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RESUMO

A producdo em massa de medicamentos com a finalidade de combater doencas infecciosas € uma das maiores
realizacBes da humanidade. No entanto, 0 comprometimento da qualidade das aguas € uma consequéncia deste
aspecto que, juntamente com o crescimento populacional e com os demais avangos da humanidade, podem
trazer impactos significativos. Nas Ultimas décadas, tem-se notado que ndo apenas os poluentes comuns sdo
encontrados no meio ambiente, mas também, novos poluentes que tém concentracdo crescente com o passar
dos anos. Para a degradacdo ou remocao destes novos poluentes, pesquisadores tém utilizado os mais diversos
materiais com a finalidade de elimina-los do meio ambiente, como Processos Oxidativos Avancados (POA),
Radiacdo UV, reacBes de Fenton, osmose reversa, nanofiltracdo, adsorcéo, entre outros. No presente trabalho
foi realizada a adsor¢do em batelada de Amoxicilina através de biossorventes originados de residuos como o
malte, proveniente do processo de producdo da cerveja, e residuo de casca de acacia esgotada, apds a remocao
do tanino. Para fim de comparacdo, foi realizado um teste com carvdo ativado comercial. A remogdo de
Amoxicilina com o residuo desidratado do malte foi de mais de 70%, ja o da casca de acAcia, obteve um
percentual de remogdo menor que 30%, demonstrando a possibilidade de utiliza-los como adsorventes. Com o
carvéo ativado a adsorcédo foi maior que 90%.

PALAVRAS-CHAVE: Amoxicilina, Biossorventes, Poluentes Emergentes, Adsor¢do, Aguas Residuarias.

INTRODUCAO

O comprometimento da qualidade das aguas é uma das consequéncias do crescimento populacional, da
urbanizacdo, dos avangos tecnoldgicos e industriais e em decorréncia do aumento da utilizacdo de produtos
quimicos pela indastria, comércio, agricultura e populagdo. Nos ultimos anos, além dos poluentes
normalmente encontrados nas aguas, como metais, matéria organica, entre outros, tém-se detectado, com
frequéncia, microcontaminantes em concentraces cada vez mais elevadas nos corpos hidricos. A presenca
destas substancias no ambiente podem surtir efeitos como genotoxidade, desregulacdo enddcrina e selecdo de
bactérias patogénicas resistentes quando consumida de maneira errada pelo homem.

Entre 0os microcontaminantes estdo 0s compostos emergentes a contaminacdo do meio ambiente tais como:
analgésicos, anti-inflamatérios, drogas psiquiatricas, antilipémicos, agrotéxicos, produtos de higiene,
horménios sintéticos, Bisfenol A, PCBs (bifenilas policloradas), antibioticos, entre outros. Muitas destas
substéncias, quando ingeridas, ndo sdo completamente metabolizadas, devido a isto e a outras formas de
contaminagdo, sdo encontradas moléculas inalteradas no ambiente e, com o passar dos anos, a concentragao
destas substancias é intensificada.

Compostos farmacéuticos sdo encontrados no meio ambiente desde a década de 70, em Estagdes de
Tratamento de Esgotos (ETEs), aguas superficiais, aguas profundas, subterraneas, agua potavel, em solos,
lodos e em sedimentos. O fato de se encontrar estes compostos em diferentes matrizes ambientais indica que
sdo substancias recalcitrantes e com baixa biodegradabilidade. Devido ao potencial risco de selecdo natural de
microrganismos patogénicos no ambiente, os antibidticos tem atencdo especial no meio cientifico, pois suas
caracteristicas tornam os tratamentos de agua e efluentes tradicionais atuais ineficazes na sua remocéo,
formando um problema n&o apenas ambiental, mas também de satde publica. E conhecido que os antibi6ticos
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possuem baixa degradabilidade e que sdo resistentes aos tratamentos convencionais de ETES, que sdo
compostos persistentes no ambiente e que o seu efeito é potencializado no ecossistema.

As Estacdes de Tratamento de Agua e Esgoto sdo projetadas para reduzir e degradar cargas organicas e/ou
organismos patogénicos. Entretanto, geralmente, ndo sdo projetadas para remover contaminantes emergentes,
0S projetos nem a0 menos preveem a sua presenca. Para a problematica da concentracdo de antibidticos no
ambiente, discute-se o desenvolvido de diversas formas de remocéo e/ou degradacéo destes compostos através
de processos bioldgicos, quimicos e fisicos. Entre os métodos de remocdo de poluentes, pode-se utilizar
tratamento microbiol6gico, os fisico-quimicos, os processos oxidativos avancados, as reaces de Fenton,
radiacdo UV, nanofiltragdo, osmose reversa, a adsor¢do, entre outros.

Devido ao potencial risco de selecdo natural de bactérias no ambiente, os antibiéticos tem ganhado uma
atencdo especial no meio cientifico. Concentragdes elevadas de antibiéticos sdo frequentemente encontradas, a
tabela abaixo demonstra as concentraces de antibioticos encontradas nas mais diversas matrizes de agua. A
tabela 1 mostra as concentragdes de antibidticos em matrizes aquosas.

Tabela 1: Concentracdes de Antibioticos Detectadas em Matrizes Aquosas

CONCENTRCOES MAIS CON,\CAEAQITSQCAO
MATRIZES BAIXAS ENCONTRADA REFERENCIAS
(Hg.L™) (Hg.L™)
Chang et al., 2010; Sim et
. al., 2011; Brown et al.,
Efluente Hospitalar 0,03 101 2006: Lin et al., 2009:
Watkinson et al., 2009.
Efluente deAIn(_justrla 0,026 43900 Simetal., 2011; Linet al.,
Farmacéutica 20009.
Ferdig et al., 2005; Brown
et al., 2006; Cha et al.,
2006; Seifrtova et al., 2008;
Watkinson et al., 2009;
EstacOes de Tratamento de 0.002 64 Chang et al., 2010; Sui et
Aguas Residuais (ETAR) ' al., 2010; Zuccato et al.,

2010; Sim et al., 2011;

McArdell et al., 2003;

Constanzo et al., 2005;
Minh et al., 2009.

Locatelli et al., 2011; Yoon
et al., 2010; Watkinson et
al., 2009; Lin et al., 2009;
Feitosa-Felizzola e Chiron,
2009; Tamtam et al., 2008;
Kasprzyk-Hordern et al.,
Aguas Superficiais 0,0002 100 2008; Xu et al., 2007;
Kasprzyk-Hordern et al.,
2007; Kim e Carlson, 2006;
Cha et al., 2006; McArdell
et al., 2003; Constanzo et
al., 2005; Brown et al.,

2006.
< Sacher et al., 2001; Batt et
Aguas Profundas 0,05 0,41 al.. 2006.
Aguas de Consumo Chang et al., 2010; Yiruhan
9 0,003 0,68 etal., 2010; Yiruhan et al.,
Humano
2010.
) Xu et al., 2007; Minh et al.,
Aguas Marinhas 0,6 1900 2009.
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A principal preocupacédo diante da constatacdo destes compostos no meio ambiente estd no desconhecimento
dos possiveis efeitos que estes medicamentos podem causar quando em frequente contato com o0s
ecossistemas, pois foram desenvolvidos com o proposito de ter atividade bioldégica. Em pequenas
concentracdes é conhecido que, se utilizado de maneira inadequada, os antibidticos podem auxiliar na
formacdo de microrganismos resistentes. Desta forma, os atuais métodos de tratamento de dgua e esgoto sédo
ineficazes, ndo sendo apenas um problema ambiental, mas também, de saide publica.

Na regido de Frankfurt e Wisbaden, na Alemanha foi realizado o monitoramento de 18 diferentes antibidticos
em aguas superficiais, estacdes de tratamento de esgoto e em lencol freatico. O estudo indicou que 30% dos
antibioticos monitorados estavam presentes nas trés matrizes estudadas. Nos Estados Unidos, foram coletadas
139 amostras em rios e riachos do territério americano 95 substancias diferentes foram pesquisadas, destas
substancias 31 eram antibioticos.

Os antibidticos sdo comumente usados na agropecudria com fins terapéuticos e de profilaxia, além do estrume
de animais da agropecuéria ser utilizado para fertilizagdo de solos na agricultura. O uso destes biossélidos
como adubo na agricultura transfere para o solo diversos compostos farmacéuticos em razdo da sua taxa de
excrecdo e acumulacdo nas fezes dos animais, 0 que torna o uso destes biossélidos uma grande fonte de
contaminagdo de solos e &guas. Estudos europeus mostram que a capacidade de permanéncia de alguns
antibiéticos no solo podem ser de 30 dias em temperaturas de 2 a 30°C.

Os antibidticos B-lactamicos ganham destaque na medicina humana, em particular as penicilinas e
cefalosporinas, pois somam a maior quantidade de produtos biotecnologicamente produzidos mundialmente.
Atualmente, nos Estados Unidos, a Amoxicilina é o 26° medicamento mais vendido em uma lista de 200
compostos farmacéuticos e esta entre os 5 produtos mais pesquisados da internet. Os antibidticos tem entrada
no meio ambiente a partir das mais diversas fontes de poluicdo, as principais fontes sdo: esgotos hospitalares e
domeésticos, solos adubados com lodos de ETE e adubos organicos contaminados com antibidticos (estrume),
infiltracdo de tanques de psicultura, efluente de producdo industrial de antibidticos e lixiviagdo de aterros
sanitarios. Estudos referentes a excregdo de biodegradabilidade de agentes terapéuticos mostrou que a
Amoxicilina possui valor de excrecdo sem alteracdo de 80 a 90%, gerando uma percentagem de 10 a 20% de
metabdlitos excretados, e ndo possui dados quanto a sua biodegradabilidade no meio ambiente.

Estudos evidenciam concentracBes de compostos farmacéuticos em agua potavel, o que indica que estas
substancias ndo sdo biodegradaveis e nao sdo totalmente eliminadas nos processos de tratamento
convencionais de efluentes e 4gua. Diante disto, o presente trabalho tem como objetivo estudar a remocao de
Amoxicilina de efluente sintético através do processo de adsorcdo com a utilizacdo de biossorventes derivados
de residuos agroindustriais. Este estudo compara a eficiéncia de remocédo entre os biossorventes e o carvao
ativado comercial. Estes ensaios visam avaliar a possibilidade de aplicacéo destes residuos agroindustriais na
remocéo de efluente contaminado por Amoxicilina.

MATERIAIS E METODOS

O presente trabalho foi desenvolvido no laboratério do CEPPED (Centro de Pesquisas Petroquimicas e
Desenvolvimento) da Universidade Luterana do Brasil, campus Canoas/RS.
Foram utilizados trés adsorventes. Os biossorventes utilizados foram malte e casca de acacia esgotada
proveniente do processo de obtencdo de tanino. Além desses materiais, carvéo ativado foi testado com o
objetivo de se comparar os resultados. Os materiais adsorventes utilizados foram mantidos em estufa a 100° C
por 24 h e o material foi mantido em dessecador até 0 momento da anélise.

Foram realizados estudos de adsorcdo em batelada com solucéo sintética de Amoxicilina. Em frascos Schott
foram introduzidos 100 mL da solugdo aquosa com concentracdo de 500 mg.L™ de Amoxicilina e 10 g de
massa adsorvente, sendo a concentracio de sélido adsorvente de 0,10 g. L™. O pH 5 foi mantido constante. O
sistema permaneceu sob agitacdo constante em Agitador de Wagner por um periodo de 1 hora. Imediatamente
apo6s o tempo estabelecido, os solidos em suspensdo foram filtrados e analisados por espectrofotdmetro
UV/VIS com A = 283 nm, com a finalidade de determinar a concentracdo de Amoxicilina em solucéo e a
respectiva porcentagem de remog&o.

Os ensaios foram realizados em duplicata com erro menor que 5%. A remocéo (R) Amoxicilina do efluente foi
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calculado utilizando a Equacéo 1:

CoCi i
C

Onde C; é a concentracgdo inicial de Amoxicilina na solucdo e Cs representa a concentracao final.

Remocéao(%) = Equagcdo (1)

Para a realizacdo dos experimentos foram utilizadas estufa, balanca analitica Adventurer Ohaus, dessecador,
Agitador de Wagner Marconi e vidrarias. Para a preparacdo das solucdes-padrdo foram utilizados phmétro,
balanca analitica Adventurer Ohaus e banho ultrassdnico Ultrassonic Cleaner Unique. E para a leitura da
absorbancia das solucdes foi utilizado o Espectrofotdmetro UV-Vis Cary 100 Bio.

A solugdo-estoque de Amoxixilina foi preparada em solugdo de 0,01 mol.L™ de KH,PO, Devido ao indice de
98% de pureza do reagente de KH,PO,, foram pesados 1,7244 g do reagente em balanca analitica Adventurer
Ohaus e transferido para um Béquer. O reagente foi solubilizado em agua destilada com auxilio de agitador
magnético e avolumado em baldo volumétrico de 1000 ml. A solugdo foi mantida em frasco ambar sob o
abrigo da luz.

Na preparacdo da solucdo-estoque 1,19 x 10 mol.L-1 de Amoxicilina, foi utilizado capsulas contendo
Amoxicilina triidratada de 500 pg. O produto foi solubilizado em um Béquer com a solugo de 0,01 mol.L™ de
KH,PO, e, com auxilio de banho ultrassénico Ultrassonic Cleaner Unique a solucdo foi totalmente dissolvida e
avolumada a 1000 ml. A soluca foi mantida em vidro &mbar e sob refrigeracdo. Esta solugdo tém validade de
30 dias.

RESULTADOS E DISCUSSOES

A tabela 2 apresenta os resultados de concentragdes inicial e final da moxicilina.

Tabela 2: Concentracdes inicial e final

Amostra Concentragdo | Concentragao
inicial (g.L™") | final (mg.L™)

Carvéo 0,5 47
Malte 0,5 135,5
Acécia 0,5 353,7

Na tabela 2 pode-se verificar a diferenca das concentracdes finais de cada adsorvente e avaliar a sua eficiéncia.
O carvdo ativado, com a concentracdo de Amoxicilina inicial igual a 0,5 g.L™, obteve o melhor resultado de
remocdo dentre os adsorventes testados. Schultz (2012) utilizou carvdo ativado comercial para a remocao do
composto com concentracdo de Amoxicilina igual a 1,4 x 10 e obteve uma concentragao final igual a 8,8 x
10® em processo em batelada por um periodo de contato de 1h, obtendo uma remogdo de quase 100% de
Amoxicilina. Devido a utilizagdo de concentragdes iniciais mais elevadas de Amoxicilina, é possivel que tenha
ocorrido a saturacdo dos sitios ativos disponiveis no residuo de casca de acacia esgotada, o que diminuiria a
eficiéncia da remocéo do poluente testado.

A figura 1 retrata a remocao de Amoxicilina através de adsor¢do com cada um dos adsorventes testados.
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Figura 1: Remocé&o de Amoxicilina nos adsorventes utilizados

O residuo de malte atingiu 70% de remogdo do poluente do efluente sintético. Ja a casca de acacia esgotada
através da remocao do tanino, ndo obteve resultados tdo eficientes, apresentando a remogdo de Amoxicilina
menor que 30%. O carvao ativado comercial apresentou remocao de 90,6% para efluente com concentracdo de
0,5 g.L™* Amoxicilina. No entanto, a concentracio de Amoxicilina utilizada nos ensaios experimentais foi mais
elevada quando se comparando com as concentracdes encontradas no ambiente. Entretanto, pretende-se avaliar
a possibilidade de utilizacdo destes biossorventes na aplicacdo de uma operacao unitaria em ETE e ETA para a
remocdo de Amoxicilina. Em concentraces mais baixas é possivel que o residuo de casca de acacia esgotada
possa desenvolver melhores resultados. A remocdo de Amoxicilina pela casca de acéacia esgotada em
concentracdes menores deve ser avaliada, pois possivelmente os sitios ativos do biossorvente, responsaveis
pela adsor¢do do poluente, estivessem saturados devido a alta concentracéo do adsorbato.

Silva (2009) também utilizou biossorventes na remogdo de Amoxicilina e obteve remocdo de 73,9% com
casca de améndoa carbonizada a uma concentragdo inicial de 10 mg.L™ de Amoxicilina em coluna de leito
fixo. Percentual de remocéo similar ao do malte.

CONCLUSOES

O carvéo ativado possui um valor econdmico bastante elevado e quando é necessaria a sua utilizacdo em
grandes quantidades, traz altos gastos. Assim, é importante avaliar o uso de residuos provenientes de biomassa
e sua utilizacdo como adsorventes.

Com base nos resultados obtidos, percebeu-se que é possivel utilizar o malte ou a casca de acécia esgotada
residual desidratados para a adsor¢do de Amoxicilina de efluente ou agua, mas sdo necessarios estudos mais
aprofundados.
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