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O objetivo deste estudo foi produzir e obter as melhores condigdes experimentais para
producdo de filmes adsorventes empregando gelatina e nanotubos de carbono. O corante
amarelo tartrazina e diclofenaco de sddio, foram empregados como modelos experimentais
de contaminantes. Os filmes foram preparados a partir de uma solucéo de gelatina (8% m/v)
e de nanotubos de carbono (5% m/m) e glutaraldeido (0,66% e 1,32% m/m), em relacdo a
massa de gelatina. Os testes de adsorcdo foram realizados em batelada a 25 °C e 120 rpm
por 24h, empregando 50 mL das solucdes de tartrazina (400 mg L, pH 2,5) e diclofenaco
de sodio (300 mg L, pH 8,15) e dosagem de adsorvente de 1,0 g L. As capacidades de
adsorcdo variaram de 212 a 232 mg g™ e de 21 a 25 mg g%, para tartrazina e diclofenaco,
respectivamente. No entanto, ndo foram observados aumentos consideraveis nas
capacidades de adsor¢do e remocao de ambos 0s contaminantes com adi¢des de até 5% de

CNT’s e 1,32% de glutaraldeido aos filmes a base de gelatina.
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INTRODUCAO

Os produtos farmacéuticos e para cuidados pessoais
(PPCPs) pertencem a classe dos contaminantes
emergentes atuais, devido a sua ocorréncia em ambito
global. Nesse contexto, os farmacos, em especial, o
diclofenaco, é utilizado como analgésico para
aplicacdo em humanos, gado e animais domésticos, no
tratamento de inflamacdes e dores, e tém chamando
atencdo uma vez que tem sido amplamente detectado
em aguas superficiais colocando em risco seguridade
da 4gua potavel, devido principalmente, as
caracteristicas de alta toxicidade e bioacumulagéo nos
tecidos biolégicos (Huang et al., 2016; Tam et al.,
2020).

Além dos farmacos, 0s corantes sintéticos pertencem
a classe dos contaminantes emergentes e sao
comumente encontrados de efluentes de indUstrias
alimenticias ou téxteis, e se descartados em ambientes
aquéaticos sem tratamento prévio, podem ser toxicos
aos organismos, além de restringir a penetracdo de luz
solar e reduzir o oxigénio dissolvido (Ji et al., 2020;
Rigueto et al., 2020).

A técnica de adsorcdo tem sido amplamente utilizada
em estudos para a remocdo de uma gama de
contaminantes devido a sua simplicidade, alta taxa de
remogdo, facilidade de operacdo e implementacéo,
baixo custo e auséncia de formacédo de lodo (Zhuo et
al., 2017).

A gelatina é um polimero que se destaca em virtude da
facilidade de obtencéo, baixo custo, caracteristicas
biodegradaveis, ecoldgicas e presenca abundante de
grupos hidroxila, carboxila e amino em suas cadeias
moleculares. Além disso, oferece facil geleificagéo e
funcionalizacdo, sendo considerada um material
promissor para preparacdo de compositos adsorventes
(Yang et al., 2015). Porém, algumas desvantagens,
relacionadas a suas fracas propriedades mecanicas e
degradabilidade acelerada em condi¢gdes Umidas
limitam sua aplicacdo (Hui et al., 2015).

Os nanotubos de carbono (CNT’s) tem sido
amplamente viabilizados em estudos de adsor¢éo de
uma gama de contaminantes, como fons metalicos,
corante sintéticos e outros compostos organicos (Zhu
et al., 2013), devido seu tamanho em nanoescala,
porosidade uniforme, 4&rea superficial especifica
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elevada, bem como resisténcia mecénica (Wang et al.,
2004; Pillay et al., 2009).

No entanto, o0 uso apenas do p6 dos CNT’s puro na
adsorcdo ndo é economicamente, nem tecnicamente
viavel, j& que a separacdo do po é dificil, ocasionando
0 bloqueio dos filtros industriais, sendo requerido o
processo de centrifugacéo para remocéo completa dos
mesmos (Tofighy; Mohammadi, 2010; Zhou et al.,
2014).

Dessa forma, o preparo de compositos adsorventes a
base de gelatina e CNT’s é promissor, podendo
superar as limitagcdes mecénicas da gelatina e facilitar
a separacdo do material ap6s uso. Rigueto et al.
(2021a) ressaltam que os filmes compdsitos sdo
apostas de adsorventes promissores, uma vez que é
possivel obter materiais com grande area de contato e
capacidade de regeneracdo. Saber-Samandari et al.
(2017) reportaram que adsorventes a base de gelatina
e nanotubos proporcionaram remocdo de 76% do
corante azul de metileno e 96% do corante vermelho
direto 80.

Nesse contexto, buscando materiais adsorventes com
capacidades superiores, este estudo teve por objetivo
produzir filmes adsorventes a base de gelatina
comercial, com a adi¢do de glutaraldeido e nanotubos
de carbono. O corante alimenticio amarelo tartrazina e
o farmaco diclofenaco de sédio foram empregados
como modelos experimentais de contaminantes.

MATERIAL E METODOS

Os materiais utilizados no presente projeto foram
gelatina comercial em p6 (tipo B) e nanotubos de
carbono de parede multipla, funcionalizados por
oxidagdo (Nanotec, UFMG, Brasil), corante amarelo
tartrazina (Duas Rodas, Brasil) e diclofenaco de sédio
(Natupharma, Brasil). Os reagentes empregados
foram: solucdo de Glutaraldeido P.A a 4% (v/v)
(Neon, Brasil), Solugéo acetona P.A (Neon, Brasil) em
agua destilada (1:1 v/v).

Producéo dos filmes adsorventes

Foram preparados quatro tipos de filmes a base de
gelatina comercial, com as seguintes formulacGes:
gelatina 8% (m/v) em 100 mL de 4gua morna a 50°C
com adicdo de 0,1 e 0,2 mL glutaraldeido,
correspondendo a 0,66 e 1,32% (v/m) da massa de
glutaraldeido em relagdo & massa de gelatina,
respectivamente. Também foram elaborados filmes
nas mesmas propor¢des de gelatina e glutaraldeido, no
entanto, com adicdo de 5% de CNT’s em relagdo a
massa de gelatina. Os filmes foram vertidos em placas
de petri e submetidos a dois processos distintos:
secagem em estufa de circulacdo de ar forcado
(Tecnal, TE-394/2, Brasil) a 40 °C por 15 h e

congelamento a -5 °C por 15 h, seguido de liofilizacdo
(Solab, SL-404, Brasil). Por fim, os filmes foram
moidos em moinho de martelo (SPLabor, SP-33,
Brasil) e armazenados em tubos previamente secos. A
Figura 1 mostra o passo-a-passo da elaboracdo dos
filmes empregando gelatina comercial, glutaraldeido e
nanotubos de carbono.

Sgde gelatina $gde gelatina
8g de gelatina sgd gelating ouc\r 04gCONT
01mL 02mL «

02mL
o \ l 100 mL H,0 \ 100 mL H.O e 100 mL H,0
El ‘ k H

"“[' 100 ml, ;0

i i

U {) b Geltina 1) 21 Gelima () 2 Gelatina
\ 1h > CNT 11 ONT e |

P —

Figura 1. Etapas da producéo dos filmes adsorventes

Ensaios de adsorcéo

Foram empregados 50 mL das solu¢es do corante
amarelo tartrazina (400 mg L e pH ajustado para 2,5)
e diclofenaco de sddio (300 mg L e pH natural da
solucdo = 8,15) em erlenmeyers de 250 mL e 50 mg
de adsorvente. Os ensaios foram conduzidos em
incubadora shaker (Marconi, MA-420, Brasil) a 25 °C
e 120 rpm por 24 h, com posterior leitura em
espectrofotémetro (Tecnal, UV-5100), no
comprimento de onda de 429 e 276 nm,
respectivamente para corante e diclofenaco. A partir
dos dados de concentracdo obtidos, o percentual de
remogdo foi calculado conforme Equagéo 1.

Remogio (%) = (Cl Cf) x100 (D)

sendo, Ci a concentragéo inicial do contaminantes (mg.L) e Cf a
concentracdo inicial do contaminantes (mg.L™)

As capacidades de adsor¢do foram calculadas de
acordo com a Equagéo 2.

_ v (C-C0)
- m

@

sendo, g a quantidade de contaminante adsorvida por grama
adsorvente (mg.g*), Co e C as concentragdo de corante na solugdo
aquosa inicial e final, respectivamente (mg.L), v o volume da
solugdo (L) e m a massa de adsorvente (g).

RESULTADOS E DISCUSSAO
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Nas Figuras 1 e 2 é possivel observar os tipos de
materiais produzidos, bem como suas respectivas
capacidades de adsorcdo e porcentagens de remocéo
do corante amarelo tartrazina e diclofenaco de sédio,
respectivamente.
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Figura 2. Capacidades de adsorcao e remocédo do
corante amarelo tartrazina (25 °C, 120 rpm, 24 h de
contato, pH 2,5 e dosagem de 1,0 g L) pelos filmes

a base de gelatina e CNT’s
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Figura 3. Capacidades de adsorc¢ao e remocéo de
diclofenaco de sodio (25 °C, 120 rpm, 24 h de
contato, pH 8,15 e dosagem de 1,0 g L) pelos filmes
a base de gelatina e CNT’s

sendo: FG1S: Filmes de gelatina, com adicdo de 0,66% de
glutaraldeido (m/m), secos em estufa; FG2S: Filmes de gelatina,
com adicdo de 1,32% de glutaraldeido (m/m), secos em estufa;
FGCL1S: Filmes de gelatinae CNT 5% (m/m), com adicéo de 0,66%
de glutaraldeido (m/m), secos em estufa; FGC2S: Filmes de
gelatina e CNT 5% (m/m), com adicéo de 1,32% de glutaraldeido
(m/m), secos em estufa; FG1L: Filmes de gelatina, com adicéo de
0,66% de glutaraldeido (m/m), liofilizados; FG2L: Filmes de
gelatina, com adicdo de 1,32% de glutaraldeido (m/m), liofilizados;
FGCI1L: Filmes de gelatinae CNT 5% (m/m), com adicéo de 0,66%
de glutaraldeido (m/m), liofilizados; FGC2L: Filmes de gelatina e
CNT 5% (m/m), com adicdo de 1,32% de glutaraldeido (m/m),
liofilizados.

Observa-se que as variagbes das capacidades de
adsorcdo do corante amarelo tartrazina (Figura 1)
foram de 212 a 232 mg g* e remogdes de 20 a 27 %.

Para adsor¢do do diclofenaco de sodio (Figura 2), as
variacOes foram de 21 a 25 mg g™* para capacidades de
adsorcdo, e remogoes de 13,35 a 20,66 %.

Dessa forma, ndo foram verificadas tendéncias de
aumento da capacidade e/ou porcentagem de remogéo
com a adicdo de nanotubos de carbono ou
glutaraldeido a composic¢ao dos filmes.

Com relacéo aos possiveis mecanismos envolvidos na
adsorcéo, de acordo com Dai et al. (2017) em pH 2,5
0s grupos amino da gelatina estdo na forma protonada
(-NH®), atraindo os grupos sulfonados (-SO*) da
molécula do corante amarelo tartrazina, que se
dissocia na forma anibnica, favorecendo a adsorgédo
devido a atracdo eletrostatica desses ions de carga
oposta. Na adsorcdo do diclofenaco, levando em
consideracdo sua estrutura quimica, pode-se
considerar a possibilidade de interagcdes doador-
aceitador de elétrons ©-m entre o anel aromatico do
diclofenaco e/ou ligacdo de hidrogénio entre o grupo
N-H do diclofenaco com os grupos funcionais de
gelatina e CNT's, como &cidos carboxilicos e
hidroxilas (Rigueto et al., 2021b).

No que se refere a adigdo de nanotubos de carbono,
Inyang et al. (2014) também nao verificaram diferenca
na capacidade de adsor¢do do corante azul de metileno
empregando 0,01% de CNT em comp@sitos a base de
biochar. Saber-Samandari et al. (2017) utilizaram
esferas de gelatina com adicdo de 0,0125% de
nanotubos de carbono em relacdo a massa de gelatina
para adsorcdo do corante vermelho direto, com
capacidades maximas de adsorcdo estimadas pelo
modelo de Langmuir de 769 e 714 mg g%,
respectivamente, para esferas de gelatina e esferas
compdsitas de gelatina e nanotubos, mostrando que a
adi¢do dos CNT’s também ndo favoreceu aumento na
capacidade de adsorcéo do corante em estudo.

Valores similares de capacidades de adsor¢do do
corante amarelo tartrazina foram obtidos por Dai et al.
(2017) com capacidade mé&xima de adsorcdo de 293
mg g%, utilizando hidrogéis a base de gelatina e amido
de milho oxidado.

CONCLUSAO

A adicdo de nanotubos de carbono até 5% e
glutaraldeido até 1,32% em filmes a base de gelatina
ndo demonstrou consideraveis aumentos na
porcentagem de remocdo e/ou na capacidade de
adsorcédo do corante alimenticio amarelo tartrazina e
diclofenaco de sédio.
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