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RESUMO

Inseridos na contextualizacdo da politica ambiental, encontram-se 0s contaminantes
emergentes, compostos quimicos que poluem o nicho ambiental e que ndo possuem estudos
especificos para controle de suas concentraces limites no ambiente. Dentro do grupo dos
contaminantes emergentes encontram-se o0s farmacos, compostos bioativos com baixa
degradabilidade e alta acumulacdo em organismos Vivos, que mMesmo em pequenas
concentracdes podem causar alteracdes celulares. O paracetamol ou Acetaminofeno é um dos
medicamentos mais consumidos em todo o0 mundo devido sua venda sem prescricdo médica e
seus efeitos analgésicos e antipiréticos, devido ao elevado consumo gera como consequéncia
seu alto indice de excrecdo em esgotos domeésticos e pela falta de conhecimento um descarte
inadequado, contaminando o ambiente. As técnicas primarias utilizadas atualmente nas
estacOes de tratamento de efluentes nédo sao eficazes na remogéo dos contaminantes emergentes,
diante disso s@o necessarias 0 uso de técnicas terciarias como a adsorcdo. O objetivo principal
deste trabalho foi avaliar a remoc¢do do paracetamol a partir de um efluente sintético, na
concentracdo de 20 mg. g*, por adsorcdo utilizando como adsorvente o carvdo ativado
produzido a partir do endocarpo de coco e caracteriza-los. A producdo do carvao ativado de
endocarpo nas granulometrias 4, 8, 9, 10 e 28 mesh foi feita com programacdo 500°C
/10°C.min"t/30 min, ativagio quimica com acido fosforico e ativagdo fisica com vapor d’agua.
Diante das caracteriza¢bes superficiais em granulometria diferentes pode-se notar que a
diminuicdo da granulometria aumenta na area superficial BET e diminui densidade aparente do
carvdo ativado. As andlises FT-IR identificaram a presenca de grupos hidroxilas no carvao
ativado conferindo ao carvao ativado uma afinidade quimica com o adsorbato estudado. Nos
ensaios de adsorgéo verificou-se que o carvao ativado produzido a partir do endocarpo de coco
na granulometria 28 mesh mostrou-se superior ao de granulometria 10 mesh e o carvao ativado
comercial a 10 mesh, removendo 100% do paracetamol contido no efluente sintético em 480
min para uma quantidade de carvéo igual a 0,8 g. Os modelos caracteristicos de isotermas de
Freundlich sdo mais representativos aos carvfes endocarpo de coco. Estes carvdes seguem o
modelo cinético de pseudo-segunda ordem enquanto o carvdo comercial segue o de pseudo-
primeira ordem. A remocdo de paracetamol em efluentes por carvao ativado de endocarpo de
coco mostrou-se efetiva nas condigdes do experimento indicando ser uma técnica terciaria

promissora para tratamentos de efluentes.

Palavras chave: Adsorcédo, Cinética, Carvéo ativado, Granulometria, Paracetamol.



ABSTRACT

Inserted in the contextualization of the environmental policy, are the emerging contaminants,
chemical compounds that pollute the environmental niche and that do not have specific studies
to control their concentrations in the environment. Within the group of emerging contaminants
are drugs, bioactive compounds with low degradability and high accumulation in living
organisms, which even in small concentrations can cause cellular changes. Paracetamol or
Acetaminophen is one of the most consumed drugs worldwide due to its sale without a
prescription and its analgesic and antipyretic effects, due to the high consumption resulting in
its high rate of excretion in domestic sewage and lack of knowledge an inappropriate disposal
, contaminating the environment. The primary techniques currently used in effluent treatment
plants are not effective in the removal of emerging contaminants, due to which tertiary technical
uses such as adsorption are required. The main objective of this study was to evaluate the
removal of paracetamol from a synthetic effluent at a concentration of 20 mg. g-1, by adsorption
using as adsorbent the activated charcoal produced from the coconut endocarp and
characterizing them. The production of the activated charcoal of the endocarp in the grades 4,
8, 9, 10 and 28 mesh was done with programming 500 ° C / 10 ° C.min -1/ 30 min, chemical
activation with phosphoric acid and physical activation with water steam. Considering the
surface characterization in different granulometry it can be noticed that the decrease of the
granulometry increases in the BET surface area and decreases the apparent density of the
activated charcoal. The FT-IR analyzes identified the presence of hydroxyl groups in the
activated charcoal giving the activated charcoal a chemical affinity with the studied adsorbate.
In the adsorption experiments it was verified that the activated carbon produced from the
coconut endocarp in the 28 mesh granulometry was higher than the 10 mesh granulometry and
the commercial activated charcoal at 10 mesh, removing 100% of the paracetamol contained in
the synthetic effluent in 480 min for an amount of coal equal to 0.8 g. The characteristic models,
Langmuir and Freundlich, of adsorption isotherms do not fit the coconut endocarp coals.
Activated coconut endocarp coals follow the kinetic model of pseudo-second order while
commercial charcoal follows the pseudo-first order kinetic model. The removal of paracetamol
in effluents by activated carbon of coconut endocarp was effective under the conditions of the

experiment, showing a promising tertiary technique for effluent treatment.

Keywords: Adsorption, Kinetics, Activated charcoal, Granulometry, Paracetamol.
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1. INTRODUCAO

Os contaminantes emergentes estdo integrados na tematica da sustentabilidade
ambiental que vem sendo discutida com vigor desde o inicio do século. Esses contaminantes
sdo componentes quimicos que conferem toxicidade ao nicho ambiental (4gua, solo, ar) e ndo
sdo inspecionados adequadamente ou ndo possuem registro frente a legislagdo vigente, como
por exemplo os efluentes industriais, domésticos, hospitalares ou ainda os resultantes de
atividades agricolas e da pecuaria (MONTAGNERA; VIDALA; ACAYABAB,2017).

A presenca de compostos com atividade bioldgica, farmacos e produtos de higiene
pessoal, € bastante comum em matrizes aquéaticas como: aguas residuais, aguas subterraneas e
de consumo humano gerando uma situacdo de contaminacdo ambiental preocupante, uma vez
gue estes compostos, quando em contato, proporcionam uma reacao fisiolégica no organismo
dos seres vivos (NUNES, 2011).

Os farmacos s&o microcontaminantes ambientais (da ordem de pg.L™ e ng.L™?) bioativos
gue possuem caracteristicas lipofilicas e frequentemente apresentam baixa biodegradabilidade
no ambiente. Propriedades como essas apresentam um grande potencial de acumulacédo
biol6gica nos organismos e alta permanéncia no meio ambiente. (CHRISTENSEN, 1998)

Incorporado na classe dos farmacos encontram-se os Compostos Disruptores
Enddcrinos (EDCs, do inglés: Endocrine Disruptor Compounds), estes sdo agentes que podem
bloquear ou alterar a acdo hormonal natural nos seres vivos (BORRELY et. al., 2012). Estudos
recentes apontam que a exposic¢do de animais aos EDCs durante o periodo reprodutivo aumenta
a probabilidade de desenvolvimento de endometriose e cancer relacionados aos horménios:
cancer de mama e prostata, por exemplo (FENT; WESTON; CAMINADA apud BORRELY
et.al, 2012). Diante disso tem-se 0 aumento do interesse por novas formas de tratamento de
efluentes que viabilizem a remog¢éo de contaminantes emergentes e micropoluentes do meio
ambiente.

Um dos EDCs mais utilizados é o Acetaminofeno ou Paracetamol. Este farmaco possui
metabolizacdo incompleta no organismo-alvo sendo excretados praticamente inalterados
contaminando assim a rede de esgotos e consequentemente os corpos hidricos, com
probabilidade de retornar ao consumo humano (RHEINHEIMER, 2016).

Em estudos de remogdo de microcontaminantes de efluentes, existem alternativas
terciarias de tratamento consideradas promissoras como Processos Oxidativos Avancados
(POAS) e a Adsorcdo (COSTA. et. al., 2018).



A adsorcdo em carvao ativado estd sendo amplamente utilizado na remocéo poluentes
em efluentes em razdo de possuir um baixo custo de implementagéo e de operagéo, poder ser
produzido a partir de biomassas residuais e para a maioria dos sistemas, apresentar elevada
eficiéncia. Outra vantagem do carvéo ativado sobre os demais materiais adsorventes é que sua
superficie pode ser modificada de modo a fornecer um carvéo ativado especifico para o que se
deseja aplicar. (MONDAL et. al. apud MANGUEIRA, 2014).

1.1. OBJETIVOS
1.1.1. Objetivo Geral

Produzir carvdes ativados a partir do endocarpo de coco, em granulometrias diferentes,
ativados quimicamente com 4&cido fosforico (HsPOs) e fisicamente com vapor d’agua para
utiliza-lo como adsorvente na remocao do paracetamol, por adsor¢do, em solugdes sintéticas no

sistema de banho infinito.

1.1.2. Objetivos Especificos

v’ Caracterizar o endocarpo de coco através da analise granulométrica e produzir seus
respectivos carvoes ativados fisicamente e quimicamente;

v’ Caracterizar a estrutura porosa dos carvdes ativados, através da analise de adsorcdo de N2
(9) a 77 K, para determinar areas superficiais, volumes de poros e diametros médios dos
poros;

v Determinar outras propriedades fisicas e quimicas dos carvles ativados produzidos
conforme a granulometria, tais como: pH, teor de cinzas, rendimento, Difracdo de raios-X
(DRX), Espetroscopia de absorcdo na regido do infravermelho (FTIR) e densidade aparente;

v" Comparar a eficiéncia de adsorc¢do do Paracetamol no carvéo ativado produzido a partir do
endocarpo de coco com granulometrias diferentes;

v" Comparar a eficiéncia de adsorcéo do Paracetamol no carvéo ativado de endocarpo de coco
com um carvao ativado comercial laboratorial,

v Construir o estudo das isotermas de adsorcdo para verificar se a interacdo do adsorvente
com o adsorbato segue os modelos tradicionais de Langmuir e Freundlich;

v Observar o comportamento do carvao ativado de endocarpo de coco e determinar o modelo

que melhor representa o processo de adsorgéo.
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2. REVISAO TEORICA
2.1. HISTORICO

Nas ultimas trés décadas, os diversificados produtos quimicos bioativos ndo recebem a
devida atencdo como poluentes ambientais. Este grupo de produtos inclui os de origem
farmacéutica e ingredientes ativos em produtos de higiene pessoal, sendo continuamente
introduzidos em ambientes aquaticos como misturas complexas através de varias vias, porém
majoritariamente por esgotos néo tratados e tratados.

A presenca de farmacos e desreguladores enddcrinos em estacdes de tratamento de
esgoto e em fontes de agua potavel demonstra o quao é fundamental uma metodologia que
avalie os processos de tratamentos envolvidos relacionados a eficiéncia de remocao dessas
substancias (BILA, 2005). Estudos demonstram que esses micropoluentes e seus metabolitos
estdo presentes em ambientes aquaticos em diversas partes do mundo, como Alemanha, Austria,
Brasil, Canada, Espanha, Holanda, Inglaterra, Italia, Japdo, Suica, Estados Unidos e Reino
Unido (SILVA, 2012).

De acordo com Chiarelo (2014), pesquisas recentes indicam que o nivel de concentracdo
de farmacos encontrados em ambientes aquaticos esta relacionado com o padrdo de consumo
dos mesmos pela populacéo, taxa de remocéo nas Estacdo de Tratamento de Efluentes (ETES),
tipo de efluente que aporta nas ETE e sazonalidade. O paracetamol é um dos medicamentos
mais consumidos no mundo, devido estar enquadrado entre os chamados Medicamentos Isentos
de Prescri¢do (MIPs) indicados nos tratamentos de sintomas ou doencas de menor intensidade
(FREITAS et.al. ,2017).

A principal via de acesso dos farmacos no ambiente aquético, em geral, é por meio das
estacOes de tratamento de efluentes (ETES) ou através do deposito indevido de esgoto sanitario
em rios. Quando o esgoto e transportado até uma ETE, alguns desses compostos podem ser
degradados parcialmente ou permanecem inalterados ao longo do tempo resultando na
contaminacdo do ambiente (VICENTE, 2011).

A seguir (Figura 1) sdo abordadas as possiveis rotas para o destino final de farmacos

quando introduzidas no meio ambiente.
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Figura 1. Rotas de destino final de farmacos no meio ambiente.

Medicina Medicina Aquicultura — — Industria —
Veterinaria Humana 1
Excrecio
Esterco Esgoto Sedimento
¢ ¢ v ]
Estacio de
Aterro
Solo ETE — | Sanitario tratamento de
elfuentes
¢ ¢ v ik '+ industriais
Agua de Subsolo - Aguas Superficiais J
Estagdo de Tratamento de Agua — Ag'ua
Potdvel

Fonte: Adaptagdo de VICENTE, 2011.

O principal fator de contaminacdo ambiental por medicamentos é o descarte
inadequado, seja por falta de uso ou perda de validade (ARAUJO, 2016). Grande parte da
Populacdo acaba fazendo o descarte de medicamentos de forma inadequada, por
desconhecimento ou por falta de informages, levando assim a graves danos a natureza, que

podem repercutir na saude publica e ambiental. (GIL, 2005).

2.2. CONTAMINANTES EMERGENTES-DISRUPTORES ENDOCRINOS,
FARMACOS E O PARACETAMOL

2.2.1. Disruptores endocrinos

Os disruptores enddcrinos, desreguladores enddcrinos ou ainda agentes hormonalmente
ativos sdo compostos que podem ter origem natural ou sintética, e sdo capazes de afetar o
equilibrio hormonal de organismos superiores contribuindo para infertilidade, hermafroditismo
e podendo ainda aumentar a taxa de cancer nos 6rgéos reprodutores (PADUA et. al.,2009). A
USEPA, Agéncia de Protecdo Ambiental dos Estados Unidos, caracteriza os desreguladores

enddcrinos como “ agentes exdgenos que mesmo presente em concentragdes tragos possuem a
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capacidade de interferir na sintese, secre¢do, transporte, ligacdo, acdo ou eliminagcdo de
hormdnios naturais, que sdo responsaveis pela manutencdo, reproducdo, desenvolvimento e
comportamento dos organismos” (USEPA, 2010).

A principal forma de contaminacao de aguas superficiais por desreguladores endocrinos
é o langamento de esgotos domésticos tratados ou in natura. Pesquisas recentes apontam que o
aumento da proporcédo da intersexualidade em peixes é causado pela quantidade de efluentes
lancados em aguas receptoras de efluentes em ETE de esgoto doméstico. Além das emissdes
pontuais de efluentes domésticos e industriais, ha também as emissdes difusas que sao
associadas a chuva e ao escoamento que ela resulta, chegando aos corpos de agua e contribuindo
para o aporte de desreguladores enddcrinos (PADUA et al., 2009).

A Tabela 1 expde, de forma resumida, os possiveis desreguladores endécrinos de acordo

com a fonte de poluicéo.
Tabela 1. Principais fontes de desreguladores endécrinos em aguas superficiais

Tipos De

FONtes  Fontes

Desreguladores Endécrinos (Edcs) Presentes

Hormdnios naturais e sintéticos,
alquifendis, ftalatos,bisfenol A, farmacos, cafeina,

iﬁgﬁ;’:}; Pontual pesticidas, bifenilas policloradas (PCB), hidrocarbonetos
policiclicos arométicos (HPA), retardantes de chama,
pesticidas, dioximas.
Esgoto Hormdnios naturais e sintéticos, alquifendis, ftalatos,
AR Pontual . ) .
Doméstico bisfenol-A, farmacos, cafeina.
Deflavio Difusa Horménios naturais e sintéticos, antibioticos, farmacos
pecuario veterinarios.
Natural Difusa HPA, estrogénios naturais e fitoestrogénios.

Fonte: Adaptagdo de RAIMUNDO, 2007

2.2.2. Farmacos

Os farmacos sdo moléculas complexas conhecidas por terem diferentes propriedades
bioldgicas e fisico-quimicas, além de serem essenciais para a preservacao da saude do homem
na prevencdo de doencas, no entanto, um consumo elevado associado ao descarte inadequado
e aos tratamentos convencionais primarios de aguas e efluentes acarretam em prejuizos
irreversiveis ao meio ambiente (HARO, 2017).

A aderéncia dos farmacos através de sua metabolizagdo em um organismo inicia-se por
diversas reacdes bioquimicas de hidrolise, epoxidagdo, hidroxilacdo, reducdo e adicdo de
grupos funcionais. Posteriormente, moléculas endogenas altamente polares ligam-se aos

metabdlitos formados nas reacGes anteriores ou aos proprios farmacos originais que nédo
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conseguiram ser metabolizados, tornando-os assim mais soliveis em &gua facilitando sua
excrecdo (TAMBOSI et al., 2010).

Diferentemente de outros micropoluentes, tais como pesticidas e poluentes industriais,
cujas concentracbes no meio ambiente tendem a diminuir devido a restricbes dos Orgaos
regulamentadores, é esperado o aumento do consumo dos farmacos em decorréncia dos seus
efeitos benéficos a salde, resultando assim no aumento de sua ocorréncia no meio ambiente
(AQUINO; BRANDT; CHERNICHARO, 2013).

2.2.3. O Paracetamol

O acetaminofeno ou paracetamol, como é conhecido popularmente, € um farmaco com
propriedades analgésicas e antipiréticas, mas sem propriedades anti-inflamatorias clinicamente
significativas. A origem das palavras paracetamol e acetaminofeno estdo vinculadas a
nomenclatura utilizada na quimica organica: para-acetilaminofenol e N-acetil-para-
aminofenol, respectivamente. Baseando-se no Guia para a Nomenclatura de Compostos
Organicos, atribui-se para esse composto 0 nome sistematico de N-(4-hidroxifenil) acetamida
(LIBERAL, 2008; PANICO; POWELL; RICHER, 1993).

O paracetamol apresenta-se como um poO branco, inodoro e cristalino de baixa
solubilidade em &gua fria, altamente solivel em metanol, etanol, dimetilformamida, dicloreto e
etileno, acetato de etila e acetona e insolivel em pentano e benzeno. Degrada-se facilmente em
condicdes acidas, possui estabilidade a luminosidade, umidade e temperatura. Sua estrutura
consiste em um anel benzénico com um grupo hidroxila e uma etanamida nas posicdes 1 e 4,
conforme a Figura 2 (Merk Index, 2018; CHIARELLO, 2014).

Figura 2. Estrutura quimica do paracetamol

H

Ry

Fonte: LIBERAL, 2008
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A Tabela 2 a seguir apresenta as caracteristicas fisico-quimicas do paracetamol:

Tabela 2. Propriedades Fisico-quimicas do Paracetamol

Propriedades Caracteristicas

Formula Molecular CsHgNO;
Massa molecular 151,16 g.mol*
Composicdo percentual C: 63,56%; H: 6,00%; N: 9,27%; O: 21,17%
Ponto de fusdo 169°C (valor médio)
pKa 9,5

Fonte : Merk Index, 2018.

Dentre os medicamentos mais consumidos no Brasil, destaca-se o Paracetamol,
principalmente em casos de automedicacdo uma vez que Sseu uso € permitido com ou sem
prescricdo medica. ApOs 0 seu consumo, cerca de 90% é excretada por humanos através da
urina em um tempo médio de 24 horas. Este € um dos fatores preocupante da utilizacdo do
paracetamol. Segundo Costa e Costa (2011) a contaminacdo ambiental causada por residuos de
medicamentos é despercebida porém perigosa, ja que em concentracdes consideradas irrisorias
é possivel observar alteracGes celulares.

O paracetamol é considerado um dos medicamentos de uso seguro por nao apresentar
reacdes adversar e efeitos colaterais imediatos, além de ndo ter interacdo com a grande maioria
dos medicamentos, no entanto em casos de superdosagens (Acima de 4g por dia) pode causar
toxicidade hepética e falhas renais (HARO, 2017). Diminuicdo da empatia interpessoal,
aumento da frustracdo e reducéo da capacidade de avaliacdo de erros bem como causar doengas
no sangue e formacao de tumores pelo corpo sdo consequéncias atribuidas ao alto consumo do
paracetamol (LOPES; MATHEUS, 2012; RANDLES, 2016).

2.2.4. Legislacdo

Mesmo com o atual avango nos estudos das remocgGes dos contaminantes emergentes,
Os farmacos ainda ndo possuem uma legislagdo que comporte esta série de novos componentes
que sdo continuadamente lancados no meio ambiente. Nesta abordagem, pode-se concluir que
0 lancamento de componentes residuais derivados de farmacos em efluentes é um tema
relevante para a saude publica (CHIARELO, 2014).

Nos Estados Unidos, o 6rgao que regulamenta a presenca de residuos de farmacos em
ambientes aquaticos é a Agencia dos Estados Unidos para Administracdo de Alimentos e
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Drogas (USFDA). Ja na Europa existem normas para riscos ambientais decorrentes do uso
descontrolado de farmacos, estas normas descorem sobre a recomendagdo de testes de
ecotoxicidade cronica e aguda, reconhecendo que a maioria dos compostos ativos
farmacéuticos podem apresentar efeitos crénicos mesmo em baixas concentracoes
(VICENTE,2011).

Segundo a Agéncia Europeia para Produtos Medicinais (EMEA), se a concentragdo do
componente ativo presente no meio ambiente esteja abaixo de 0,01 pg. L™, este provavelmente
ndo é considerado um risco ambiental, ja para valores acida destes, devem ser feitas analises do
efeito que o farmaco pode causar (CASTIGLIONI et al., 2004).

No Brasil, diante da preocupacao com o uso demasiado de medicamentos, o Ministério
da Saude criou o0 Comité Nacional para o uso racional de Medicamentos, conforme a portaria
n°® 1555/07, que visa monitorar e melhorar a qualidade e a seguranca na utilizacdo de
medicamentos. A Tabela 3 dispde as acdes pesquisadas e implementadas no Pais no que diz

respeito aos farmacos no ambiente.

Tabela 3. Legisla¢fes que visam ao gerenciamento correto dos farmacos

Acéo Finalidades e Recomendag0es

Laboratérios produtores assumem responsabilidade da destinagdo
Lei Estadual 13039  adequada a medicamentos com prazos de validade vencidos no Parané
(PARANA, 2001)
Plano de Gerenciamento de Residuos de Servigo de Saude (PGRS)
(BRASIL, 2004).
Criacdo do comité Nacional para a Promocéo do Uso Racional de
Medicamentos (Ministério da Saude, 2007)
Lei Federal 12305 Institui a Politica Nacional de Residuos Sélidos (BRASIL, 2010)

ANVISA RDC-306

Portaria 1555/07

Estabelece as normas para as Boas Préticas de Fabricacdo de
RDC n°17/2010 )
Medicamentos. (BRASIL, 2010)

Fonte: Adaptacdo de BORRELY et al., 2012

2.3. CARVAO ATIVADO

O carvao ativado é composto basicamente de uma base grafitica, em que os vértices e
as bordas podem acomodar uma série de elementos quimicos (O, N, H) que se apresentam na
forma de grupos funcionais. Estes grupos funcionais e a alta area especifica sao resultantes do
processo de ativacéo que pode ser quimica ou fisica. (LOPES, et al., 2013).

Os CA’s sdo basicamente compostos de carbono com alta porosidade obtidos a partir da

carbonizagdo da biomassa (material com alto teor de carbono) e que sdo “ativados” para
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produzir um aumento na sua porosidade interna (PEGO, 2016). As ativacOes podem ser
quimicas, quando ha o uso de algum reagente quimico desidratante, ou fisica, quando ha
exposicdo da biomassa a tratamentos térmicos, em temperaturas elevadas, utilizando um fluido
inerte.

Para a fabricacdo de um carvao ativado ha uma grande variedade de matérias-primas,
basta que tenham alto conteudo carbonaceo, como madeira, endocarpo de coco, sementes, 0SS0S
de animais, petroleo, carvdes de origem mineral, plastico, pneus, lignita e material betuminoso
(MANGUEIRA, 2014).

Com relacdo a estrutura dos carves ativados, a IUPAC (International Union of Pure

and Applied Chemistry) classifica os carvfes conforme a Tabela 2 abaixo:
Tabela 4. Classificagdo de poros segundo a IUPAC

Diametro médio Funcao Principal

Proporciona alta capacidade de adsorcéo
Microporos Om< 20A para moléculas de dimensdes pequenas,
tais como gases e solventes comuns.
S&o importantes para a adsorcao de
moléculas grandes tais como corantes e
Mesoporos 20 A <®n<500 A proporcionam a maioria da &rea
superficial para carvdes impregnados com
produtos quimicos
S&o normalmente considerados sem
importancia para a adsor¢éo e sua funcéo
é servir como transporte para moléculas
gasosas.
Fonte: Adaptacdo de CLAUDINO, 2003.

Macroporos Om >500 A

De modo que, todos os carvdes ativados possuem estruturas micro, meso e
macroporosas, entretanto em quantidades varidveis, dependendo do percursor e 0 modo de
producéo aplicado (MANGUEIRA, 2014).

2.3.1. Matéria Prima
2.3.1.1. O coco

O coco é o fruto resultante do coqueiro, Cocos nucifera L., com o maior valor comercial

agregado e sua constituicdo pode ser detalhada conforme a Figura 3.
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Figura 3 Partes internas do coco

Endosperma

Endocarpo

Fonte: BEZERRA, 2012.

O consumo do coco no mercado brasileiro é estimado a 65% de coco seco e 35% de
coco verde, de modo que o consumo da agua de coco verde tem crescido vigorosamente.
(PEREIRA, 2012). Com o elevado consumo, tem-se como consequéncia a geracdo de rejeitos
em volumes significativos, principalmente em lixdes, encostas, vazadouros e até mesmo em
aterros sanitérios, que durante o seu processo de decomposicao por agdo microbioldgica emitem
gas metano, um dos gases do efeito estufa (PASSOS, 2005).

Nos estudos de Santos, et al. (2016), A producao de residuos de coco verde foi expressa
pela quantidade de coco comprada semanalmente nos respectivos bairros da cidade de Joédo
Pessoa-PB, conforme a Figura 4. A partir deste estudo constatou-se que cerca de 4000 cocos
sdo descartados diariamente, o que resulta em aproximadamente seis toneladas diarias de

rejeitos sendo gerados, com um tempo médio de decomposicdo de oito anos.

Figura 4. Compra de coco verde por semana na cidade de Jodo Pessoa
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Com relagdo ao aproveitamento desses residuos, ndo ha incentivo ou iniciativa por parte
do poder publico, fazendo com que ocorra a diminui¢do da vida Gtil de aterros sanitérios e
qguando descartados de forma inadequada, representam riscos a saude humana e ao meio
ambiente (SANTQOS, 2016). Diante disso surgem diversos estudos para reaproveitamento deste

material, como a producéo de carvéo ativado utilizado na remogéo de efluentes.

2.3.1.2. Endocarpo de Coco

O endocarpo ou casquilho € a parte rigida do fruto do coco. Reveste o endosperma na
qual é inicialmente liquida e conforme amadurecimento do fruto torna-se sélida, de modo que,
quando o fruto estd completamente maduro ha pouca &gua no interior do fruto (BEZERRA,
2012).

O endocarpo seco apresenta em sua composicdo elevados teores de lignina, além de
celulose e hemielulose em quantidades menores. A lignina é um polimero aromético constituido
de um sistema heterogéneo e ramificado sem nenhuma unidade repetidora definida. Ocorre na
maioria das plantas, entretanto sua composicao nao € idéntica em todas elas (AGUIAR, et. al,
2009).

O endocarpo in natura pode ter uma significante agregagéo de valor quando aplicado
na producdo de carvao ativado ou como combustivel, devido seu poder calorifico, sendo, muito
utilizado em revestimento de paredes e moveis na forma de pastilhas, como também em

produtos ligados a atividades do ramo artesanal. (PAZ, 2017)
2.3.2. Producéo do Carvao ativado

O Carvao ativado é normalmente preparado por pirélise da matéria prima carbonosa a
temperaturas abaixo de 1000° C. Sua producdo envolve basicamente carbonizacéo e ativacédo,
de modo que durante a carbonizagdo a maior parte da matéria ndo carbonada, elementos como
Oxigénio, hidrogénio, nitrogénio e enxofre sdo eliminados como produtos gasosos volateis da
decomposicéo por pirolise da matéria-prima precursora (MANGUEIRA, 2014).

O processo de ativagdo reforga a estrutura porosa do carvéo ativado, uma vez que apos
a carbonizacdo o carvao sintetizado ndo possui alta capacidade adsortiva. Esse processo
consiste em submeter o material a reacGes secundarias, visando o aumento de sua area
superficial, sendo assim responsavel pelo aumento do didmetro dos poros menores,
desobstrucéo e criacdo de novos poros nos materiais. (ROSA, 2008; MANGUEIRA, 2014.)

As ativagOes no carvdo podem ser quimicas ou fisicas, de modo que a ativa¢do quimica
consiste em impregnar agentes desidratantes (acido fosférico ou cloreto de zinco) sobre o

precursor ainda ndo carbonizado ou apds a carbonizacao. Ja as fisicas consistem na gaseificacéo



19

do material previamente carbonizado pela oxidagdo com dioxido de carbono, vapor d’agua ou

outras misturas gasosas (BEZERRA, 2012; MANGUEIRA, 2014).

2.4. ADSORCAO

Entre os principais processos de tratamentos de efluentes encontra-se a adsorgao, esta
operacdo oferece o método mais efetivos para remocdes de poluentes em tratamentos de agua,
além disso, outros processos como precipitacdo, filtracdo por membranas, ndo conseguem
alcancar o limite estabelecido pela resolucdo n° 357 da CONAMA para a concentragéo do
efluente descartado (MORAIS, 2014).

A adsorc¢do € uma operacdo de transferéncia de massa onde o componente em uma fase
fluida (gasosa ou liquida) ¢ transferida para a superficie de uma fase sélida, possibilitando a
separagdo dos componentes desses fluidos. Os componentes que se unem a superficie sdo
chamados de adsorbatos e a fase sélida que retém o adsorbato é chamado de adsorvente
(NASCIMENTO et al., 2014).

A migracdo dos componentes de uma fase para outra tem como forgca motriz a diferenca
de concentracdo entre o seio do fluido e a superficie do adsorvente. Normalmente o adsorvente
encontra-se empacotado em leito fixo por onde passa a fase fluida continuadamente até que ndo
haja mais transferéncia de massa. Como o adsorbato concentra-se na superficie do adsorvente,
guanto maior for essa superficie, maior serd a eficiéncia de adsorcdo e devido a isso 0s
adsorventes sdo solidos com particulas porosas (BORBA, 2006; RHEINHEIMER, 2016).

A adsorc¢éo pode ser classificada quando a sua intensidade em dois tipos: a adsor¢ao
fisica (fisissorcao) e quimica (quimissorcdo) ou ainda a adsorcao simultanea dos dois tipos. A
adsorcdo fisica é causada principalmente por forcas de Van der Waals entre moléculas do
adsorbato e os atomos que compdem a superficie do adsorvente, de modo a permanecerem
fracamente ligadas a superficie e com baixos calores de adsor¢do (MANGUEIRA, 2014).

A quimissor¢do ocorre pela formacdo de ligagbes quimicas entre a superficie do
adsorvente e do adsorbato e o rearranjo dos elétrons do fluido que interagem com o sélido. Este
tipo de adsorcdo apresenta como caracteristica a formacdo de uma unica camada sobre a
superficie solida e a irreversibilidade da ligagdo (ATKINS, 2004; MORAES, 2014).

Vaérios fatores podem afetar adsorcéo, tais como a estrutura molecular, tamanho da
particula do material adsorvente, a solubilidade do soluto, o pH do meio, o0 tempo de contato e
a temperatura. A capacidade adsortiva de um material pode, ainda, medida quantitativamente

por meio de isotermas, que mostram a relagao de equilibrio entre a concentracédo da fase fluida
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e a concentragdo do adsorbato que se deposita nos adsorventes a uma determinada temperatura
(BATISTA, 2014).

2.4.1. Isotermas de Adsorcédo

A isoterma de adsorc¢éo consiste num método bastante utilizado para representar estados
de equilibrio de um sistema de adsor¢do e o seu tratamento tedrico. Estas isotermas podem ser
investigadas a partir de mecanismos propostos de adsorgédo, dentre eles encontram-se os de
Langmuir e o de Freundlich, sendo os mais utilizados, porem ambos falham em predizer fatores
como, pH e forca idnica (ARAUJO, 2017; BORBA, 2006).

A capacidade de adsorcdo de qualquer material adsorvente é em funcdo da pressdo
(quando na forma gasosa) ou da concentracdo (quando na forma liquida) e da temperatura.
Quando em um processo a capacidade adsortiva variar com a concentracdo mantendo fixa a
temperatura € possivel obter curvas denominadas de isotermas (CLAUDINO, 2003). O formato

comum caracteristico das isotermas é apresentado na Figura 5 a seguir.

Figura 5. Isotermas mais comuns

Irreversivel

Favorivel

Extremamente
favordvel

Linear

Nio favorivel

Quantidade de adsorvato adsorvido por
unidade de adsorvente

Concentragio do adsorvato na fase
fluida (no equilibrio)
Fonte: MACIEL, 2012

A isoterma linear passa pela origem e a quantidade adsorvida é proporcional a
concentracdo do fluido. As isotermas convexas sdo favoraveis, j4 que grandes quantidades
adsorvidas podem ser obtidas com baixas concentragdes de soluto. As isotermas concavas sao
desfavoraveis, uma vez que ha uma baixa capacidade de adsor¢do em baixas concentracdes
(MARCIEL, 2012).
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Existem diversos registros de isotermas para diferentes tipos de adsorvente e adsorbatos,

no entanto a maioria dessas isotermas resulta na adsor¢éo fisica. Sdo de grande importancia no

projeto de sistemas de adsor¢do uma vez que os leitos de adsorcdo operam a temperatura

constante, enquanto a pressdo e a capacidade dos cases adsorvidos sdo variadas. As isotermas

podem ser convenientemente grupadas em cinco classes, que representam a classificagdo

originalmente proposta por Brunauer, Emmet e Teller, conforme a Figura 6 (SOARES, 2001).

Figura 6. Isotermas tipicas de classificacdo BET
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Fonte: SOARES, 2001.

Cada tipo de isoterma (Figura 6) esta associada a um tipo de poro envolvido:

v
v
v

Isoterma de tipo I: associa-se a adsor¢do em microporos;

Isoterma de tipo 1I: associa-se a adsorc¢ao de sistemas ndo porosos;

Isoterma de tipo Il e V: associa-se a interagdes muito fracas em sistemas
contendo macro e Mesoporos;

Isoterma de tipo IV: associa-se diretamente ao fendmeno da capilaridade que

ocorre em sistemas mesoporosos.

2.4.1.1.Modelo de Langmuir

O modelo de Langmuir explica a adsor¢cdo em uma superficie simples, infinita e ndo

porosa de um sistema ideal. Baseando-se se na mobilidade das moléculas adsorvidas pela

superficie adsorvente, de modo que, a medida que mais moléculas sdo adsorvidas, hd uma

distribuicdo uniforme resultando na formacdo de uma monocamada sobre toda a superficie

(SOARES, 2001). Pode ser considerado como o modelo mais representativo para sistemas com

forte interacéo entre a superficie do adsorvente e o soluto para um Gnico componente.

A expressdo matematica para a isoterma de Langmuir € representado pela Equacao 1.

bQmCe

Qe =17 bC, M
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Onde: Qe é a quantidade de soluto adsorvido por grama de adsorvente no equilibrio (mg.
g1); Qm € a capacidade maxima de adsorcdo (mg. g1); Ce é a concentragdo no equilibrio (mg.
L) e b é a constante de Langmuir.

A Equacdo 1 fundamenta-se nas hipoteses de que:

v Todos os sitios do s6lido tém a mesma atividade para adsorgao;

v Nao existe interacdo entre as moléculas adsorvidas;

v Toda adsorcdo segue 0 mesmo mecanismo, e cada adsorvente completo tem a
mesma estrutura;

v' A extensdo da adsor¢do ndo é mais do que a formacdo de uma camada
monomolecular sobre a superficie do adsorvente.

O rearranjo da equacdo 1 em formato linear, permite determinar os valores dos
pardmetros b e Qm, uma das formas linearizadas é abordada pela Equacéo 2.

1 1 1

Q% QuCeb ' Qm

~ e 1 ~ 1 . . ~ 1
A representacdo grafica de o, &m fungéo de — € uma reta de inclinagéo o5 ©
e e

m

(2)

interceptagéo Qi, permite a obtencéo dos parametros para o modelo.
m

A forma da isoterma de Langmuir pode, ainda, ser descrita conforme seu fator de
separacdo, R, expressos na Tabela 5, onde R é calculado conforma a Equacéo 3.

R = 1
~ 1+4bC;
Onde Ci é a concentragdo inicial da solug&o.

(3)

Tabela 5. Tipo de isoterma conforme fator de separacéo

Valor :
Tipo de Isoterma

de R P

R>1 Desfavoravel

R=1 Linear
O<R< ,

1 Favoravel
R=0 Irreversivel

Fonte: Adaptado de ARAUJO,2017.
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2.4.1.2. Modelo de Freundlich

O modelo de Freundlich é considerado empirico que descreve processos ndo ideias com
adsorventes de superficie heterogénea e adsorcdo em multicamadas (MACIEL, 2012). Este
modelo avalia a dependéncia entre a parcela de material adsorvido e a concentragdo do material
presente em solugéo.

A isoterma de Freundlich é expressa pela Equacéo 4.

1

Qe = KFCE (4)

Onde: Kr € a constante de Freundlich (mg/g) (mg/L) que indica a capacidade de
adsorcdo do adsorvente; n € uma constante experimental que indica o efeito da concentragdo na
capacidade de adsorcéo e representa a intensidade de adsorgéo.

O parametro n pode ser interpretado da seguinte maneira:

v" Se n =0 entdo a adsorcdo € linear;
v' Sen > 1indica que a adsorcao é fisica e favoravel,
v" Sen < 1lindica que é uma adsorcdo quimica.
A linearizacdo da Equacao 4 para a determinacdo dos parametros experimentais € dado

por:

1
InQ. = InKg + (H) InC, (5
Para obtengdo dos pardmetros, deve-se construir um gréafico correlacionando os valores

de In Qe em fungéo de In Ce.

2.4.2. Cinética de adsorgéo

A cineética de adsorcdo avalia a velocidade do processo de concentracdo do adsorbato
na superficie do adsorvente, sendo essa velocidade dependente de fatores como: natureza, peso
molecular, solubilidade do adsorbato, natureza e estrutura dos poros do adsorvente e fatores
como pH, temperatura e concentracdo da solugédo que contém espécies adsorvidas (MACIEL,
2012).

Todas as informac0es relacionadas a cinética permitem avaliar a natureza das etapas
determinantes da velocidade, que esta diretamente ligada as interagdes adsorvente/adsorbato e
pode ser parcialmente caracterizada pela energia de ativacdo do processo e pelo efeito da
temperatura sobre a velocidade. Compreender os parametros cinéticos é de elevada importancia

pois eles permitem calcular a velocidade de adsor¢do, o tempo necessario para remogéo de
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contaminantes, a quantidade adsorvida e o tempo de residéncia. (AZIZIAN, 2004; BONNATO,
2013).

Os estudos de equilibrio de adsorcdo sdo de extrema importancia na determinacdo da
eficacia de adsorcdo. Entretanto também é de grande utilidade estudar o tipo de mecanismo e
as etapas controladoras para o processo de adsorcdo analisado. Os modelos cinéticos lineares
sdo empregados para compreender 0 mecanismo que controla o processo de adsorgéo, sendo os

mais difundidos os de pseudo-primeira ordem e o de pseudo-segunda ordem (ARAUJO, 2017).

2.4.2.1. Modelo de pseudo-primeira ordem

O modelo de pseudo-primeira ordem proposto por Largengren considera a
reversibilidade da adsorcdo e o alcance de um estado de equilibrio em que ocorre tanto o
processo de adsorcdo (reacdo direta) quanto o processo de dessorcdo (reacdo inversa). E
amplamente utilizada em processos de adsorc¢ao do soluto em uma solucdo liquida e baseada na
capacidade de adsorcdo do sélido (MARCIEL, 2012).

A equacdo de taxa que representa 0 modelo de pseudo-primeira ordem é apresentada
pela Equacéo 6.

dQ
FT k1(Qe — Qt) (6)

Onde: ki é a constante de taxa da adsorcédo de pseudo-primeira ordem (min); Qt é a
quantidade de adsorbato adsorvida no tempo t (mg. g!); Qe ¢é a capacidade de adsor¢do no
equilibrio (mg. g).

Integrando a Equacdo 6 com as condicBes de contorno (Qt=0 até Qt= Qt e t=0 até t=t)

para uma forma linear obtém-se:

k
In(Qe — Q) =In(Qe) — 555zt (7

A Equacdo 7 permite a construgdo grafica para a obtencdo da cinética de adsorcao

através de log (Qe-Qt) versus t.

2.4.2.2. Modelo de pseudo-segunda ordem

A equacéo de pseudo-segunda ordem considera que no processo de adsorcao existe a
formacgdo de forcas de valéncia através de troca ou compartilhamento de elétrons entre
moléculas do adsorvente e do adsorbato (ARAUJO, 2017).
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Para 0 modelo de pseudo-segunda ordem, a taxa de transferéncia de adsorbato da
solucdo para a superficie do adsorvente é descrita pela Equagéo 8.

d
k-0  ®

Onde: k- € a constante de velocidade para 0 modelo de pseudo-segunda ordem, obtido
em g.mgl.min?,
Integrando a equacdo 8 obtém-se a equacgdo linear para 0 modelo de pseudo-segunda
ordem.
t 1 t
U k@ Q
Para t=0 tem-se a constante de adsorgdo inicial, definida pela Equagéo 10.
h = k,Q% (10)
Para a obtencdo da curva caracteristica e os parametros do modelo, os dados obtidos

€)

. ~ e t ) ~ -
experimentalmente sdo plotados e o grafico o versus t, resultara em uma relagéo linear.
e
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3. METODOLOGIA

O presente trabalho foi desenvolvido no Laboratério de Carvdo Ativado (LCA)
localizado no Centro de Tecnologia (CT) da Universidade Federal da Paraiba e recebeu suporte
do Laboratério de Operagdes Unitarias (CT/UFPB), Laboratério de Tecnologia de Novos
Materiais (TECNOMAT-CT/UFPB) e Laboratério de Combustiveis e Materiais (LACOM-
CCEN/UFPB).

3.1. PREPARO DO CARVAO ATIVADO
3.1.1. Matéria-prima

Inicialmente procedeu—se a coleta do residuo so6lido do fruto do coco (endocarpo) obtido
a partir de rejeitos do comercio local, localizado na cidade de Jodo Pessoa — Paraiba. Este
material coletado foi exposto ao sol (Figura 7) visando remover o restante da polpa, por um
periodo de 10 horas. Depois que os residuos foram eliminados, procedeu-se a remoc¢do das
fibras que envolvem os casquilhos pelo uso do esmeril, ver Figura 8. Apds isso o material foi

fragmentado em um moinho de martelo, conforme a Figura 9.

Figura 7. Endocarpo de coco secando ao sol
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Figura 8. Esmeril

Fonte: AUTORAL, 2018.

Figura 9. Moinho de martelo

Fonte: AUTORAL, 2018.

Feita a trituracdo do material, foi feito o peneiramento seletivo do endocarpo de coco
em um agitador magnético de peneiras (Figura 10), onde obteve-se a separacdo granulométrica
nas granulometrias de 4, 8, 9, 10 e 28 mesh (Apéndice A contém as aberturas das peneiras do
modelo Tyler.)
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Figura 10. Agitador eletromagnético de peneiras

Fonte: AUTORAL,2018.
3.1.2. Carbonizacdo e ativacao

Inicialmente, a um béquer de 500 mL, transferiu-se 50 g do endocarpo de coco
preparado e em seguida 60 mL de uma solucdo de &cido cloridrico 5% v/v. Com auxilio de um
agitador termomagnético, esse conjunto foi coberto com um vidro rel6gio e exposto a uma
temperatura de 80 °C por um periodo de 6 horas. Em seguida o material foi lavado em agua
destilada, para remover o excesso de acido presente de modo a atingir uma faixa neutra de pH
(6,75), e seco em estufa (QUIMIS) por 12 horas a 105 °C.

A massa do material seco foi obtida em uma balanca analitica e transferido novamente
a um béquer de 500 mL, medido, na proporcdo 1:1 (massa do agente ativante com massa do
precursor), acido fosforico (HsPO4) 85% m/v como agente de impregnacéo da ativacdo quimica
e agua destilada em quantidade suficiente para que toda a massa do endocarpo ficasse submersa.
Encaminhou-se o béquer, previamente coberto, com o material ao agitador termomagnético a
temperatura de 80 °C por 2 horas e em seguida desidratado a 150 °C, no mesmo sistema de
aquecimento. Apos a desidratagdo, o material foi adicionado a um cadinho de porcelana, dando-
se inicio ao processo de carbonizagdo. Os cinco materiais nas suas respectivas granulometrias
passaram por esse procedimento.

As amostras foram pirolisadas em um forno elétrico rotativo (CHINO), conforme a
Figura 11. A programacéo de preparo foi feita a partir da temperatura final em °C, da razéo de

aquecimento em °C.min* e do tempo em que a temperatura final permaneceu constante (tempo
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de residéncia). Na carbonizacdo a temperatura foi de 500 °C com razdo de aquecimento de 10

°C.min?,

Figura 11. Forno elétrico rotativo -CHINO

Fonte/: AUTORAL, 2018.

Todos os carvoes sofreram ativagdo fisica, onde o gas oxidante foi o vapor d’agua, a
110 °C, gerado em uma caldeira elétrica (Figura 12) acoplada ao forno rotativo. O fluxo de
vapor d’agua foi aberto quando a temperatura atingiu o tempo de residéncia, permanecendo

assim sobre as amostras a um fluxo de 0,8 kg.h* por 30 minutos.

Figura 12. Caldeira elétrica para produgdo de vapor d’agua

g 42

Fonte: AUTORAL, 2018
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Ao fim da programacédo, o carvdo foi lavado com bastante agua deionizada (quente e fria,
alternadamente) para eliminar o excesso de acido. Apoés essa lavagem o carvédo foi seco em
estufa (QUIMIS), A 105 °C, por 48 horas.

3.2. CARACTERIZACAO DO CARVAO ATIVADO PRODUZIDO

3.2.1. Rendimento

ApoGs a lavagem, o carvdo que havia sido levado a estufa a 105 °C por 48 horas
(conforme o item 3.1.2) foi obtida a massa em balanca analitica e com isso foi possivel
determinar o rendimento do carvdo ativado produzido a partir da Equacéo 11.

massa final do carvao

Rca = 100 11
€A ™ massa inicial da materia primaX ab

3.2.2. Caracterizacdo da estrutura porosa

Com o objetivo de determinar a area superficial, o volume e o tamanho dos poros de
solidos, os carvdes preparados foram caracterizados por adsorcdo de N> A 77 K, utilizando o
microporosimetro da MICROMERITICS, modelo ASAP 2020 (Figura 13), conectado a um
microcomputador, o método fundamenta-se nos trabalhos de Brunauer, Emmett e Teller (BET).

A amostra medindo 0,25 g foi desgaseificada a 300°C sob vacuo e em seguida analisada.
Figura 13. Microporosimetro ASAP 2020

Fonte: Site do laboratério de carvéo ativado, UFPB-2018.
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3.2.3. Densidade aparente

A densidade aparente dos carvoes ativados foi determinada pela relagdo massa/volume
do carvao ativado, em uma proveta. A amostra foi introduzida em uma proveta com massa
previamente medida, de 5,0 mL, e esta foi submetida a leves impactos laterais, de modo a
compactar o material. Apds a verificacdo de que ndo ha variagdes de volume compacto, foi feita
a medicdo da massa, em uma balanga analitica marca Shimadzu, modelo AX200 (Figura 14).
Dividiu-se a massa pesada do carvédo pelo volume medido, para calcular a densidade aparente
de cada amostra em g.cm™ (MANGUEIRA, 2014).

Figura 14. Balanga analitica

Fonte: AUTORAL, 2018.

3.2.4. Determinacdo do teor de cinzas

As cinzas sdo residuos minerais que permanecem apds a queima da matéria organica. O
contetdo das cinzas é muito importante pois dependendo do solvente utilizado na adsorcéo
parte das cinzas podem ser extraidas, contaminando e mudando o pH da solucdo
(MANGUEIRA, 2014).

O teor de cinzas das amostras dos carvoes ativados foi determinado por gravimetria, que
consiste em determinar a perda de peso do material, submetido a calcinacéo.

A metodologia de execucdo foi a seguinte: Mediu-se, analiticamente, 1,0 g de cada
amostra, em cadinhos de porcelana. Posteriormente, os cadinhos foram levados para a mufla a
800°C, durante quatro horas. ApoOs esse periodo, os cadinhos foram transferidos para o
dessecador para serem resfriados e, em seguida,mediu-se a massa residual. O teor de cinzas foi
calculado através da Equacdo 12.

R
C, (%) = " 100  (12)
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Onde: C; (%)= teor de cinzas; R=massa do residuo da calcinagdo (g) e mca= massa da
amostra (g).

3.2.5. pH do carvéo ativado

O procedimento para medicdo do pH foi realizado da seguinte maneira: Inicialmente,
mediu-se 1,0 g do carvao e transferiu-se para um erlenmeyer de 250 mL, acrescentando-se em
seguida 100 mL de &gua destilada. A mistura foi aquecida e deixada em ebuli¢do durante 5 min.
Apés esfriar até a temperatura ambiente, adicionou-se mais 100 mL de agua destilada, para
entdo se medir o pH da suspensdo, através de um pH-metro da TECNOPON modelo mPA 210
(MEDEIRQS, 2008).

3.2.6. Difracdo de raios-X

Os carvdes ativados de 10 mesh e 28 mesh foram caracterizados por difracdo de raios-
X (DRX) no Laboratério de Tecnologia de Novos Materiais da Universidade Federal da
Paraiba, pelo aparelho de difracdo de raios-X, modelo D2 Phaser-Bruker com fonte de radiagéo
CuKa, tensdo de 30 mV, corrente de 30 mA, com velocidade de varredura de 2°. min™*

angulo 26 de 5 a 90° e passo de 0,020°.

, COMm

3.2.7. Espectroscopia da absorcdo na regido do infravermelho (FT-IR)

Os carvOes ativados de 10 mesh e 28 mesh foram caracterizados por FT-IR no
Laboratério de combustiveis e materiais da Universidade Federal da Paraiba. Os ensaios foram
realizados com o espectrofotdbmetro Shimadzu modelo IR Prestige-21, em um comprimento de
onda na faixa de 4000-400 cm™. A amostra de carvdo ativado foi dispersa em Brometo de
Potassio na propor¢do 1:100 mg para confeccdo de pastilhas de 1,2 cm de diametro. O objetivo
desta andlise € determinar os grupos funcionais presentes no carvédo ativado de endocarpo de

COCO.

3.3. PREPARO DO PARACETAMOL UTILIZADO

O paracetamol utilizado nos experimentos foi adquirido em uma farmacia local da
cidade de Jodo Pessoa-PB, cujo fabricante é a NEO QUIMICA, vendido em 750 mg de
paracetamol por comprimido. Para uma maior precisdo nos testes e remocdo de agentes
interferentes da composi¢do que ndo sdo desejados para este trabalho, foi aplicada uma técnica

para extracao do paracetamol do comprimido comercial.
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3.3.1. Extragdo e caracterizagdo do Paracetamol

Para a extracdo do paracetamol do comprimido, foram triturados em um almofariz dois
comprimidos do medicamento (1,5570 g) e transferidos para um erlenmeyer de 125 mL. A este
recipiente foram adicionados 40,0 mL de alcool etilico da marca ALPHATEC (PA, 99,8% de
pureza) e a suspensdo foi agitada vigorosamente em um agitador magnético durante 5 minutos
e sendo filtrada para um baldo tarado. O residuo foi lavado com 10,0 mL de alcool etilico e
descartado. A solucdo extraida foi encaminhada para um evaporador rotativo da marca
QUIMIS, em conjunto com um banho termostatico da marca SOLAB e uma bomba de vacuo
da marca SOLAB (Figura 15), onde o solvente foi removido, fornecendo 1,1523 g (74%) de
paracetamol. O produto foi caracterizado no espectrofotdmetro (de UV-Vis/Mini 1240
(Shimadzu), ver Figura 16 (LUCIA et.al ,2003).

Figura 15. Equipamentos usados para extracdo do paracetamol.

Fonte: AUTORAL, 2018.

Figura 16. Espectrofotdmetro.

Fonte: AUTORAL ,2018.
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3.3.2. Preparo do efluente sintético

Ap0s o procedimento de extracdo, o paracetamol extraido foi colocado em um recipiente
fechado e colocado no dessecador para evitar umidade.

O efluente sintético foi preparado da seguinte maneira: Em um baldo volumétrico de
200 mL, foram transferidos 0,200g do paracetamol extraido, previamente medidos em balanca
analitica da marca Shimadzu modelo AX200. Em seguida, aferiu-se 0 menisco com agua
destilada e homogeneizou-se, resultando em uma solugdo primaria de 1g. L. A partir desse
efluente primario foram preparadas os padrées para a curva de calibracdo e o efluente sintético

para 0s ensaios de adsorcao.

3.4. ENSAIOS DE ADSORCAO
3.4.1. Determinacéo das condicdes experimentais de adsorcéo.

O procedimento experimental realizado para avaliar quantitativamente a adsorcéo de
paracetamol nos carvdes ativados, foi feita em duas bateladas a temperatura de 25° + 2°C e pH
natural da solucao.

Inicialmente construiu-se uma curva analitica com dilui¢des da solucdo padrdo de
paracetamol, utilizando as concentrages de: 1,0; 3,0; 6,0; 9,0; 12; 15; 20; 25 mg. L7,
preparados a partir do padrdo primario de 1 g.Lt. As leituras foram realizadas em um
Espectrofotdmetro de UV-Vis/Mini 1240 (Shimadzu) em um comprimento de onda de 243 nm,
conforme circulado na Figura 17. Este mesmo equipamento foi utilizado na determinacédo das

concentracdes das amostras apos o tratamento.
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Figura 17. Varredura do efluente sintético
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Fonte: AUTORAL, 2018.

Para os experimentos de adsorcdo do paracetamol presente no efluente sintético foi
utilizado uma solugdo na concentragdo de 20 mg. L. O tempo de realizagio dos ensaios foi de
16 horas para o carvao ativado de endocarpo de coco nas granulometrias de 10 e 28 mesh e com
0 carvao ativado granulado comercial (Dindmica, CAS 7440-44-0) peneirado em malha de 10
mesh, de forma a padronizar o tamanho da particula e assim fazer a comparagdo com o carvdo
do endocarpo de coco.

3.4.2. Isotermas de adsor¢édo

Para os ensaios pontuais de adsorcéo de paracetamol foram medidos cerca de (0,2; 0,4;
0,6; 0,8; 1,0 g) de amostras secas de carvao ativado de endocarpo de coco nas granulometrias
de 10 mesh e 28 mesh e 10 mesh do carvdo comercial foram inseridas em erlenmeyer de 250
mL onde se adicionou 200 mL da solucéo de paracetamol sintético na concentracao de 20 mg.
L. Estes erlenmeyers foram colocados em uma incubadora Shaker (SL 221-SOLAB) com
agitacdo de 190 rotagcBes por minuto, durante 16 horas. Em intervalos de tempo
predeterminados (0,25; 0,5; 1; 2; 3; 4; 6; 8; 12 e 16 horas), uma aliquota de 3 mL era retirada
de cada amostra e quantificada no espectrofotdmetro.

A quantidade de paracetamol adsorvido por grama de carvéo, Qe, e a porcentagem de

paracetamol adsorvido, %Ads, sdo terminados pelas equacgdes 13 e 14 a seguir:



36

Ci — Ce).V, C; — Ce)- 100
Q, = Gz Co) Ve (13) goads = = Ce) 100 (14)
M. G

De modo que: Qe = quantidade de paracetamol adsorvido no equilibrio por grama de
carvio ativado (mg. g); Ci= concentragdo inicial da solugdo sintética de paracetamol (mg. L-
1y; Ce=concentracdo de paracetamol que permanece em solucdo no equilibrio (mg. L?); Vi=
volume total da solucdo utilizada na experiéncia de adsor¢do (mL); Mc= massa de carvéo
ativado (g).

O estudo das isotermas de adsorc¢éo foi realizado através do tratamento de dados obtidos

experimentalmente e aplicados aos modelos de Langmuir e Freundlich.

3.4.3. Cinética de Adsorcdo

O procedimento experimental para determinacdo da cinética de adsor¢do € o mesmo
descrito no item 3.4.4. Para esse estudo aplicou-se os modelos de pseudo-primeira ordem e

pseudo-segunda ordem.
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4. RESULTADOS E DISCUSSOES

4.1. CARACTERIZACOES FiSICO-QUIMICAS DO CARVAO ATIVADO
4.1.1. Isotermas de adsor¢éo de nitrogénio

A Tabela 6 apresenta os resultados da metodologia aplicada para caracterizagdo

morfologica dos carvdes ativados produzidos a partir do endocarpo de coco.

Tabela 6. Caracteristicas morfolégicas dos carvdes ativados produzidos a partir do endocarpo de coco

Area de Volume de Diametro

Area BET ) . Rendimento
Amostra (m2.gY) MiCroporo  mMicroporo dos poros (%)
9 (cm2.g?) (cm®.g?) (A)
CA 4 mesh 1046,93 675 0,306398 19,5024 56,27
CA 8 mesh 1236,01 658 0,247447 20,6331 48,12
CA 9 mesh 1319,92 555 0,236306 20,6463 49,19
CA 10 mesh 1400,13 638 0,273265 20,1517 53,46
CA 28 mesh 1473,95 741 0,323958 20,4166 54,67

Em anéalise da Tabela 6 é possivel notar que com a diminui¢do da granulometria do
carvao ativado, ocorre um aumento significativo na area superficial BET do mesmo. Outro
ponto a se notar é que a programagcao utilizada 500°C /10°.min1/30 min é eficiente, obtendo
carvles ativados com areas superficiais superiores a 800 m2.g*. No que diz respeito aos
diametros dos poros, 0s cinco carvOes apresentaram uma magnitude semelhante e conforme a
classificacdo da IUPAC o carvao ativado de 4 mesh classifica-se como microporoso e os demais
apresentam mesoporos em sua estrutura.

O formato da isoterma de adsorcdo, como foi visto no item 2.4.1, fornece informacgoes
qualitativas preliminares sobre o mecanismo de adsorcéo e da estrutura dos carvdes ativados.
As isotermas de adsorcdo de nitrogénio do carvdo proveniente do endocarpo de coco em

diferentes granulometrias séo apresentadas na Figura 18.
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Figura 18. Isotermas de adsorcédo de nitrogénio nos carvdes ativados produzidos

Volume adsorvido (cm’.g”)

T T '
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Press.0 Relativa (P/Po)

De acordo com a classificacdo originalmente proposta por Brunauer, Emmet e Teller
(BET) as isotermas de adsor¢do-dessorcao de N2 a 77 K apresentadas na Figura 18 possuem
caracteristicas do tipo I, ou seja, estdo ligadas a adsor¢do em microporos com superficie externa
relativamente pequena onde ocorre adsor¢cdo em monocamada (SOARES, 2001).

Observa-se que a isoterma correspondente ao carvao ativado na granulometria de 28
mesh apresenta maior quantidade de gas adsorvido (489,20 cm®.gY) justificando a sua area

superficial BET superior as demais granulometrias.

4.1.2. Densidade aparente, teor de cinzas e pH

A Tabela 7 apresenta a caracterizagdo dos carvdes ativados quanto a densidade aparente,

pH e teor de cinzas realizados nos cinco carvdes produzidos.
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Tabela 7. Caraterizagdo dos carvdes quanto a densidade, pH e teor de cinzas

Densidade
Amostra Aparente pH Cinzas(%)
(g.cm?®)
CA 4 mesh 0,5738 6,21 0,12
CA 8 mesh 0,5679 5,85 0,18
CA 9 mesh 0,5635 5,94 0,28
CA 10 mesh 0,5421 6,03 0,41
CA 28 mesh 0,5222 5,92 1,18

Em analise dos dados expostos na Tabela 6 e 7 pode-se observar que a quanto maior
a area superficial do carvdo ativado menor sera sua densidade aparente, para este estudo
uma menor granulometria resulta em uma menor densidade. Os valores de pH dos carvoes
produzidos apresentam-se levemente acidos, mesmo apés a lavagem, sendo concordantes
com o processo de ativacdo realizado, visto que foram utilizados acidos como agente de
impregnacéo. O teor de cinzas apresenta-se relativamente baixos sendo satisfatorios para
os carvoes produzidos ja que o baixo teor de cinzas é considerado um fator favoravel para
0 processo de adsorcdo, e neste estudo mostram-se inversamente proporcionais ao tamanho

da granulometria
4.1.3. Difragao de raios-X

O difratograma de raios—X do carvéo ativado de endocarpo de coco para a granulometria

de 10 mesh é apresentado na Figura 19.
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Figura 19. Difratograma de raios -X do carvéo ativado do endocarpo de coco a 10 mesh
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Através do difratograma da Figura 19, gerado pelo cruzamento dos dados de intensidade
e angulo de fase, foi possivel notar que o carvdo ativado produzido apresenta uma estrutura

amorfa e sem resquicios do agente de impregnacdo da ativacdo quimica.

O DRX também foi realizado para o carvao ativado de endocarpo de coco a 28 mesh
(Figura 20), apenas a titulo de confirmacdo, pois como a granulometria € apenas o que

diferencia os dois carvOes ativados e este € um procedimento fisico, 0 DRX das amostras séo

iguais ou similares.



41

Figura 20. Difracdo de raios-X para CA 28 mesh
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4.1.4. Espectroscopia da absor¢do na regido do infravermelho (FT-IR)

A Figura 21 apresenta o espectro na regido do infravermelho para a amostra do carvéo

ativado produzido a partir do endocarpo de coco na granulometria de 10 mesh.

Figura 21. Espectros na regido do infravermelho para o carvao ativado a 10 mesh
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Em andlise da Figura 21, a banda em tordo de 3420 cm™ ¢ atribuida ao estiramento do
grupo —OH, a presenca desse estiramento refere-se as ligacfes de hidrogénio presentes na
celulose. A banda em torno de 1700 cm™ evidencia a presenca de grupos carbonila C=0,
existentes em &cidos carboxilicos, cetonas e na propria celulose. A banda entre 1505 e 1428
cmt refere-se a vibragéo da ligagdo C=C em anel aromatico, caracteristicos da lignina. A banda
de 1209 cm™ indica a presenca de grupos ésteres, éteres ou fendlicos (CAMBUIM, 2009;
COSTA; FURMANSKI; DOMINGUINI, 2015).

A espectroscopia na regido do infravermelho também foi realizada para o carvéo ativado
de 28 mesh (Figura 22), similar ao que ocorreu para 0 DRX, os FT-IR dos carvdes ativados em

diferentes granulometrias foram semelhantes.

Figura 22. Espectros na regido do infravermelho para o carvdo ativado a 10 mesh
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4.2. ENSAIOS DE ADSORCAO DO PARACETAMOL EM CARVAO ATIVADO

4.2.1. Curva analitica de calibracéo
A quantificacdo do paracetamol em solucdo foi realizada por espectrofotometria de
absorbancia de luz ultravioleta. Deste modo, foi construida uma curva de calibracéo (Figura 23)
utilizando as concentra¢Ges e medindo as absorbancias correspondentes no comprimento de

onda de 243 nm, descritas no item 3.4.1.
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Figura 23. Curva de calibracdo do paracetamol por espectrofotometria UV
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4.2.2. Remocao do paracetamol

As curvas de adsorcao de paracetamol pelos carvdes ativados de endocarpo de coco, na
granulometria de 10 (Figura 24) e 28 mesh (Figura 26), e o carvdo comercial a 10 mesh (Figura
25). Sdo explanadas na Figura 22 para diferentes massas de carvdo ativado, conforme a

metodologia abordada no item 3.4.2. Os resultados dos estudos estdo contidos no apéndice B1.

Figura 24. Remocéo de paracetamol usando o CA de endocarpo de coco a 10 mesh
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Figura 25. Remocdo de paracetamol usando CA comercial a 10 mesh
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Figura 26. Remogé&o de paracetamol usando CA de endocarpo de coco a 28 mesh
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A Figura 27 facilita a visualizacdo comparando o desempenho da remocdo do
paracetamol pelos carvdes ativados fixando a quantidade de 0,8 g do adsorvente. A escolha
desse valor foi devido a observacdes dos dados experimentais e conclusdo que ha maiores

variacOes neste ponto.
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Figura 27. Comparacdo entre os percentuais de remocao dos carvdes ativados com 0,8 g utilizado no
ensaio
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Nota: CAE- Carvao Ativado de Endocarpo; CAC- Carvédo Ativado Comercial

Em andlise das Figuras 24 a 27 nota-se uma redu¢do na taxa de adsor¢do com o tempo,
0 que ¢€ justificado pela reducdo da quantidade de sitios ativos disponiveis para adsorcdo das
moléculas do paracetamol. Outra observacdo estad atrelada ao efeito das massas dos carvodes
ativados na remocédo do paracetamol com o tempo, indicando que a adsorcdo aumenta com o
aumento das massas dos carvdes ativados, como ja era esperado, pois 0 nimero de sitios
adsortivos aumentou proporcionalmente.

Comparando os CAE 10 e o CAC 10 nas Figuras 24 e 25 vemos que o carvao comercial
se mostra superior ao do endocarpo para uma mesma granulometria, adsorvendo uma maior
guantidade de paracetamol no mesmo intervalo de tempo. Com auxilio da Figura 27, para uma
quantidade fixa de carvao ativado, no periodo de 960 minutos de contato com o efluente
sintético, 0 CAE 10 removeu 95,20% do farmaco, enquanto em 720 minutos o CAC removeu
completamente o farmaco.

Analisando as Figuras 24 e 26, vemos a influéncia da granulometria do endocarpo de
coco na adsorc¢do do paracetamol, onde o carvdo de menor granulometria adsorveu uma maior
quantidade de paracetamol para um mesmo intervalo de tempo, isto pode ser justificado pelo
aumento da superficie de contato obtido no carvdo de granulometria menor. Com auxilio da
Figura 27 vemos que no periodo de 480 minutos, o0 CAE 28 ja tinha removido todo o

paracetamol do efluente sintético, mostrando-se mais eficiente que o CAE 10 e o CAC 28.
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4.2.3. Isotermas de adsor¢éo

Os dados experimentais das isotermas de adsorcdo de paracetamol foram tratados
segundo os modelos de Langmuir e Freundlich a partir de suas linearizacbes, Equacdes 2 e 5
respectivamente. Para esta analise foi fixado o tempo de contato em 360 minutos nas diferentes
massas de carvao ativado para os trés tipos colocados em foco neste documento. Os valores

obtidos de Qe e Ce estdo contidos no Apéndice B2.
Figura 28. Modelo de isoterma de Langmuir para o CAE 10 mesh
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Figura 29. Modelo de Freundlich para CAE 10 mesh
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Os resultados dos parametros da isoterma de Langmuir e Freundlich, obtidos pela

regressdo linear estdo contidos na Tabela 8.
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Tabela 8. Parametros das isotermas de Langmuir e Freundlich para o CAE 10

Langmuir Freundlich
b(Lmg")  Qm(mg.g™) R? Kr(mg.g™*)(mg.L ™) n R?
-0,05195 -0,99567 0,4854 1,15017 3,4164 0,628

Figura 30. Modelo de Langmuir para 0 CAC 10 mesh
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Figura 31. Modelo de Freundlich para CAC 10 mesh
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Os resultados dos parametros da isoterma de Langmuir e Freundlich, obtidos pela

regressdo linear estdo contidos na Tabela 9.
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Tabela 9. Parametros das isotermas de Langmuir e Freundlich do CAC 10 mesh

Langmuir Freundlich
b(Lmg")  Qm(mg.g™) R? Kr(mg.g™*)(mg.L ™) n R?
0,3292 8,1172 0,8394 5,41833 4,51299 0,8369

Figura 32. Modelo de Langmuir para o CAE 28 mesh
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Figura 33. Modelo de Freundlich para o CAE 28 mesh

Os resultados dos parametros da isoterma de Langmuir e Freundlich, obtidos pela

regresséo linear estdo contidos na Tabela 8.
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Tabela 10. Parametros de Langmuir e Freundlich para o0 CAE 28 mesh

Langmuir Freundlich
b(Lmg") Qm(mg.g™) R? Kr(mg.g™*)(mg.L™Y) n R?
0,74352 12,8182 0,7761 6,5966 2,5927 0,8684

Tomando apenas os valores de R? ndo fica evidenciado qual dos modelos se ajusta
melhor aos dados experimentais de adsor¢do do CAE 10, CAC 10 e CAC 28, entretanto nota-
se que 0 no que diz respeito ao ajuste dos pontos na reta, 0 modelo de Freundlich mostra-se
mais representativo do que o de Langmuir. Apresentando resultado similar aos trabalhos de
Mangueira (2014) e Cambuim (2009).

O fator n que representa a intensidade de adsorgéo obtido pela linearizagdo do modelo
de Freundlich, e expressa a forca de ligacao entre o carvdo e o paracetamol e pela observacédo
das Tabelas 8, 9 e 10 vemos que 0 CAC 10 possui maior forca de ligagdo com o farmaco quando
comparado com o CAE 10 e CAE 28. Em observagdo dos valores de Kr nas Tabelas 8, 9 e 10,
sabe-se que quanto maior seu valor maior a capacidade de adsorcdo do adsorbato pelo
adsorvente, sendo assim vemos que 0 CAE 28 mesh é o que possui a maior capacidade de

adsorcdo. Esta andlise apenas complementa o que ja foi discutido neste trabalho.

4.2.4. Modelos cinéticos

Para 0s ensaios cinéticos envolvendo a adsor¢éo do paracetamol utilizando o endocarpo
de coco como adsorvente, foram testados os modelos de pseudo-primeira ordem e pseudo-
segunda ordem, conforme a forma integrada desses modelos apresentados pelas Equagdes 7 e
9, respectivamente.

Os modelos de pseudo-primeira ordem e de pseudo-segunda ordem para carvoes
ativados utilizados para a adsorcéo, na quantidade de 0,8 g do adsorvente, séo apresentados nas

Figuras a seguir.
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Figura 34. Modelo cinético de pseudo-primeira ordem para 0 CAE 10 mesh
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Figura 35. Modelo cinético de pseudo-segunda ordem para o CAE 10 mesh
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Observado as Figuras 34 e 35, é possivel notar que o modelo cinético que melhor se
ajusta a0 CAE 10 mesh é o modelo de pseudo-segunda ordem (R?=0,9997), devido a
distribuicdo uniforme dos dados experimentais ao longo da reta. A equacdo da reta e o
coeficiente de correlagcdo do modelo de pseudo-segunda ordem estdo dispostos na Figura 35.

Com os dados obtidos, contidos no Apéndice B2, foi possivel obtermos os parametros

para o modelo cinético de pseudo-segunda ordem, conforme a Tabela 11.
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Tabela 11. Parametros do modelo de pseudo-segunda ordem para o CAE 10mesh

Parametros pseudo-segunda

ordem

Qe(mg.g")  ka(g.mg™.min™)

5,44 5,2 x10™

A Tabela 11 mostra que a capacidade de adsorcdo do CAE 10 mesh é 5,44 mg. g},
mostrando-se muito proximo do Qe obtido experimentalmente para 960 min (5,10 mg. gb),
conforme o Apéndice B2. Desta forma, vemos que o modelo de pseudo-segunda ordem pode
representar o ensaio cinético de adsor¢do no CAE 10 mesh.

Figura 36. Modelo cinético de pseudo-primeira ordem para 0 CAC 10 mesh
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Observado as Figuras 36 e 37, € possivel notar que o modelo cinético que melhor se
ajusta ao CAC 10 mesh é o modelo de pseudo-primeira ordem, devido a distribui¢do uniforme
dos dados experimentais ao longo da reta (R?=0,9974). A equacéo da reta e o coeficiente de
correlacdo do modelo de pseudo-segunda ordem estdo dispostos na Figura 36.

Com os dados obtidos, contidos no Apéndice B2, foi possivel obtermos os parametros
para 0 modelo cinético de pseudo-primeira ordem, conforme a Tabela 12.

Tabela 12. Pardmetros de pseudo-primeira ordem para 0 CAC 10 mesh.

Parametros pseudo-

primeira ordem
Qe (mg.g?) ki (min?)

5,0942 0,0221
A Tabela 12 mostra que a capacidade de adsor¢do do CAC 10 mesh é 5,0942 mg. g},

mostrando-se muito proximo do Qe obtido experimentalmente para o intervalo de tempo 480
minutos (5,1068 mg. g) conforme o Apéndice B2. Desta forma, vemos que o modelo de
pseudo-primeira ordem pode representar o ensaio cinético de adsorcdao no CAC 10 mesh.

Figura 38. Modelo de pseudo-primeira ordem para 0 CAE 28 mesh
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Figura 39. Modelo de pseudo-segunda ordem para 0 CAE 28mesh.
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Observado as Figuras 38 e 39, é possivel notar que o modelo cinético que melhor se
ajusta a0 CAE 28 mesh é o modelo de pseudo-segunda ordem (R?=0,9997), devido a
distribuicdo uniforme dos dados experimentais ao longo da reta. A equacdo da reta e o
coeficiente de correlagcdo do modelo de pseudo-segunda ordem estdo dispostos na Figura 39.

Com os dados obtidos, contidos no Apéndice B2, foi possivel obtermos os parametros

para o modelo cinético de pseudo-segunda ordem, conforme a Tabela 13.

Tabela 13. Parametros de pseudo-segunda ordem para o CAE 28 mesh

Parametros pseudo-segunda ordem

Qe (mg.g™) k2 (mg.g™.min)

5,422 7,2x10%

A Tabela 13 mostra que a capacidade de adsorcdo do CAE 28 mesh é 5,422 mg. g,
mostrando-se proximo do Qe obtido experimentalmente para o intervalo de tempo 480 minutos
(4,92mg. g*) conforme o Apéndice B2. Desta forma, vemos que 0 modelo de pseudo-segunda
ordem pode representar 0 ensaio cinético de adsor¢do no CAE 28 mesh.
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5. CONSIDERACOES FINAIS

A partir dos dados obtidos das caracterizacGes superficiais dos carvdes ativados
produzidos a partir do endocarpo de coco, conclui-se que a planejamento, programacao e
ativacdes forneceram carvdes com areas superficiais BET elevadas: de 1046,93 a 1473,95 m2.g.

A andlise granulométrica forneceu uma relacdo diretamente proporcional entre a
granulometria e a area superficial BET e inversamente proporcional a densidade aparente.

O formato caracteristico das isotermas de adsorcdo de nitrogénio para o0s carvoes
ativados produzidos a partir do endocarpo de coco foi classificado como favoréavel indicando
elevada transferéncia de massa por adsor¢cdo mesmo em baixas concentragcdes do adsorbato,
mostrando-se positivo ao estudo realizado, ja que os farmacos se encontram em baixas
concentracdes no meio ambiente.

O espectro na regido do infravermelho (FT-IR) para o carvao ativado produzido a partir
do endocarpo do coco indicam a presenca de grupos hidroxila e carbonilas em sua estrutura, de
modo que estes possuem alta afinidade quimica com o paracetamol favorecendo a adsorcao.

Em comparacéo dos ensaios de adsor¢cdo em granulometrias diferentes, percebeu-se que
uma granulometria menor possui maior capacidade adsortiva. Em 480 minutos de adsorgdo o
CAE 10 mesh tinha removido 89,12% do paracetamol contido na solucdo sintética enquanto o
CAE 28 mesh ja havia removido todo o paracetamol da solucéo.

Com relacéo a efetividade da adsorcdo o CAE 28 mesh mostrou-se superior ao carvao
comercial, que por sua vez foi mais efetivo do que o CAE 10 mesh.

No estudo dos modelos de isotermas, vimos que 0 modelo mais representativo para 0s
carvoes estudados foi o de Freundlich.

Por fim, pudemos observar que as cinéticas de adsorcao do carvao ativado produzido a
partir do endocarpo de coco, comportam-se conforme o modelo de pseudo-segunda ordem

enquanto o carvdo comercial comporta-se conforme o modelo de pseudo-primeira ordem.
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6. SUGESTOES PARA TRABALHOS FUTUROS

Os modelos de isotermas de adsorcdo caracterizados neste trabalho ndo foram
representativas o suficiente para comprovar qual se ajusta ao carvao ativado de endocarpo de
coco, diante disso sugere-se o teste de novos modelos como: difusdo intraparticula, modelo de
Sips, etc.

O difratograma de raio-X confirmou a estrutura amorfa do carvédo ativado deixando
abertura para os préximos trabalhos a abertura para a analise de Fluorescéncia de Raios —X
(FRX) para quantificar possiveis minerais que possam existir, mesmo em quantidades irrisorias.

Sugere-se também a aplicacdo para outros farmacos diferentes como a nimesulida,
diclofenaco e dipirona, para verificar se 0 comportamento do carvao ativado na adsorcdo se
mantém.

Visando um maior contato com a Engenharia Quimica, pode-se estudar o
comportamento da adsor¢do em um reator tubular do tipo plug flow reactor (PFR) de regime

continuo.
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APENDICE

APENDICE A - ABERTURA DAS MALHAS DAS PENEIRAS TYLER

Nugr;ero Abertura Abertura
NEES i, (in)
2% 7,925 0,312
3 6,68 0,263
3% 5,613 0,221
4 4,699 0,185
5 3,962 0,156
6 3,327 0,131
7 2,794 0,11
8 2,362 0,093
9 1,981 0,078
10 1,651 0,065
12 1,397 0,055
14 1,168 0,046
16 0,991 0,039
20 0,833 0,0328
24 0,701 0,0276
28 0,589 0,0232
32 0,495 0,0195
35 0,417 0,0164
42 0,351 0,0138
48 0,295 0,0116
60 0,248 0,0098
65 0,208 0,0082
80 0,175 0,0069
100 0,147 0,0058
115 0,124 0,0049
150 0,104 0,0041
170 0,088 0,0035
200 0,074 0,0029
230 0,061 0,0024
270 0,053 0,0021
325 0,043 0,0017
400 0,038 0,0015

FONTE: BROWN,1965.
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PERCENTUAL

B1-VALORES DO

A

APENDICE
PARACETAMOL PELOS DIFERENTES CARVOES EM DIFERENTES MASSAS.
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APENDICE B2 - VALORES DE QE E CE EM FUNCAO DO TEMPO E CONTATO.
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