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Resumo: Foi desenvolvido um adsorvente hibrido a base de oxido
de grafeno reduzido suportado em carvao ativado e funcionalizado
com nanoparticulas de prata e cobre para a remocido de
paracetamol em meio aquoso. O material apresentou elevada area
especifica e melhor desempenho no pH natural da solugdo. A
cinética atingiu o equilibrio em 8h, com capacidade de adsor¢éo de
62,96 mg.g”' e melhor ajuste ao modelo de pseudo-segunda ordem,
enquanto a difusdo intraparticula indicou multiplas etapas do

processo.
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INTRODUCAO

A agua é um recurso fundamental para a manutencéo da vida, essencial tanto para
a saude humana quanto para a preservacao dos ecossistemas, sendo indispensavel
ao consumo direto e amplamente utilizada em atividades agricolas e industriais
(Fraiha et al., 2024; Stephens et al., 2020). Apesar de ser um recurso abundante no
planeta, apenas uma pequena fracdo esta disponivel ao ser humano e é
considerada potavel e adequada ao consumo, correspondendo a menos de 0,01%
de toda agua do planeta (Knorr & Augustin, 2023). Essa escassez de agua potavel
tem sido apontada como um dos maiores desafios tecnoldgicos e ambientais da

sociedade moderna, tornando-se uma das principais pautas ambientais globais,

Evento online

https://www.even3.com.br/conect-623468/



Anais do I CONECT

Trabalho completo : \ CONECT

I Congresso Nacional de Estudos Cientificos e Tecnologicos

23, 24, 25 e 26 de margo de 2026
agravada nas Uultimas décadas pela intensificacdo das atividades antropicas,
especialmente diante do crescimento populacional, do aumento das atividades
industriais e urbanas, da expansao do uso de substancias quimicas sintéticas e do
descarte inadequado de residuos domésticos e efluentes industriais sem tratamento
adequado, contribuindo para o aumento da contaminagdo dos corpos hidricos
(Bagheri et al., 2021; Knorr & Augustin, 2023; Tunioli et al., 2023).

Nesse contexto, além dos poluentes tradicionalmente monitorados, o avango dos
equipamentos e das técnicas analiticas tornou possivel a identificacdo de
substancias presentes em concentragdes de tragos (Ramirez-Malule et al., 2020;
Rout et al., 2021). Entre essas substancias, destacam-se os contaminantes
emergentes (CEs), frequentemente detectados em corpos hidricos ao redor do
mundo (Tunioli et al., 2023).

De acordo com a Agéncia de Protegdo Ambiental dos Estados Unidos (USEPA), os
contaminantes emergentes séo definidos como substancias quimicas recentemente
identificadas, que ainda ndo possuem regulamentagdo especifica e cujos efeitos
adversos ainda ndo sdo completamente compreendidos (Rout et al., 2021). Uma das
classes de CEs de maior relevancia ambiental sdao os farmacos, que se destacam
pelo amplo uso, elevada persisténcia, detec¢ao recorrente em ambientes aquaticos
e potencial risco ecoldgico, incluindo o desenvolvimento de resisténcia microbiana
(Fraiha et al., 2024; Jurado-Davila et al., 2024).

Esses compostos foram desenvolvidos para serem persistentes, mantendo sua
estrutura quimica por longos periodos, o que favorece sua entrada no meio
ambiente por diferentes vias, destacando-se principalmente o descarte industrial, a
excrecdo biologica e o descarte inadequado de medicamentos nao utilizados
(Ramirez-Malule et al., 2020). Como resultado, diferentes classes de produtos
farmacéuticos tém sido detectadas no meio hidrico, destacando-se os antibioticos,

analgésicos e antipiréticos (dos Santos et al., 2022; Lee et al., 2020).

Neste cenario, o paracetamol destaca-se como um dos farmacos mais amplamente
utilizados no mundo devido as suas propriedades analgésicas e antipiréticas, sendo

eficaz no alivio de dores e febres e, consequentemente é detectado com frequéncia
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em efluentes e corpos d’agua (Jurado-Davila et al., 2024; Lee et al., 2020). Também
conhecido como acetaminofeno, esse composto apresenta alta solubilidade em
agua, aproximadamente 14 g.L”', e estima-se que cerca de 3 a 5% da dose
administrada seja excretada na urina em sua forma inalterada (dos Santos et al.,
2022; Lee et al., 2020).

Devido a sua frequente ocorréncia em efluentes e corpos d'agua, a remogéo do
paracetamol, assim como de outros CEs, representa um desafio significativo, uma
vez que os sistemas convencionais de tratamento ndo sao projetados para a
remocao eficiente desses compostos, evidenciando a necessidade do
desenvolvimento de novos materiais, bem como da aplicagdo de técnicas mais
eficazes para a remogdo de farmacos (Fraiha et al., 2024; Jurado-Davila et al.,
2024). Para enfrentar esse problema, diversas tecnologias avangadas tém sido
estudadas, dentre elas a adsorgdo, que tem se destacado como uma estratégia
promissora para a remocao de micropoluentes, por combinar beneficios como
simplicidade operacional, baixo custo, auséncia de subprodutos toxicos e elevada

eficiéncia (Ferreira et al., 2023; Tunioli et al., 2023).

Dentre os adsorventes ja disponiveis e amplamente estudados, destaca-se o carvao
ativado (CA), um material de carbono amorfo que reune diversas caracteristicas de
um adsorvente adequado, tais como elevada porosidade, presenca de grupos
funcionais na superficie, versatilidade de formas, além de possibilitar a combinagao
com outros materiais adsorventes (Brito et al., 2023; Ferreira et al., 2023).
Entretanto, adsorventes convencionais apresentam limitagdes que podem ser
superadas por estratégias de funcionalizagdo, como por exemplo, a incorporagao de
nanoparticulas de prata e cobre, visando a remogao de microrganismos, tais como
bactérias, virus e protozoarios, do meio aquoso, fungdo que o CA, isoladamente,

nao desempenha (Bagheri et al., 2021; Brito et al., 2023).

Outro nanomaterial de destaque na literatura cientifica atual € o grafeno, bem como
seus derivados, como o 6xido de grafeno (OG) e o 6xido de grafeno reduzido (OGr)
(Lee et al., 2020; Wernke et al., 2020). Diversos trabalhos tém investigado a sinergia
entre CA, OG e OGr, destacando o crescente interesse em materiais hibridos a base

de carbono, com o intuito de potencializar as interagdes adsorvente-adsorvato,
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representando uma estratégia promissora para o tratamento de aguas contaminadas
(Brito et al., 2023; Januario et al., 2022; Wernke et al., 2020).

Diante desse contexto, o presente trabalho tem como objetivo desenvolver um
material adsorvente hibrido a base de 6xido de grafeno reduzido suportado em
carvao ativado e funcionalizado com nanoparticulas de prata e cobre, bem como
caracterizar suas propriedades fisicas por meio da analise de fisissorcdo de
nitrogénio, avaliar a influéncia do pH da solugao no processo adsortivo e investigar a
cinética de adsorcdo do paracetamol em meio aquoso por meio de ensaios em

batelada.

MATERIAL E METODOS

Os experimentos foram realizados no Departamento de Engenharia Quimica, no
Laboratério de Gestdo, Controle e Preservacédo Ambiental (LGCPA) da Universidade

Estadual de Maringa.

A sintese do o6xido de grafeno foi realizada utilizando o método de Hummers
modificado, conforme a metodologia adaptada por Wernke et al. (2020). Para a
obtencdo do 6xido de grafeno reduzido suportado em carvao ativado, o material
precursor OG foi esfoliado com 50 mL de etilenoglicol por meio de ondas
ultrassénicas. Posteriormente, adicionou-se o CA a suspensao, mantendo-se a
propor¢ao 1:1 (m/v), e o sistema foi tratado termicamente a 170 °C por 5 horas,

promovendo a incorporagao do OGr ao CA.

Para a obtencdo do adsorvente final, nanoparticulas de prata e cobre foram
adicionadas a 5 g do material, seguindo a metodologia empregada por Arakawa et
al. (2019), com adaptagdes. Para isso, utilizaram-se 25 mL de solugdes aquosas de
nitrato de prata e sulfato de cobre, ambas com concentragdo de 0,029 M e grau
analitico (Labsynth Ltda., Sdo Paulo, Brasil). Apds a sintese, o material obtido foi

empregado nos ensaios de adsorgdo em meio aquoso.

Para a preparacéo das solugdes sintéticas, utilizou-se agua destilada e paracetamol
com pureza superior a 99%. Os ensaios de adsorgédo foram realizados em batelada
e em duplicata, em mesa agitadora da marca Tecnal (TE-4200), operando a 150 rpm

e 25 °C. A quantificacdo do adsorvato na solucdo foi determinada por
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espectrofotometria UV-Vis (HACH, DR 6000), no comprimento de onda de 242 nm.
Os dados experimentais foram avaliados com base na capacidade de adsor¢ao (Q.),
expressa em mg.g™, e no percentual de redugédo (%RD). A influéncia do pH da
solugcao contaminante foi avaliada por meio de testes conduzidos no pH natural da
solucao (pH = 5,58, meio acido), bem como em pH 7 (neutro) e em pH 10 (basico).
Para a investigagédo da cinética adsortiva, foram conduzidos ensaios em tempos de
contato pré-estabelecidos ao longo de um periodo de até 24 h. Os dados
experimentais obtidos foram ajustados aos modelos cinéticos de pseudo-primeira

ordem, pseudo-segunda ordem, Elovich e difusao intraparticula.
RESULTADOS E DISCUSSAO

A fisissorgao de nitrogénio € amplamente empregada para caracterizar adsorventes,
pois permite avaliar propriedades texturais como area superficial especifica, volume
de poros e distribuicdo de tamanhos de poros. No contexto da remogao de farmacos
de efluentes, essas propriedades sdo essenciais, uma vez que a eficiéncia do
adsorvente esta diretamente relacionada a elas. No material sinterizado, tais
caracteristicas foram mensuradas com base na isoterma de adsorcido/dessorgao de

nitrogénio, conduzida a 77 K.

De acordo com o relatério técnico da IUPAC, a isoterma obtida é classificada como
do tipo I(b) indicando predominancia de microporos, com presenga de mesoporos
estreitos (Thommes et al., 2015). A aplicagdo do modelo BET resultou em uma area
superficial especifica de 678,16 m2.g™', com didmetro médio dos poros de 2,05 nm,
enquanto o método BJH, considerando a isoterma de dessorcéo, estimou diametro
médio de 3,55nm, confirmando a presengca de mesoporos estreitos (Wu et al.,
2025). Por fim, o volume total dos poros obtido por adsorgédo a P/PO = 0,99 foi de
0,35 cm3.g7", onde 77% corresponde a microporos, conforme analise pelo método
t-Plot.

Esses resultados indicam que o adsorvente sintetizado possui caracteristicas
texturais tipicas de um adsorvente potencialmente eficiente, como elevada area
superficial e distribuicdo de poros adequada. Dessa forma, o material foi aplicado
em ensaios de adsor¢cao em batelada visando a remogao de paracetamol em meio

aquoso.
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A avaliagcado do pH é essencial em estudos de adsorgao, pois influencia diretamente
a eficiéncia do processo e as interagdes entre o adsorvente e o adsorvato (Bagheri
et al., 2021). A capacidade adsortiva em diferentes pHs foi determinada por meio de
ensaios realizados com 10 mg de adsorvente em 30 mL de solugdo, com
concentragéo inicial de 30 mg.L", cujos resultados sdo apresentados na Figura 1.
Observa-se que o pH natural da solugao de paracetamol (5,58, levemente acido),
resultou na maior capacidade adsortiva (65,92 mg.g') e no maior percentual de
reducao (73,78%). Dessa forma, o estudo cinético subsequente foi conduzido sem

alteracao do pH, visando otimizar a eficiéncia do processo.
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Figura 1. Influéncia do pH na capacidade de adsorgao (Q,).

A cinética de adsorcao permite acompanhar a evolugdo do processo ao longo do
tempo até o equilibrio, fornecendo a partir da aplicagdo dos modelos cinéticos
informacdes sobre os mecanismos envolvidos e sobre as interacbes entre o

adsorvente e o adsorvato.

Como apresentado na Figura 2, o equilibrio adsortivo foi atingido em
aproximadamente 8 h. A partir desse tempo, observam-se variagdes minimas na
capacidade adsortiva, correspondentes a menos de 5% de diferenga entre o valor
observado em 8 h (62,96 mg.g”') e os valores obtidos em tempos posteriores,

quando comparados com a capacidade média no equilibrio (65,91 mg.g™).

Evento online

https://www.even3.com.br/conect-623468/



Anais do I CONECT
Trabalho completo % CONECT

I Congresso Nacional de Estudos Cientificos e Tecnologicos

23,24, 25 e 26 de margo de 2026

80

70 %
1

60 | l .

50+

240

T 304

20
® Qe

Pseudo-primeira ordem
Pseudo-segunda ordem
—— Elovich

10

0 T T T T T T T T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600

Tempo (min)

Figura 2. Estudo da cinética de adsorgéo do paracetamol, com ajuste dos modelos

de pseudo-primeira ordem, pseudo-segunda ordem e Elovich.

Para compreensdo da taxa e do mecanismo de adsorcdo, foram avaliados os
modelos matematicos de pseudo-primeira ordem (PPO), pseudo-segunda ordem
(PSO) e Elovich, os quais foram ajustados aos dados experimentais. Os parametros

obtidos estao apresentados na Tabela 1.

Tabela 1. Parametros obtidos apds ajuste dos dados experimentais aos modelos de
PPO, PSO e Elovich.

Modelos Parametros

Pseudo-primeira ordem R2 7 K, Q.

0 =0 —e¢" 0,960 19,858 0,009 64,766
t e

Pseudo-segunda ordem R® * K Qe

k .Qz.t 4

Q = ——— 0.988 5,979 1,69.10 72,030
t 1+k,.Q ’

Elovich R2 X2 o B

Q,= % n(l + aB.0) 0,978 10,925 2,210 0,075

De modo geral, obteve-se um bom ajuste para todos os modelos avaliados. Os
modelos de PPO e Elovich apresentaram um bom ajuste nos tempos iniciais, com

coeficientes de correlacdo (R?) satisfatérios. No entanto, o modelo de PSO
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apresentou o melhor ajuste ao longo de todo o intervalo de tempo, com R? mais
elevado (0,988) e menor erro Qui-quadrado (¥* = 5,979), além de apresentar Q,

(72,030 mg.g™") préximo ao obtido experimentalmente.

O modelo de PSO indica que a capacidade de adsorcao & proporcional ao numero
de sitios ativos ocupados no adsorvente e considera a hipotese de que o processo
de adsorgao ocorre por meio de fortes interagées, geralmente associadas a
formacgado de ligagdes quimicas entre o adsorvente e o adsorvato (Ho & McKay,
1999). Entretanto, a ocorréncia de quimissorcdo nao pode ser confirmada apenas
com um bom ajuste do modelo de PSO, sendo necessario complementar com
técnicas analiticas, como FTIR, bem como a avaliacdo dos parametros
termodinamicos, como as variacdes de entalpia e entropia, para a confirmacao da

natureza quimica ou fisica do processo (Bachmann et al., 2021; Tran et al., 2017).

Para determinar se a difusdo na camada limite, a difusdo intraparticula ou ambas
governam a adsorcéo, foi aplicado o modelo de difusdo intraparticula proposto por
Weber e Morris (1963) aos dados cinéticos do paracetamol. Conforme observado na
Figura 3, a difusao intraparticula ndo controla exclusivamente a adsor¢ao, uma vez
que, na zona |, observa-se que o coeficiente linear é diferente de zero (C = 0,440),
indicando que o sistema apresenta multiplas etapas, incluindo uma contribuicao
associada a resisténcia da camada limite (Al-Odayni et al., 2023; Januario et al.,
2022). Na zona ll, observa-se uma reducgédo na constante de difusdo, o que indica a
diminuicdo da taxa de difusdo até que o sistema atinja o equilibrio na zona I,
definida pela linha horizontal. Os parametros obtidos a partir do ajuste do modelo

estao apresentados na Tabela 2.
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Figura 3. Estudo da cinética de adsor¢céo do paracetamol com ajuste ao modelo de

difusado intraparticula.

Tabela 2. Parametros obtidos apds ajuste dos dados experimentais ao modelo de

difusdo intraparticula.

Zonas R? Kig C

Zona | 0,993 3,766 0,440
Zona ll 0,928 1,496 28,793
Zona lll 0,060 0,062 65,517

A avaliagdo das caracteristicas texturais e do desempenho do adsorvente na
remocao de paracetamol evidencia interagdes favoraveis entre o contaminante e a
superficie funcionalizada, confirmando o potencial do material na remocado de
contaminantes emergentes, especialmente o paracetamol. No entanto, estudos
adicionais sdo necessarios para aprofundar a compreensao do processo de
adsorgcao, incluindo a analise das isotermas e a investigacao da influéncia de

parametros operacionais e das interagdes quimicas envolvidas.
CONCLUSAO

Conclui-se que o adsorvente produzido apresenta elevada area superficial especifica
e distribuicdo de poros favoravel, caracteristicas que contribuiram para sua
eficiéncia adsortiva. A adsor¢ao ocorreu de forma mais eficiente no pH natural da
solugédo (5,58), enquanto o estudo cinético revelou afinidade significativa em um
periodo de tempo de 8h, atingindo o equilibrio cinético. Entre os modelos cinéticos
avaliados, o modelo de pseudo-segunda ordem (PSO) apresentou o melhor ajuste
aos dados experimentais, sugerindo que a adsorgédo € proporcional ao numero de
sitios ativos ocupados e envolve interagbes relativamente fortes entre o adsorvente
e o adsorvato. Entretanto, mais estudos sao necessarios para confirmar a ocorréncia
de quimissorgédo. A aplicagdo do modelo de difusdo intraparticula (DIP) indicou a
presenca de multiplas etapas, incluindo uma contribuicdo associada a resisténcia da
camada limite. Esses resultados confirmam o potencial do material como adsorvente
promissor para a remogao de contaminantes emergentes em meio aquoso,

especialmente farmacos como o paracetamol.
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