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Introducéo

O N-(4-hidroxifenil)etanamida, ou mais conhecido como paracetamol, é um
medicamento muito consumido por suas propriedades analgésicas e antifebris, além da alta
mobilidade urbana causada pela auséncia de prescricdes médicas e também estando presente
junto de outros medicamentos (Leite, 2018).

Em vista dos descartes inapropriados da populacdo e industrias, houve um aumento
consideravel em corpos d’agua e outros meios aquosos na natureza, além da ineficicia da
remoc¢do do farmaco nos processos de tratamento tradicionais de dgua para as residéncias,
resultando no aumento de consumo inconsciente do medicamento pelos cidaddos, tornando-o
extremamente prejudicial a satde coletiva e, consequentemente, causando intoxicacao, faléncia
renal e, em casos mais graves, overdose (Garrindo 2012).

Com o desenvolvimento das indlstrias e a acessibilidade de diversos produtos
consumidos pela populacdo, notou-se uma taxa exponencial nas ultimas décadas da introdugdo
de residuos nos meios aquosos, sendo extremamente prejudicial para a biodiversidade do meio,
ocasionando a sua deterioracdo. Nesse contexto, nasceu uma demanda de metodologias que
fossem compativeis para a remocdo desses residuos, além de serem o minimo prejudicial para
a flora e a fauna.

Para solucionar esse problema apresentado, varios métodos e/ou processos de
separacdo e degradacdo foram desenvolvidos, como a coagulagcdo quimica, adsorcdo,
sedimentacdo, biodegradacdo, separacdo por membrana e processos oxidativos avancados
(POASs) (Fattahimoghaddam; Mahvelati-Shamsabadi; Lee, 2021).

Vale ressaltar os POAs como um dos processos de degradacdo mais eficientes,
fundamentados na formacdo de radicais livres, principalmente o radical hidroxil (-:OH), por
exemplo, Feton, fotolise e fotocatalise, sendo esse método de alta eficiéncia, baixo custo e facil
aplicabilidade (Fattahimoghaddam; Mahvelati-Shamsabadi; Lee, 2021).

A fotélise é baseada em reacdes quimicas de oxirreducdo espontaneas e naturais que
ocorrem somente na presenca de luz solar, que produzem elétrons e lacunas para a formacéo
de radicais livres capazes de degradar poluentes organicos para compostos menos nocivos em
meio hidrico (Medeiros, 2017).

Uma forma de realizar a reacéo de fotolise é através da utilizagdo de fotocatalisadores,
0s quais utilizam intermediarios para esse tipo de reacdo, com a finalidade de acelerar algumas
reacOes como a degradacdo de diferentes residuos organicos.
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Os fotocatalisadores, como o nitreto de carbono grafitico (g-CsNa4), se destacam pela
auséncia de metais em sua estrutura, o que o torna um método mais adequado para 0s sistemas
bioldgicos, além da alta estabilidade térmica (de até 600°C), quimica e um 6timo bandgap (de,
aproximadamente, 2,7eV). Entretanto, o g-C3N4 puro apresenta algumas desvantagens devido
a quantidade de folha empilhada e estrutura comprimida, resultando em baixa area superficial
e sitios ativos para entrosamento (Fattahimoghaddam; Mahvelati-Shamsabadi; Lee, 2021;
Medeiros, 2017).

Outros catalisadores com destaque sdo as perovskitas baseadas no niébio, em destaque
0 niobato de potassio (KNbO3) com alta estabilidade e sitios ativos, além de um bandgap de
3,3eV, o0 que o torna um excelente fotocatalisador, mesmo que sua eficacia ocorra somente sob
luz ultravioleta. Além disso, quando associados em pequenas escalas com outros
semicondutores, demonstram efeitos benéficos de atividade catalitica e tempo de vida.

Uma maneira de remediar essa problemaética é através da unido de dois catalisadores,
chamada de heterojuncédo, que possibilita uma maior capacidade de degradacéo de efluente e
une caracteristicas benéficas para ambos os catalisadores (Medeiros, 2017). Pensando nisso, 0
objetivo do trabalho é a sintese e caracterizacdo morfoldgica da heterojuncéo dos catalisadores
g-C3N4 e KNbOs3 para a degradagédo do Paracetamol em meio aquoso.

Material e Métodos

Todos os reagentes utilizados eram de padrao analitico. O farmaco utilizado na reacao
e teste de eficiéncia do catalisador era reagente de padrdo analitico com autorizacdo para 0s
ensaios. O fotoreator utilizado foi desenvolvido pelos discentes para a analise.

Sintese

A sintese do g-CsNa foi realizada conforme a rota de Medeiros (2017). 20g de melanina
foram adicionados em um cadinho semiaberto feita a calcinacdo em um forno mufla a 550°C
por 2 horas, sendo retirado e armazenado no dessecador.

A sintese do KNbOs seguiu a rota de Shi, et al. (2020). Em 15g de 6xido de niobio
(Nb20s) foram adicionados 100mL de solucdo de hidréxido de potassio (KOH) 10mol/L e
colocado em uma autoclave revestida de teflon sobre 30 minutos de agitacdo. Passado o tempo
o material foi levado a estufa em 200°C durante 72 horas, seguido de um processo de filtracdo
a vacuo e posteriormente colocado na estufa em 80°C para secagem. O material foi calcinado
durante 1 hora em 300°C, sendo retirado e armazenado em dessecador.

Heterojuncao

Foram utilizadas diferentes quantidades de massa de KNbO3; com o g-CsNa4 através do
método de impregnacdo, segundo Shi, et al. (2020). Utilizou-se 0 KNbO3 em 1%, 3% e 5%
para cada 100% de g-CsN4, na qual foram misturados com metanol e homogeneizado em banho
ultrassdnico durante 30 minutos, seguido da adicdo de g-CsNa depositado na solucdo sob
agitacdo até que o metanol evaporasse completamente em temperatura ambiente, sendo feita a
calcinacdo durante 1 hora em 300°C na mufla.
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Analise morfoldgica

Para analise morfoldgica foi utilizado a Microscopia de Varredura Eletronica (MEV)
modelo VEGA 3 LMU da TESCAN, com sistema de micro-analise - EDS, modelo AZTec
Energy X-Act, resolugdo 129eV, marca Oxford. Para a analise, as amostras foram metalizadas
por uma fina camada de ouro cobrindo toda a superficie da amostra para a obtencdo das
imagens.

Ensaios Fotocataliticos

Preparou-se uma solugdo com concentracdo de 50mg/L de paracetamol em pH neutro.
Para a fotolise, o procedimento ocorreu sem e com a presenca do catalisador (sendo
homogenizado em banho ultrassonico), utilizando 100mL da solugdo e colocado em um
fotoreator, sendo o com catalisador colocado por 30 minutos sem exposicdo a luz. Foi realizado
coletas de aliquotas a cada 10 minutos e feitas leituras no espectrofotémetro Uv-vis da marca
hach. O processo com catalisador teve que ser separado com centrifuga a 3000 rpm

Para o determinar a degradacdo percentual do farmaco, utilizou-se a equagéo 1
(Eq.: 1)
Degradacéo %: (E) x 100%
Co

Sendo

e (,= Concentracdo inicial
e (= Concentracdo da aliquota

Leitura

Para a leitura e quantificacao foi utilizado a metodologia proposta por Issa, et al. (2008).
Foram adicionados 2,0 mL da aliquota e adicionado solucdes de ferrocianeto de potéssio
(K4[Fe(CN)¢]) 0,01 mol/L e cloreto de ferro 111 (FeCl3) 0,01 mol/L, formando um complexo
de coloragdo azul (azul da Prussia).

Resultados e Discussao
MEV

As leituras morfolégicas do g-CsN4, apresentadas na figura 1 (a) até a figura 1 (d),
apresentam uma estrutura em camadas empilhadas umas sobre as outras nas amplitudes de
imagem de 50um, 20um e 2um. A figuras 1 (e) e (f) apresentam a forma do KNbOs e KNbO3/g-
CsaN4 respectivamente em morfologia cubica, que se manteve na heterojuncdo do KNbOa/g-
C3Na4, entretanto em grande maioria capsuladas o que pode influenciar no desempenho como
catalisador.

Figura 1: a) g-C3N4 em amplitudes de 50um b) g-C3N4 em amplitudes de 20um c;d) g-C3N4 em amplitudes
de 2um e) KNbO3; f) Heterojungdo de KNbO3
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Fonte: Os autores, 2024

Ensaios Fotocataliticos

Os graficos 1, 2 e 3 apresentam os resultados para a degradacdo do paracetamol em
porcentagem para os catalisadores g-CsN4, KNbOs e a heterojuncéo realizada com diferentes
quantidades méassicas de KNbOs (1; 3 e 5mg) para 1g de g-CsNa4. Destacaram-se apenas 0 5%
e 0 3% na heterojuncdes, sendo o de 1% apresentando resultado muito baixo de degradacao.

Entre os catalisadores isolados e a heterojuncdo, observou-se uma melhor taxa de
degradacéo para a sintese de 5% KNbO3/g-C3Ns, na qual a sua eficacia se da pela capacidade
que o0 g-CaN4 e 0 KNbO3 de produzirem pares de elétrons e poros, em que a banda condutora
do g-C3N4 passa para banda condutora do KNbOs3, aumentando a presenca de elétrons na area
de contato para formacdo de radicais livres. O 3% KNbO3/g-C3N4 também apresentou um
resultado interessante com uma diferenca de aproximadamente 32%, do primeiro catalisador.
Nesse contexto, o aumento de concentracdo de KNbOs se apresentou como benéfico para a
degradacédo do farmaco.

Gréfico 1: Taxas de degradagdo com os compostos 5%; 3%; 1% de KNbO3/g-C3Na4
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Fonte: Os autores, 2024

Também é possivel observar que o g-C3Na apresentou um melhor desempenho
fotocatalitico isolados, isso se deve pelo KNbOs apresentar uma melhor eficiéncia fotocatalitica
na regido ultravioleta do espectro. Se percebe através do grafico 2 a eficiéncia melhorada
fotocatalitica da heterojuncdo, onde se obteve uma maior degradacdo quando comparado ao
ensaio realizado no 5% KNbO3/g-CsNa.

Gréfico 2: Taxa de degradacédo do farmaco entre os catalisadores
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Vale ressaltar que a formacgdo do azul da Prussia produz o N-acetil-p-benzo-quinona
imina que pode ter influenciado na intensidade colorimétrica do complexo reagindo com o
meio.

Vale ressaltar as taxas de adsorcdo do material com auséncia de luz no fotoreator
(gréfico 3).

Gréfico 3: Taxas de adsorcao
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O objetivo do estudo da adsorcdo é revelar se o farmaco apresenta algum resultado
favoravel na degradacdo. Para essa anélise, primeiramente, houve um teste de comportamento
na presenca de luz e a auséncia do catalisador e outro com a presenca do catalisador e a falta de
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luz no ambiente. Os ensaios com somente a luz mostraram a permanéncia do farmaco no meio,
em contrapartida, quando adicionado o catalisador com a maxima auséncia de luz houve uma
baixa taxa de remocdao do paracetamol no meio, como mostra o grafico 3, em que, novamente,
destaca-se a heterojuncdo de 5% do 6xido de niobato de potassio com nitreto de carbono grafite.

Conclusodes

Com a realizacdo dos ensaios contendo os catalisadores junto ao paracetamol, pode-se
observar a uma taxa de degradacéo superior a 50%, o que mostra a eficiéncia dos catalisadores
com o farmaco sem mudanca de pH ou temperatura antes dos procedimentos fotodegradantes,
Além do método de anélise colorimétrica do farmaco apresentar resultados visiveis e favoraveis
para analise da concentracdo no meio.

O g-CsaNa apresenta certa aplicabilidade na remogdo do farmaco quando isolado e se
tornar uma melhor escolha comparado com os perovskitas de niobio por diversos fatores como
preparo de sintese, reacdo catalitica no espectro visivel e sua taxa de bandgap de 2,7. Entretanto,
0 nitreto carbono grafite apresenta certas desvantagens que podem ser solucionados por meio
da heterojuncdo com outros materiais, principalmente, catalisadores metalicos como no caso
do KNbOs.

A heterojuncdo mostrou uma 6tima maneira de melhorar a eficicia dos catalisadores,
uma vez que os resultados mostraram favoraveis conforme a adi¢cdo de 6xidos de nidbio junto
com o g-CaNa4. Se espera continuar os estudos e realizar novos ensaios em busca de melhorar o
catalisador sintetizado e garantir que além da eficiéncia, 0 mesmo possa ser reutilizado para
demais reaces, além da utilizacdo de demais fins.
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