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Resumo

A Neste estudo, a degradacdo do farmaco Tetraciclina foi avaliada quanto sua
aplicacdo com o catalizador Oxido de Zinco e suas variagbes com adicdo de Oxido
de Grafeno. Os experimentos foram realizados a partir da sintese dos catalizadores
em diferentes concentracdes, sendo caracterizados pela sua estrutura textural,
estrutural, morfolégica e analises de fotodegradacdo. Apos avaliar seus resultados
foi verificado um comportamento adsorvente nos catalizadores prejudicando o
processo fotocatalitico.

Introducéo

A tetraciclina, assim como a maioria dos farmacos, € uma molécula de dificil
remogdo e por muitas vezes recalcitrante aos tratamentos convencionais
comumente encontrados nas estacdes de tratamento industriais. Desta forma, novas
tecnologias de tratamento tém sido estudadas para a degradacdo da TC tais como
osmose reversa (DOLAR et al., 2013), nanofiltragdo (MOLINARI et al., 2006) e
oxidacdo anddica (YAHIAOUI et al., 2013). Um dos métodos que tém apresentado
bons resultados e potencial de aplicabilidade para o tratamento de diversas matrizes
ambientais sdo os Processos Oxidativos Avancados (POAS), tais como a ozonizagéo
(GOMEZ-PACHECO et al., 2011), foto-Fenton (BAUTITZ e NOGUEIRA, 2007,
MODENES et al., 2012) e a fotocatéalise heterogénea (HERRMANN, 2005).

A falta de avancos nos tratamentos quimicos de agua e efluentes aceleraram
o desenvolvimento dos POAs. Elas ttm como base a formacdo do radical
hidroxila, um agente altamente oxidante (E°=2,8V) que reage com Vvarios
compostos degradando-os em agua, CO, e compostos inorganicos. Esses sistemas
sdo definidos como métodos de oxidacdo em fase aquosa, ar ou solo, os quais
mediante espécies altamente reativas, como os radicais hidroxilas provocam a
destruicdo de compostos organicos, e eventualmente sua completa mineralizacéo.
Os POAs também séo aplicados na inativacdo de microrganismos (COMNINELLIS
et al., 2008).

O principio da fotocatalise heterogénea € ativar um semicondutor por luz solar
ou artificial. A fotocatalise se inicia com a separacdo de cargas na superficie do
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semicondutor pela irradiacdo ultra violeta (UV), chamado processo fotocatalisado,
ou por uma molécula excitada pela luz visivel ocorrendo injecaode elétrons no
semicondutor, chamado processo fotoassistido, produzindo radicais hidroxila ((OH)
gue sao altamente oxidantes dos contaminantes (PERA- TITUS et al., 2004).
Semicondutores nanoestruturais, como ZnO, ZnS, CdS, CdSe, WS2 e ZnTe, tém
sido investigados no campo da fotocatalise.

Materiais e Métodos
Sintese de Catalisadores

A impregnacdo dos compostos foi realizada por um procedimento tipico de
acordo comlLi et al. (2012). As nanoparticulas de ZnO foram dispersas em agua
destilada e em seguida uma solucdo de NaOH 1,0 mol L. Esta foi misturada a
solucdo sob agitacdo magnética de 8000 rpm por 15 minutos até pH = 12. As
particulas de OGr foram dispersas em agua destilada e submetidas a agitacao
magnética de 8000 rpm por 15 minutos. As dispersdes entdo foram misturadas e
agitadas por 2 h com um aquecimento de 60 °C. Posteriormente, 0 hanocompdsito
ZnO/OG foi separado da fase liquida por um processo de filtracdo a vacuo, sendo
lavado varias vezes com alcool 70% até pH proximo de 7. Finalmente, o material foi
seco na estufa a 150°C, durante 24 h.

Caracterizacéo dos Catalisadores

A caracterizacdo consistiu na realizacdo das andlises descritas abaixo
conforme a disponibilidade dos laboratdrios, equipamentos e técnicos para 0 seu
manuseio dentro da UEM: Difracdo de raios-X (DRX), Espectroscopia no
Infravermelho com Transformada de Fourier (FTIR), Espectroscopia micro-Raman,
Microscopia Eletrénica de Varredura (MEV), Espectroscopia Fotoacustica (PAS).

Ensaios de Degradacao

Para a realizacdo de reacbes de fotodegradacdo utilizou-se a unidade de
irradiacdo artificial, composta por dois reatores tipo batelada, de vidro de
borosilicato (600 mL de capacidade cada), em uma caixa de madeira 80x80x50 cm
(largura; altura e profundidade). Na parte superior, uma lampada de vapor de
mercurio sem bulbo de 250 W (PHILIPS HPL-N) sera fixada permanecendo a 15 cm
das amostras. Quatro ventoinhas serdo colocadas nas paredes laterais para
minimizar o efeito do calor gerado pelas lampadas durante as irradiagoes.

As reacoes de fotodegradacéo artificial foram realizadas utilizando a solucéo
contendo o farmaco Tetraciclina, com retirada de amostra em 15, 30, 45, 60, 90,
120, 150 e 180 min. Onde foram avaliados parametros como: pH da solucao,
concentragdo dos farmacos, tipo de catalizador e sua concentracdo, porcentagem de
grafeno no catalizador, tempo de irradiacéo e poténcia aplicada.
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Resultados e Discussao

Para avaliar a aparéncia externa dos catalizadores ZnO e OG bem como
aspecto dos aglomerados formados apos impregnacéo foram obtidas micrografias
por Mev. O Oxido de Grafeno apresentou aglomerados polidispersos quando
comparado ao ZnO.e ambos majoritariamente muito inferiores a 10um. Ao avaliar o
catalizador apds a impregnacao notou-se particulas menores, proximas a 5um e
particulas de carbono recobrindo a superficie.

Antes de iniciar os testes de fotodegradacao, foi verificado a absorcao dos
compostos em teste no escuro agitando os catalizadores ZnO puro e com adi¢do de
OG em trés variagdes de porcentagem 25%, 50% e 75%. Os testes foram realizados
em triplicata e a média de sua leitura no espectro encontra-se na tabela 1.

Tabela 1- Absorcéo dos Catalizadores ZnO puro e ZnO /OG

Amostra TO T15 T30
Zn0O puro 25,173 18,417 1,251
Zn0 25% OG 75% | 25,173 1,272 1,326
Zn0O 50% OG 50% | 25,173 1,740 3,509
Zn0 75% OG 25% | 25,173 6,089 4,474

Pela tabela apresentada acima é possivel perceber que o0s compostos
apresentaram uma adsor¢cdo e até mesmo dessorcao, onde 0 processo reverteu-se
um pouco apos adsorver. Pela analise percebemos o catalizador com ZnO puro e 0
catalizador hibrido com as maiores concentracbes de OG foram os que mais
degradaram neste intervalo de tempo, isso justifica-se pois o composto OG é
apresentado como um bom adsorvente. O catalizador hibrido com 25% de OG
sofreu adsorgéo contudo foi menor quando comparado aos catalizadores anteriores.

Como o intuito era a realizacdo da fotodegradacéo e analise desta, utilizamos
0 catalizador com menor degradagdo por adsorcdo, ZnO 75% e OG 25% para
avaliar seus efeitos comparado ao ZnO puro. Nos primeiros 30 minutos verificando a
adsorcdo novamente e apds este tempo, com a lampada acesa, iniciou-se a
fotodegradacdo por 1 hora e meia. Os testes foram realizados em triplicata e a
média da sua leitura no espectro encontra-se na tabela abaixo.

Tabela 2- Fotodegradacao dos Catalizadores ZnO puro e ZnO 75%/ OG25%

Catalisador TO T30 Foto T15 | Foto T30 | Foto T60 | Foto T90
Zn0O 22,882 12,741 7,235 5,537 2,977 1,445
ZnO75% 22,882 12,977 10,870 9,474 7,307 4,775
OG 25%

Analisando a tabela acima percebemos que os catalizadores propostos
desempenharam uma boa funcédo tanto adsorvendo como na fotodegradacao.
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Contudo com essa quantidade de 6xido de grafeno percebemos o medicamento
tetraciclina sendo adsorvido e prejudicando o processo fotocatalitico. Testes com
menores concentracdo de Oxido de grafeno e outros catalizadores serdo realizados
no proximo PIBIC.

Conclusoes

Considerando os objetivos propostos para este estudo verificou-se que 0s
catalizadores ZnO e ZnO/ OG nas propor¢des de 25%, 50% e 75%, n&o apresentou
resultados satisfatorios, devido a alta concentracdo de Oxido de grafeno testada,
este com carater absorvente, prejudicou o processo de fotocatalitico.

Para concluir a viabilidade de Oxido de Zinco como um catalizador eficiente
para a degradacdo do farmaco tetraciclina, devera ser testado no préximo PIBIC
diminuindo suas concentracbes do OG a fim de chegar em um processo de
fotodegradacdo com maior potencial.
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