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Estudo da remoção de diclofenaco de sódio em meio aquoso usando 
carvão ativado 

O aumento exponencial da população atrelados à as atividades antrópicas e a falta ou ineficiência dos tratamentos de efluentes resultam no lançamento de um número alarmante de 
micropoluentes emergentes. Esses micropoluentes têm um grande efeito tóxico na saúde humana e nos ecossistemas aquáticos. Vários métodos físicos, químicos e biológicos têm sido 
implementados para minimizar os impactos negativos no meio ambiente. Como os tratamentos convencionais não são capazes de remover totalmente esses microcontaminantes, tecnologias 
mais eficientes, como adsorção, vêm sendo investigadas por apresentar alta eficiência de remoção, e ainda proporcionar vantagens como a facilidade de operação e não geração de 
subprodutos tóxicos. No presente estudo avaliou-se o carvão ativado - CA como adsorvente para remoção de diclofenaco - DCF. A otimização do processo foi realizada através da aplicação 
de um planejamento fatorial completo 24 para avaliar a influência das variáveis independentes massa de adsorvente, concentração de DCF, pH da solução e tempo de contato, nas respostas 
percentual de redução (%R) na concentração de DCF e quantidade adsorvida (qt). O melhor resultado em relação a variável resposta qt apresentou valor de 24,38 mg. g-1 e o melhor resultado 
para a variável resposta %R obteve um valor de 97,50%. O modelo de pseudo-segunda ordem apresentou a melhor ajuste aos dados experimentais. Os dados de equilíbrio obtidos foram 
melhor descritos pelas isoterma de Sips. O CA obteve resultados satisfatórios na remoção de DCF, apresentando remoções satisfatórias do fármaco, se mostrando uma alternativa eficiente 
para remoção de microcontaminantes emergentes. 

Palavras-chave: Contaminantes emergentes; Tratamento de efluentes; Fármacos; Planejamento experimental. 

 

Study of the removal of diclofenac sodium in aqueous medium using 
activated charcoal 

The exponential increase in the population linked to human activities and the lack or inefficiency of effluent treatments result in the release of an alarming number of emerging 
micropollutants. These micropollutants have a major toxic effect on human health and aquatic ecosystems. Various physical, chemical and biological methods have been implemented to 
minimize negative impacts on the environment. As conventional treatments are not able to fully remove these microcontaminants, more efficient technologies, such as adsorption, have 
been investigated because they present high removal efficiency, and also provide advantages such as ease of operation and non-generation of toxic by-products. In the present study, 
activated charcoal - CA was evaluated as an adsorbent for the removal of diclofenac - DCF. The process optimization was carried out through the application of a complete 24 factorial design 
to evaluate the influence of the independent variables adsorbent mass, DCF concentration, solution pH and contact time, on the percentage reduction (%R) responses in the concentration 
of DCF and amount adsorbed (qt). The best result in relation to the response variable qt presented a value of 24.38 mg. g–– and the best result for the response variable %R obtained a value 
of 97.50%. The pseudo-second order model presented the best fit to the experimental data. The equilibrium data obtained were better described by the Sips isotherm. The CA obtained 
satisfactory results in the removal of DCF, presenting satisfactory removals of the drug, proving to be an efficient alternative for the removal of emerging microcontaminants. 

Keywords: Emerging contaminants; Wastewater treatment; Pharmaceuticals; Experimental design. 
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INTRODUÇÃO  
 

A água é um dos recursos essenciais para a manutenção da vida na Terra e ao longo das últimas 

décadas uma infinidade de contaminantes, resultantes das atividades antropogênicas, são lançados ao meio 

ambiente ocasionando inquietação global devido aos impactos negativos na saúde pública. A degradação 

ambiental, provocada pelo lançamento desses contaminantes tem sido considerada um dos problemas que 

causam alterações com maior intensidade nos ecossistemas, na biodiversidade e na saúde humana. Uma 

extensa gama de contaminantes são amplamente disseminados em matrizes aquosas por meio de práticas 

industriais controladas e não controladas, e insumos oriundos das atividades humanas (RASHEED et al., 2019; 

BILAL et al., 2020; VIEIRA et al., 2022). 

A ocorrência, o destino e a toxicidade ambiental de microcontaminantes no ambiente aquático (rios, 

reservatórios, oceanos), tem sido objeto de muitos estudos. Embora esses contaminantes sejam detectados 

em concentrações traço (razoavelmente baixas), os efeitos adversos em vários organismos não alvo possuem 

magnitude incerta tendo em vista a infinidade de contaminantes pertencentes a esse grupo como como 

medicamentos, defensivos agrícolas, desreguladores endócrinos, produtos cosméticos e de higiene pessoal, 

nanopartículas e produtos químicos (WILKINSON et al., 2016; LONAPPAN et al., 2018). 

Mais de 700 micropoluentes foram detectados em corpos aquáticos no continente europeu, dentro 

dessa listagem os fármacos e seus metabólitos recebem destaque devido ao constante crescimento da 

indústria farmacêutica e consequentemente a introdução de novos ativos medicamentosos no mercado e o 

uso extensivo em seres humanos e animais (GARCIA et al., 2019).  

O crescimento populacional, atrelado ao aumento da expectativa de vida, contribui para o aumento 

global do consumo de fármacos. Esses compostos não são completamente metabolizados no organismo, 

assim as frações não metabolizadas são excretadas provocando a exposição aos organismos não-alvo. Esta 

situação tem efeito direto na qualidade do ambiente aquático, pois esses compostos são inseridos 

diariamente nos corpos hídricos (ARAÚJO et al., 2021; SHAMSUDIN et al., 2022; KOŁECKA et al., 2022). 

Os fármacos e seus metabólitos são despejados nos corpos d'água por diversas vias, sendo o 

lançamento de águas residuais a principal fonte de contaminação dos ecossistemas aquáticos pelos 

compostos ainda quimicamente ativos. A contaminação pode ocorrer por descarte inadequado, uso 

indevido, elevadas concentrações, ou pela falta ou processos ineficientes nas estações de tratamento de 

efluentes (ETEs), causando sua persistência no meio ambiente (GEBHARDT et al., 2007; LIU et al., 2014; 

CARVALHO FILHO et al., 2022). 

Os anti-inflamatórios não esteroides (AINEs) são os fármacos mais prescritos em todo o mundo, 

embora que, na maioria dos países, não são necessárias prescrições para a aquisição desses compostos, fato 

que resulta em um uso acima do recomendado, desperdício e descarte inadequado. Estima-se que 30 

milhões de pessoas/dia em todo o mundo utilizem AINEs (GUNAYDIN et al., 2018).  

O diclofenaco de sódio (DCF) é um AINEs amplamente utilizado em todo o mundo e como 

consequência desse elevado consumo, este composto é comumente detectado em corpos d’água. Embora 
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que, em alguns casos, as concentrações de DCF detectadas tenham sido baixas, esse composto é classificado 

como persistente, pois, pode levar meses para ser naturalmente degradado devido a baixa taxa de 

degradação biológica, e pode permanecer absorvido nas partículas suspensas e no solo (HANIF et al., 2020; 

YOUNES et al., 2022). Devido ao uso massivo e à geração de metabólitos, estima-se que 65% do DCF 

consumido pode ser liberado pela urina e fezes (SHAMSUDIN et al., 2022a).  

Inúmeros estudos foram realizados nos continentes asiático, europeu e americano entre 1998 e 2020 

nas águas superficiais de diversas nascentes, bem como no esgoto bruto e tratado de ETEs. Esses estudos 

detectaram a presença de DCF, cuja concentração variou de 0,04 ng. L−1 a 11 mg. L−1 (CARVALHO FILHO et al., 

2022). 

Os tratamentos convencionais de efluentes não são projetados para remover esses micropoluentes 

e apenas contribui para a remoção parcial dessas substâncias (JOSS et al., 2008; GIDSTEDT et al., 2022). 

Recentemente, a implementação da adsorção para o tratamento de micropoluentes em efluentes surgiu 

como método alternativo aos processos convencionais devido a fácil operação, custo-benefício e alta 

eficiência de remoção. Como resultado, uma grande variedade de adsorventes, como à base de carbono, à 

base de nanopartículas, óxidos metálicos, nanotubos de carbono, à base de hidróxidos, zeólitas naturais, 

resinas de troca iônica e adsorventes modificados têm sido investigados para a remoção de micropoluentes 

em águas residuais (FARD et al., 2018; BHATT et al., 2022).  

O presente estudo apresenta a utilização do carvão ativado no processo de adsorção em banho finito 

para remoção de diclofenaco de sódio. 

No decorrer do artigo é apresentada uma breve revisão da literatura alusiva aos temas abordados, a 

metodologia empregada, os resultados obtidos e por fim as conclusões. 

 
REVISÃO TEÓRICA 
 
Contaminantes emergentes 
 

A ocorrência de micropoluentes recalcitrantes (contaminantes emergentes - CE) no ambiente natural 

emergiu como uma preocupação prioritária em todo o mundo, pois, esses compostos compreendem uma 

gama crescente de contaminantes emergentes, incluindo produtos químicos industriais, resíduos 

farmacêuticos ativos, hormônios esteroides, produtos de higiene pessoal, defensivos agrícolas e outras 

substâncias tóxicas. A maioria dos micropoluentes são provenientes de atividades domésticas, agrícolas, 

hospitalares e industriais e podem ser detectadas em sistemas aquosos em uma faixa de concentração de 

alguns ng⋅L−1 a vários μg⋅L−1 (KOMOLAFE et al., 2021; BHATT et al., 2022).  

Contaminantes emergentes é o termo utilizado para descrever os riscos associados à descarga de 

novos poluentes com consequências imprevisíveis, porém, com potencial riscos aos ecossistemas como um 

todo. A grande maioria desses compostos ainda não estão inclusos nas legislações que regulamentam os 

padrões de qualidade da água. Outra característica desses contaminantes é que não são ou são parcialmente 

removidos pelos sistemas de tratamento de efluentes convencionais, e podem apresentar um efeito 
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deletério ao ser humano e ao meio ambiente (RATHI et al., 2020).  

De acordo com a United Nations Educational, Scientific and Cultural Organization – UNESCO, o 

conhecimento científico e a compreensão sobre os potenciais riscos para a saúde humana e ao ecossistema, 

causados por poluentes emergentes, ainda são muito escassos, bem como sobre sua presença nos recursos 

hídricos, nas águas residuais e seus caminhos e acúmulo no meio ambiente. A maioria dos contaminantes 

emergentes não são regulamentados por legislações ambientais, de qualidade da água e de descarte de 

águas residuais. 

A crescente detecção desses compostos, em corpos hídricos, e os estudos sobre toxicidade, 

aumentam a preocupação dos pesquisadores com a constante inserção desses compostos nos sistemas 

hídricos. Devido à crescente demanda por recursos hídricos, a água tem sido frequentemente reutilizada, 

principalmente em países que enfrentam cenários de escassez. Oriunda de estações de tratamento de águas 

residuais, a água recuperada tem sido amplamente utilizada em muitos países para reabastecimento de rios, 

especialmente em países e regiões com escassez de água, como Israel, Cingapura, Austrália, Califórnia e China 

(LIN et al., 2020). 

No Brasil, os serviços de coleta e tratamento de efluentes ainda se apresentam sob forma precária e 

as atividades agrícolas são intensas, podendo-se concluir que, além da presença de compostos orgânicos da 

classe dos contaminantes emergentes nos mananciais, os níveis de concentração podem ser 

significativamente mais elevados do que os observados nos países desenvolvidos (CARVALHO et al., 2021). 

O perfil dos fármacos e produtos de higiene pessoal em efluentes de ETEs varia por região e reflete 

as diferenças nos padrões de consumo de produtos e na eficácia das estratégias que são aplicadas no 

tratamento de águas residuais. As estações de tratamento de águas residuais municipais e hospitalares são 

escassas ou mesmo ausentes na maioria das cidades, em países em desenvolvimento, incluindo áreas 

urbanas ou semiurbanas. Consequentemente, nessas regiões, os cursos de água superficiais são vulneráveis 

à contaminação com uma ampla gama de contaminantes emergentes de águas residuais (SUBEDI et al., 

2017). 

A grande maioria dos fármacos e seus metabólitos são altamente solúveis em água, quando 

combinada com a baixa biodegradação, a remoção durante os tratamentos convencionais de águas residuais 

é consequentemente limitada para esses compostos. Essas substâncias têm características persistentes à 

medida que são desenvolvidas para resistir à biodegradação, porque sua estabilidade metabólica aumenta a 

ação farmacológica (DIETRICH et al., 2002; HARO et al., 2017). 

Considerados por alguns autores como a classe de micropoluentes mais perigosa, os fármacos tem 

recebido atenção especial em relação as propriedades toxicológicas e a sua destinação final (GANZENKO et 

al., 2017). Na literatura encontra-se um grande número de estudos que analisam a concentração de fármacos 

e metabólitos em córregos, aquíferos superficiais e subterrâneos. Eles relatam a eficiência das estações de 

tratamento de efluentes em sua remoção, fornecendo provas consistentes da baixa eficiência de remoção 

para amplos grupos de compostos farmacêuticos, tornando necessária a implementação de tratamentos 

adicionais de efluentes para sua efetiva remediação (MATEOS et al., 2015). 
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Adsorção 
 

A adsorção é uma operação de transferência de massa de uma fase fluida (líquida ou gasosa) para 

uma fase sólida. No estudo de adsorção, é chamado adsorvato a espécie que se adsorve à superfície sólida, 

enquanto o sólido com essa propriedade é chamado adsorvente. A adsorção como sendo uma propriedade 

físico-química de operação de transferência de massa, a qual estuda a aptidão de certos sólidos em aderir na 

sua superfície determinadas substâncias existentes em fluidos líquidos ou gasosos, possibilitando a 

separação dos componentes desses fluidos (RUTHVEN, 1984; NASCIMENTO et al., 2014). 

Desde o início do século XXI, em busca de atenuar as limitações dos processos convencionais de 

tratamento de água e efluentes, a adsorção tem sido estudada por pesquisadores por apresentar importância 

tecnológica, além de aplicações práticas na indústria e na proteção ambiental (MO et al., 2018). 

Este método de tratamento pode oferecer várias vantagens para purificação de água e efluentes, 

pois, pode ser operado em diferentes cenários, além de facilidade de uso, flexibilidade, requisitos de baixa 

energia, baixo custo, alta eficiência e nenhum risco de subprodutos altamente tóxicos (BAHAMON et al., 

2017; AHMED et al., 2018). 

A eficiência dos processos de adsorção é diretamente afetada pelo tipo de adsorvato e as 

propriedade do adsorvente (área superficial, porosidade e diâmetro dos poros) (YU et al., 2016). O 

preenchimento de poros é o mecanismo de adsorção mais comum para adsorventes porosos, juntamente 

com várias outras interações (ou seja, atração eletrostática, ligação de hidrogênio, precipitação superficial e 

troca catiônica) que dependem do adsorvato e das características dos poros do adsorvente (TRAN et al., 

2017). 

Existem dois tipos de adsorção: a química (quimissorção); e a física (fisissorção). Na fisissorção ocorre 

um fenômeno reversível de deposição de mais de uma camada sobre a superfície do adsorvente, devido a 

forças intermoleculares entre as espécies, logo, a fisissorção facilita a recuperação de componentes 

adsorvidos. A quimissorção se caracteriza por um forte grau de interação entre as moléculas, onde o 

adsorvato geralmente sofre uma mudança química, sendo um fenômeno irreversível e altamente seletivo, 

uma vez que a reação química ocorre apenas em sítios específicos do adsorvente e isso resulta 

essencialmente numa nova ligação química e, portanto, bem mais forte que no caso da fisissorção (RUTHVEN, 

1984). 

 
METODOLOGIA 
 
Adsorvente 
 

Foi utilizado Carvão ativado granular – CAG adquirido no comércio local da cidade de Campina 

Grande – PB. Esse produto é comercializado em lojas de produtos para limpeza de água de piscina. O CAG é 

comercializado em lascas de aproximadamente 0,5 cm, para esse estudo, o material foi triturado em 

almofariz e passado nas peneiras de MESH 100 e 200. Utilizou o CAG ficou retido na peneira de MESH 200 

(granulometria inferior a 0,149 mm). 
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Adsorvato: solução de DCF 
 

O DCF padrão de grau analítico foi adquirido junto à Sigma/Aldrich. Foi utilizada uma solução de DCF 

com concentração de 50 mg. L−1. A solução foi preparada a partir da dissolução do fármaco em água destilada, 

em que, 50 mg de DCF foi pesado em balança analítica (SHIMADZU modelo AY220), essa massa foi transferida 

para um béquer e em seguida foi dissolvida em água destilada e transferido quantitativamente para um balão 

volumétrico de 1L. A curva de calibração para quantificação de DCF foi obtida a partir de soluções com 

concentrações conhecidas, variando de 0 a 50 mg. L-1. 

As concentrações de DCF foram obtidas espectrofotometria em um espectrofotômetro UV/Visível 

(GLOBAL ANALYZER) utilizando o comprimento de onda de 275 nm (semelhantes aos comprimentos de onda 

encontrados na literatura) (SUN et al., 2017; GARCIA et al., 2019; SHAMSUDIN et al., 2022a) para esse 

procedimento, foram utilizadas cubetas de quartzo com caminho ótico de 10 mm.  

 
Ensaios de adsorção 
 

O processo de adsorção foi submetido à variação das condições experimentais (dosagem de carvão 

ativado, concentração do fármaco, pH e tempo de agitação) de acordo com metodologia de planejamento 

fatorial completo com quatro variáveis, utilizando o software Minitab. Esse delineamento experimental 

permite avaliar a influência das variáveis nas respostas. Os valores reais e codificados podem ser observados 

na Tabela 1. Todos os experimentos de adsorção de DCF em CA foram realizados em triplicata. 

 
Tabela 1: Valores reais e codificados para as variáveis independentes aplicadas no planejamento experimental 24 para 
remoção de diclofenaco de sódio em CA. 

FATORES 
NÍVEL 
-1 0 +1 

MASSA DE ADSORVENTE (g) 0,10 0,2 0,30 
CONCENTRAÇÃO DO FÁRMACO (mg. L-1) 30 40 50 
pH 5 7 9 
TEMPO DE AGITAÇÃO (min) 30 60 90 

 
A eficiência de adsorção do fármaco no carvão ativado foi medida por meio da quantidade adsorvida 

(Qt) e do percentual de remoção (REM), sendo estas, as variáveis de resposta dos experimentos. 

A quantidade de material adsorvido e o percentual de remoção foram calculadas utilizando as 

Equações 1 e 2, respectivamente: 

𝑄𝑡 =
 .

      (1) 

𝑅𝐸𝑀(%)  =
( )

𝑋100    (2) 

em que: 
Ci - Concentração inicial do fármaco (mg. L-1);  Cf – Concentração final de fármaco (mg. L-1). 

M - Massa do adsorvente (g), e    V – Volume da solução do fármaco (L). 
 
Cinética de Adsorção 
 

Para obtenção das curvas cinéticas, os ensaios foram realizados com a condição que obteve melhor 

resposta, para a resposta Qt, no planejamento experimental. A melhor condição experimental foi obtida com 
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o experimento realizado com 0,10 g do adsorvente e concentração de 50 mg. L-1. Não houve modificação do 

pH, visto que, a partir dos resultados obtidos com o planejamento experimental, essa variável não 

apresentou relevância do ponto de vista estatístico. 

O procedimento experimental foi iniciado com a introdução de 50 mL da solução do adsorvato em 

uma série de Erlenmeyers e colocados sob agitação durante 1 hora, com rotação de 140 rpm. A cada 5 

minutos, um erlenmeyer foi retirado da agitação e o material sobrenadante foi centrifugado, a uma rotação 

de 3500 rpm, para a sedimentação dos sólidos em suspensão. Após essa etapa, as amostras líquidas foram 

passadas em filtros de papel qualitativo para remoção do material particulado restante.  

A concentração remanescente de cada amostra foi determinada por meio da leitura de absorbância 

em espectrofotômetro, utilizando cubetas de quartzo. A quantidade de material adsorvido será calculada 

utilizando a Equação 1. 

 
Isotermas de adsorção 
 

Para o estudo do equilíbrio, os ensaios foram realizados aplicando a condição que obteve melhor 

resposta no planejamento experimental. 

Os ensaios experimentais foram realizados em Erlenmeyers contendo 0,10 g do CA em contato com 

50 mL da solução do fármaco (DCF), com concentrações variando de 0 a 90 mg. L-1 com intervalos de 15 mg. 

L-1. 

Os frascos erlenmeyers foram colocados em agitação, com rotação de 140 rpm, durante 120 minutos. 

Ao final dos ensaios experimentais, o material sobrenadante foi centrifugado a uma rotação de 3500 rpm, 

para a sedimentação dos sólidos em suspensão. Após essa etapa, as amostras líquidas foram passadas em 

filtros de papel qualitativo para remoção do material particulado restante.  

A concentração remanescente de cada amostra foi determinada por meio da leitura de absorbância 

em espectrofotômetro, utilizando cubetas de quartzo. A quantidade de material adsorvido será calculada 

utilizando a Equação 1. 

 
RESULTADOS E DISCUSSÃO 
 
Estudo da Adsorção 
 

Nos gráficos de Pareto, indicados nas Figura 1, são apresentadas as influências das variáveis 

independentes para as variáveis repostas Qt (quantidade adsorvida por massa de adsorvente) e redução da 

concentração em percentual (%REM), obtidas no planejamento experimental. Observa-se que, com exceção 

da variável pH, as demais variáveis são estatisticamente significativas ao intervalo de confiança de 95% para 

ambas as respostas, sendo, a massa de CA a mais importante para esse processo de adsorção do DCF.  

A variável massa, apresentou efeito negativo para a variável resposta qt, indicando que no menor 

nível dessa variável, a quantidade adsorvida foi maior, pois, com o aumento da massa de 0,1 g para 0,3 g, 

houve uma diminuição de 64,64% na quantidade adsorvida, ou seja, ocorreu o subaproveitamento do carvão 
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ativado, esse comportamento pode ser melhor observado no gráfico de contorno ilustrado na Figura 2A. 

Georgin et al. (2021) avaliaram a remoção do fármaco cetoprofeno, em meio aquoso, em um carvão ativado 

de semente de jacarandá e relataram resultados semelhantes, em que, a quantidade adsorvida reduziu com 

o incremento de massa. Costa et al. (2021), avaliaram a remoção de anti-inflamatórios não esteroidais 

(Ibuprofeno e naproxeno) em carvão ativado de resíduos de murumuru e observaram comportamento 

semelhante, em que, o aumento na massa do adsorvente ocasionou uma menor quantidade adsorvida. Os 

autores afirmam que esse comportamento pode ser atribuído ao aumento da resistência difusiva e a 

diminuição da superfície efetiva área causada por sobreposição dos sítios de adsorção. 

Já para a resposta percentual de redução (REM), a massa apresentou efeito positivo, ou seja, o 

incremento de massa proporcionou um maior percentual de remoção, esse comportamento já era esperado, 

pois, com o acréscimo da massa de adsorvente aumenta também a quantidade de sítios ativos no meio, e 

consequentemente, propicia uma maior redução em percentual da concentração do fármaco, 

comportamento inverso ao observado na resposta Qt (que expressão a quantidade de DCF removido por 

cada grama de adsorvente utilizado). Esse fato pode ser justificado, pois, o percentual da remoção é 

estabelecido, apenas, em função das concentrações inicial e final, não levando em consideração a massa de 

adsorvente utilizado no experimento. Esse desempenho também foi relatado nas pesquisas desenvolvidas 

por Costa et al. (2021), Georgin et al. (2021), quando avaliaram apenas a variável REM em percentual. 

 

  
Figura 1: Gráfico de Pareto dos efeitos padronizados para as respostas Qt (A) e %REM (B), obtidos com o 

planejamento experimental realizado com o CA. 
 

A concentração inicial mostrar-se com efeito positivo para a variável resposta qt, evidenciando que, 

com o aumento da concentração inicial da solução, aumenta a quantidade de DCF adsorvido, essa condição 

se dá devido à saturação da solução que contém o fármaco, fato que facilita o processo de adsorção. De 

acordo com Ahmed (2017), esse comportamento é devido ao gradiente de alta concentração que exibe uma 

grande força motriz para o transporte de moléculas de fármaco da solução para a superfície do CA. 

Os gráficos de contorno, indicados na Figura 2 (A e B), relacionam a influência das variáveis massa e 

pH para as respostas qt e redução, respectivamente. Pode ser observado que a variação no pH não 

proporciona variações relevantes nas respostas avaliadas, esse comportamento é reforçado do ponto de 

vista estatístico, uma vez que a variável pH não se apresentou estatisticamente significativa, ao intervalo de 

confiança de 95%, para ambas as respostas, esse resultado é evidenciado através dos gráficos de contorno 
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ilustrados na figura 2A e B.  

 

  
Figura 2: Gráficos de contorno para as variáveis resposta Qt (A) e REM (B) ilustrando as interações entre as variáveis 

massa e pH. 
 

De acordo com Viotti et al. (2019), que avaliaram a remoção de DCF em CA oriundo de moringas, 

devido à baixa quantidade de grupos funcionais presente no adsorvente, a adsorção se mostrou intimamente 

ligada à elevada porosidade do material, e nenhum comportamento significativo foi percebido para a taxa 

de remoção de DCF, quando avaliado o parâmetro pH. 

Sabe-se que o pH do meio aquoso é extremamente importante, quando se trata de fenômenos de 

superfície e transferência de massa, como é o caso da adsorção. De acordo com Bhadra et al. (2017), o pH 

pode influenciar a especiação química de compostos orgânico, o que pode alterar as propriedades químicas 

das partículas e os mecanismos de interação. Assim, alguns parâmetros no estudo da adsorção, como o pH 

da solução, pHPCZ dos adsorventes e pKa do adsorvato, ajudam a elucidar os mecanismos do processo. 

O CA possui poucos grupos funcionais capazes de interagir com o DCF, de forma que sua estrutura 

microporosa, juntamente com sua alta área superficial e a elevada porosidade são cruciais para o processo 

de adsorção do fármaco e nenhuma interferência significativa foi percebida, com a variação do pH, para a 

taxa de remoção de DCF (VIOTTI et al., 2019). 

 

  
Figura 3: Gráficos de contorno para as variáveis resposta Qt (A) e REM (B) ilustrando as interações entre as variáveis 

massa e tempo de contato. 
 

Os gráficos de contorno, indicados na Figura 3 (A e B), relacionam a influência das variáveis massa e 

tempo de contato para as respostas qt e redução, respectivamente. O tempo de contato apresentou efeito 

positivo para ambas as respostas elencadas nesse estudo, assim, à medida que se eleva o tempo de contato 
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entre a fase líquida e a fase sólida, maior é a quantidade adsorvida e o percentual de redução como pode ser 

observado nos gráficos de contorno indicados na Figura 3. Luna et al. (2017) avaliaram a remoção de DCF em 

CA oriundo de casca da vagem cacau e relataram comportamento semelhante, em que, o aumento do tempo 

de contato resultou em uma maior quantidade adsorvida e maior percentual de remoção. 

Na Tabela 2 apresenta-se as análises de variância e os coeficientes de determinação do planejamento 

fatorial para ambas as variáveis respostas avaliadas. Observa-se que os modelos se ajustaram bem aos dados 

experimentais. Para a resposta qt, o coeficiente de determinação apresentou-se bastante expressivo, em 

que, mais de 99% das variações na resposta pode ser explicada pelo modelo. De acordo com Barros Neto et 

al. (2001), o modelo pode ser considerado estatisticamente significativo se Fcal > Ftab e preditivo se essa 

relação for superior a 10. A razão entre o Fcal e o Ftab, para a resposta qt foi superior a 10, corroborando 

com o bom ajuste do modelo, sendo o modelo estatisticamente significativo e preditivo ao intervalo de 

confiança de 95%. 

 
Tabela 2: Análise de variância de ambos planejamentos experimentais para as respostas qt e REM. 
Análise de variância e coeficiente de determinação (R2) do planejamento para a variável resposta qt. 
Fonte de Variação Soma dos Quadrados GL Média quadrática FCalculado FTabelado Teste F R2 
Modelo 583,848 11 53,077 72,57 3,64 19,94 0,9913 
Erro 5,12 7 0,731     

Total 588,968 18      

Análise de variância e coeficiente de determinação (R2) do planejamento para a variável resposta REM. 
Fonte de Variação Soma dos Quadrados GL Média quadrática FCalculado FTabelado Teste F R2 
Modelo 741,182 11 67,38 4,66 3,64 1,28 0,8799 
Erro 101,144 7 14,449     

Total 842,326 18           
 

Para a resposta %R, o coeficiente de determinação apresentou resultado relevante, em que, mais de 

87% das variações na resposta pode ser explicada pelo modelo. Diante a análise de variância apresentada na 

tabela 2, o modelo para a resposta %R pode ser considerado estatisticamente significativo ao intervalo e 

confiança de 95%, pois o Fcal > Ftab. 

As equações 3 e 4 apresentam as regressões dos modelos matemáticos obtidos com CA. Ambas 

equações utilizam os parâmetros descodificados, que, simulam a influência das variáveis independentes na 

quantidade adsorvida e no percentual de redução, respectivamente. 

𝑄 (𝑚𝑔.  𝑔 ) = 7,40 − 15,3𝑋1 + 0,3574𝑋2 − 0,072𝑋3 − 0,0210𝑋4 − 0,825𝑋1𝑋2 + 0,63𝑋1𝑋3 −

0,1733𝑋1𝑋4 − 0,0064𝑋2𝑋3 + 0,001423𝑋2𝑋4 + 0,00249𝑋3𝑋4  (3) 

𝑅𝐸𝑀 = 114,7 − 41,6𝑋1 − 0,871𝑋2 − 0,46𝑋3 − 0,028𝑋4 + 2,488𝑋1𝑋2 + 2,78𝑋1𝑋3 − 0,635𝑋1𝑋4-

0,0219X2X3+0,00431X2X4+0,0103X3X4     (4) 

em que: 
X1- Massa; X2- Concentração Inicial; X3- pH; X4- Tempo de contato 

 
Cinética 
 

O estudo cinético foi desenvolvido a partir dos resultados obtidos no planejamento experimental, 

em que, foi utilizada a condição que obteve maior valor de qt. A melhor condição foi obtida com o 

experimento em que a massa foi de 0,10 g e a concentração do fármaco de 50 mg. L-1. Não houve ajuste de 
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pH, pois, de acordo com os resultados obtidos no planejamento experimental, essa variável não apresenta 

significância do ponto de vista estatístico. 

Na Figura 4 é apresentado o gráfico de dispersão da quantidade adsorvida em função do tempo, 

observa-se que a quantidade adsorvida aumentou com o tempo, porém, o processo de adsorção ocorreu 

mais rápido no início e mais lento quando o sistema se aproximou ao equilíbrio. Esse comportamento pode 

ser justificado pela diminuição na quantidade de sítios ativos, disponíveis na superfície do carvão ativado, 

com o tempo, pois, no início do processo, todos os sítios estão disponíveis, logo, a adsorção ocorre de forma 

mais rápida. Daouda et al. (2021) relataram comportamento semelhante na remoção de DCF e amochila em 

CA. Georgin et al. (2021), avaliaram a remoção do fármaco cetoprofeno, em meio aquoso, em um carvão 

ativado de semente de jacarandá e os autores avaliaram a taxa de remoção com três concentrações 

diferentes (100, 150 e 200 mg. L-1) e relataram resultados semelhantes, em que, a remoção ocorreu de forma 

mais rápida no início e foi seguida por uma fase mais lenta. Ncibi et al. (2017), também relataram 

comportamento semelhante ao avaliarem a remoção de carbamazepina e dorzolamida em nanotubos de 

carbono e em CA mesoporoso. 

Os modelos cinéticos de pseudo-primeira ordem, pseudo-segunda ordem, Weber e Morris e a 

equação de Elovich foram aplicados aos dados experimentais com a finalidade de investigar quais os 

mecanismos que controlam a cinética de adsorção.  Observa-se, na Figura 5 os ajustes dos modelos aos dados 

experimentais. 

 
Figura 4: Gráfico de dispersão da quantidade adsorvida em função do tempo. 

 
A equação de Elovich e o modelo de pseudo-segunda ordem obtiveram os maiores 

valores de R2 e teste F, corroborando com o bom ajuste dos modelos aos dados experimentais, indicando 

que, a adsorção do DCF no CA, ocorre através da quimissorção. 

Naga et al. (2019) avaliaram a remoção de DCF em carvão ativado do bagaço de cana de açúcar e 

obtiveram resultados semelhantes, em que, o modelo de pseudo-segunda ordem apresentou o melhor ajuste 

aos dados experimentais e o bom ajuste deste modelo cinético sugere que a taxa de remoção de DFC é 

governada por uma etapa de quimissorção. Esse comportamento é reforçado por Avcu et al. (2021) que 

avaliou a remoção de DCF em CA. 
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Figura 5: Ajuste dos modelos A) pseudo-primeira ordem, B) pseudo-segunda ordem, C) Weber e Morris e D) equação 

de Elovich. 
 
Tabela 3: Análise de variância para os modelos cinéticos aplicados aos ensaios de adsorção do fármaco em carvão 
ativado. 
Pseudo-primeira ordem 
Fonte de variação Soma dos Quadrados GL Média Quadrática FCalculado FTabelado Teste F R2 
Regressão 263,93 2 131,96 25,54 4,26 5,99 0,870 
Residual 46,48 9 5,16     

Total 310,42 11      

Pseudo-segunda ordem 
Fonte de variação Soma dos Quadrados GL Média Quadrática FCalculado FTabelado Teste F R2 
Regressão 360,15 2 180,07 199,94 4,26 46,93 0,977 
Residual 8,10 9 0,90     

Total 368,26 11      

Equação de Elovich 
Fonte de variação Soma dos Quadrados GL Média Quadrática FCalculado FTabelado Teste F R2 
Regressão 357,38 2 178,69 660,17 4,26 154,97 0,993 
Residual 2,43 9 0,27     

Total 359,82 11      

Weber & Morris 
Fonte de variação Soma dos Quadrados GL Média Quadrática FCalculado FTabelado Teste F R2 
Regressão 322,48 2 161,24 39,15 4,26 9,19 0,896 
Residual 37,06 9 4,11     

Total 359,54 11      

 
De acordo com Zhang et al. (2012), o mecanismo de quimissorção indica que a velocidade de 

adsorção do DCF é dependente da concentração de íons no adsorvente, ou seja, é dependente da interação 

adsorvente-adsorvato. Aljeboree et al. (2017), afirmam que a equação e Elovich também descreve bem os 

processos de quimissorção e é aplicada a sistemas em que a superfície do adsorvente é heterogênea. 

Na Tabela 3 são apresentados os dados das análises de variância e os coeficientes de determinação, 

bem como o teste F para todos os modelos avaliados na modelagem cinética. Todos os modelos 

apresentaram R2 acima de 0,87 e FCal maior que o FTab sendo considerados estatisticamente significativos 
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dentro do intervalo de confiança de 95%, entretanto, os modelos de pseudo-segunda ordem e a equação de 

Elovich podem ser considerados estatisticamente significativos e preditivos de acordo com o teste F. 

 
Isotermas de adsorção 
 

O equilíbrio de adsorção é, geralmente, um requisito essencial para obtenção de 

informações relevantes sobre projeto e análise de um processo de separação por adsorção. As isotermas de 

adsorção permitem a determinação dos parâmetros relacionados ao equilíbrio do processo, tais, como, a 

constante de adsorção (kads) e a quantidade máxima de adsorvato que o CA pode reter na sua superfície 

(qmax) (MELO et al., 2014; SOUSA NETO et al., 2014). 

 

  

 
Figura 6: Ajuste das isotermas de a) Langmuir, b) Freundlich e c) Sips aos dados experimentais. 

 
Existem diferentes modelos empíricos de adsorção, para as diferentes formas de interação. A 

adequação de um modelo teórico de adsorção aos dados experimentais, permite a melhor compreensão do 

mecanismo envolvido no processo como um todo, bem como, as características da superfície do adsorvente 

e a afinidade entre o adsorvente e as moléculas de DFC (NAGA et al., 2019). Os dados experimentais foram 

ajustados as isotermas de Langmuir, Freundlich e Sips. Observa-se, na Figura 6 os ajustes dos modelos aos 

dados experimentais. 

A análises de variância é apresentada na Tabela 4, e pode-se observar que os modelos aplicados 

obtiveram bons ajustes, em que, o Fcal foi maior que o Ftab em todos as regressões e os coeficientes de 

determinação foram superiores a 0,78, dentro do intervalo de confiança de 95%.  

A partir da análise de variância pode afirmar que o modelo de isoterma de Sips obteve os maiores 

valores de Teste F e coeficiente de determinação, sendo assim, é o modelo mais adequado para descrever as 
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interações entre o DCF e o CA. Mokhat et al. (2021), encontraram tados semelhantes ao pesquisar a remoção 

de DCF e paroxetina em CA oriundo de cascas de nozes. 

Ho et al. (2001), afirmam que sendo, a isoterma de Sips, uma combinação das isotermas de Langmuir 

de Freundlich, o modelo deriva do comportamento limitante da equação, em que, em baixas concentrações 

de adsorvato, o modelo se reduz efetivamente a uma isoterma de Freundlich e, portanto, não obedece à lei 

de Henry e em altas concentrações prevê uma capacidade de sorção em monocamada característica da 

isoterma de Langmuir. 

 
Tabela 4: Análise de variância para os modelos de isotermas aplicados aos ensaios de adsorção do DCF em carvão 
ativado. 
Langmuir 
Fonte de variação Soma dos Quadrados GL Média Quadrática FCalculado FTabelado Teste F R2 
Regressão 244,91 2 122,46 16,72 4,74 3,53 0,882 
Residual 36,63 5 7,33     

Total 281,54 7      

Freundlich 
Fonte de variação Soma dos Quadrados GL Média Quadrática FCalculado FTabelado Teste F R2 
Regressão 225,25 2 112,62 8,27 4,74 1,74 0,780 
Residual 68,09 5 13,62     

Total 293,34 7      

Sips 
Fonte de variação Soma dos Quadrados GL Média Quadrática FCalculado FTabelado Teste F R2 
Regressão 304,8317 3 101,61 236,63 6,59 35,91 0,994 
Residual 1,717606 4 0,43     

Total 306,5493 7      

 
CONCLUSÕES 
 

Com a realização do estudo de remoção de DCF através do processo de adsorção em carvão ativado, 

pode-se afirmar que o CA é bastante eficiente na remoção do fármaco avaliado, apresentando remoções de 

até 97,85%. 

O planejamento experimental 24 avaliou os efeitos das variáveis massa, concentração inicial, pH, 

tempo de contato, nas respostas qt e percentual de remoção, em que, com exceção da variável pH, todas as 

variáveis foram estatisticamente significativas ao intervalo de confiança de 95% para ambas as respostas.  

Os elevados valores de R2 e Teste F sugerem que o modelo de pseudo-segunda ordem e a Equação 

de Elovich são os mais adequados para descrever os dados cinéticos, evidenciando que ocorre por 

quimissorção, em que a velocidade de adsorção do DCF é dependente da interação adsorvente-adsorvato.  

No estudo do equilíbrio, as isotermas foram melhores descritas pelo modelo de Sips, em que, em 

baixas concentrações de adsorvato, o modelo se reduz a uma isoterma de Freundlich e em altas 

concentrações prevê uma capacidade de sorção em monocamada característica da isoterma de Langmuir. 
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