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RESUMO

No tratamento de &gua, estudos recentes indicam que tecnologias convencionais
podem nao ser eficazes para a remocdo de contaminantes emergentes, o que
requer a aplicacdo de tecnologias alternativas. O grafeno é um material estruturado
em folhas bidimensionais de atomos de carbono com diversas aplicagdes, incluindo
a utilizacdo como adsorventes na remocao de contaminantes emergentes da agua.
Contudo, sua baixa granulometria limita suas aplicacoes neste processo. Neste
aspecto, para contornar este problema, uma alternativa é suporta-lo em carvao
ativado. Assim, o0 objetivo deste trabalho foi avaliar o 6xido de grafeno funcionalizado
em carvao ativado com nanoparticulas de prata e cobre como adsorvente para
remocao de farmacos em agua contaminada. Foram testados dentre outros
farmacos a cafeina e o paracetamol, que se mostraram promissores. Todos 0s
ensaios foram realizados em batelada. Os resultados obtidos demonstraram a
melhor capacidade de adsor¢do na massa de 0,01 g, tempo de 24 horas e pH
natural (5,73) para cafeina, e pH 4 para paracetamol.

INTRODUCAO

Os contaminantes emergentes (CE), grupo em que os farmacos estéao inseridos, sao
substancias quimicas sintéticas ou naturais, definidos como compostos que
atualmente n&o se encontram na legislacdo que regulamenta e monitora sua
presenga no ambiente. Este cenario tem como resultado uma recorrente poluicao
ambiental e, por esse motivo, tem recebido crescente atencdo de pesquisas
cientificas ao longo da ultima década por seu impacto negativo na saude humana e
ao meio ambiente.
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No tratamento convencional de aguas, a remocgao de contaminantes emergentes
tornou-se um desafio, visto que n&o sao eficientes em sua remogéo, o que requer a
necessidade de métodos alternativos de tratamento. Dentre as técnicas ja
existentes, a adsorcdo se destaca por ser um processo de baixo custo, baixo
impacto ambiental e de relativa simplicidade operacional, além do alto potencial de
remoc¢ao, tornando-a uma proposta interessante para a remocao mais eficiente
desses contaminantes.

Deste modo, o objetivo desta pesquisa foi o desenvolvimento de um material
adsorvente composto por 6xido de grafeno aderido em carvao ativado, modificado
com nanoparticulas metalicas, com o intuito de avaliar a remogcdo de poluentes
farmacos presentes no meio hidrico.

MATERIAIS E METODOS

Para a sintese do 6xido de grafeno (OG), utilizou-se o método de Hummers
modificado, de acordo com metodologia empregada por Wernke. (2021). O OG
obtido foi suportado em carvao ativado (CA). Para esta etapa, as folhas de 6xido de
grafeno foram esfoliadas em etilenoglicol, e mantidas em contato sob agitagdo com
carvao ativado por 24 h, obtendo assim o Oxido de grafeno suportado em CA
(CAOG).

A impregnacao dos compostos metalicos ao carvao foi realizada conforme Arakawa
(2019), utilizando-se solugdes 0,029 M de nitrato de prata (AgNOs) e sulfato de
cobre (CuSQy). Foi realizado um tratamento térmico em forno Mufla a 170 °C + 5
por 5 h. O material obtido foi lavado com agua deionizada e seco a 80 °C por 20 h,
obtendo-se por fim o material adsorvente final.

Os testes em batelada foram realizados em Shaker com agitacao orbital (Tecnal TE-
424) a 25°C e 150 rotagbes por minuto. Foram analisados seis contaminantes:
cafeina, cloroquina, dipirona, Ibuprofeno, paracetamol e sertralina na concentracao
inicial de 10 mg/L, em Espectrofotdmetro UV-Vis (DR6000, HACH).

A porcentagem de reducdo (%RD) e a capacidade de adsorgdo (Qe (mg.g')) foram
calculadas conforme as equacgdes 1 e 2, respectivamente:

%RD=W (Eq 1)
QG=M (Eq 2)

m
Sendo, Cy a concentragdo inicial e C; a concentracéo final (mg.L™"), V o volume da

solucao (L), m a massa (g) de adsorvente utilizado.

Caracterizacao dos adsorventes
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A estrutura morfoldgica do adsorvente foi avaliada através de Microscopio Eletrénico
de Varredura (MEV) Shimadzu na ampliacdo de 100 e 120 x. A area superficial
especifica foi realizada por meio da andlise de fisissorcao de nitrogénio. E para
compreender as caracteristicas elétricas do adsorvente, foi utilizado a analise do
potencial zeta com o auxilio do equipamento Delsa™ NanoCparticleanalyzer
(Beckman Coulter), modificando o pH das amostras com solugdes de acido cloridrico
e hidréxido de sédio a 0,1 M no intervalo de pH de 2 a 12.

RESULTADOS E DISCUSSAO

As estruturas morfolégicas do adsorvente (Figura 1) apresentada nas imagens de
MEV apontam superficie irregular e altamente porosa, além de particulas
sobrepostas na superficie, que possivelmente sdo de nanoparticulas dos metais.

Figura 1 — Microscopia eletrénica de varredura com ampliacao de 100x (A) e 120x (B).

Por meio da analise fisissorcao de nitrogénio, a area superficial foi calculada pelo
método BET cujo valor foi de 678 m?/g. J& os resultados do potencial zeta revelaram
que a carga do adsorvente é predominantemente negativa a partir do pH 4.

Os ensaios de adsorcao apontaram a cafeina e paracetamol como compostos mais
promissores, 0s quais apresentaram uma capacidade de adsorcado e porcentagem
de reducdo de 29,62 (mg.g™') e 98,62% para a cafeina e 30,55 (mg.g™") e 94,89%
para paracetamol, respectivamente.

Os ensaios de massa indicaram que a capacidade de adsorcdo esta diretamente
relacionada a massa de adsorvente. Entretanto, o percentual de adsor¢do nao
apresentou diferenca significativa, variando apenas 15% dentre as massas
analisadas. Ja o valor de Qe variou entre 9,1 a 79,9 (mg.g”') para a cafeina e 8,9 a
75,9 (mg.g™") para o paracetamol. Sendo a maior delas para a massa de 10 mg em
ambos os casos.

No estudo de influéncia do pH, o pH natural da solucao de cafeina (5,73) resultou no
maior valor de Qe (75,51) e %RD (83%). Para as solucdes de paracetamol, foi
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observado um aumento de 6% na eficiéncia no pH 4 em comparacdao com o pH
natural (5,58). No entanto, para minimizar o impacto ambiental e os custos, os
ensaios referentes ao paracetamol foram conduzidos no pH natural, que também
apresentou bons resultados, com Qe de 65,15 e %RD de 73,53.

Em relacdo ao estudo cinético, os resultados demonstraram que os dados
experimentais se ajustaram bem aos modelos aplicados. Entretanto o modelo de
pseudo segunda ordem foi 0o que apresentou menor valor relativo ao erro chi-
quadrado (x?), cujo valor foi de 11,85 para a cafeina e 7,98 para o paracetamol,
enquanto para o modelo pseudo primeira ordem foi de 23,28 e 20,46
respectivamente.

CONCLUSOES

Conclui-se por fim, que o adsorvente produzido apresentou caracteristicas fisicas e
morfolégicas que sao atraentes no processo de adsorcdo de farmacos, para a
cafeina e paracetamol. O estudo cinético indicou que os dados experimentais
ajustaram-se bem aos modelos empregados, porém com valor de x2 menor para
pseudo segunda ordem. O ensaio de massa demonstrou que a menor massa de
material & eficiente na remocao dos farmacos estudados. O ensaio de pH
demonstrou que, mantendo o pH inalterado, é possivel obter uma descontaminacao
eficaz da agua.
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