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Resumo:

O carvao ativado (CA) quimicamente com KOH da casca do fruto de Jatoba
(Hymenaea courbaril) foi empregado no estudo de adsorcéo de paracetamol
(PAR). Foram avaliados o efeito do pH, cinética e o equilibrio de adsorcao,
com objetivo de investigar a interacdo adsorvente-adsorbato. Os estudos de
adsorcéo foram realizados no pH de 5,5. O equilibrio de adsor¢ao foi melhor
descrito pelo modelo de Langmuir, apresentado a capacidade de adsorcao
de monocamada (Qn) de 356,21 mg g*. O estudo cinético, o0 modelo que
melhor se ajustou aos dados experimentais foi o0 de pseudo-segunda ordem.

Introducao

Analgésicos e antipiréticos constituem classes de farmacos caracterizadas
por apresentarem grande importadncia a saude publica e que tém sido
extensivamente comercializados em todo o mundo. Uma frag&o significativa
dos mesmos vem sendo encontrada em corpos aquéticos, com
concentracdes variando de 0,01 a 0,03 mg L. O paracetamol (PAR) pode
ser bioacumulado em organismos vivos e sofrer magnificacdo na cadeia
alimentar, provocando, dentre outros efeitos, problemas hepaticos, como
insuficiéncia e necrose ou até mesmo a morte de humanos e animais (Shakir
et al., 2015). Neste sentido, nos ultimos anos diversos estudos tém proposto
o desenvolvimento e aplicacdo de materiais para remoc¢ao de contaminantes
emergentes via adsorcao. Dentre esses materiais, 0 CA é considerado o
adsorvente mais comum, possuindo diferentes grupos funcionais em sua
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superficie, que juntamente com as propriedades texturais, influenciam na
adsorcdo (Bhatnagar et al., 2013). Portanto, o presente trabalho propds
investigar a adsor¢do do PAR sobre CA das cascas de fruto de Jatoba
(Hymenaea courbaril), investigando o efeito do pH bem como a cinética e o
equilibrio de adsorcéo.

Materiais e métodos

Estudos de adsorcéo

Para todos os estudos de adsorcdo, uma aliquota de 25,0 mL da solugéo de
PAR foram colocadas em contato com 25,0 mg de CA em tubos de
polipropileno e agitados a 220 rpm. A influéncia do pH foi avaliada na faixa
de 3.0-9.0 (ApH = 1,0) utilizando solucéo de PAR de 500 mg L™ e tempo de
agitacdo de 240 min. O estudo de equilibrio de adsorcdo foi conduzido
utilizando soluces de PAR com concentragdo 25,0 - 500,0 mg L™ (pH = 5.5)
e tempo de agitacdo 240 min. A cinética de adsorcdo foi avalida nas
concentracdes de PAR de 300,0 e 450,0 mg L™ (pH = 5.5) e tempos
variando de 0 a 240 min.

Resultados e Discussao

O CA aplicado nos estudos de adsorcéo foi objeto de estudo prévio no grupo
de pesquisa, o qual apresentou &rea superficial BET de 2210 m? g™,
pHpcz=4,78 e diametro médio de poro de 1,94 nm. A Fig. 1a apresenta 0s
resultados do efeito do pH na adsor¢édo do PAR. Como pode ser observado,
a quantidade méxima adsorvida (qe) foi acima de 320 mg g em toda faixa
de pH estudado, sendo os menores valores observados em pH > 5,5. O CA
possui pHpc; de 4,78, desta forma, quando pHsoiucao > PHpcz @ superficie do
CA estara negativamente carregada, o que justifica a diminui¢cdo no valor de
gJe acima de pH 5,5, devido a repulsdo entre adsorvente e adsorbato. Os
maiores valores de ge foram observados em valores de pH menos que 5.0 ,
nesta condicéo, a superficie do CA estara positivamente carregada (pPHsolucao
< pHyez), NO entanto, esta condigéo favorece interagdes do tipo ligagdo de
hidrogénio entre adsorvente e adsorbato. Como em pH de 3-5 os valores
obtidos foram proximos, optou-se pelo pH natural da solu¢do (pH=5,5), pelo
fato da variacao nao ter sido grande e assim ndo seria necessario acidificar
0 meio. Os modelos de Langmuir e Freundlich foram ajustados a isoterma de
adsorcao, e os dados sdo apresentados na Fig. 1b. A partir dos ajustes, 0s
parametros foram calculados e sdo apresentados na Tab. 1. Avaliando os
valores de R?, podemos observar que o modelo que melhor se ajustou o0s
dados experimentais foi o de Langmuir, com R2? de 0,9704. O fator de
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separacédo de Langmuir (R.) também foi determinado, o qual variou entre 0,1
a 0,75, compreendendo a faixa de 0<R <1, caracterizando a adsor¢cdo como
um processo favoravel.
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Figura 1. Diagrama de distribuicdo das espécies e quantidade maxima adsorvida de PAR
em funcéo do pH (a) e isoterma de adsorc¢éo (b).
Tabela 1: Dados obtidos dos ajustes ndo-lineares dos modelos cinéticos.

Co(MgL?)  Qeexp(Mg.gl) Pseudo-1° ordem Pseudo-2° ordem
300,0 28590 Qe=271,12mgg’ Q.=272,75mgg"
k; = 3,035 mint  k; =0,052mg g min™
R?=0,9960 R%=0,9983
450,0 357,74 ge = 354,28 mg g™ ge = 357,55 m? g’
k; =1,850 mint  k, =0,016mg g min™
R?=0,9934 R? = 0,0943

de (Mg g™) é quantidade maxima adsorvida no equilibrio, k; min™) e k. (mg g”'min™) constante de velocidade para
pseudo-primeira e pseudo-segunda ordem, respectivamente, e R2 € o coeficiente de determinacao.

O modelo de Langmuir considera adsor¢cdo em monocamada sobre uma
superficie homogénea com sitios energeticamente equivalentes que estédo
igualmente disponiveis para interacdo. Além disso, a partir do modelo é
possivel estimar a capacidade de adsorcdo de monocamada, que para o CA
em estudo foi de 356,21 mg g*. A Fig. 2 apresenta os ajustes cinéticos ndo
lineares. Como pode ser observado, o equilibrio foi alcancado em = 30 min.
A tabela 2 apresenta os parametros cinéticos. Conforme pode ser visto, o
modelo que melhor descreveu os dados experimentais foi o de pseudo-
segunda ordem, com maior valor de R? e menor variagdo entre 0 Jeexp € Je
calculado pelo modelo. Isto indica que o processo de adsorcdo €
influenciado pelo quimissorcdo e que tanto a concentracdo do adsorbato
guanto do adsorvente influenciam na taxa de adsor¢ao
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Figura 2. Cinéticas de adsorcédo do PAR e ajustes nédo lineares dos modelos tedricos.

Tabela 2: Parametros dos modelos isotérmicos analisados.

Langmuir Freundlich
Qm=356,21mgg* ke =120,98 mg g™
Ka=0,3016 L mg* ne = 3,879

R%=0,9704 R? = 0,9656

Conclusoes

O CA obtido a partir da casca do fruto do jatoba mostrou-se ser um
adsorvente em potencial para remo¢dao de PAR em solugdo aquosa,
apresentando elevada capacidade de adsorcdo. Os resultados dos estudos
de adsorcdo sugerem que as interacdes adsorvente—adsorbato podem
ocorrer preferencialmente via ligacdo de hidrogénio, no entanto, outras
formas de interacdo (como ligacdo covalente e forcas de van der Waals)
também podem desempenhar papel importante no processo.
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