de cloridrato de 

piridoxina, mostraram que ambas as amostras são 

facilmente intercaladas com este princípio ativo 

mediante reidratação, indicando um potencial de 

aplicação como matriz de intercalação de princípios 

ativos hidrossolúveis ou outros medicamentos de 

interesse como fármaco de liberação controlada. 
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