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RESUMO  

 
Com o crescente desenvolvimento e aumento da população, elevou-se o índice de 
contaminação das matrizes de águas potáveis com contaminantes emergentes 
contendo fármacos, como é o caso do ibuprofeno. Estes poluentes emergentes vêm 
gerando preocupações relacionadas à saúde pública, fauna e flora, já que são 
cumulativos e altamente tóxicos. Com o intuito de desenvolver um método alternativo 
e eficiente na remoção de fármacos, o presente trabalho propõe o estudo e 
desenvolvimento de membranas poliméricas funcionalizadas a serem utilizadas em 
processos de filtração. Inicialmente, foram estudadas as capacidades de adsorção de 
três diferentes materiais (óxido de grafeno, zeólita Y e MOF HKUST-1), variando os 
parâmetros pH e temperatura e avaliando a influência sobre a cinética e isotermas. 
Dentre eles, destaca-se a MOF HKUST-1 que apresentou remoção de ibuprofeno 
superior a 90% (qmax 95,76±0,11 mg g-1). Na sequência, foram produzidas membranas 
poliméricas funcionalizadas com este material, pelo método de inversão de fases. As 
membranas produzidas apresentaram percentuais elevados de retenção do 
ibuprofeno (>93%), bem como foi possível a recuperação do fluxo permeado após a 
filtração (>90%). O copolímero PVP conferiu características de maior porosidade às 
membranas e a MOF HKUST-1 proporcionou uma possível alteração na estrutura 
polimérica, que também influenciou no fluxo permeado e no aumento da retenção de 
ibuprofeno. Ao avaliar as diferentes composições, variando a quantidade de PVP e de 
MOF HKUST-1 na solução polimérica, através das características de fluxo e retenção, 
foi possível determinar duas membranas com maiores retenções, M6F2 e M7F2. 
Estas membranas foram avaliadas em diferentes parâmetros de filtração (pressões 
de 0,50; 1,25 e 2 bar e concentração na alimentação de 10, 30 e 50 ppm), 
determinando que a membrana com melhores condições de processo foi a M7F2, com 
uma retenção máxima de 98,79%±0,24 na pressão de 1,25 bar e alimentação de 50 
ppm. Os resultados sugerem que a membrana funcionalizada PES/PVP/HKUST-1 tem 
um grande potencial para ser aplicada no tratamento de efluentes contendo 
ibuprofeno. 
 

Palavras-chave: Ibuprofeno, MOF HKUST-1, Membranas funcionalizadas.  

 
 
 

 
 
 



 

 

ABSTRACT 

With the increasing development and population growth, the contamination rate of 
drinking water matrices with emerging contaminants containing pharmaceuticals, such 
as ibuprofen, has risen. These emerging pollutants have been generating concerns 
related to public health, fauna and flora, since they are cumulative and highly toxic. In 
order to develop an alternative and efficient method to remove drugs, the present work 
proposes the study and development of functionalized polymeric membranes to be 
used in filtration processes. Initially, the adsorption capacities of three different 
materials (graphene oxide, zeolite Y and MOF HKUST-1) were studied, varying the pH 
and temperature parameters and evaluating the influence on the kinetics and 
isotherms. Among them, MOF HKUST-1 presented ibuprofen removal higher than 90% 
(qmax 95,76±0,11 mg g-1). In the sequence, polymeric membranes functionalized with 
this composite were produced by the phase inversion method. The membranes 
produced presented high percentages of ibuprofen retention (>93%), and it was also 
possible to recover the permeate flux after filtration (>90%). The PVP copolymer 
conferred characteristics of higher porosity to the membranes and the HKUST-1 MOF 
provided a possible change in the polymeric structure, which also influenced the 
permeate flux and increased ibuprofen retention. When evaluating the different 
compositions, varying the amount of PVP and MOF HKUST-1 in the polymeric solution, 
through the flow and retention characteristics, it was possible to determine two 
membranes with higher retentions the M6F2 and the M7F2. These were finally 
evaluated with different filtration parameters (pressures of 0.50, 1.25 and 2 bar and 
feed concentrations of 10, 30 and 50 ppm), determining that the membrane with the 
best process conditions was the M7F2, with a maximum retention of 98.79%±0.24 at 
a pressure of 1.25 bar and feed of 50 ppm. The results suggest that the 
PES/PVP/HKUST-1 functionalized membrane has a great potential to be applied in the 
treatment of effluents containing ibuprofen. 
 
 
Keywords: Ibuprofen, MOF HKUST-1, Functionalized membranes. 
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1 INTRODUÇÃO 

Com o crescimento desordenado da população, e com os atuais avanços 

tecnológicos, tem-se uma produção excessiva de contaminantes emergentes 

contendo pesticidas e produtos farmacêuticos nas matrizes de água provenientes de 

residências e indústrias. As estações de tratamento de efluentes e de água potável 

não são planejadas com o intuito de eliminar esses compostos resistentes, que podem 

causar sérios riscos para saúde humana e os ecossistemas aquáticos (CHABA, 

NOMNGONGO, 2019; VIEIRA, et al., 2020; HOWE, et al., 2021).  

Os contaminantes emergentes, como os fármacos, são totalmente absorvidos 

pelo organismo, acabam sendo excretados pelas fezes e urinas nas águas residuais 

e, em conjunto com a liberação indevida de efluentes de indústrias farmacêuticas, 

causam a poluição e contaminação do meio ambiente. Assim, quando dispostos 

inadequadamente, são responsáveis pela criação de bactérias multirresistentes, 

tumores, alergias e por causar toxicidade aguda e crônica tanto em humanos como 

em animais (CHABA, NOMNGONGO, 2019; JAFARI, et al., 2018).  

Os fármacos anti-inflamatórios não esteroides (AINEs) são uma classe de 

medicamentos que não necessita de prescrição médica para o seu consumo. Deste 

modo, estão entre os grupos de fármacos mais comuns que são detectados em águas 

superficiais e subterrâneas em todo o mundo. Os mais frequentemente encontrados 

são: diclofenaco, ibuprofeno e naproxeno. Estes compostos constam na lista dos dez 

poluentes mais persistentes (GUERRA et al., 2019), apresentam alta habilidade de se 

difundir através de membranas biológicas, baixos valores de pKa e alta persistência 

em ambientes aquáticos (ALMEIDA; MARRUCHO; FREIRE, 2017). 

 Assim, a identificação, quantificação, controle e eliminação desses 

contaminantes emergentes são de suma importância a fim de prevenir e/ou minimizar 

os efeitos causados à saúde humana, animal e em diversos aspectos ambientais 

(AGUILAR-PÉREZ, et al., 2020; NADDEO, et al., 2020).  

Para a remoção de componentes presentes em efluentes e/ou águas 

residuais, é necessário estudar e analisar seus aspectos químicos, físicos e 

biológicos. Na literatura, são reportados diversos métodos de remoção de fármacos, 

tais como eletrodegradação e adsorção, com o uso de materiais como grafeno, óxido 

de zinco, MOFs e zeólitas como adsorventes, os quais conferem alta eficiência de 

adsorção, seletividade e apresentam alternativas promissoras no tratamento de 
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contaminantes fármacos (CHABA, NOMNGONGO, 2019; VIEIRA, et al., 2020; 

HOWE, et al., 2021).  

A funcionalização de membranas com diferentes materiais é outra 

metodologia que oferece muitas vantagens no processo de filtração por membranas, 

principalmente os processos de micro e ultrafiltração, podem ser utilizados para a 

retenção de diversos micropoluentes. Nos últimos anos, muitos produtos sintéticos 

foram desenvolvidos visando a fabricação de membranas com características 

específicas, melhorando suas propriedades físicas, químicas e térmicas, como 

permeabilidade e seletividade. Deste modo, proporcionando a rejeição de diferentes 

tipos de compostos e a eliminação seletiva de um ou mais contaminantes específicos 

(URSINO, et al., 2018; AGUILAR-PÉREZ, et al., 2020; BOOR, et al., 2013). 

Em relação ao consumo de fármacos no Brasil, entre 2002 a 2016, foi 

registrado um aumento nas vendas de 500 milhões para 3,5 bilhões de caixas de 

medicamento (IBGE -Instituto Brasileiro de Geografia e Estatística). E desde 2019, 

devido à pandemia mundial, houve um aumento repentino na utilização de 

medicamentos, na tentativa de tratamento do vírus (CNN, 2021).  

 Com este aumento, potencializa-se os impactos ambientais e à saúde 

humana, sendo de extrema importância a realização de estudos avaliativos para a 

retirada e/ou eliminação dos compostos fármacos (COSTA; STARLING; AMORIM, 

2021). Neste contexto, o presente trabalho propõe a produção e a utilização de 

membranas poliméricas funcionalizadas com os materiais adsorventes como óxido de 

grafeno, zeólita Y e MOF-HKUST-01, a fim de remover de forma eficiente o ibuprofeno 

presente em efluente líquido. 

 

  



15 
 

 

2 REVISÃO DA LITERATURA 

Nesta seção será apresentado o embasamento referente aos contaminantes 

emergentes com ênfase no fármaco ibuprofeno, explanando sobre os métodos de sua 

remoção de efluente aquoso utilizando processos de adsorção e separação por 

membranas. 

 

2.1 Contaminação de águas residuais e efluentes 

Atualmente, um dos grandes problemas ambientais está relacionado à 

contaminação da água. Várias fontes de águas subterrâneas e superficiais são 

poluídas com o sistema de esgoto, resíduos provenientes de produtos industriais, 

agrotóxicos, fármacos e até mesmo do lixo doméstico, reduzindo drasticamente a 

qualidade de água doce para consumo humano (NADDEO, et al., 2020; SMILJANIĆ 

et al., 2021; BORGES, B.R. DOVAL, J.C.L. POMPEO, M., 2022; SIARA et al., 2022; 

YUSUF et al., 2021). 

Neste sentido, destacam-se os contaminantes emergentes, como os produtos 

de origem farmacêutica (antibióticos, anti-inflamatórios, antidepressivos, hormônios, 

entre outros), que mesmo em baixas concentrações de μg L-1 ou ng L-1 apresentam 

grandes problemas em função da elevada persistência e toxicidade. Estes 

contaminantes podem modificar propriedades físicas e químicas da água, levando a 

impactos na biodiversidade e até mesmo para humanos em função do tempo de 

exposição (NADDEO, et al., 2020; YUSUF et al., 2021; LIMA, 2017).  

Portanto, o tratamento adequado das águas residuais e efluentes necessitam 

de cuidados e melhorias, principalmente nas etapas de tratamento terciário, a fim de 

garantir a redução e/ou eliminação dos produtos biológicos, substâncias químicas e 

principalmente farmacêuticas (AGUILAR-PÉREZ, et al., 2020; SIARA et al., 2022; 

LIMA, 2017; YUSUF et al., 2021). 

O Brasil está entre os dez países com maior consumo de medicamentos no 

mundo, como por exemplo os anti-inflamatórios (CONSELHO FEDERAL DE 

FARMÁCIA, 2020; ABRADIMEX, 2021) e, mesmo assim, não existe uma legislação 

específica para a remoção de contaminantes fármacos em águas residuais. Nas 

resoluções e normas vigentes são apresentadas apenas as concentrações permitidas 
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de algumas substâncias que podem provocar algum risco à saúde, como é o caso dos 

agrotóxicos. Assim, os contaminantes emergentes são negligenciados pelas 

legislações, que não apresentam nenhuma especificidade em relação a estes 

contaminantes (CONAMA, 2021). 

Para se ter uma comparação, na Europa existem duas diretivas referentes à 

contaminação de águas superficiais, uma chamada Quadro da Água (DQA) e outra 

Substâncias Prioritárias. Nestas diretivas são descritas as obrigatoriedades das 

normas de qualidade ambiental pré-estabelecidas que devem ser seguidas. Visando 

a identificação de substâncias com riscos potenciais, além das medidas que devem 

ser tomadas para que suas concentrações nos corpos d’água não excedam a 

normativa. Existem estudos recentes de modelos para avaliação da exposição e risco 

de substâncias nas quais não possuem campanhas de monitorização, com o foco em 

avaliar os dados de remoção de medicamentos como o ibuprofeno de ETAs (AUSTIN 

et al., 2022). 

De acordo com a Agência Ambiental Alemã, em 2016, foi possível detectar 

mais de 600 fármacos contidos nas águas superficiais de 71 países e no mesmo ano 

foram produzidos na Europa 200 mil milhões de fármacos (YUSUF et al., 2021). No 

Brasil, um estudo de 2017, foi possível detectar os fármacos diclofenaco e naproxeno 

em um córrego urbano no município de Três Lagoas (MS) (AMÉRICO-PINHEIRO et 

al., 2017).   

Pode-se citar, também, que concentrações de microcontaminantes foram 

encontradas em efluentes de estações de esgoto no Brasil, contendo fármacos como 

ibuprofeno, paracetamol, amoxicilina, estradiol e nonilfenol (VASSALLE DE CASTRO; 

HORIZONTE, 2017; LIMA, 2017). Assim como nos estudos de Alves et al. (2022), que 

avaliaram a ocorrência e a remoção de 24 compostos farmacêuticos em ETAs de Belo 

Horizonte - MG, destacando os compostos mais frequentemente encontrados, como 

o ibuprofeno, com ocorrência em 65% das amostras. Por fim, podemos ressaltar o 

estudo de Gosset et al. (2021), que quantificou em 10 ETEs em territórios urbanos 4 

pesticidas e 37 compostos farmacêuticos, dentre eles o ibuprofeno. 

Desta forma, o aumento da utilização de fármacos, principalmente neste 

cenário de pandemia mundial, possivelmente contribuiu para uma elevação na 

quantidade de contaminação das fontes de água potável. E como o corpo humano 

não é capaz de metabolizar todo o fármaco ingerido, cerca de 50 a 90% da dosagem 

são excretados pelas fezes e urina sem sofrer alterações pelo organismo, tornando-
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se uma ameaça emergente de contaminação ao meio ambiente (MOREIRA, 2016; 

JAFARI; HEIDARI; RAHMANIAN, 2018). 

Com o intuito de alertar a população, a Agência de Proteção Ambiental dos 

Estados Unidos gerou uma lista de candidatos a contaminantes, onde é possível 

encontrar substâncias que não possuem regulamentação, como os fármacos, que 

possuem potenciais perigos e riscos ao meio ambiente e a saúde humana, que 

necessitam de uma maior atenção e estudos sobre seus efeitos na saúde humana e 

animal, e ainda formas de eliminá-los das águas consumidas (PACHECO 2019; 

CHRISTENSEN et al., 2022). 

 

2.1.1 Ibuprofeno (IBF) 

O ibuprofeno, ou ácido 2-(4-isobutilfenil) propanóico (Figura 1), é um anti-

inflamatório não esteroide (AINEs), disponibilizado na forma de comprimidos (200, 300 

e 600 mg) e em solução oral (50 mg mL-1) e tem a função de inibir a enzima ciclo-

oxigenase, que impede a conversão do ácido araquidônico em prostaglandinas, sendo 

uma ótima opção para tratar febre e dores desde as mais leves até dores moderadas 

(BRASIL, 2005. BRASIL, 2007. BRASIL, 2008.BRASIL,2009. BRASIL, 2011; 

HITCHINGS, et al.,2017; PACHECO, 2019; PUBCHEM, 2022). 

 

Figura 1 – Estrutura do ibuprofeno 

 

Fonte: Autoria própria (2022) 

No Quadro 1, são apresentadas algumas características físico-químicas do 

ibuprofeno.  
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Quadro 1 - Características físico-químicas do ibuprofeno 
(continua) 

Composto Ácido (RS)-2-(4-isobutilfenil) –propanóico 

Nome comercial Ibuprofeno,Alivium 

Fórmula Molecular C13H18O2 

Composição C (75.69%), H (8.80%), O (15.51%) 

Massa Molecular 206,28 g mol-1 

LogP 3,84 

LogD 

pH/ logD 

1,7/ 3,84 

46/ 3,65 

6,5/ 2,19 

7,4/ 1,34 

8,0 /0,85 

PKa 4,85 

Momento dipolar (D) 1,22 

Coeficiente de Difusão (cm2 s-1) 6,61.10-6 

Tamanho molecular* 

 

* As dimensões do ibuprofeno foram estimadas pelo autor por modelização molecular com Gaussian-
03, pelo método semi-empírico PM3 para a optimização.  Deste modelo, as dimensões da molécula de 
ibuprofeno são estimadas em 1,03 nm de comprimento X 0,52 nm -X 0,43, para uma configuração de 
energia mais baixa. 

Fonte: Pacheco (2019), Pubchem (2022), Gonzalez; Sagarzazu; Zoltan (2013), Mestre et al. 
(2007); Chemicalize (2022) 
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Quadro 1 - Características físico-químicas do ibuprofeno 
(conclusão) 

Indicação 

Febre e dores leves e moderadas, associadas a 

gripes e resfriados, dor de garganta, dor de 

cabeça, dor de dente, dor nas costas, cólicas 

menstruais. 

Efeitos Colaterais 

Irritações de pele, gás e inchaço, diarreia, 

constipação, azia, virada de estômago, 

vertigem, nervosismo e visão borrada. 

Riscos Ambientais 

Nocividade aguda para organismos aquáticos. 

Não é esperada a inibição da atividade de 

degradação do lodo ativado, quando introduzido 

a baixas concentrações nas estações de 

tratamento biológico. 

Toxicidade Overdose em dosagens maiores que 99 mg/kg. 

Tempo de Meia Vida 20 dias 

Solubilidade 

21 mg L-1 25 °C em água, livremente solúvel em 

acetona, metanol, etanol e cloreto de metileno. 

Dissolve-se em soluções diluídas de hidróxidos 

alcalinos e carbonatos. 

* As dimensões do ibuprofeno foram estimadas pelo autor por modelização molecular com Gaussian-
03, pelo método semi-empírico PM3 para a optimização.  Deste modelo, as dimensões da molécula de 
ibuprofeno são estimadas em 1,03 nm de comprimento X 0,52 nm -X 0,43, para uma configuração de 
energia mais baixa.  

Fonte: Pacheco (2019), Pubchem, (2022), Gonzalez; Sagarzazu; Zoltan, (2013), Mestre, et al. 
(2007); Chemicalize (2022)    

Como pode ser observado no Quadro 1, o ibuprofeno é solúvel em vários 

compostos orgânicos, entretanto é quase insolúvel em água. Mesmo com o grupo 

carboxílico na molécula, ele é quase apolar, apresentando solubilidade em água de 

aproximadamente 21 mg L-1 a 25 °C e esta solubilidade pode ser otimizada com o 

aumento da temperatura (AZIM, et al., 2022; GRACIN; RASMUSON, 2002; 

YAZDDANIAN et al., 2014).  

O IBF é um dos anti-inflamatórios mais consumidos no mundo e está na lista 

de medicamentos essenciais da OMS (Organização Mundial de Saúde), 

consequentemente, está entre os fármacos mais encontrados nas águas potáveis, 

tanto superficiais quanto subterrâneas (GUERRA, et al., 2019; OMS, 2021). 
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Em sua degradação em meio aquoso, seus grupos carboxílicos e/ou 

hidroxílicos são encontrados em águas superficiais e possuem alta toxicidade devido 

aos seus efeitos cumulativos, que podem afetar o sistema nervoso central 

(HITCHINGS, et al.,2017), linhas celulares humanas (LIU et al., 2020), invertebrados 

aquáticos (PAROLINI, 2020), bactérias (QUINTELAS et al., 2020) e fungos 

(KASONGA et al., 2019). 

Os seres humanos e animais são capazes de metabolizar os seus grupos 

carboxílicos e/ou hidroxílicos gerados da degradação do ibuprofeno em até 70%. 

Desta forma, 66% são excretados pelo corpo humano por via renal e outros 34% pelas 

fezes. (PACHECO, 2019; AGUILAR-ROMERO et al., 2021). 

Esta excreção do fármaco pelo metabolismo acaba gerando uma 

contaminação de águas residuais e, como seu tempo de meia vida é de 

aproximadamente 20 dias, gera-se um acúmulo no meio aquático, o que é de elevado 

risco ambiental, já que o fármaco apresenta nocividade aguda para os organismos 

aquáticos e é um composto de difícil eliminação. Além disso, não é possível inibir sua 

degradação no lodo ativado quando em baixas concentrações (AGUILAR-ROMERO 

et al., 2021). 

 

2.2      Remoção de fármacos em águas e em efluentes  

Como mencionado anteriormente, os fármacos podem acarretar efeitos 

nocivos à saúde animal, humana e para o ecossistema como um todo. Desta forma, 

os fármacos residuais em águas potáveis podem ser considerados um problema de 

saúde pública. Assim, a sua exposição pode seguir rotas diferentes, conforme Figura 

2 (KÜMMERER, 2003; HALLING-SORENSEN et al.,1998). 
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Figura 2- Rota de contaminação e exposição de fármacos 

Fonte: Autoria Própria (2022) 

Como pode ser observado (Figura 2), a contaminação das águas potáveis por 

fármacos é proveniente de diversas vias de exposição que compreendem tanto a zona 

urbana como a rural, considerando que os fármacos não podem ser totalmente 

absorvidos pelo organismo e, também, são descartados inadequadamente em corpos 

d’água (BITTENCOURT, PAULA, 2014; METCALF, 2016; HOWE, 2021). 

 Deste modo, o tratamento de águas contendo fármacos se faz necessário. 

No entanto, para a compreensão da importância do desenvolvimento de processos 

capazes de remover efetivamente estes contaminantes, a seguir será brevemente 

descrito como funciona o tratamento de ETA’s e ETE’s (BITTENCOURT, PAULA, 

2014; METCALF, 2016; HOWE, 2021). 

O objetivo de uma estação de tratamento de água é possibilitar que a água 

produzida ofereça condições seguras para o consumo da população, a partir de 

tratamentos microbiológicos, contaminantes orgânicos, inorgânicos e subprodutos da 

desinfecção, proporcionando uma água com concentrações de contaminantes 

menores que os valores estabelecidos pelas normativas vigentes (BITTENCOURT, 

PAULA, 2014; METCALF, 2016; HOWE, 2021). 

É importante destacar que as estações de tratamento de água não são 

projetadas com a finalidade de garantir a remoção de compostos inorgânicos, 
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orgânicos sintéticos, agrotóxicos e fármacos, mesmo que apresentem alguma 

remoção após o tratamento da água. E processos químicos e biológicos, como 

oxidação com cloro por exemplo, alteram sua estrutura química, o que pode acarretar 

a geração de subprodutos e metabólitos da degradação (BITTENCOURT, PAULA, 

2014; METCALF, 2016; HOWE, 2021; WATTS et al., 2007). 

Assim, para esta remoção, é preciso incorporar outras tecnologias no 

tratamento convencional, podendo citar os processos de adsorção e filtração por 

membranas. Estes processos são físicos que geralmente não alteram a estrutura 

molecular do fármaco (BITTENCOURT, PAULA, 2014; METCALF, 2016; HOWE, 

2021; WATTS et al., 2007). 

Da mesma forma que nas ETAs, as ETEs apresentam dificuldades em tratar 

os compostos fármacos que persistem no tratamento convencional e são lançados 

nos corpos da água.  Estes sistemas de tratamento de efluente têm por objetivo 

remover os diversos contaminantes por meio de processos físicos, biológicos e 

químicos (PROPEQ, 2020; BITTENCOURT, PAULA, 2014; METCALF, 2016; HOWE, 

2021). 

Estes tratamentos são divididos em três etapas: o tratamento primário que 

envolve a remoção de matérias grosseiras e particulados por meio de métodos como 

o gradeamento, caixa de área, decantadores, peneiras e tanques de remoção de 

graxas e óleos. O tratamento secundário, que envolve a remoção do material orgânico 

por meio do tratamento com microrganismos, os quais vão transformar a matéria 

orgânica em compostos mais simples como gás carbônico e água (PROPEQ, 2020; 

BITTENCOURT, PAULA, 2014; METCALF, 2016; HOWE, 2021). 

Por fim, o tratamento terciário envolve a remoção de nutrientes como o 

fósforo, por meio de reações químicas, as quais fazem uso de produtos químicos 

como agentes neutralizantes de pH, coaguladores, floculadores, oxidativos, além de 

agentes que promovem a desinfecção do efluente (PROPEQ, 2020; BITTENCOURT, 

PAULA, 2014; METCALF, 2016; HOWE, 2021). 

É no tratamento terciário que os contaminantes fármacos são removidos, 

geralmente por reatores biológicos com a formação de lodo ativado, ou por processos 

de adsorção e/ou bioadsorção. Porém, apresentam algumas limitações como os 

mecanismos de cinética que acabam dificultando a aplicação em escala industrial 

(QALYOUBI, 2021). Vale ressaltar que no tratamento de esgoto convencional, este 

tipo de contaminante não é devidamente eliminado e permanece praticamente intacto 
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(AQUINO et al., 2013; BITTENCOURT, PAULA, 2014; METCALF, 2016; HOWE, 

2021). 

As indústrias que possuem em seu processo o tratamento de água estão 

focadas no desenvolvimento de novas soluções, principalmente soluções 

sustentáveis, que são capazes de remover ou diminuir os níveis de diversos poluentes 

no tratamento. Várias técnicas visando à remoção de fármacos têm sido amplamente 

exploradas no meio científico. Destacam-se, neste sentido, a oxidação avançada 

(KAR et al., 2021; IOVINO et al., 2016), fotocatálise (SRUTHI; JANANI; SUDHEER 

WAHIDUZZAMAN et al., 2016;LIU et al., 2022;ESSAWY; ALI; ABDEL-MOTTALEB, 

2008), adsorção (KHALIL et al., 2020;SMILJANIĆ et al., 2021) e filtração por 

membranas (SONG et al., 2021;MARYAM et al., 2020; AHMAD et al., 2021), que 

apresentam elevadas taxas de rejeição para estes produtos, sendo que a junção de 

uma ou mais destas técnicas pode otimizar o processo, aumentando a eficiência e 

diminuindo os custos operacionais (KHALIL, et al., 2020).  

Desta forma, destaca-se a necessidade do estudo e desenvolvimento de 

sistemas alternativos de tratamento de águas e efluentes que sejam capazes de 

remover ou reter estes poluentes. Como, por exemplo, a técnica de separação por 

membrana, que pode ser descrita pela separação de constituintes da água por meio 

de uma barreira que permite a passagem de algumas moléculas e rejeita outras, 

podendo utilizar vários mecanismos para que ocorra a separação, incluindo a 

exclusão por tamanho (ALKHOUZAAM, QIBLAWEY, 2021). Apresenta-se como uma 

alternativa relativamente simples, com a utilização de um baixo consumo de energia 

operando em condições moderadas (HOWE, et al., 2021; HABERT, et al., 2006; 

TCHOBANOGLOUS, et al., 2021). 

Outro processo, que é uma alternativa promissora para o tratamento de águas 

e efluentes, é a adsorção. É um processo em que as moléculas dos contaminantes 

conseguem aderir à superfície de um sólido e são separadas do meio fluido. É 

considerado altamente eficaz, simples e muitas vezes os adsorventes podem ser 

reutilizados (KHALIL, et al., 2020; ROSMAN et al., 2021; IMANIPOOR et al., 2021; 

BINAEIAN et al., 2020). 

Tanto o processo de separação por membranas como o processo de 

adsorção podem ser otimizados para a remoção de fármacos, como por exemplo, com 

a adição de diferentes materiais. Estes materiais podem proporcionar uma maior 

seletividade a estes compostos e são capazes de fornecer características específicas 
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que podem melhorar o desempenho desses processos (HOWE, et al., 2021; HABERT, 

et al., 2006; TCHOBANOGLOUS, et al., 2021; ZAGHO, et al., 2021; LAHNAFI et al., 

2022); 

 Na adsorção, estes materiais resultam em superfícies específicas elevadas, 

diferentes sítios ativos, alta eficiência de adsorção, alta mobilidade e seletividade, 

melhorando o desempenho no processo e apresentando alto potencial para a melhoria 

da qualidade da água (ALKHOUZAAM, QIBLAWEY, 2021; KHALIL, et al., 2020). Já a 

adição de materiais para a fabricação de membranas, tais como metais, óxidos 

metálicos, compostos de carbono e zeólitas, conferem características de alta 

resistência mecânica, estabilidade química, seletividade e aumento da resistência da 

membrana às incrustações (AGUILAR-PÉREZ, et al., 2020; ALKHOUZAAM, 

QIBLAWEY, 2021; KHALIL, et al., 2020; JAFARI, et al., 2018).  

Assim, com o intuito de otimizar o processo de separação dos fármacos e 

aprimorar as tecnologias convencionais, é destacada a relevância do desenvolvimento 

de membranas híbridas, com a adição de materiais, as quais apresentam uma junção 

das qualidades de adsorção, de filtração por membranas e maior seletividade aos 

poluentes estudados (AGUILAR-PÉREZ, et al., 2020; ALKHOUZAAM, QIBLAWEY, 

2021; KHALIL, et al., 2020). Estudos publicados na literatura por Rosman et. al. (2021) 

e Ahmad, et al. (2021) apresentam resultados promissores na remoção do ibuprofeno 

com membranas híbridas funcionalizadas com ZnO/Ag2CO3/Ag2O e óxido de grafeno, 

respectivamente. 

 

2.3  Adsorção 

O processo de adsorção em fase líquida estuda a capacidade que alguns 

componentes sólidos têm em concentrar na superfície determinados poluentes, como 

íons ou moléculas, obtendo assim a separação e/ ou remoção de diferentes produtos 

(NASCIMENTO, et al., 2014; PACHECO, 2019; TIEN, 2019; RUTHVEN,1984). Esta 

técnica é muito utilizada nos tratamentos de efluentes, baseando-se na transferência 

de massa entre os adsorventes e adsorvatos, fluindo de uma fase líquida ou gasosa 

para uma fase sólida. (NASCIMENTO, et al., 2014; PACHECO, 2019). 

Denomina-se adsorvato o elemento que se acumula na superfície do material 

e de adsorvente a superfície sólida. Esta superfície do adsorvente (superfície 
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específica) é descrita como uma porção de uma superfície total que está disponível 

para adsorção, podendo ou não ser diretamente proporcional à adsorção. Já que 

alguns poros podem não ser acessíveis para algumas moléculas, onde considera-se 

a superfície de poros com tamanho maior que a molécula do adsorvato (superfície 

efetiva) (AKTAR, 2020; PACHECO, 2019; RUTHVEN,1984). 

Os processos de adsorção podem ser classificados como físicos, que 

estudam as forças de interações que ocorrem entre as moléculas do adsorvente e do 

adsorvato, ou seja, a adsorção ocorre em toda a superfície do adsorvente. Deste 

modo, as forças intermoleculares atraem as moléculas da superfície líquida que 

aderem na superfície sólida. Na adsorção química, as interações intermoleculares 

entre o adsorvente e o adsorvato ocorrem apenas nos sítios ativos (NASCIMENTO, 

et al., 2014; PACHECO, 2019). 

Segundo Nascimento et al. (2014), os processos de adsorção ocorrem em 

três diferentes mecanismos, representados na Figura 3: 

a) estérico, onde o poro do adsorvente é maior que a molécula do adsorvato 

de interesse, alojando-a em seu interior e excluindo as demais moléculas existentes;  

b) equilíbrio, no qual os poros conseguem acomodar diferentes moléculas de 

adsorvatos;  

c) cinético, o qual ocorre pela difusidade das diferentes moléculas de 

adsorvato dentro do poro do adsorvente utilizado.  

 

Figura 3 - Mecanismos de adsorção em fase líquida 

 
 (a) mecanismo estérico (b) de equilíbrio (c) Cinético 

Fonte: Autoria Própria (2022) 
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Assim, a adsorção é resultante de uma combinação de fatores, como as 

propriedades do adsorvato que envolvem a temperatura, pH do meio, tamanho da 

espécie química, solubilidade e polaridade. A polaridade do adsorvato, por exemplo, 

influencia na velocidade de adsorção, já que o adsorvato polar ou apolar pode 

apresentar uma afinidade superior pelo adsorvente e/ou o solvente. (RUTHVEN,1984; 

MELO et al., 2020) 

Já para o adsorvente, as características que podem influenciar na capacidade 

de adsorção e taxa de adsorção são: tamanho superficial, tamanho do poro, volume 

específico, distribuição do tamanho de poros, grupos funcionais presentes na 

superfície e características físico-químicas que tendem a influenciar como a 

hidrofobicidade, estabilidade química, física, mecânica e térmica (RUTHVEN,1984; 

MELO et al., 2020). 

     Desta forma, pode-se destacar a energia eletrostática em adsorventes 

iônicos como zeólitas, em que o campo elétrico da região da superfície pode contribuir 

para a energia de adsorção que vem da polarização, campo dipolo e campo gradiente 

quadrupolo de interação (RUTHVEN,1984; MELO et al., 2020). Outro exemplo é a 

influência da área da superfície do adsorvente, já que o processo de adsorção é um 

fenômeno de superfície, a intensidade da adsorção é diretamente proporcional ao 

tamanho da área superficial específica. Assim, para moléculas maiores existe uma 

maior resistência à difusão e parte da superfície interna do adsorvente não é 

disponibilizada no processo (RUTHVEN,1984; MELO et al., 2020; NASCIMENTO, et 

al.,2014).  

Os adsorventes sólidos que contêm grande volume de poros, os quais devem 

ser aberturas maiores que o poluente utilizado, favorecem a adsorção, já que ocorre 

a concentração em sua superfície por unidade de massa sólida e depende de alguns 

parâmetros experimentais citados anteriormente como pH, temperatura, 

concentração, tamanho do adsorvente e estrutura do adsorvato. Sendo assim, a 

eficiência da adsorção depende do tipo do adsorvente e do tipo de poluente e /ou 

contaminante a ser eliminado (NASCIMENTO, et al., 2014; PACHECO, 2019). 

Outro fator que interfere na capacidade de adsorção são as condições 

operacionais, como a temperatura, concentração do meio, tempo de contato, pH e 

natureza do solvente (RUTHVEN, 1984).  

A temperatura, por exemplo, está relacionada com o aumento da capacidade 

adsortiva e o aumento da velocidade de adsorção. Conforme há um aumento da 
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temperatura pode ocorrer um aumento da energia cinética, consequentemente, eleva-

se a difusão das moléculas do adsorvato para a superfície do adsorvente, aumentando 

a mobilidade da molécula de interesse (LUO et al., 2014). Além de favorecer a 

desobstrução de poros do adsorvente, que deixa o caminho livre para a adsorção de 

moléculas maiores do adsorvato (MELO et al., 2020; NASCIMENTO, et al., 2014). 

Já o valor do pH pode aumentar ou diminuir a adsorção da solução, já que 

está diretamente ligado ao grau de distribuição das espécies químicas e à carga 

superficial do adsorvente. Assim, a adsorção pode ser favorecida ou não, dependendo 

das características do adsorvente, onde as cargas da superfície dependem de sua 

composição e característica. Por exemplo, se os valores de pH se encontram 

inferiores ao pHpzc do adsorvente, a carga superficial encontra-se positiva, e a 

adsorção de ânions é favorecida (OLIVEIRA et al., 2020; MELO et al., 2020; APEEL; 

MA; RHUEL, 2003). 

 

2.3.1 Cinética de adsorção 

A cinética de adsorção é utilizada para determinar características do processo 

como o tempo de equilíbrio, a velocidade e o mecanismo de adsorção. Assim, o 

comportamento de equilíbrio representa a expressão da quantidade de adsorvato 

adsorvida em função da concentração em uma temperatura fixa. Quando o equilíbrio 

de adsorção é atingido, tem-se a concentração final do soluto na solução em equilíbrio 

(Ce) e a capacidade de adsorção do adsorvente (q) (GABELMAN, 2017).  

Segundo Melo et al., (2020), a cinética de adsorção consiste na taxa de 

remoção do adsorvato na solução em relação ao tempo, que pode ser conduzida por 

três processos, representados na Figura 4: 

● transferência de massa externa, a qual é capaz de transferir as moléculas da 

solução para a superfície externa do adsorvente; 

● difusão intraporo, que consiste na difusão de moléculas da solução para dentro 

dos poros do adsorvente; 

● difusão na superfície, que consiste na difusão das moléculas adsorvidas ao 

longo de toda a superfície do poro. 
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Figura 4 - Etapas da Cinética de adsorção 

 

(a) Difusão no filme líquido (b) Difusão intraporo (c) Difusão na superfície do poro 
Fonte: Adaptado de Melo et al. (2020) 

Como observado na Figura 4, em um primeiro momento, a adsorção pode ser 

afetada pela concentração do adsorvato e pela velocidade de agitação, assim, o 

aumento da concentração do adsorvato acelera o processo de difusão da molécula 

de interesse para a superfície do adsorvente. Posteriormente, a velocidade de 

adsorção pode ser afetada pela temperatura, pH, força iônica, concentração do 

adsorvato, agitação, tamanho de partícula e tamanho dos poros do adsorvente (MELO 

et al., 2020). 

Comumente, em processos em fase líquida, a difusão molecular é o 

mecanismo predominante, sendo que na maioria dos processos, os microporos são 

responsáveis pela resistência à difusão mais significativa (MELO et al., 2020; 

NASCIMENTO, et al., 2014). 

Alguns modelos cinéticos são utilizados para avaliar o mecanismo de 

adsorção, resultando em informações de suma importância para o entendimento deste 

processo, como reações químicas que ocorrem no processo, controle da difusão e a 

transferência de massa (MELO et al., 2020; NASCIMENTO, et al., 2014). Dentre os 

modelos mais utilizados, tem-se o modelo de pseudoprimeira ordem, proposto por 

Lagergren (1898), o modelo de pseudossegunda ordem proposto por Ho e Mckay 

(1999), e o modelo de Elovich proposto por Rogunsky e Zeldovich (1934) que se 

baseiam na capacidade de adsorção dos sólidos. 

Para os modelos de pseudoprimeira ordem e pseudossegunda ordem, 

considera-se um processo de quimissorção, onde a adsorção ocorre na monocamada, 

em sítios ativos localizados sem interação entre os adsorvatos.  A energia de adsorção 

não depende da cobertura do adsorvente e a velocidade de dessorção é inferior à 
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velocidade de adsorção. A única diferença é que a relação entre a velocidade e o 

número de sítios é de primeira ou de segunda ordem (MELO et al., 2020; 

NASCIMENTO, et al., 2014; HO e MCKAY, 1999; LAGERGREN, 1898). 

O modelo de Elovich estuda a quimissorção entre duas fases sem o processo 

de dessorção, onde a velocidade do processo diminui de acordo com a diminuição de 

sítios ativos disponíveis (QIU et al., 2009). Já o modelo de Weber e Morris (WEBER; 

MORRIS, 1963), se baseia na difusão intrapartícula e não considera porosidade, raio 

da partícula e o comportamento cinético nos tempos iniciais do processo. As equações 

para os modelos citados encontram-se no Quadro 2. 

 
 

Quadro 2 - Modelos cinéticos 

Modelo Equação Parâmetros 

Pseudoprimeira ordem qt = qe(1-e -k
1
t) 

k1 – constante da taxa de adsorção (min-1); 

qt – quantidade adsorvida por grama de adsorvente no 

tempo t (mg g-1); 

qe – quantidade adsorvida por grama de adsorvente no 

equilíbrio (mg g-1). 

Pseudossegunda ordem 𝑞𝑡 =
𝑡 𝑘2𝑞2𝑒

1 + 𝑘2𝑞𝑒𝑡
 

qt – quantidade adsorvida por grama de adsorvente no 

tempo t (mg g-1); 

qe – quantidade adsorvida por grama de adsorvente no 

equilíbrio (mg g-1); 

k2 – constante da taxa de adsorção (g mg-1 min-1). 

Weber e Morris qt = Kd t0,5 + C 

Kd – coeficiente de difusão intrapartícula (mg g-1 min-0,5); 

C – Constante relacionada com a resistência à difusão 

(mg g-1). 

Elovich 𝑞𝑡 =
1

𝛽
𝑙𝑛 (1 + 𝛼𝛽𝑡) 

α- taxa de adsorção inicial (mg g-1min-1); 

β- constante de dessorção (mg g-1); 

qt- quantidade de metal adsorvido por quantidade de 

biomassa (mg g-1) utilizada no tempo t; 

Fonte: Adaptado de (Melo et al., 2020) 
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Estes modelos empíricos foram desenvolvidos para descrever processos de 

adsorção em batelada. Os sistemas contínuos, geralmente representados por colunas 

de leito fixo ou fluidizado, são mais utilizados em escala industrial e permitem uma 

melhor utilização da capacidade de adsorção do adsorvente (REYNOLDS e 

RICHARDS, 1995).  

 

2.3.2 Isotermas de adsorção 

Assim como o estudo cinético, outro fator avaliativo essencial para a obtenção 

de informações do processo de adsorção são as isotermas. De uma forma geral, as 

isotermas apresentam a variação da concentração no equilíbrio do adsorvente com o 

adsorvato e informações sobre o mecanismo de adsorção, como observado na Figura 

5 (MELO et al., 2020; NASCIMENTO, et al., 2014) 

 
Figura 5 - Comportamento das isotermas de adsorção 

 

Fonte: Melo et al., 2020 

Segundo Melo et al., (2020) e como observa-se na Figura 5, existem quatro 

tipos de isotermas: 

 
● linear, em que a massa do adsorvato retida por unidade de massa do 

adsorvente é diretamente proporcional à concentração do adsorvato; 
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● favorável e extremamente favorável, em que a massa do adsorvato retida por 

unidade de massa do adsorvente é elevada para uma baixa concentração do 

adsorvato; 

● irreversível, em que massa de adsorvato retida por unidade de massa do 

adsorvente não depende da concentração do adsorvato; 

● desfavorável, em que a massa de adsorvato retida por unidade de massa do 

adsorvente é baixa, mesmo para uma elevada concentração do adsorvato. 

  

Segundo Thommes, et al. (2015), as isotermas de fisissorção de N2 são 

divididas em seis classes, de acordo com a Figura 6: 

 

Figura 6 - Diferentes Classificações de Isotermas 

 

Fonte: Thommes et al., (2015) 

 O comportamento das isotermas é influenciado pelas características dos 

adsorventes, como o tipo de adsorção, sendo química ou física, na monocamada ou 

multicamada e tamanho dos poros, o qual mostra comportamentos diferentes para 
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microporos, macroposos e mesoporos (TADINI, et al.,2019; RUTHVEN, 1984; 

THOMMES, et al., 2015). 

Desta forma, tem-se que a isoterma: 

● tipo I está relacionada a uma adsorção física na monocamada, 

caracterizando um adsorvente com a presença de microporos com 

pequenas superfícies externas, os quais podem ser diferenciados entre 

tipo I(a) e tipo I(b). As isotermas do tipo I(a) são de materiais microporosos 

com microporos estreitos menores que 1 nm. Já as isotermas do tipo I (b) 

estão relacionadas com materiais com um intervalo mais amplo de 

distribuição de tamanho de poros, incluindo microporos mais largos e 

mesoporos possivelmente estreitos menores que 2,5 nm. 

● tipo II indica um processo de adsorção na multicamada e relaciona a 

presença de superfícies não porosas ou macroporosas no adsorvente, 

onde o ponto B corresponde ao momento da total cobertura do adsorvente 

e o começo da formação de multicamadas; 

●  tipo III, conferem interações fracas com as moléculas do adsorvente, no 

qual a adsorção é facilitada por temperaturas menores que a temperatura 

de liquefação do adsorvato, já que a interação do adsorvato na camada 

adsorvida é superior à adsorção do soluto na camada do adsorvente, 

caracterizando macroporos ou de superfícies não porosas e não possui 

formação de monocamadas identificáveis; 

● Tipo IV, que caracteriza adsorventes com estruturas mesoporosas. Esta 

isoterma pode ser diferenciada do tipo IV(a), a qual apresenta uma 

histerese (ponto no qual as curvas de adsorção e dessorção não se 

sobrepõem), que ocorre quando a largura dos poros excede uma certa 

largura crítica, normalmente ocorre em poros maiores que 4nm. E a 

isoterma do tipo IV(b) que apresenta característica de mesoporos cônicos 

e cilíndricos, os quais podem ser fechados na extremidade cónica; 

● Tipo V, indica interações fracas entre o adsorvente e o adsorvato em 

estruturas mesoporosas e pode ser encontrada na adsorção de água em 

microporos hidrofóbicos; 

● Tipo VI, está relacionada à adsorção na multicamada de adsorventes com 

estruturas não porosas e com tendências uniformes (TADINI, et al.,2019). 
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Alguns modelos de isotermas são utilizados para avaliar a relação entre 

adsorvato e adsorvente, resultando em informações de suma importância para o 

entendimento desse processo. Dentre os modelos mais utilizados tem-se: 

● Langmuir, que considera que o processo de adsorção contém um número 

definido de sítios ativos com energias equivalentes, a adsorção ocorre nas 

monocamadas, as moléculas adsorvidas não tendem a interagir umas com 

as outras e cada sítio ativo consegue adsorver apenas uma molécula; 

● Freundlich, que relaciona a quantidade de material adsorvido com a 

concentração do material na solução, muito utilizado para sistemas não 

ideais, a adsorção ocorre na multicamada, considerando o sólido 

adsorvente heterogêneo com vários tipos de sítios ativos e com diferentes 

energias de adsorção;  

● Sips, que consiste em uma união dos modelos de Langmuir e Freundlich 

e consegue descrever adsorção em superfícies heterogêneas 

(FREUNDLICH, 1906; SIPS, 1948; MELO et al., 2020). 

 

As equações para os modelos citados encontram-se no Quadro 3. 

 
Quadro 3 - Modelos de isotermas 

Modelo Equação Parâmetros 

Langmuir qe = 
𝑞𝑚á𝑥𝑘𝐿𝑐𝑒

1+𝑘𝐿𝑐𝑒
 

kL – constante de Langmuir relacionada à 

capacidade de adsorção (L mg-1)  

qmáx – capacidade máxima de adsorção 

(mg g-1) 

Freundlich qe = 𝑘𝐹𝑐𝑒
1/𝑛  

kF – constante de Freundlich relacionada 

à capacidade de adsorção  

n – intensidade da adsorção 

Sips qe = 
𝑘𝑆𝑐𝑒

𝛽𝑆 

1+𝑎𝑆𝑐𝑒
𝛽𝑆  

ks – constante de Sips (L g-1)  

aS – constante do modelo de Sips (L mg-1)  

βS – expoente do modelo de Sips 

Fonte: Freudlich, (1906); Sips, (1948); Melo et al., (2020) 
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2.3.3      Termodinâmica de adsorção 

A termodinâmica de adsorção é um meio de avaliar a espontaneidade da 

reação de adsorção. Esta espontaneidade está ligada à adsorção dada na superfície 

do adsorvente, onde as forças atrativas permitem o seu recobrimento, que podem 

ocorrer de forma endotérmica ou exotérmica. Assim, quando a variação da 

temperatura altera a energia cinética do soluto, existe uma variação de energia de 

Gibbs, entropia e entalpia (GOEDERT, 2017; FILHO, 2018; MELO et al., 2020; RAY, 

et al., 2020). 

Essas variações podem indicar se a adsorção é de natureza de fisissorção e 

quimissorção, já que diferentes formas de ligações resultam em diferentes 

quantidades de energias liberadas pelo sistema. Desta forma, quando a entalpia do 

sistema resultar em valores mais negativos que -40 kJ.mol-1 o processo é espontâneo 

e a adsorção é considerada do tipo quimissorção. Assume-se que quando o ∆H está 

entre 0 e 40 kJ.mol-1 existe uma adsorção física e o processo é exotérmico, com 

interações entre o adsorvente e o adsorvato (MELO et al., 2020; FILHO, 2018). 

Quando o ∆H varia em função da capacidade de adsorção em equilíbrio (qe), 

é possível assumir que a superfície do adsorvente é heterogênea. Entretanto, quando 

o ∆G° apresenta valores negativos com valores positivos de ∆S°, assume-se que o 

processo de adsorção é espontâneo e o adsorvente possui afinidade pelo adsorvato. 

Já quando o ∆G°=0 (quando o sistema está em equilíbrio) o valor do coeficiente de 

equilíbrio (Kc) é igual à constante termodinâmica de equilíbrio (GOEDERT, 2017; 

FILHO, 2018; MELO et al., 2020; RAY, et al., 2020). 

No geral, os resultados termodinâmicos da adsorção permitem determinar se 

o processo é ou não espontâneo, se as energias do sistema são em maioria entálpica 

e entrópica. É possível estimar a capacidade máxima de adsorção do adsorvente e a 

natureza de ligação (fisissorção e quimissorção) (MELO et al., 2020; NASCIMENTO, 

et al., 2014). 

Estes valores podem ser estimados por meio dos dados das isotermas de 

adsorção medidas em temperaturas diferentes. Através das isotermas, calcula-se a 

constante de equilíbrio, que é numericamente idêntica à constante de afinidade de 

Langmuir, caso o adsorvato seja fracamente carregado (LIU, 2009). Assim, como a 

temperatura envolve transformações químicas ou físicas com diferentes variações de 
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energias, a partir de métodos gráficos é possível estimar os parâmetros 

termodinâmicos (MELO et al., 2020; NASCIMENTO, et al., 2014).   

 

2.4 Separação por membranas 

Uma outra técnica que pode ser utilizada para o tratamento de poluentes 

emergentes é o processo de separação por membranas e,  nesta seção, são 

apresentados conceitos deste processo, com ênfase nas membranas poliméricas 

funcionalizadas, as quais são utilizadas para o desenvolvimento deste trabalho. 

  

2.4.1 Membranas poliméricas 

As membranas sintéticas surgiram da ideia de imitar as membranas naturais 

existentes nos sistemas biológicos, assim, houve uma necessidade de estudar não só 

sua utilização, mas o seu processo de fabricação (HABERT, et al., 2006). 

Para a produção de novas membranas, existem três aspectos importantes: o 

material, que define a afinidade de filtração do contaminante através do polímero e a 

seleção das condições da operação. Além do preparo, que determina a morfologia 

das membranas e otimiza as propriedades de transporte. E ,por fim, a configuração 

do módulo de filtração, onde a eficiência do processo também depende das condições 

do escoamento, do projeto e do tipo de módulo utilizado (HABERT, et al., 2006).  

A morfologia das membranas pode ser classificada como densas ou porosas, 

isotrópicas ou anisotrópicas, apresentando ou não as mesmas características 

morfológicas ao longo da sua estrutura, conforme pode ser observado na Figura 7 

(MULDER, 1996; SOUTO et al., 2005).  
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Figura 7 - Diferentes morfologias de membranas 

 

Fonte: Adaptado de Pucca (2010) 

Desta forma, as membranas densas não apresentam poros e dependem das 

características do polímero, espessura, seletividade e fluxo. Já as membranas 

porosas possuem poros que influenciam nos processos de separação, sendo os 

principais fatores que determinam a seletividade e desempenho da membrana. As 

membranas isotrópicas são membranas simétricas que possuem uma distribuição 

uniforme de poros, em que os diâmetros dos poros podem variar de 0,01 a 10 μm. Já 

as membranas anisotrópicas, são membranas assimétricas que possuem uma 

estrutura de filme fino na região superior, a qual é suportada por uma estrutura porosa 

(HABERT et al., 2006; MULDER, 1996; SOUTO et al., 2005). 

A forma estrutural das membranas depende do tipo de material as quais são 

fabricadas, podendo ser com materiais orgânicos, inorgânicos tais como cerâmicas e 

metais, e com materiais compostos (MULDER, 1996). No caso das membranas 

poliméricas isotrópicas comerciais, normalmente são utilizados acetato de celulose e 

poliimida, já nas membranas anisotrópicas geralmente utiliza-se poliamida e 

polietersulfona (PES) (SOUZA et al., 2021).  

Os polímeros orgânicos são os mais utilizados para a síntese de novas 

membranas, tais como o polietileno, que possui uma cadeia de carbonos com ligações 

simples, saturados com hidrogênios, conferindo uma alta flexibilidade ao produto 
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(HABERT, et al., 2006). Já a PES possui uma boa resistência mecânica, elevada 

hidrofobicidade, pode ser utilizada em uma ampla faixa de pH e o seu diferencial em 

relação aos outros polímeros é a sua alta tolerância à temperatura (MANO, 2019). 

Alguns polímeros são utilizados como aditivos ou copolímeros para a 

otimização de algumas características dos polímeros principais. Como exemplo, a 

PES possui elevada hidrofobicidade e baixa porosidade, mas em uma mistura com a 

polivinilpirrolidona (PVP), tais características poderiam ser modificadas, já que a PVP 

contém a porção pirrolidona em sua estrutura, com caráter hidrofílico, podendo 

conferir características de aumento da porosidade (MANO, 2019; DMITRIEVA, et al. 

2022); ULBRICHT, 2006; CHANG, et al. 2022; KOURDE-HANAFI et al., 2017). 

O polímero PVP não é tóxico, possui alta biocompatibilidade e solubilidade, 

assim, vem sendo amplamente utilizado como aditivo ou copolímero para a fabricação 

de membranas poliméricas (MANO, 2019; DMITRIEVA et al., 2022; ULBRICHT, 2006; 

CHANG, et al. 2022). 

     Outros materiais podem ser adicionados na fabricação de membranas com 

o intuito de adicionar novas características à membrana, como por exemplo, 

capacidade adsortiva e seletividade para determinados poluentes, como aumentar a 

seletividade aos fármacos. Dentre os materiais que podem ser utilizados podem ser 

citados o grafeno e o óxido de grafeno, que são materiais extremamente versáteis 

devido à elevada superfície específica e suas propriedades mecânicas e químicas. As 

zeólitas possuem uma alta estabilidade hidrotérmica e elevada área superficial 

(ZAGHO, et al., 2021; LAHNAFI et al., 2022). Já as estruturas orgânico metálicas 

(MOFs), além da alta porosidade e elevada área superficial, possuem a presença de 

sítios coordenados com forte interação metal-ligante (KIM et al., 2020).  

Desta forma, as características físico-químicas da membrana determinam o 

seu desempenho, conferindo diferentes propriedades e especificidades, como pode 

ser observado no Quadro 4. Como exemplo, membranas com características 

hidrofílicas apresentam baixa tendência de incrustação, enquanto os materiais 

hidrofóbicos apresentam um comportamento contrário (HOWE, et al., 2021; HABERT, 

et al., 2006; TCHOBANOGLOUS, et al., 2021). 
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Quadro 4 - Propriedades dos materiais de membrana 
(continua) 

Propriedade Impacto no Desempenho da Membrana 

Porosidade 

(superfície e 

volume) 

Afeta a perda de carga através da membrana; a porosidade mais alta 

resulta em baixa perda de carga.  

Química de 

superfície 

Afeta a incrustação e a limpeza, influenciando as interações químicas entre 

as superfícies da membrana e os constituintes na água de alimentação. 

Estabilidade 

química e térmica 

Afeta a longevidade da membrana; maior tolerância química e de 

temperatura permite regimes de limpeza mais agressivos com menos 

degradação do material. 

Estabilidade 

biológica 

Afeta a longevidade da membrana; baixa estabilidade biológica pode 

resultar na colonização e degradação física do material da membrana por 

micro-organismos. 

Durabilidade 

mecânica 

Afeta a capacidade do material de resistir a picos devido à operação de 

válvulas e bombas. 

Custo Afeta o custo das membranas. 

Estrutura física 

interna, 

tortuosidade 

Afeta a hidrodinâmica do fluxo e a captura das partículas. Não há 

procedimentos padrão para quantificar a tortuosidade ou a estrutura interna 

das membranas. 

Espessura Afeta a perda de carga através da membrana; membranas mais finas têm 

perda de carga mais baixa. 

Tolerância ao 

cloro/ oxidante 

Afeta a capacidade de desinfetar o equipamento de membrana. A 

desinfecção de rotina impede o crescimento microbiano na superfície da 

membrana e evita a degradação biológica dos materiais da membrana, 

aumentando a sua longevidade. 

Rugosidade da 

Superfície 

Afeta o entupimento da membrana; alguns estudos têm mostrado que os 

materiais ásperos entopem mais que os materiais lisos. 

Fonte: Howe, et al. (2021) 
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Quadro 4 - Propriedades importantes dos materiais de membrana 

(conclusão) 

Propriedade Impacto no Desempenho da Membrana 

Hidrofobicidade Reflete a tensão entre a água e o material da membrana. Materiais 

hidrofóbicos “têm aversão à água”; assim, os constituintes da água 

acumulam-se na interface sólido-líquido para minimizar a tensão interfacial 

entre a água e a membrana. Em geral, os materiais hidrofílicos são mais 

suscetíveis a incrustações. 

Carga de superfície 

ou poro 

Reflete a carga eletrostática na superfície da membrana. Forças de 

repulsão entre as espécies carregadas negativamente na solução e as 

superfícies da membrana carregadas negativamente podem reduzir as 

incrustações por minimizar o contato entre as membranas e as espécies 

incrustantes. A repulsão eletrostática pode reduzir a passagem de solutos 

com cargas similares. Membranas fabricadas de polímeros não carregados 

normalmente adquirem alguma carga negativa, enquanto em operação. 

Classificação da 

retenção 

Afeta a perda de carga, controla a dimensão do material retido pela 

membrana, sendo um dos parâmetros mais significativos na filtração por 

membrana.  

 

 

Fonte: Howe, et al. (2021) 

As membranas podem ser fabricadas em diferentes configurações, que 

dependem do processo de separação, entretanto, a definição da geometria da 

membrana tem sua importância e influência no processo de separação. Assim, as 

variáveis do processo devem ser consideradas, como vazão de escoamento e 

pressão aplicada, já que a geometria define o módulo a ser utilizado (MANO, 2019; 

HOWE, et al., 2021; KILIKIAN; PESSOA, 2020). 

Dentre as geometrias de membranas podemos citar as membranas de fibra 

oca que possuem forma cilíndrica com um orifício central, e as membranas planas, as 

quais são placas uniformes conforme observado na Figura 8 (HABERT, et al., 2006; 

MANO, 2019; KILIKIAN; PESSOA, 2020). As membranas poliméricas planas são as 

mais utilizadas e grande parte é depositada sobre um suporte poroso, que proporciona 

aumento da resistência mecânica e facilita na redução da espessura durante o 

espalhamento da solução polimérica (HABERT, et al., 2006).   
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Figura 8 - Diferentes geometrias de membranas 

 

(a) Membrana de fibra oca (b) Membrana plana 

Fonte: Adaptado de Ho; Sirksar (2012) 

Assim, de acordo com as características morfológicas e físico-químicas da 

membrana, é possível definir a seletividade, tipo de transporte das diferentes 

moléculas por meio da membrana e tipo de módulo a ser utilizado. Entretanto, para 

que ocorra o transporte de uma determinada molécula ou partícula através de uma 

membrana, é importante conhecer o seu processo de separação, levando em 

consideração parâmetros necessários para otimizar o processo, como o fluxo do 

permeado e a seletividade (KILIKIAN; PESSOA, 2020; HOWE, et al., 2021; HABERT, 

et al., 2006; TCHOBANOGLOUS, et al., 2021). 

 
2.4.2 Processo de separação por membranas 

 

A filtração por membrana é um processo físico-químico com o objetivo de 

separar diferentes produtos presentes em um meio aquoso ou gasoso. A membrana 

de filtração é um material fino, normalmente com menos de 1 mm de espessura, com 

poros através dos quais a água ou gás permeia. Durante essa filtração em meio 

aquoso, os poros da membrana devem ser de tamanho menor do que o poluente a 

ser removido, assim, a água passa por estes poros, porém as partículas do poluente 

são fisicamente impossibilitadas de passar pelo filtro, ocorrendo a separação (HOWE, 

et al., 2021; HABERT, et al., 2006; TCHOBANOGLOUS, et al., 2021). 

A separação de partículas na filtração é realizada principalmente por exclusão 

por tamanho, onde partículas maiores ficam retidas na superfície, enquanto a água e 
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as partículas menores passam por ela. Outra parte do material pode ser adsorvida 

pela membrana e pode haver, também, a retenção de partículas pela formação de 

torta na superfície da membrana, como pode-se observar na Figura 9 (HOWE, et al., 

2021; HABERT, et al., 2006; TCHOBANOGLOUS, et al., 2021). 

 

Figura 9 - Mecanismo de filtração por membrana 

 
(a) A filtração ocorre quando as partículas são fisicamente retidas, devido à diferença de 
tamanho dos poros. (b) A adsorção ocorre quando o material é pequeno o suficiente para 

entrar nos poros, que podem adsorver o material. (c)Algumas partículas menores podem ficar 
retidas na torta, que impede a passagem pela superfície da membrana. 

Fonte: Adaptado de Howe, et al. (2021) 

As membranas possuem várias configurações que devem ser escolhidas, 

conforme a necessidade para qual deverá ser utilizada. Assim, a seletividade está 

associada ao tamanho da espécie presente e o tamanho dos poros da membrana, o 

qual é definido pelos diferentes tipos de processos de separação por membranas 

(Figura 10), tais como: 

  

● microfiltração (MF), onde os poros da membrana variam de 0,05 a 2 μm;  

● ultrafiltração (UF), que é um processo similar ao de membranas de 

microfiltração e com capacidade de separar bactérias, vírus e moléculas 

orgânicas que possuem uma massa molar alta;  

● nanofiltração (NF), que tem a capacidade de remover espécies dissolvidas 

na água, como moléculas orgânicas que têm massa molar de até 150 

g/mol;  

● osmose reversa (OR), onde ocorre a rejeição das espécies solúveis devido 

à difusão preferencial da água pela membrana semipermeável, utilizando 
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uma pressão hidráulica e a eletrodiálise, onde espécies com cargas 

elétricas são transportadas e separadas por uma membrana 

semipermeável pela diferença de potencial elétrico (HOWE, et al., 2021; 

HABERT, et al., 2006; TCHOBANOGLOUS, et al., 2021; VALKHOUZAAM, 

2021). 

 

Figura 10 - Diferentes processos de separação por membranas 

 
  

Fonte: Adaptado de Alkohouzaam (2021) e Mano, (2019) 

Como observado na Figura 10, as operações de RO, NF, UF e MF empregam, 

respectivamente, membranas com menor permeabilidade, devido ao menor tamanho 

de seus poros. Deste modo, pode-se dizer que as operações com membranas com 

diâmetros de poros menores, oferecem uma maior resistência à transferência de 

massa, necessitando de um aumento de pressão de operação, para obter fluxos 

permeados que viabilizem a operação do ponto de vista econômico (KILIKIAN; 

PESSOA, 2020; HOWE, et al., 2021).  

Esta pressão de operação é denominada força motriz, que é responsável pelo 

transporte de uma molécula e/ou partícula por meio da membrana. Desta forma, as 

membranas porosas, dependendo da força motriz aplicada, configuram mecanismos 

de transporte convectivo e difusivo. Neste caso, nas membranas densas ou 

compostas a seletividade e afinidade dependem principalmente da difusão. Assim, 
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nos processos de MF, UF e NF a força motriz é o gradiente de pressão através da 

membrana, com o fluxo sendo convectivo (KILIKIAN; PESSOA, 2020). 

Além da força motriz, outros elementos como a configuração do módulo, 

influenciam na separação dos componentes e no tipo de filtração. As configurações 

de filtros de membranas mais utilizadas podem ser observadas na Figura 11 e, de 

acordo com Tchobanoglous, et al. (2021) são definidas como: 

●  tubular, no qual vários tubos de membrana são moldados no interior de um 

tubo maior. Normalmente é utilizado para tratamento de efluentes com alta 

concentração de sólidos em suspensão e o diâmetro interno dos tubos estão 

entre 6 a 40 mm, com um comprimento de até 3,66 m; 

● fibra oca, consiste em um feixe com várias fibras ocas (na casa de centenas a 

milhares), o qual é inserido em um vaso de pressão. São muito utilizados em 

reatores de membranas submersas; 

● enrolado em espiral, que consiste em um espaçador de permeado de material 

flexível com duas folhas de membranas planas, onde apenas um lado da 

membrana é aberto e fixado em um tubo, outro espaçador é fixado nos outros 

três lados selados da membrana e são enrolados em espiral; 

● placas planas, que consistem em um módulo constituído por uma série de 

membranas planas e placas de suporte, onde a água a ser tratada passa pelas 

membranas de duas placas adjacentes. As membranas planas também podem 

ser utilizadas em processos individuais, onde não são dispostas em série, 

utilizando apenas uma membrana plana para realizar o processo de filtração, 

como por exemplo em um purificador de água comum. 
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Figura 11 - Tipos de membranas mais utilizadas nos processos de filtração 

 
 Fonte: Adaptado de Tchobanoglous, et al. (2021) 

Como mencionado anteriormente, existem diversos processos de separação 

e diferentes tipos de membranas, assim, para selecionar o método mais adequado 

para tratar um determinado efluente é necessário avaliar alguns aspectos, como sua 

natureza química, volume a ser utilizado, tipo de resíduo a ser tratado e as condições 

de operação. Após determinar qual processo utilizar, determina-se qual a membrana 

mais adequada, avaliando sua natureza química, características de fluxo permeado, 

fouling e seletividade, que são de extrema importância para analisar o desempenho e 

a eficiência da membrana (TADINI, et al., 2022; KILIKIAN, PESSOA, 2020). 

Deste modo, os processos de separação com membranas podem ser 

caracterizados de acordo com dois principais parâmetros, o fluxo permeado que é 

definido pelo o volume ou a massa do contaminante que permeia a membrana, e a 

seletividade, que depende de diferentes fatores, como os materiais das membranas e 

o tipo do processo de filtração (KILIKIAN, PESSOA, 2020; HOWE, et al., 2021).  

 

2.4.3 Fluxo permeado e seletividade 

Nos processos de separação por membranas, uma característica importante 

a ser avaliada é a curva de fluxo permeado ao longo do tempo de filtração, que 

possibilita a identificação dos mecanismos de separação (PACHECO, 2019; LOPES, 

2007). Segundo ZELISNKI (2018), o fluxo permeado é determinado pela força motriz 
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que é aplicada, pela resistência que a membrana apresenta e pela especificidade da 

solução de alimentação, ou seja, é o volume permeado por unidade de tempo e área. 

Ao avaliar o fluxo permeado com água destilada em uma determinada 

pressão, determina-se a permeabilidade hidráulica da membrana, que fornece 

informações que caracterizam o transporte difusivo e/ou convectivo das moléculas do 

efluente que são submetidos à filtração. Esta caracterização possibilita a indicação ida 

capacidade da membrana permear um composto específico, bem como a comparação 

entre diferentes membranas, facilitando a escolha de membranas que melhor se 

ajustem ao efluente (STRATHMANN, 2004; TADINI, et al., 2022). 

Nos processos de filtração, o declínio de fluxo tem uma influência negativa e 

pode ser causado por alguns fenômenos como a polarização de concentração, a qual 

ocorre no início do processo de separação e/ou após o processo de limpeza. A 

polarização de concentração é uma queda acentuada do fluxo permeado no início da 

filtração, causada pela difusão do soluto retido na superfície da membrana para o seio 

da solução (MAJUMDAR; MISHRA; BHUNIA, 2022). 

À medida que ocorre o processo de filtração, ocorre a diminuição gradual do 

fluxo até que se estabeleça seu equilíbrio, o que pode levar minutos ou dias. Esta 

redução do fluxo permeado é um fenômeno denominado fouling. O fouling é um fator 

limitante do processo de separação por membrana e é responsável pelo entupimento 

de poros e pelo declínio do fluxo permeado estabilizado da membrana, podendo 

apresentar diferentes tipos de entupimentos, entre eles o entupimento total dos poros 

integral, parcial e a formação de torta, que podem ser observados na Figura 12 

(MAJUMDAR; MISHRA; BHUNIA, 2022). 

Outro aspecto que deve ser considerado na escolha da membrana, é sua 

necessidade de limpeza. Ou seja, após a utilização de uma determinada membrana é 

realizada uma limpeza com soluções ácidas ou básicas com intuito de retirar a torta 

formada pelo efluente filtrado e desobstruir os poros, permitindo sua reutilização. 

Contudo, o procedimento adotado deve visar a integridade da membrana, garantindo 

o retorno do fluxo permeado e mantendo as características seletivas da membrana 

(TADINI, et al., 2022; KILIKIAN, PESSOA, 2020). 
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Figura 12 - Tipos de entupimento em membranas

 
 

Fonte: Adaptado de Majumdar; Mishra; Bhunia (2022) 

Conforme citado anteriormente, a seletividade é uma das características mais 

importantes da membrana e do seu processo como um todo. Em relação ao tipo de 

processo, a seletividade pode ser definida de diferentes maneiras; assim, em 

processos em que a força motriz é o gradiente de pressão, o coeficiente de rejeição é 

utilizado para mensurar a capacidade seletiva da membrana. Desta forma, a variação 

de concentração do contaminante entre a alimentação e o permeado define a 

seletividade da membrana (TADINI, et al., 2022; KILIKIAN, PESSOA, 2020). 

Uma forma de proporcionar maior seletividade à membrana é com a adição 

de materiais que podem conferir características específicas às membranas, como por 

exemplo características adsortivas. Neste caso, as membranas passam a adsorver 

um determinado contaminante, além da rejeição que ocorre dada à filtração (URSINO, 

et al., 2018; AGUILAR-PÉREZ, et al., 2020; CHABA, NOMNGONGO, 2019; VIEIRA, 

et al., 2020).  

Além disso, os materiais adicionados podem conferir propriedades antifouling 

ou características hidrofílicas que tendem a ter baixas formações de incrustação, 

enquanto os materiais hidrofóbicos apresentam a tendência de formar incrustações, 

além de melhorar a seletividade e fluxo (HOWE, et al., 2021; HABERT, et al., 2006; 

TCHOBANOGLOUS, et al., 2021). 

Para conferir estas características específicas, é utilizada a funcionalização 

com a adição de diferentes materiais. Desta forma, o principal intuito é modificar as 

membranas para que tenham as características desejadas, como: alta condutividade 
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de prótons, estabilidade à alta pressão e baixo cruzamento de hidrogênio e oxigênio. 

Além disso, outros fatores devem ser considerados na funcionalização, como a 

uniformidade, reprodutibilidade, estabilidade, controle de processos e custo (NADY et 

al., 2011; URSINO, et al., 2018; VIEIRA, et al., 2020). 

 

2.4.4 Materiais utilizados para a funcionalização de membranas 

Diferentes materiais têm sido amplamente estudados para a produção de 

membranas e vêm surpreendendo por suas características baseadas na sua alta 

seletividade, fluxo competitivo, propriedades autolimpantes, facilidade de utilização e 

de adaptação, principalmente para aplicações de tratamento de águas e efluentes. 

Alguns exemplos são uso de titânio, zinco, grafeno, MOFs e zeólitas (QALYOUBI, et 

al., 2021; ALKHOUZAAM, 2021; SHAKAK et al., 2020; ROSMAN et al., 2021; VIEIRA 

et al., 2020; KIM et al., 2021; BOURASSI et al., 2021). 

 

2.4.5 Óxido de grafeno  

O óxido de grafeno (Figura 13) é um material muito utilizado no tratamento de 

águas, devido à sua elevada superfície específica, que aumenta a adsorção de 

contaminantes. Sua geometria e propriedades químicas, como alta hidrofilicidade, que 

ocorre devido à presença dos seus grupos funcionais hidroxila, epóxi e carbonila 

apresentam grande afinidade pela água (ALKHOUZAAM, 2021; TABISH, et al., 2018; 

VIEIRA, et al., 2020).  

O óxido de grafeno consegue interagir com uma gama de materiais, como 

polímeros e óxidos, possibilitando a criação de materiais multifuncionais com 

diferentes especificidades adequadas para remoção de contaminantes. Normalmente, 

o óxido de grafeno é funcionalizado com outros materiais para melhorar a 

dispensabilidade e para atingir o seu potencial máximo na produção da membrana, se 

sobressaindo devido às suas propriedades de transporte únicas, sua flexibilidade, alta 

resistência, condutividade elétrica e térmica, excelente estabilidade química e 

mobilidade de carga (ALKHOUZAAM, 2021; TABISH, et al., 2018; VIEIRA, et al., 2020; 

PACHECO, 2019). 
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Figura 13- Estrutura cristalina do grafeno 

 

a) Óxido de Grafeno (b) Estrutura do Óxido de Grafeno Reduzido 
Fonte: Ali, et al. (2019) 

O óxido de grafeno é muito utilizado em processos de adsorção, como nos 

estudos de Chufa; Gonfa; Anshebo, (2022) que utilizaram óxido de grafeno para 

remoção de flúor de águas subterrâneas, You et al. (2022) que desenvolveram um 

modelo de adsorção com antibióticos para prever seus efeitos antagônicos 

combinados com o óxido de grafeno e Wang et al. (2022), que estudaram a aplicação 

de alginato de bário com óxido de grafeno para a remoção de azul de metileno.  

Na área de filtração com membranas, Nadour; Boukraa; Benaboura (2019) 

produziram membranas poliméricas com óxido de grafeno para a retenção de 

paracetamol, diclofenaco e metronidazol. Já Maryam et al. (2020), estudaram a 

fabricação de membranas com folhas de óxido de grafeno para a separação de 

emulsões de azeite e água. Por fim, podemos citar o trabalho de Ahmad et al. (2021), 

que aplicaram membranas poliméricas com óxido de grafeno para a retenção de 

ibuprofeno. 

 

2.4.6 Zeólitas  

As zeólitas são compostos naturais e sintéticos com estrutura cristalina 

microporosa, construída por duas estruturas principais com átomos de alumínio ou 

silício ligados a quatro átomos de oxigênio, apresentando uma forma tetraédrica, e um 

átomo de oxigênio sendo ligado a dois átomos tetraédricos, que são conectados e 

formam anéis normalmente compostos de 4, 5, 6, 8, 10 ou 12 tetraedros, o que 
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ocasiona diversas estruturas de zeólitas (ZAGHO, et al., 2021). Suas propriedades de 

sorção apresentam propriedades de troca iônica e peneira molecular que podem ser 

facilmente modificadas (ALMEIDA, 2021). 

As zeólitas do tipo Y apresentam em sua estrutura um octaedro truncado com 

unidades tetraédricas de AlO4 e SiO4, interligados por meio de prismas hexagonais, 

resultando em diversos sítios ativos, como na Figura 14 (BRECK, 1974).  

 

Figura 14 - Estrutura da zeólita Y 

 

Fonte: Adaptado de Calgaroto, et al. (2011) 

Normalmente as zeólitas são utilizadas em técnicas de adsorção, membranas, 

troca iônica e catálise, por apresentar uma grande área de superfície, estabilidade 

hidrotérmica e pela sua seletividade. Na utilização de zeólitas em membranas, pode-

se destacar um melhoramento na sua hidrofilicidade, rugosidade e nas propriedades 

anti-incrustantes (ZAGHO, et al., 2021).  

 

2.4.7 MOF’s 

Os materiais com estruturas metal-orgânicas, conhecidos como Metal Organic 

Framework (MOF), apresentam em sua estrutura íons metálicos ligados através de 

ligações de hidrogênio. Este tipo de material possui características flexíveis em 

síntese, o que gera uma certa facilidade de prepará-los a fim de obter uma porosidade 

superior e poros com características favoráveis para encaixar diferentes tipos de 

compostos. Assim, tais materiais vêm sendo empregados para as mais diversas 

https://www.ufjf.br/gfqsi/linhas-de-pesquisa/materiais-nanoporosos/metal-organic-framework-mof/
https://www.ufjf.br/gfqsi/linhas-de-pesquisa/materiais-nanoporosos/metal-organic-framework-mof/


50 
 

 

finalidades, como a purificação de ar e a adsorção de contaminantes em águas e 

efluentes (ALMEIDA, 2021; BINAEIAN, et. al., 2020). 

A MOF HKUST-1, Figura 15, possui sua estrutura à base de cobre, onde cada 

átomo de cobre está ligado com quatro átomos de oxigênio e possui estrutura bimodal. 

Suas propriedades de sorção apresentam propriedades de troca iônica e peneira 

molecular que podem ser facilmente modificadas. Normalmente são utilizados em 

técnicas de adsorção, membranas, troca iônica e catálise, por apresentar uma grande 

área de superfície, estabilidade hidrotérmica e pela sua seletividade (ALMEIDA, 2021; 

BINAEIAN, et. al., 2020). 

 

 Figura 15 - Estrutura da MOF HKUST-1 

 

Fonte: Chemtube 3D (2021) 

Assim como as zeólitas, a produção de membranas com MOF’s pode 

proporcionar uma melhora na adsorção dos contaminantes, devido à sua elevada área 

de superfície e o melhoramento da capacidade hidrofílica da membrana, ocasionando 

uma diminuição do fouling (URSINO, et al., 2018; AGUILAR-PÉREZ, et al., 2020; 

BOOR, et al., 2013; CHABA, 2019; CHIANG, et al., 2004). 

 
 

2.4.8 Outros materiais 

Dióxido de titânio (TiO2) é um material com um grande poder fotocatalítico, 

possui três formas cristalinas diferentes (anatase, rutilo e brookita), apresenta uma 

ótima estabilidade térmica e química, baixa toxicidade, alto poder de oxidação, é um 

dos nanomateriais mais baratos e é muito utilizado em diversas aplicações na 

indústria, como aditivo de cor e intensificador de sabor (URSINO, et al., 2018). 
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 O desenvolvimento de membranas com o TiO2 proporciona a propriedade 

anti-incrustante, pois suas nanopartículas tendem a se aglomerar, modificando a 

topografia e hidrofilicidade das membranas. Alguns autores relataram também um 

aumento da durabilidade da membrana com nanopartículas de TiO2 (URSINO, et al., 

2018). 

O óxido de zinco possui estrutura de cristal hexagonal, possui excelentes 

propriedades químicas, ópticas, mecânicas, elétricas e magnéticas, que são resultado 

da sua microestrutura determinada principalmente por sua morfologia e tamanho, 

podendo exibir diferentes morfologias e é aplicado em vários setores industriais, como 

em cosmético e tintas. Possui características semicondutoras, se decompõe à 

pressão atmosférica em temperaturas superiores a 2070 K e devido às suas 

características, é um ótimo adsorvente, muito utilizado em tratamento de águas 

(CHABA, 2019; CHIANG, et al., 2004).  

A produção de membranas com óxido de zinco proporciona uma melhora na 

estabilidade física e química em condições de operação moderadas, melhora a 

resistência mecânica e física do adsorvente, não é tóxico ao meio ambiente e possui 

uma elevada área de superfície (CHABA, 2019; CHIANG, et al., 2004).  

 

2.5  Membranas poliméricas funcionalizadas  

No geral, os processos com membranas apresentam vantagens como 

facilidade de operação e baixo consumo de energia. A funcionalização das 

membranas confere características específicas, aumentando o seu potencial de 

utilização no tratamento de águas e efluentes para a remoção de contaminantes 

emergentes, conferindo uma maior seletividade para estes compostos, como por 

exemplo na retenção do ibuprofeno (URSINO, et al., 2018; AGUILAR-PÉREZ, et al., 

2020).  

 

2.5.1 Métodos de produção de membranas poliméricas funcionalizadas 

As membranas funcionalizadas, são consideradas uma alternativa de 

tratamento de águas residuárias e efluentes emergentes, pois permitem rejeitar 

diferentes poluentes que não conseguem ser removidos por métodos tradicionais 



52 
 

 

(QALYOUBI, et al., 2021; HOWE, et al., 2021; HABERT, et al., 2006; 

TCHOBANOGLOUS, et al., 2021; KHALIL, et al., 2020).  

Ainda, a funcionalização das membranas permite diminuir um dos principais 

problemas encontrados durante a filtração com membranas, que é o entupimento ou 

fouling. A melhoria das características anti-incrustrantes acontece principalmente em 

relação à melhoria de propriedades como hidrofilicidade, resistência térmica, 

mecânica e química (QALYOUBI, et al., 2021; MONDAL; DE, 2015; HO; SU, 2022; 

CHANG et al., 2022; MODI; BELLARE, 2020). 

Neste sentido, vários materiais, podem ser incorporados à estrutura 

morfológica das membranas, fornecendo as características adsortivas, catalíticas e 

até mesmo com atividade antimicrobiana ou bactericida (ALKHOUZAAM, QIBLAWEY, 

2021; KHALIL, et al., 2020; GHOLAMI, F. et al., 2018; JIANG, et al, 2011; MODI; 

BELLARE, 2020).  

Assim, a funcionalização permite a junção de várias técnicas reduzindo as 

etapas e o tempo de processamento industrial e aumentando a eficiência global do 

processo. Como exemplo, podem ser citadas as membranas funcionalizadas com 

adsorventes que rejeitaram poluentes devido à associação da adsorção, que é função 

das interações químicas e físicas das superfícies do adsorvente e da exclusão de 

soluto por diferença de tamanho de poro da membrana (AGUILAR-PÉREZ, et al., 

2020; ALKHOUZAAM, QIBLAWEY, 2021; KHALIL, et al., 2020; MOSHE; FURMAN, 

2022). 

A estrutura morfológica, com características únicas de seletividade e 

permeabilidade apresentadas pelas membranas funcionalizadas, pode ser obtida a 

partir da utilização de diferentes tipos de polímeros e misturas poliméricas associados 

às inúmeras técnicas de fabricação (ALKHOUZAAM, QIBLAWEY, 2021; KHALIL, et 

al., 2020; HABERT, et al., 2006; QALYOUBI, et al., 2021; BOTTINO, et al., 2009; 

POLETTO, 2010). 

Dentre as técnicas que podem ser utilizadas na fabricação de membranas ou 

blendas poliméricas, pode-se citar a sinterização (sintering) em que o material usado 

é inicialmente comprimido e sinterizado sob temperatura elevada; o método de 

estiramento (stretching), que consiste no alongamento de um filme ou folha polimérica; 

a técnica de gravação (track-etching) em que o filme é submetido a uma radiação de 

partículas seguido de imersão em banho ácido ou alcalino; a técnica de lixiviação 

(template leaching) em que alguns componentes são removidos da estrutura do filme 
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com soluções ácidas ou básicas e, finalmente, a inversão de fases (phase inversion) 

empregada quando se deseja alterar o estado líquido de uma solução polimérica para 

o estado sólido produzindo, assim, um filme ou membrana (ALKHOUZAAM, 

QIBLAWEY, 2021; KHALIL, et al., 2020; HABERT, et al., 2006; QALYOUBI, et al., 

2021; BOTTINO, et al., 2009; POLETTO, 2010). 

Além das tradicionais técnicas utilizadas na fabricação de membranas 

poliméricas, tem-se a possibilidade de realizar a funcionalização de uma solução 

polimérica ou até mesmo de uma membrana já existente (membranas comerciais).  

Pode-se citar a polimerização interfacial, que consiste na reação polimérica 

entre dois monômeros (policondensação), criando uma fina camada do polímero, 

como na Figura 16 (ALKHOUZAAM, QIBLAWEY, 2021); a automontagem assistida 

por vácuo (self-assembly), que consiste em aplicar um revestimento na membrana, 

com a filtração de uma suspensão utilizando vácuo, como na Figura 17 

(ALKHOUZAAM, QIBLAWEY, 2021; BELUCI et al., 2020); a automontagem camada 

por camada (self-assembly layer-by-layer) é semelhante à técnica anterior, na qual 

são formadas camadas por meio de uma filtração, que depende das interações 

eletrostáticas ou das ligações de hidrogênio entre as camadas de carga oposta, como 

na Figura 18 (ALKHOUZAAM, QIBLAWEY, 2021; BELUCI et al., 2020; HOMEM et al., 

2019). 

 
Figura 16 - Processo de polimerização interfacial 

 
Fonte: Alkhouzaam (2021) 
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Figura 17 - Processo de automontagem assistida por vácuo 

Fonte: Adaptado de Alkhouzaam (2021) 

Figura 18  - Processo automontagem camada por camada 

 
Fonte: Adaptado de Alkhouzaam (2021) 

Cada uma destas técnicas irá produzir membranas com determinada faixa de 

tamanho de poro e porosidade. Destaca-se que, devido à facilidade de operação e 

diferentes morfologias obtidas, a técnica de inversão de fases é amplamente utilizada 

na fabricação de membranas poliméricas (MULDER, 1996; BOTTINO, et al., 2009; 

HABERT, et al., 2006).  

 

2.5.2  Método para inversão de fases  

Como descrito anteriormente, existem diversas técnicas para a fabricação e 

modificação de membranas. Entretanto, a técnica mais utilizada para ambos os casos 

é a técnica de inversão de fases (Figura 19), que consiste na dissolução de um 

polímero em um solvente, para formação de um filme. Normalmente, utiliza-se um 

ultrassom para sua completa homogeneização e, então, é mergulhado em um banho 

de coagulação para a precipitação do polímero, formando a membrana. Por fim, é 

resfriado para formar sua estrutura porosa (BOTTINO, et al., 2009; ALKHOUZAAM, 

2021 SCHMOELLER, 2018;). 
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Figura 19 - Processo de inversão de fases 

 
Fonte: Autoria própria (2022) 

No processo de inversão de fases, a separação da solução polimérica pode 

ser realizada por meio de sorção de não-solvente, evaporação do solvente do filme, 

troca de solvente e não-solvente com o banho de coagulação, ou ainda, uma 

combinação desses processos (HABERT, et al., 2006; POLETTO, 2010). 

A precipitação em banho não-solvente (normalmente utiliza-se água, que 

possui baixa viscosidade e massa molar, facilitando a separação) consiste em 

espalhar a solução em um suporte poroso a qual é levada para um banho de 

precipitação, onde ocorre a troca entre o solvente e o não-solvente. Nesta etapa a 

solução polimérica é dividida em duas fases, uma sólida rica em polímero e outra fase 

líquida pobre em polímero. Após esta etapa de precipitação, são realizados banhos 

para a extração do solvente residual e/ou a membrana passa por etapas de secagem 

para a remoção do não-solvente dos poros (HABERT, et al., 2006; POLETTO, 2010). 

Por fim, pode-se concluir que existe uma ampla variedade de métodos que 

possibilitam a funcionalização de membranas e a sua utilização, destacando-se como 

uma tecnologia promissora da produção de membranas híbridas que une vantagens 

tais como a adsorção e filtração por membranas. 
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2.6  Conclusões da fundamentação teórica e da revisão da literatura   

A partir da revisão da literatura, notou-se que os fármacos acarretam muitos 

problemas à saúde humana, animal e ao ecossistema como um todo. Entretanto, 

mesmo que não existam legislações que controlem as quantidades permitidas de 

fármacos em águas e efluentes, é clara a importância do estudo de métodos para a 

remoção destes poluentes (NADDEO, et al., 2020; YUSUF et al., 2021; LIMA, 2017). 

     Uma vez que os processos convencionais de tratamento de água e 

efluentes são incapazes de eliminar completamente compostos persistentes, é 

necessário introduzir novas tecnologias ou adicionais em seu tratamento.  Desta 

forma, os tratamentos por meio físico são muito visados, já que não alteram a estrutura 

molecular dos fármacos, evitando a geração de metabólitos poluidores. Com este 

intuito, os processos de filtração por membranas são frequentemente combinados 

com outros processos para fornecer soluções eficazes de tratamento de água 

(BITTENCOURT, PAULA, 2014; METCALF, 2016; HOWE, 2021; WATTS et al., 2007). 

Diante deste contexto, e considerando a importância de acesso a uma água 

limpa e segura para o consumo humano, surge a necessidade de otimizar as 

alternativas e abordagens disponíveis para o tratamento de fármacos. Assim, as 

membranas funcionalizadas (junção dos processos de adsorção e de separação por 

membranas) apresentam-se como uma tecnologia atrativa, podendo realizar a 

retenção dos contaminantes com uma maior seletividade em um único processo, 

indicando o potencial para aplicação nos tratamentos de água e efluentes 

(QALYOUBI, 2021; WANG et al., 2022; LIU et al., 2019). 

Uma revisão dos principais trabalhos envolvendo a utilização de membranas 

poliméricas funcionalizadas é apresentada no Quadro 5. A partir das informações, é 

possível notar que nos últimos anos, diferentes polímeros e materiais foram 

estudados, visando a fabricação de membranas com características específicas de 

permeabilidade e seletividade para aplicação nas mais diversas áreas, 

proporcionando a eliminação de contaminantes específicos (URSINO, et al., 2018; 

AGUILAR-PÉREZ, et al., 2020; BOOR, et al., 2013).  

 

 

https://tratamentodeagua.com.br/cat/tratamento-de-agua/
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Quadro 5 - Aplicações de materiais em membranas poliméricas para o tratamento de água 
(continua) 

Tipo de Membrana/ 

Funcionalização 
Aplicação      Parâmetros de Operação Rejeição (%) Referência 

Polissulfona/carbono ativado 

Diclofenaco, 

paracetamol e 

metronidazol 

UF. Pressão: 1 bar, a temperatura ambiente. Concentrações 

de fármacos: 10, 50, 100 e 500 ppm. 

41,57; 

50,44;36,20 

NADOUR; 

BOUKRAA; 

BENABOURA 

(2019) 

Membranas de fibra oca de 

poliestersulfona/óxido de 

grafeno e zeólita 

Amoxicilina 
Filtração transversal. Pressão 1,5 bar. Concentração: 25ppm 

de amoxicilina. 
98,90 

MODI; BELLARE 

(2020) 

PSF/PVP/SiO2 Amoxicilina 
UF.Módulo de fluxo cruzado. Pressão: 5 bar por 1 h. 

Temperatura ambiente. 
89,81 

SHAKAK et al. 

(2020) 

PVDF/Ag2CO3/Ag2O 

Remoção de 

Ibuprofeno com 

filtração fotocatalítica 

RO. Fotocatálise em filtração contínua de fluxo cruzado. 

Volume de 2 L em 1 h. Concentração: 100μgL−1 
46,85 

ROSMAN et al. 

(2021) 

PVDF/oxido de grafeno Antibióticos 
Filtração simples com fluxo de 24 horas. Membrana 

fotocatalítica. 
54,00-91,00 

VIEIRA et al. 

(2020) 

PDA/RGO/HKUST-1 Corante 
Temperatura ambiente e Pressão 0,09 MPa; A área efetiva de 

toda solução permeada pela membrana é de 12,56 cm2 
89,20-99,80 LIU et al. (2019) 

Membranas 

TFC/TFN/Nanopartículas 

quaternizadas à base de 

carbono 

Trimethoprim 

catiônico, atenolol, 

rodamina B, azul de 

metileno e MgCl2 

Nanofiltração de fluxo tangencial com uma área efetiva de 28,3 

cm2; 4,0 bar, temperatura de alimentação de 25 ± 0,3 ◦C e 

velocidade de fluxo cruzado de 0,072 m s – 1, para acima de 

500 mg L- 1 de soluções eletrolíticas, 50 mg L- 1 de tinturas 

soluções e 1000 μg L- 1 PhACs soluções em sequência. 

99.50, 98.90, 

98.40, 95.70 

SONG et al. 

(2021) 
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Quadro 5- Aplicações de materiais em membranas poliméricas para o tratamento de água 
(continua) 

Tipo de Membrana/ 

Funcionalização 

Aplicação Parâmetros de Operação Rejeição (%) Referência 

PES/Ti3C2TX MXene Fármacos 

14,6 cm2 de área efetiva de membrana e 300 mL de volume 

inicial de alimentação. Temperatura de 20 °C, uma pressão 

520 kPa, agitação de 300 rpm. 

50,90 KIM et al. (2021) 

Polieterimida, Poliimida 

/óxido de grafeno e zeólita 
Ibuprofeno 

Célula fechada de aço inoxidável circular de 5,8 cm de 

diâmetro e 6 cm de comprimento. A célula consistia em dois 

compartimentos entre os quais a membrana era mantida 

entre dois discos de aço inoxidável. Área efetiva da 

membrana: 2,1 cm de diâmetro. Alimentação: IBU 300 mg/L. 

50,00-70,00 
BOURASSI et al. 

(2021) 

Polietersulfona/oxido de 

grafeno 
Corantes 

O método de filtração assistido por pressão com agitação 

magnética pressurizada sistema de filtração (HP4750 

SterlitechTM.) Alimentação de 30 mL. Área da membrana: 

12.56 cm².Pressões: 1,2 e 3 bar. 

90,00 
HOMEM et al. 

(2019) 

PES/de grafeno e zinco Corantes 

As membranas foram pressurizadas a 200 KPa durante 30 

min, alimentação: 100mgL-1 e volume de 100mL. Módulo 

com fluxo dead end (Sterlich,HP4750). 

80,00 

MAKHETHA; 

MOUTLOALI, 

(2020) 

PMIA /óxido de grafeno Proteínas 

Equipamento de UF/microfiltração de fluxo cruzado, com 

uma área de superfície efetiva de 38,5 cm2. Uma solução de 

reserva de 0,5 g L1 DEX foi circulada durante 30 minutos 

sob uma pressão de teste de 0,1 MPa a 25 ◦C. 

93,50 WAN et al. (2021) 

Poliamida, celulose regenerada, 

fluoropolímero/polipropileno. 
Ibuprofeno 

Célula de filtragem de extremidade morta agitada (Célula Agitada 

resistente a solventes, XFUF07601, Millipore, MA), filtração dead 

end. Pressão de 5 bar. Membranas de nanofiltração. 

99,3 
JORGESEN et al. 

(2022) 
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Quadro 5- Aplicações de materiais em membranas poliméricas para o tratamento de água 

(conclusão) 

Tipo de 

Membrana/Funcionalização 
Aplicação Parâmetros de Operação Rejeição (%) Referência 

Membranas nanofibrosas 

compostas de poliacrilonitrila 

(PAN) / β-ciclodextrina (β-CD) 

imobilizadas com dióxido de 

nanotitônio (TiO2) e óxido de 

grafeno (GO) 

Corantes 

Alimentação: 10-100 mg/L.  Fotodegradação: Agitado durante 60 

min em condições escuras para alcançar o equilíbrio adsorção-

dessorção 

80,00 ZHANG et al., 2021 

PDMS /zeolite 
n-butano / i-

butano 

Área efetiva da membrana: 3.8 × 10− 4 m2 (d = 22 mm). O n-

butano puro ou i-butano, enquanto o lado do permeado estava 

sob vácuo. 

15,70 GOU et al. (2021) 

PDMS/PES.PVP Etanol 

A membrana foi testada numa unidade de pervaporação. A 

solução etanol/água (2 wt.%) como alimentação foi 

continuamente a 25°C.Fluxo de 1 hora. 

48,80 

FARAHI; 

NAJAFPOUR; 

GHOREYSHI, (2019) 

PES/PVP/TiO2 Ácido húmico 

UF. O teste de permeação de membrana foi realizado utilizando 

fluxo cruzado.A membrana foi comprimida utilizando água 

durante 20 min, a uma pressão de 1,5 bar. Em seguida, a 

medição do fluxo de água pura foi realizada a uma pressão de 1 

bar durante 1 h. 

97,89 AHMAD et al. (2019) 

PVA/GO/NaAlg 
corante azul 

Lanasol 

 Módulo com célula agitada sem saída sistema de teste de 

filtração por uma capacidade celular de 200 mL uma área efetiva 

de 19,6 cm2. Fluxo durante 60 min à 3 bar e à temperatura 

ambiente e agitadas a 400 rpm. 

83,00% AMIRI et al. (2020) 
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Quadro 5- Aplicações de materiais em membranas poliméricas para o tratamento de água 
(continua) 

Tipo de Membrana/ 

Funcionalização 

Aplicação Parâmetros de Operação Rejeição (%) Referência 

PES/carboxil, hidroxil e 

amina modificada de 

grafeno 

Óleo 
 Pressão: 25 kPa por 8 horas de filtração. Alimentação: 200 

ppm. Área efetiva da membrana 90 cm2. 
>99,00% 

PRINCE et al. 

(2016) 

PES/nanopartículas 

magnéticas GO 

e PSA/ nanopartículas 

magnéticas GO 

Corante e Cobre 

Área efetiva de filtração por membrana de 12,56 cm2. O 

sistema de filtração utilizado tem 100 mL de capacidade 

volumétrica. A solução de alimentação foi agitada à razão de 

300 rpm. 

92,00 e 99,00 ABDI et al. (2018) 

PES/ Fe-MOF Corantes 

Um sistema de filtração de fluxo cruzado para membrana de 

folha plana com um foi utilizado uma superfície efetiva de 

1,521 × 10- 3 m2. Pressão: 2,5 bar. 

>98,50 
JOHARI et al. 

(2021) 

PES/PVP/ ZIF-8 Corante 

As experiências foram feitas à temperatura ambiente e à 

pressão de 0,5-2,5 bar. A concentração de poluentes na 

alimentação está na gama de 30 a 90 mg/L. 

99,60 
MAROOFI; 

MAHMOODI, (2019) 

PVP/óxido de grafeno Ibuprofeno 

Alimentação: 10 mg/L. O foi ajustado o pH de 2, 6, e 10. O 

compartimento de fase receptor foi enchido com HCL 0,1 M. 

Cada fase foi simultaneamente agitada a uma velocidade de 

aproximadamente 400 rpm com a ajuda de uma barra 

magnética à temperatura ambiente. 

84,00 
AHMAD et al. 

(2021) 

PES/ UiO-66-NH2/MOF Óleo 
Utilizou uma célula sem carga de 150 mL de volume e 12,56 

cm² como uma área efetiva de membrana. Pressão 3 bar. 
95,22 

SAMARI et al. 

(2020) 
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Quando se trata da utilização de blendas de polímeros, a maioria dos estudos 

são voltados para o melhoramento do fluxo permeado e das características antifouling 

das membranas. Como Kourde-Hanafi et al., (2017), Zhao et al., (2015) e Junaidi et 

al. (2019), que apresentaram resultados expressivos de aumento de porosidade e 

melhoramento do fouling. Ou então, é utilizado apenas um tipo de polímero, com a 

adição de um ou mais materiais, como nos estudos de Mohammadnezhad; Feyzi; 

Zinadini, (2019) e Gholami et al. (2018), que visam o aprimoramento do fluxo 

permeado, seletividade e características antifoulings das membranas.  

Entretanto, poucos estudos com blendas de dois ou mais polímeros são 

avaliados com a adição de materiais. Blendas de PES e PVP, por exemplo, na maioria 

dos estudos apresentados no Quadro 5, foram utilizadas na remoção de corantes e 

óleos. Desta forma, os estudos sobre a retenção de ibuprofeno com membranas 

poliméricas, abrangem, em maior parte, estudos utilizando apenas um polímero, como 

Rosman et al. (2021) que utilizou PVDF, Kim et al. (2021) utilizando PES, Ahmad et 

al. (2021) com PVP e Bourassi et al. (2021) que avaliou membranas de polieterimida 

e poliimida, individualmente. 

Neste contexto, este trabalho apresenta como diferencial o estudo e 

desenvolvimento de membranas poliméricas funcionalizadas, com a adição de um 

copolímero e um material adsortivo, que possam fornecer características a fim de 

aumentar a eficiência e seletividade de separação de fármacos, como o ibuprofeno. 

Além disso, a funcionalização tem por objetivo, também, melhorar as características 

antifouling, uma vez que um dos maiores problemas das membranas atualmente 

comercializadas são a formação do fouling na superfície ou nos poros da membrana, 

que ocasionam a redução da seletividade e do fluxo permeado e, consequentemente, 

a diminuição do tempo de vida útil do material. 
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3 OBJETIVO 

A fim de avaliar a funcionalização na produção de membranas com maior 

eficiência possível, foram estabelecidos objetivos para direcionar as análises de modo 

mais claro e com o intuito de alcançar o melhor resultado. 

 

3.1  Objetivo Geral 

Estudar e caracterizar a remoção do ibuprofeno em solução aquosa utilizando 

membranas poliméricas funcionalizadas.  

 

3.2  Objetivos específicos 

● Realizar ensaios preliminares em batelada para avaliação da adsorção de 

ibuprofeno nos materiais estudados (óxido de grafeno, zeólita Y e MOF 

HKUST-1);  

● Produzir membranas poliméricas de poliétersulfona (PES)/ polivinilpirrolidona 

(PVP) funcionalizadas pelo método de inversão de fases, utilizando o melhor 

adsorvente obtido nos ensaios de adsorção; 

● Caracterizar as membranas produzidas em termos de propriedades 

morfológicas: Espectroscopia no Infravermelho por Transformada de Fourier 

(FTIR), Microscopia Eletrônica de Varredura (MEV), ângulo de contato, Análise 

Termogravimétrica (TGA), Analisador de área superficial (BET) e pH do ponto 

de carga zero (PCZ). 

● Caracterizar as membranas em relação às propriedades de transporte 

(compactação e permeabilidade hidráulica); 

● Avaliar o desempenho das membranas funcionalizadas na filtração de soluções 

contendo ibuprofeno em termos de fluxo permeado e rejeição do fármaco. 

● Avaliar diferentes composições das membranas na eficiência de filtração do 

ibuprofeno. 

● Determinar a melhor condição de processo em termos dos parâmetros de 

filtração (pressão e concentração da alimentação).  
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4 METODOLOGIA 

Nesta seção, são apresentados os materiais e metodologias utilizados na 

realização desse projeto. 

 

4.1 Materiais 

Os materiais adsorventes utilizados neste trabalho foram: Zeólita Y, doada 

pela Petrobrás, óxido de grafeno comercial da marca Aldrich e a MOF HKUST-1 

produzida e fornecida pelo Grupo de Pesquisa EcoMof – Desenvolvimento de 

Processos para Fabricação e Aplicação de Metal Organic Frameworks em Escala 

Industrial, da UTFPR. 

 Na realização do pHpcz utilizou-se o hidróxido de sódio PA, pureza 99% e 

Ácido Clorídrico 37% da marca Neon. Na produção das membranas, foram utilizados 

os polímeros polietersulfona (PES) da Marca Solvay, polivinilpirrolidona (PVP) da 

marca Sigma-aldrich e dimetilacetamida PA da INLAB Confiança como solvente.  

Foram utilizados ibuprofeno do fornecedor Infinity Pharma com pureza de 98% 

e metanol 98% da marca Neon no preparo das soluções. Todos os outros reagentes 

utilizados foram de grau analítico.  

 

4.2 Caracterizações dos adsorventes 

Esta sessão aborda as metodologias utilizadas para a caracterização dos 

materiais adsorventes utilizados neste trabalho. 

      

4.2.1 Ponto de carga zero dos adsorventes (pHpcz) 

Os valores de pHpcz foram determinados de acordo com a metodologia 

descrita por Regabulto e Robles (2004), com modificações (Figura 20). Soluções de 

NaCl 0,1 mol L-1 foram preparadas em valores de pH 1,0; 2,0; 3,0; 4,0; 5,0; 6,0; 7,0; 

8,0; 9,0; 10,0; 11,0 e 12,0, usando soluções aquosas de HCl (0,10 mol L-1) e NaOH 

(0,10 mol L-1). Alíquotas de 20 mL de cada solução foram colocadas em erlenmeyers 

em contato com 20 mg de adsorvente, os quais foram agitados por 24 h a 25 ºC em 
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100 rpm. As soluções foram filtradas em funil analítico, utilizando papel filtro qualitativo 

e, após filtração, realizou-se a leitura do pH final em pHmetro (Marca: IONLAB Modelo: 

pHB-500), o gráfico de pHfinal versus pHinicial foi plotado. O pHpcz é atribuído ao ponto 

no qual o ΔpH (pHfinal - pHinicia) = 0. 

 
Figura 20- Esquema do procedimento de análise do ponto de carga zero 

Fonte: Autoria própria (2022) 

 

4.2.2 Análise BET 

A análise foi realizada por meio de isotermas de adsorção/dessorção de N2 a 

77 K, usando o equipamento Nova 1200 Series da QuantaChrome do LAMAP da 

UTFPR Campus Apucarana.  

A área específica foi estimada pelo método BET, enquanto os dados de 

volume de mesoporos e distribuição dos tamanhos de poros foram obtidos por meio 

do método BJH. A superfície específica externa foi determinada pelo método t, os 

quais são calculados a partir das pressões relativas utilizadas na obtenção dos dados 

de adsorção pela equação proposta por Boer et al. (1966). 

Para análise da zeólita Y e do óxido de grafeno, as amostras foram 

degaseificadas a 200 °C por um período de 2 h e para a MOF HKUST-1, a amostra 

foi degaseificada a 150 °C por um período de 6 h. Em todas as análises foi utilizado 

0,9±0,1 g de amostra. 

 

4.2.3 Espectroscopia de Infravermelho com Transformada de Fourier (FTIR) 

Os grupos de superfícies presentes no material adsorvente foram 

investigados por espectroscopia de infravermelho com transformada de Fourier 
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(FTIR). Os espectros foram obtidos usando um espectrofotômetro 640 – IR da marca 

Varian® e espectrofotômetro Bruker Vetex, com uma resolução de 4 a 64 cm-1 de 

varreduras para cada amostra no intervalo entre 400 e 4000 cm-1, utilizando a técnica 

de pastilhamento com KBr. A análise foi realizada no LAMAQ do Campus Curitiba da 

UTFPR. 

 

4.3   Estudos de adsorção 

Inicialmente, foram realizados ensaios de adsorção com os diferentes 

materiais (zeólita Y, óxido de grafeno e MOF HKUST-1) para avaliar o potencial de 

adsorção do ibuprofeno em solução aquosa em pH natural (7,50± 0,10). Foram 

utilizadas soluções de ibuprofeno com concentração de 10 mg L-1. Os testes foram 

realizados em triplicata. Devido à baixa solubilidade do ibuprofeno em água, foram 

utilizadas soluções aquosas de metanol a 10%.  

A estabilidade da solução foi acompanhada durante 25 dias, realizando a 

leitura da absorbância da solução que está presente no Anexo I. Nota-se que a 

solução apresenta uma diminuição da absorbância no decorrer dos dias, a fim de 

evitar erros é recomendado a sua utilização nos três primeiros dias, onde sua 

absorbância permanece praticamente inalterada. 

Para a determinação da concentração de ibuprofeno da solução construiu-se 

curvas de calibração variando-se a concentração inicial das soluções de 1 mg L-1 a 

50 mg L-1, presente no Anexo II. As análises foram realizadas em triplicata e a 

absorbância foi determinada em 221 nm, em espectrofotômetro UV/VIS modelo Delta 

Vista 450G, software i7 Delta Color, e modelo Agilent Technologies Cary 60 UV-Vis,  

no LAMAP da Universidade Tecnológica Federal do Paraná, Campus Apucarana. 

 

4.3.1 Cinética de adsorção 

Os experimentos de cinética de adsorção foram realizados em batelada, em 

intervalos de tempo entre 2,5 a 2440 min, conforme Figura 21.  Nas alíquotas de 20 mL 

de solução de IBF, adicionou-se os materiais adsorventes e as soluções que foram 

submetidas à agitação a 25ºC a 100 rpm por intervalos de tempo pré-determinados 

(2,5; 5; 10; 30; 60; 90; 120; 240; 360; 600; 2440 min). Foram utilizadas concentrações 



66 
 

 

de 10 mg L-1 para o adsorvente MOF HKUST-1 e 30 mg L-1 para os adsorventes óxidos 

de grafeno e zeólita Y para análise do ibuprofeno. 

As soluções foram filtradas utilizando papel filtro quantitativo para a retirada 

do adsorvente, e após realizou-se a leitura das amostras conforme item 3.5. 

 

Figura 21 - Esquema de adsorção 

 

Fonte: Autoria própria (2022) 

Após a obtenção dos resultados cinéticos, determinou-se o tempo de 

equilíbrio avaliando o tempo de contato entre o adsorvato e o adsorvente até que um 

estado de equilíbrio fosse alcançado. Foram avaliados os modelos de pseudoprimeira 

ordem, pseudossegunda ordem e Weber e Morris, utilizando as equações citadas no 

Quadro 2 e com o auxílio do software Statistica 10.0 com ferramentas de regressão 

não linear, com os algoritmos de Levenberg-Marquardt e Gauss-Newton para 

obtenção dos parâmetros e ajuste de dados. Foi avaliada, também, a qualidade dos 

ajustes dos modelos matemáticos por meio dos parâmetros estatísticos R², X², soma 

dos quadrados e erro quadrático médio.  

Para determinar a quantidade de adsorvato por massa de adsorvente e o 

percentual de remoção de ibuprofeno (capacidade de adsorção), foram utilizadas, 

respectivamente, as equações (1) e (2). 

 

𝑞 =
𝐶𝑖−𝐶𝑓

𝑚𝑎𝑑𝑠
∙ 𝑣    (1) 

 
Sendo: 

q - quantidade de adsorvato adsorvido por massa do adsorvente (mg g-1); 

Ci - concentração inicial do adsorvato em solução (mg L-1); 

Cf - concentração final da solução, após um determinado tempo de contato 

especificado (mg L-1); 
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v - volume do adsorvato em (L); 

mads - massa do adsorvente em (g). 

 

% 𝑟𝑒𝑚𝑜çã𝑜 =
𝐶𝑖−𝐶𝑓

𝐶𝑖
∙ 100     (2) 

 

4.3.2 Isotermas de adsorção 

As isotermas de adsorção foram determinadas nas temperaturas de 25, 35 e 

45 ºC. Foram utilizadas alíquotas de 20 mL da solução de ibuprofeno, variando as 

concentrações iniciais da solução de IBF de 1, 5, 7, 10, 15, 20, 25, 30, 40 e 50 mg L-

1. Foi utilizada a concentração de 10 mg L-1 para o adsorvente MOF HKUST-1 e 30 mg 

L-1 para os adsorventes óxido de grafeno e zeólita Y.   

As soluções foram filtradas em funil analítico, utilizando papel filtro quantitativo 

e após a filtração para a retirada do adsorvente, realizou-se a leitura das amostras no 

UV/VIS conforme item 4.3 Os ensaios foram conduzidos com a duração do tempo de 

equilíbrio determinado por meio da cinética de adsorção descrito no item 4.3.1.  

Após a obtenção dos resultados das isotermas, foram avaliados os modelos 

de Langmuir, Freundlich e Sips utilizando as equações citadas no Quadro 3 e com o 

auxílio do software Statistica 10.0, com ferramentas de regressão não linear e com os 

algoritmos de Levenberg-Marquardt e Gauss-Newton para obtenção dos parâmetros 

e ajuste de dados. A qualidade dos ajustes dos modelos matemáticos também foi 

avaliada por meio dos cálculos estatísticos R², X², soma dos quadrados e erro 

quadrático médio. 

Após a avaliação dos resultados obtidos nos testes iniciais de adsorção, 

escolheu-se o adsorvente que apresentou a maior remoção de ibuprofeno (MOF 

HKUST-1) para ser utilizado como aditivo na produção das membranas poliméricas. 

 

4.3.3 Termodinâmica de adsorção 

Os parâmetros termodinâmicos foram calculados conforme metodologia de 

Almeida, et al. (2022), em que a constante de equilíbrio termodinâmica (K) foi 

determinada a partir da lei de Henry, na região de diluição infinita para cada 
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temperatura das isotermas. Deste modo, utilizou-se os três primeiros pontos de casa 

isoterma para o cálculo com a Equação 3. 

 

qe=KCe               (3) 

Sendo: 

qe - quantidade de adsorvato adsorvido por massa do adsorvente no equilíbrio 

(mg g-1); 

Ce - concentração no equilíbrio do adsorvato em solução (mg L-1). 

 

Calculou-se a energia livre de Gibbs (∆Go) por meio das Equações 4 e 5: 

∆Go=-RT lnKeq        (4) 

 

Sendo: 

R = Constante dos gases (8,314 Jmol-1K-1); 

T = Temperatura (K); 

Keq = Constante de equilíbrio. 

 

∆Go=∆Ho-T∆So     (5) 

 

Sendo: 

∆Ho= entalpia padrão (kJ.mol-1); 

∆Go= energia livre de Gibbs (J.mol-1); 

∆So= entropia padrão (J.mol-1. K-1); 

T = Temperatura (K). 

 

As variações de entalpia padrão e entropia padrão foram calculadas segundo 

a equação de Van’t Hoff: 

 

lnKeq=∆So R - ∆Ho RT      (6) 
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4.4  Avaliação da influência do pH e da temperatura na adsorção do ibuprofeno 

Para avaliar a influência do pH e da temperatura na adsorção do ibuprofeno 

pelos materiais estudados, foram realizados experimentos variando o pH de 1,00 ± 

0,10 a 14,00 ± 0,10 (1,00; 3,00;7,50;12,00 e 14,00) e a temperatura de 20 a 50 oC (20, 

25, 35, 45 e 50 oC). Os ensaios foram realizados em incubadora shaker (Marca: 

Marconi Modelo: MA-420) durante 2 h de contato, utilizando concentração de 10 mg 

L-1 para os adsorventes. Os testes foram realizados em triplicata. 

 

4.5  Produção das membranas poliméricas 

Neste trabalho, as membranas poliméricas funcionalizadas foram produzidas 

por meio do método de inversão de fases. Foram avaliadas blendas com diferentes 

concentrações de PES (base da membrana) e PVP (formador de poros), com a adição 

do material avaliado (MOF HKUST-1), dissolvidos em dimetilacetamida.  

Inicialmente, os polímeros foram secos em estufa (Marca: NOVA, Modelo: NI 

1511) a 100ºC, por um tempo de 3 h. Na sequência, os polímeros e o aditivo foram 

pesados em um béquer e foi adicionado o solvente, conforme Tabela 1. 

Esta mistura permaneceu em agitação em chapa de aquecimento, na 

temperatura de aproximadamente 50 ± 2 ºC, por 24 h. Em seguida, a solução 

polimérica foi espalhada, com o auxílio de um bastão de vidro, em uma placa de vidro, 

que foi imersa em banho com água destilada. Para que a membrana permanecesse 

submersa no banho foi adicionada outra placa de vidro na parte superior da 

membrana. Para controle de espessura das membranas, foram utilizados fios de 

nylon, com diâmetro de 0,05 cm, fixados nas bordas da placa.  

Após um período de 24 horas, a membrana foi transferida para outro banho 

de água destilada para a retirada do solvente residual, onde permaneceu por 30 min. 

Após este período, as membranas foram retiradas do banho, secas em temperatura 

ambiente e armazenadas para a posterior caracterização e uso.  
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Tabela 1 - Composição das soluções das membranas produzidas (m/m) 

Nomenclatura da 

Membrana 

Polímero      

PES (%) 

Copolímero   

PVP (%) 

Solvente 

Dimetilacetamida 

(%) 

Aditivo          

MOF- HKUST-1 

(%) 

M1F1  25 0 75 0 

M2F1 25 0 74 1 

M3F1 15 10 75 0 

M4F1 15 10 74 1 

M1F2  15 5 80,0 0 

M2F2 15 5 79,5 0,5 

M3F2 15 5 78,5 1,5 

M4F2 15 15 69,5 0,5 

M5F2 15 15 70,0 0 

M6F2 15 15 68,5 1,5 

M7F2 15 10 74,0 1 

M8F2 15 10 75,0 0 

 Fonte: Autoria própria (2022) 

 

 

4.6 Caracterização das membranas 

Para as caracterizações das membranas, foram realizadas análises de FTIR e 

pHpcz já descritas no item 4.2, além da Análise Termogravimétrica, Microscopia 

Eletrônica de Varredura, Ângulo de Contato, Porosidade, Diâmetro Médio de Poro, 

Compactação e Permeabilidade Hidráulica. 
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4.6.1 Análise termogravimétrica (TGA) 

O comportamento térmico da membrana foi investigado a partir de 

termogramas obtidos por analisador termogravimétrico Shimadzu TGA- 50 50H, sob 

fluxo de argônio como gás inerte em fluxo de 50 ml min-1, com taxa de aquecimento 

de 10 °C min-1 a partir da temperatura de 25°C à 800 °C. Foram pesados 10,0 ±0,1 

mg de membrana em cadinho de platina. Esta análise foi realizada pelo LAMAP do 

campus Apucarana. 

 

4.6.2 Microscopia eletrônica de varredura (MEV) 

O estudo da morfologia da superfície do adsorvente foi realizado pela 

microscopia eletrônica de varredura utilizando um microscópio Shimadzu, modelo 

SS550 Superscan, com voltagem de 20 kV, ampliação de 150 a 10000x, onde a 

amostra é colocada sobre um suporte metálico e, posteriormente, recoberta com ouro 

em um metalizador Bal TEC SCD 050. A análise foi realizada pelo laboratório da 

COMCAP da Universidade Estadual de Maringá (UEM – Maringá-PR).  

 

4.6.3 Ângulo de contato 

Para a realização desta análise, as amostras foram colocadas sobre a base 

plana e em seguida depositada uma gota de 5 µl de água destilada sobre a superfície 

das membranas (1 cm2). Com o auxílio de uma câmera digital (CAM-Micro Tantec 

630) acoplada com um microscópio eletrônico, foram feitas imagens durante 1 min 

com intervalo de 1s. O software utilizado para isolar as imagens foi o ImageJ, sendo 

possível a determinação do ângulo de contato da membrana. A análise foi realizada 

no Laboratório de Engenharias Sustentáveis da UNIOESTE/Campus de Toledo, em 5 

regiões aleatórias da membrana. 
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4.6.4 Porosidade e Diâmetro médio de poro 

A porosidade total (ε) e diâmetro médio de poro (Dm) das membranas foram 

estimados de acordo com a metodologia modificada de Mohammadnezhad, et. al. 

(2018), utilizando o diâmetro médio ao invés do raio médio, calculadas pela equação 

7 e 8. 

 

             ε(%) =
𝜔1−𝜔2

𝐴 × 𝑙 × 𝑑𝑎
× 100     (7) 

 

𝐷𝑚 = 2 √
(2.9 − 1.75𝜀) × 8𝜂𝑙𝑄

𝜀 × 𝐴 × ∆𝑃
     (8) 

 
Sendo: 

ω1 = massa da membrana úmida (g); 

ω2 = massa da membrana seca (g); 

A = área efetiva da membrana (cm2); 

da = densidade da água a 25ºC; (g/cm3);  

𝑙 = espessura da membrana (cm); 

η = viscosidade da água 25ºC (Pa.s); 

Q = vazão (cm3s−1); 

ΔP = pressão de operação (Pa). 

 
      

4.6.5 Ponto de carga zero das membranas (pHpcz)  

Para a realização deste ensaio, as membranas foram recortadas em 

pequenos pedaços e foi seguido o mesmo procedimento descrito no item 4.2.1. 

 

4.6.6 Capacidade adsortiva das membranas 

Para a determinação da capacidade adsortiva das membranas produzidas, 

foram utilizadas membranas com área de 0,03 cm2 (0,030±0,005g), que foram 

dispostas em erlenmeyers contendo 20 mL de solução de ibuprofeno nas 
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concentrações de 10, 30 e 50 ppm. Em seguida, foram submetidas à agitação a 25ºC 

e 100 rpm, por 1 h. Os testes foram realizados em triplicata. 

 

4.7 Ensaios de filtração  

Para os ensaios de filtração, tanto para a caracterização das membranas em 

termos de propriedades de fluxo, quanto para a filtração das soluções contendo os 

fármacos, foi utilizado um módulo experimental de filtração perpendicular com 

membranas poliméricas planas, conforme mostrado na Figura 22.  

O módulo de membranas possui um manômetro, uma entrada para injeção de 

ar e duas saídas: uma para coleta do permeado e a outra para retirada do 

concentrado, quando houver necessidade. A membrana polimérica é acoplada na 

parte inferior do equipamento e o volume a ser preenchido com a amostra é de, 

aproximadamente, 900 mL. A pressão no módulo é exercida com auxílio de um 

compressor (Marcar: Limatec Modelo: LT40BVC) e para diminuir a formação de torta 

de filtração, além de fornecer calor para controle da temperatura, o equipamento pode 

ser colocado sobre um agitador magnético com aquecimento (quando necessário) 

(Marca: Diag tech Modelo: DT312OH). O permeado foi coletado em béquer e a massa 

coletada foi medida com uma balança semi-analítica (Marca: BEL Modelo:16001). 

 
Figura 22 - Desenho esquemático do módulo experimental de membranas 

 

Fonte: Autoria Própria (2022) 
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O fluxo permeado foi calculado de acordo com a Equação 9: 

 

𝐽𝑖 =  
𝑚𝑝

𝑡.𝐴
     (9) 

 

Sendo: 

Ji- fluxo permeado estabilizado (kg.h-1.m-2), variando de 0 a 2. Sendo J0 o fluxo 

permeado estabilizado com a água destilada, J1 o fluxo permeado estabilizado 

com poluente e J2 o fluxo permeado estabilizado depois da limpeza com água 

destilada. 

mp - massa de permeado (kg); 

t - Intervalo de tempo para recolher a massa de permeado (h); 

A - área transversal de permeação da membrana (m2). 

 

Para a determinação da concentração de ibuprofeno na solução, utilizou-se a 

mesma técnica descrita no item 4.3.  

O percentual de retenção de ibuprofeno pela membrana foi calculado de acordo 

com a Equação 10.  

 

𝑅 = (1 −
𝐶𝑝

𝐶𝐴𝐿
) ∙ 100         (10) 

 

Sendo: 

R – retenção de ibuprofeno pela membrana (%); 

CAL - concentração de ibuprofeno na alimentação (kg L-1); 

CP - concentração de ibuprofeno no permeado (kg L-1). 

 

O desempenho do processo de remoção de ibuprofeno pelas membranas foi 

caracterizado em termos de rejeição de ibuprofeno, fluxo permeado estabilizado, 

percentual de declínio de fluxo em relação ao tempo e fouling na membrana. Todos 

os ensaios foram realizados em duplicata e o tempo de filtração foi fixado em 1 h. 

Para a avaliação da influência do pH realizou-se a retenção do ibuprofeno 

conforme descrito acima, a uma temperatura de 25±2ºC, nos pHs 3,50; 7,50 e 

14,00±0,10. 
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4.7.1 Compactação e permeabilidade hidráulica  

A compactação e a determinação do fluxo permeado foram realizadas no 

módulo experimental de membranas com filtração do tipo dead-end (Figura 22), 

descrito na seção anterior. Inicialmente, as membranas foram compactadas a fim de 

garantir a acomodação estrutural do material polimérico, para evitar a interferência 

nos valores do fluxo permeado durante a realização dos experimentos nas etapas 

posteriores.  

Desta forma, as membranas foram compactadas até o fluxo permeado 

permanecer estável, entre um período de 1 a 4 h (o qual variou dependendo da 

composição da membrana). Em todos os testes foi determinado o fluxo permeado 

estabilizado conforme Equação (9). 

Na compactação, o volume do módulo foi preenchido com água destilada e a 

pressão foi ajustada de acordo com a composição das membranas produzidas, a qual 

foi escolhida a fim de se ter uma pressão igual ou superior às pressões de trabalho, 

conforme apresentado na Tabela 2.  

 
Tabela 2 - Pressões utilizadas na compactação das membranas 

Nomenclatura da Membrana Pressão (bar)* 

M1F1 e M2F1 3,00 

M1F2, M2F2 e M3F2 1,50 

M4F2, M5F2 e M6F2 2,00 

M7F2 E M8F2 2,50 

COMERCIAL 0,26 

*As diferentes pressões se dão pela resistência mecânica das membranas observada nos 
experimentos. 

Fonte: Autoria Própria (2022) 

A permeabilidade hidráulica, foi avaliada apenas na etapa inicial (M1F1, 

M2F2, M3F2 e M4F2) e final (M6F2 e M7F2) dos experimentos devido à grande 

quantidade de membranas. Para a avaliação da permeabilidade hidráulica, foi 

determinado o fluxo permeado de água destilada através da membrana, em quatro 

pressões de operação (colocar elas), por um período de 30 min e foi utilizada a 

Equação 11. Os testes foram realizados em duplicata. 



76 
 

 

𝐽 = 𝐿𝑝. ∆𝑃      (11) 

 

 

Sendo: 

J - fluxo permeado estabilizado (kg.h-1.m-2); 

∆𝑃 - gradiente de pressão através da membrana (bar); 

Lp - permeabilidade hidráulica da membrana (kg.h-1.m-2 bar-1). 

 

Na Tabela 3, encontram-se as pressões utilizadas na permeabilidade 

hidráulica. 

 
Tabela 3 - Pressões utilizadas na permeabilidade hidráulica 

Nomenclatura da Membrana Pressão (bar)* 

M1F1 e M2F1 2,50; 2,00; 1,50; 1,00 

M4F1 e M3F1 2,00; 1,50; 1,00; 0,50.  

COMERCIAL 0,26; 0,21; 0,17; 0,12 

M6F2 e M7F2 2,00; 1,50; 1,00; 0,50. 

*As diferentes pressões se dão pela resistência máxima mecânica das membranas. 
Fonte: Autoria Própria (2022). 

4.7.2 Limpeza das membranas 

Após compactação e a filtração do fármaco (J1), as membranas foram 

colocadas em um banho ultrassônico com uma solução de metanol 10% durante 5 

min a 25±2 ºC. Em seguida foram inseridas em um banho ultrassônico com água 

destilada e limpas durante 5 min a 25±2 ºC. 

Por fim, as membranas foram limpas com a filtração de água destilada por um 

período de 1 h e, então, depois de cada ciclo de regeneração foi medido o fluxo com 

água destilada (J2) até obter um fluxo permeado estável, a fim de garantir a 

reprodutibilidade dos experimentos. Em todos os testes foi determinado o fluxo 

permeado conforme Equação (9) e as pressões da Tabela 1. 
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4.7.3 Avaliação do fouling 

Para avaliação do fouling, foi determinada a taxa de recuperação do fluxo 

(TRF) pela Equação 12 (BELUCI et al., 2020). 

 

𝑇𝑅𝐹 (%) =
𝐽2

𝐽0
∙ 100     (12) 

 

 Sendo: 

 J0 – fluxo inicial de água destilada (Kg h-1 m-2); 

 J2 – fluxo de água destilada após o fluxo de remoção (Kg h-1 m-2). 

  

 Para uma melhor compreensão e avaliação do efeito antifouling na membrana, 

foram analisados  o fouling total (FT), o fouling reversível (FR) e o fouling irreversível 

(FI), que podem ser avaliados pelas Equações 13,14 e 15 (BELUCI et al., 2020). 

𝐹𝑇 (%) = (1 −
𝐽1

𝐽0
) ∙ 100      (13) 

𝐹𝑅 (%) = (
𝐽2−𝐽1

𝐽0
) ∙ 100     (14) 

𝐹𝐼 (%) = (
𝐽0−𝐽2

𝐽0
) ∙ 100      (15) 

 

Sendo: 

 J0 – fluxo inicial estável de água destilada (kg h-1 m-2); 

 J1 – fluxo de remoção com o poluente (kg h-1 m-2); 

 J2 – fluxo de água destilada estável após o fluxo de remoção (kg h-1 m-2). 

 

4.8 Avaliação prévia da influência da adição de PVP na produção de membranas 
funcionalizada com MOF HKUST-1 

Nesta primeira etapa, foi avaliada a inclusão e influência do PVP como 

copolímero nas composições das blendas. Conforme mencionado no referencial 

teórico o intuito do PVP nas blendas é de aumentar a hidrofilicidade e porosidade da 

membrana, possibilitando assim, uma possível alteração da configuração das 

membranas, consequentemente, aumentando o fluxo permeado estabilizado. 
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Foram fabricadas membranas de PES com e sem o aditivo (MOF HKUST-1) 

e blendas utilizando como base da membrana a PES e como copolímero o PVP, com 

e sem o aditivo (MOF HKUST-1). As soluções foram preparadas de acordo com as 

composições da Tabela 3. 

Para cada composição, foram preparados 20,00 ±0,01 g de solução e foi 

seguida a metodologia de preparo das membranas descrita na seção 3.7. Nesta 

etapa, para cada concentração, foram avaliadas a compactação, a permeabilidade 

hidráulica e a eficiência de filtração de uma solução de ibuprofeno com 10 ppm em 

meio ácido (3,50±0,10).  

Os resultados foram comparados com uma membrana polimérica comercial 

de polietersulfona da Solvay, com diâmetro médio de poros de 0,2 μm. A partir desta 

análise dos resultados, foram definidos os componentes da solução a serem utilizados 

na etapa seguinte. 

 

4.9 Avaliação da composição das membranas na eficiência de filtração do 
ibuprofeno  

Nesta etapa, foi avaliada a influência da composição da solução polimérica 

nas características das membranas e na eficiência de filtração da solução de 

Ibuprofeno (10 ppm). Para tal, foram avaliadas diferentes composições das blendas, 

variando a quantidade de PVP (5, 10 e 15%) e aditivo (0,5; 1,0; 1,5%), mantendo a 

concentração de PES em 15%. Estas composições foram determinadas a partir da 

disponibilidade de polímero e aditivo e as soluções foram preparadas de acordo com 

as composições da Tabela 3. 

As membranas produzidas foram compactadas e utilizadas para a filtração de 

uma solução contendo o fármaco IBF (10ppm) em pH ácido (3,50±0,10) e foram 

caracterizadas em termos retenção, diâmetro de poro, porosidade, fouling, TGA e 

ângulo de contato. 

 

4.10 Avaliação do desempenho das membranas produzidas em diferentes 
concentrações de alimentação e pressões de operação 

Nesta última etapa, foi avaliado o desempenho das membranas produzidas, 

na melhor composição determinada anteriormente, para o processamento das 
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soluções em termos de fluxo permeado e retenção de fármaco, variando a 

concentração da alimentação em 10, 30 e 50 ppm e a pressão de operação em 0,5; 

1,25 e 2,0 bar.  
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5 RESULTADOS E DISCUSSÃO 

Nesta seção, será apresentada a discussão dos resultados obtidos em relação 

à caracterização dos adsorventes e membranas até a fabricação e avaliação das 

membranas funcionalizadas. 

 

5.1 Caracterização dos adsorventes 

Nesta seção, avaliou-se os resultados das caracterizações dos adsorventes 

(óxido de grafeno, zeólitas Y e MOF HKUST-1) por ponto de carga zero, BET e FTIR, 

para melhor conhecer as interações e mecanismos envolvidos no processo de 

adsorção em batelada do ibuprofeno.  

 

5.1.1 Ponto de carga zero (pHpcz) 

Para a caracterização dos adsorventes, foi realizado o pHpcz, o qual é uma 

análise de uma determinada superfície que tende a ficar com cargas positivas ou 

negativas devido a um determinado valor de pH, ou seja, é o pH que se têm quando 

as cargas do adsorvente são nulas.  

Os valores obtidos para a MOF HKUST-1 e a zeólita Y foram de 

aproximadamente pH 4,00 e para o óxido de grafeno pH de 5,84±0,14. Estes valores 

representam que quando os pHs forem mais altos do que o pHpcz obtido, a carga 

superficial é negativa e a adsorção é favorável para cátions e para valores inferiores 

ao pH obtido é favorecida inversamente (NASCIMENTO, et al., 2014). 

Na Figura 23, pode-se observar que o ponto de carga zero corresponde à 

variação de faixa de pH final que se mantém constante.  
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Figura 23 - Ponto de carga zero 

 

 
a) MOF HKUST-1 b) Zéolita Y e c) Oxido de Grafeno 

Fonte: Autoria própria (2022) 

 
Deste modo, o pHpcz influencia na carga superficial dos adsorventes, além de 

determinar o grau de distribuição das espécies químicas. Logo, quando a superfície 

do adsorvente está carregada positivamente, existe uma interação maior de adsorção 

por adsorvatos com características aniônicas, como o ibuprofeno (ROSMAN et al., 

2021; MAHMOODI; ABDI, 2018; IMANIPOOR et al., 2021; BINAEIAN et al., 2020).  

Entretanto, em uma solução o ibuprofeno coexiste em duas formas, neutro e 

aniônico, e sua concentração varia em relação ao pH do meio, que está diretamente 

ligada com a constante de dissociação do Ibuprofeno (pka). Quando o pH<pka, o 

ibuprofeno é principalmente neutro e, na situação contrária,  é aniônico. Na Figura 24 
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pode ser observada a reação de dissociação do ibuprofeno em água. (LOVINO et al., 

2016; MARYAM et al., 2020; SUN et al., 2019; BINAEIAN et al., 2021). 

 

Figura 24 - Reação de dissociação do ibuprofeno em água 
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Fonte: Autoria própria (2022) 

 Não se pode desconsiderar que a adsorção de um adsorvato catiônico pode 

ocorrer em uma superfície carregada positivamente e vice-versa, uma vez que é 

possível ocorrer interações entre adsorvato com os sítios ativos da superfície do 

adsorvente que independem do pH (ROSMAN et al., 2021; MAHMOODI; ABDI, 2018; 

IMANIPOOR et al., 2021; BINAEIAN et al., 2020). 

Outro fator a se considerar em relação ao pH do meio é que ele altera a 

solubilidade do ibuprofeno. Desta forma, em pHs mais elevados, o ibuprofeno se torna 

menos hidrofóbico e, portanto, mais solúvel. Já em meios ácidos, a sua solubilidade 

diminui (IOVINO et al., 2016; MARYAM et al., 2020; SUN et al., 2019; BINAEIAN et 

al., 2021). 

 

Na Tabela 4, faz-se uma comparação com os pontos de carga zero 

apresentados em outros estudos e os obtidos neste trabalho. Destaca-se, que para 

cada material adsorvente utilizado são apresentados resultados diferentes que 

dependem das características de síntese, mostrando que é possível ter uma variação 

do ponto de carga zero. Tuyen et al., (2017) produziram zeólita Y e apresentaram 

resultados de pH de 3,40 a 3,80 que são próximos a este estudo (pH 4,41±0,06). 

Entretanto, Sellaqui et al. (2021), sintetizaram a zeólita NaY através do método de 

Ginter et al. (1992), que consiste em um tratamento hidrotérmico de um gel contendo 

silicato de sódio, aluminato de sódio, e água, apresentando um resultado pHpcz (5,00) 

um pouco mais elevado do que no presente trabalho. 
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Tabela 4 - Comparação do ponto de carga zero 
 

Adsorvente pHpcz Autores 

CPAC 9,90 MESTRE et al. (2007) 

CAC 7,50 MESTRE et al. (2007) 

Óxido de grafeno 7,00 DE ASSIS et al. (2019) 

Nanofolhas de grafeno 3,70 DE ASSIS et al. (2019) 

Óxido de grafeno com TiO2 3,10 JIANG et al. (2011) 

Óxido de Grafeno 5,84±0,14 Este Estudo 

Zeólita NaY 5,00 SELLAOUI et al. (2021) 

Zeólita Y 3,40-3,80 TUYEN et al. (2017) 

ZeO-Sep 9,20 LI et al. (2019) 

O-Sep 8,30 LI et al. (2019) 

Zeólita NaX  6,74 BANDURA et al. (2021) 

Zeólita Y 4,41±0,06 Este Estudo 

FeBTC 4,40 RAMIREZ, et al. (2021) 

Fe3O4-FeBTC 3,20 RAMIREZ, et al. (2021) 

KUST-1-mmen 3,00 BINAEIAN et al. (2020) 

MOF KUST-1 4,12±0,07 Este Estudo 

ZeO-Sep  e O-Sep: são zeólitas modificadas; zeólita NaX e zeólita NaY: diferentes tipos de 

zeólita; CPAC e CAC: carbono ativado de resíduo de cortiça; FeBTC e Fe3O4-FeBTC: MOFs de 

ferro e óxido de ferro; KUST-1-mmen: Mof KUST-1 modificada. 

Fonte: Autoria própria (2022) 

Já para o óxido de grafeno, os resultados apresentados neste estudo ficam 

próximos aos apresentados por Assis et al. (2019) e Jiang et al. (2011), que 

sintetizaram o óxido de grafeno pelo método de Hummers e Offeman (1958), em que 

Jiang et al. (2011) incorporaram ao óxido de grafeno o TiO2, e apresentou um pHpcz 

de 3,10 devido a incorporação do TiO2. Nos estudos de Binaeian et al. (2020) a adição 

dos grupos funcionais na superfície da MOF HKUST-1 afetou seu ponto de carga zero, 
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reduzindo o valor para pHpcz 3,00 quando comparado ao resultado do presente 

trabalho que apresentou um pHpcz de 4,12±0,07. 

Nota-se que o efeito do pH da solução na adsorção do ibuprofeno, assim como 

em qualquer tratamento de água, é de grande importância como parâmetro 

operacional chave e sua determinação possibilita avaliar interações prévias entre o 

adsorvato e o adsorvente. No entanto, é necessário levar em consideração a 

resolução CONAMA nº430 de 13/05/2011, que trata das condições, parâmetros, 

padrões e diretrizes para gestão do lançamento de efluentes em corpos de água 

receptores, e estipula que os efluentes de qualquer fonte poluidora somente poderão 

ser lançados diretamente no corpo receptor desde que obedeçam às condições e 

padrões, como o pH entre 5 a 9 (BINAEIAN, et. al., 2021). Deste modo, optou-se por 

utilizar o pH natural da solução de IBF (pH=7,50±0,10) para a realização dos testes 

de adsorção e, na sequência, realizar testes com diferentes valores de pH e 

temperatura para melhor avaliar seu efeito na adsorção. 

 

5.1.2 Análise de área superficial (BET) 

A partir da análise da área superficial pelo método BET, foram obtidas 

isotermas de adsorção e dessorção de nitrogênio para os adsorventes, cujos 

resultados são apresentados na Tabela 5. Nota-se que a área da superfície da MOF 

HKUSY-1 é superior à dos outros materiais e o seu diâmetro de poros é comparativo 

ao tamanho da molécula de IBF quando está em sua configuração de menor energia 

(1,03 nm x 0,34 nm conforme o Quadro 1), indicando que o contaminante pode 

adentrar nos poros do adsorvente (MAHMOODI; ABDI, 2018).  

 

Tabela 5 - Volume de poros e  área superficial específica determinados com o método de BET 

Amostra 
Volume de Poros 

(cm3 g-1) 

Diâmetro 

médio de poro 

(nm) 

Superfície 

específica BET 

(m2 g-1) 

Superfície 

específica 

externa (m2 g-1) 

MOF HKUST-1 0,41 1,10 753 45 

Zeólita Y 0,36 1,22 597 36 

Óxido de Grafeno 0,48 15,40 63 63 

Fonte: Autoria Própria (2022) 
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Considerando a distribuição de poros dos materiais, o tamanho do diâmetro 

médio estabelecido é o diâmetro que possui maior incidência, não excluindo a 

possibilidade de apresentarem poros maiores ou menores, assim como podem ser 

observados no Apêndice C. 

Ao se comparar o diâmetro de poros da MOF HKUST-1 determinado neste 

trabalho, com os resultados obtidos por Mahmoodi e Abdi (2019) e Hendson; Walsh 

(2015), é possível notar determinadas semelhanças em seu tamanho. Foram 

relatados pelos pesquisadores dois tamanhos de poros na molécula, um com abertura 

de 1,40 nm e outro com abertura de 1,00 nm. Estes resultados são próximos ao 

diâmetro de 1,10 nm apresentado neste trabalho. Já Zu et al. (2014) apresentaram 

resultados de superfície específica de 841 m² g-1 com volume de poros de 0,43 cm³ g-

1, valores estes similares aos encontrados neste estudo. 

Além da maior área superficial e da compatibilidade de tamanho da HKUST-

1, é possível que ocorram interações de empilhamento π-π; assim, os grupos benzeno 

carboxílicos, que são atraídos por moléculas que possuem anel benzênico, tendem a 

interagir com o anel benzênico do IBF (ANDREW LIN; HSIEH, 2015). 

Para a zeólita Y, é possível destacar que o diâmetro médio dos poros é 

adequado para o alojamento do ibuprofeno na sua configuração de menor energia e 

com uma grande superfície específica, o que tende a favorecer o processo de 

adsorção. Além disso, as zeólitas tendem a ter interações hidrofóbicas e interações 

eletrostáticas, as quais são predominantes em soluções aquosas, dependendo muito 

do pH do meio (PASTI et al., 2013).  

O óxido de grafeno apresentou (Tabela 5) poros com diâmetros 

significativamente maiores em relação aos outros materiais, mas com a menor área 

superficial. E ainda apresentou os mesmos valores de superfície externa e total 

(63 m2 g-1), indicando a não existência de poros, o que poderia vir a dificultar a 

adsorção do fármaco IBF. Neste caso, a adsorção pode ser influenciada por 

interações π-π, interações hidrofóbicas e ligações de hidrogênio. Estas ligações de 

hidrogênio podem ocorrer da interação entre os anéis benzênicos e com os grupos 

funcionais do óxido de grafeno, resultando em ligações fortes de empilhamento π-π 

com os anéis aromáticos dos compostos orgânicos (GUERRA et al., 2019; FRAGA et 

al., 2019; TRAN et al., 2020). 

Para a MOF HKUST-1, Figura 25, as isotermas de adsorção e dessorção são 

uma mistura entre os tipos I (a) e IV (a), caracterizando estruturas mesoporosas e 
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microporosas, com dois ramos distintos de adsorção e dessorção, caracterizados pela 

diferença nos processos de evaporação e condensação. Estas isotermas 

apresentadas são semelhantes às encontradas nos trabalhos de Kanno et al. (2021) 

e Mahmoodi; Abdi (2018) os quais utilizaram o mesmo tipo de MOF do presente 

estudo. 

 

Figura 25 - Isotermas de adsorção e dessorção de nitrogênio dos materiais 

 

Fonte: Autoria própria (2022) 

 

Avaliando as isotermas de adsorção/dessorção de nitrogênio, nota-se que a 

Zeólita Y (Figura 25), apresenta isotermas do tipo I (a), que indica a presença de 

microporos. Entretanto, mesmo que exista uma compatibilidade de tamanho da 

molécula de ibuprofeno com o poro da zeólita Y, a adsorção pode apresentar 

dificuldades, já que será limitada pela acessibilidade dos poros. Deste modo, quanto 

mais fácil for o acesso ao poro melhor será a adsorção, o que é independente da 

superfície específica do material (MUSA; YIN; SAVORY, 2011).  

De acordo com as isotermas de adsorção/dessorção do óxido de grafeno, 

apresentadas na Figura 25, o comportamento é característico de isoterma do tipo III, 

indicando um material macroporoso ou não poroso, indicando que a adsorção irá 
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ocorrer principalmente através da superfície específica do adsorvente (THOMMES et 

al., 2015). 

Avaliando os resultados apresentados, é possível concluir previamente que 

para todos os materiais adsorventes, a predominância de adsorção possivelmente 

deve ser física, mesmo sendo possível uma ligação química para a MOF HKUST-1 e 

para zeólita Y, como já mencionado acima. No entanto, com uma maior área 

superficial, a MOF HKUST-1 provavelmente irá desempenhar uma melhor adsorção. 

  

5.1.3 Espectroscopia no infravermelho por transformada de 

Fourier (FTIR) 

 

Os espectros de FTIR dos materiais adsorventes MOF-HKUST-1, zeólita Y e 

óxido de grafeno são apresentados na Figura 26. 

Para a MOF-HKUST-1, observou-se que as bandas entre 400-500 cm-1 indicam 

a ligação metal-oxigênio, em aproximadamente 700 cm-1 indica a substituição do cobre 

metálico nos grupos benzeno e em aproximadamente 1000 cm-1 tem-se uma banda 

relacionada ao alongamento CO-Cu. As bandas de 1300 a 1400 cm-1 indicam 

vibrações dos grupos carboxílatos em benzenos tetracarboxílicos, atribuindo uma 

banda quase bidentada pelo comportamento da porção COO e a banda em 

aproximadamente 3500 cm-1 indica alongamento assimétrico de OH (BINAEIAN et al., 

2020; IMANIPOOR et al., 2021; MAHMOODI; ABDI, 2018; PAVIA et al.,2021). 

Foi possível notar no FTIR da zeólita Y, as bandas características de zeólitas 

entre 400-1200 cm-1, indicando as vibrações fundamentais dos tetraedros TO4 (T=Si 

ou Al).  Em aproximadamente 465 cm-1 a banda pode ser atribuída ao acomplamento 

O-Si-O. As bandas entre aproximadamente 570-700 cm-1 indicam o estreitamento 

simétrico dos tetraedros internos da zeólita e em 800 cm-1 a banda é atribuída às 

interações Al-O. Em aproximadamente 1000 cm-1 indica as vibrações de estiramento 

simétrico correspondente às ligações SiO4 ou AlO4; em 1600-1700 cm-1 observa-se a 

presença de água adsorvida à superfície pelo dobramento das bandas HOH e em 

3400-3500 cm-1 tem-se o estiramento dos grupos funcionais hidroxila (BINAEIAN et 

al., 2020; IMANIPOOR et al., 2021;MAHMOODI; ABDI, 2019). 

Já em relação ao óxido de grafeno, a banda em aproximadamente 1400 cm-1 

indica a deformação angular da ligação C – O – H e entre 1600-1700 cm-1 indica a 

presença de ácidos carboxílicos. Entre 3400-3500 cm-1 indica o alongamento 
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assimétrico de OH devido à presença de água entre as camadas do grafeno 

(BINAEIAN et al., 2020; IMANIPOOR et al., 2021; MAHMOODI; ABDI, 2019). 

 

Figura 26 - de Infravermelho por Transformada de Fourier (FTIR) da MOF-HKUST-1, zeólita Y e 
óxido de grafeno. 

 
Fonte: Autoria própria (2022) 

 

 Os gráficos de FTIR apresentados neste trabalho, possuem similaridades com 

os resultados obtidos por BINAEIAN et al., 2020; IMANIPOOR et al., 2021; 

MAHMOODI; ABDI, 2019; MAHMOODI; ABDI, 2018; HOMEM et al., 2019 e PAVIA et 

al.,2021, o que confirma as características dos adsorventes utilizados. 

É possível observar que alguns grupos funcionais apresentados nos FTIRs 

dos adsorventes podem realizar ligações com o IBF, como ligações de hidrogênio. 

Neste caso, o IBF possui vários sítios doadores de hidrogênio nos grupos carboxila, 

que podem realizar ligações com os adsorventes, como por exemplo na MOF HKUST-

1, que é possível que existam ligações com o metal e grupo carboxila do benzeno 

tricarboxílico (ROSMAN et al., 2021; MAHMOODI; ABDI, 2018; IMANIPOOR et al., 

2021; BINAEIAN et al., 2020). 
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Neste contexto, os grupos polares como hidroxilas e grupos carboxílicos 

presentes nos adsorventes, quando polarizados, tendem a interagir com a molécula 

do IBF, potencializando a adsorção. Desta forma, os adsorvatos podem ser 

carregados com cargas positivas e/ou negativas, alterados pelo pH do meio, 

favorecendo ou não a adsorção do poluente (ROSMAN et al., 2021; MAHMOODI; 

ABDI, 2018; IMANIPOOR et al., 2021; BINAEIAN et al., 2020). 

Pode-se mencionar que a presença de anéis benzênicos nos adsorventes, 

leva à interação com os anéis benzênicos do IBF, as chamadas interações de 

empilhamento π-π, onde ocorre uma sobreposição por interações interatômicas, 

favorecendo a adsorção (ROSMAN et al., 2021; MAHMOODI; ABDI, 2018; 

IMANIPOOR et al., 2021; BINAEIAN et al., 2020). 

Baseado nos resultados apresentados das caracterizações dos materiais, é 

possível prever que a MOF HKUST-1 apresente melhores resultados de adsorção do 

contaminante IBF, devido à sua maior área superficial e os tipos de interações que 

podem ser realizadas. Pois como citado anteriormente, além da adsorção física que 

provavelmente será predominante, pode ocorrer ligação química, de modo que o IBF 

pode adentrar nos poros do adsorvente, proporcionando a sua remoção da solução. . 

Indicando assim, a remoção de uma maior parte do contaminante escolhido. 

 

5.2 Testes de adsorção 

Nesta seção, são apresentados os resultados obtidos nos ensaios de 

adsorção de ibuprofeno com os três materiais utilizados (óxido de grafeno, zeólita Y e 

MOF HKUST-1). A partir destes resultados foi escolhido o adsorvente mais adequado 

para a funcionalização das membranas poliméricas fabricadas. 

 

5.2.1 Cinética de adsorção 

A partir das curvas cinéticas apresentadas na Figura 27, é possível observar 

que o equilíbrio foi atingido em duas horas para os três adsorventes avaliados, com 

uma capacidade máxima de adsorção de 15,53±0,17 mg g-1 (94%); 4,10±0,48 mg g-1 

(60%); 4,01±0,18 mg g-1 (63%) para a MOF HKUST-1, a Zeólita Y e o óxido de grafeno, 

respectivamente.   
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Deste modo, foi possível notar que a MOF HKUST-1 proporcionou uma maior 

adsorção, com 94% de remoção, com uma menor quantidade de massa (10 ppm) e 

em um mesmo tempo de remoção que os demais materiais, o que pode ocorrer 

principalmente devido à sua maior área superficial e a quantidade de sítios ativos 

disponíveis. 

 

Figura 27 - Cinética de adsorção do ibuprofeno 

 

Fonte: Autoria Própria (2022) 

Conforme os dados analisados na Figura 28 e Tabela 6, foi possível calcular 

os parâmetros de cada modelo, utilizando o R², X², soma dos quadrados e o erro 

quadrático médio. Por meio destes dados, foi possível indicar que o modelo que 

melhor se ajustou para os dados de adsorção da MOF HKUST-1 e óxido de grafeno 

foi o modelo de pseudossegunda ordem, indicando uma velocidade de adsorção mais 

rápida.  

Este resultado é similar aos estudos de Ramirez, et al. (2021), Mestre et al. 

(2007), Banerjee et al. (2016) e Smiljanic et al. (2021), que utilizaram diferentes 

materiais como MOFs e óxido de grafeno.  

No entanto, com os valores apresentados nos parâmetros, principalmente 

referente à velocidade de reação, representada pelo coeficiente de adsorção (K). nota-

se que a MOF-HKUST 1 possui valores de K mais elevados que os demais 

adsorventes. Este comportamento é indicativo de uma adsorção que ocorre mais 
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rapidamente, possibilitando uma maior adsorção em um mesmo tempo de equilíbrio 

que os outros materiais, o qual é corroborada pelo ajuste do modelo cinético de 

pseudossegunda ordem (DE CARVALHO; FUNGARO; DE IZIDORO, 2010; HO; 

MCKAY, 1998). 

Este ajuste indica que a velocidade de reação depende da quantidade do 

soluto adsorvido na superfície do adsorvente e da quantidade adsorvida no equilíbrio. 

Deste modo, a MOF-HKUST 1 apresenta-se com uma maior velocidade de adsorção, 

maior capacidade adsortiva, utilizando uma menor massa em comparação aos demais 

adsorventes (DE CARVALHO; FUNGARO; DE IZIDORO, 2010; HO; MCKAY, 1998). 

Assim, com base nos resultados apresentados referentes às caracterizações 

dos materiais já realizadas, infere-se que a MOF HKUST-1 venha a apresentar maior 

adsorção nos testes experimentais em relação aos demais materiais. Este 

comportamento está relacionado principalmente à elevada área superficial (753 cm³ 

g-1) da MOF HKUST-1 e, devido à sua estrutura molecular, existe a possibilidade de 

acontecer a adsorção física, que provavelmente será predominante, mas não exclui a 

possibilidade da adsorção química.  
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Figura 28 - Cinética de adsorção 

 

 

  
Fonte: Autoria própria (2022) 
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Tabela 6 - Ajustes dos modelos cinéticos ibuprofeno 

(continua) 

Modelo/ Parâmetro MOF HKUST-1 Zeólita Y Óxido de Grafeno 

Pseudoprimeira ordem    

qe (mg g-1) 14,7270±0,2695 3,7148±0.2997 3,7287±0,1537 

K1 (min-1) 0,0998±0,0099 0,0196±0,00611 0,0210±0,0034 

R² 0,9709 0,8797 0,9525 

X² 0,4342 1,8480 0,8008 

Soma dos Quadrados 1843,5420 85,6640 88,0680 

Quadrático médio 921,7710 42,8320 44,0340 

Pseudossegunda ordem    

qe (mg g-1) 15,5310 ± 0,1717 4,1024 ± 0.4788 4,0198 ± 0,1885 

K2 (mg g-1 min-1) 0,0090 ± 0,0006 0,0060 ± 0,0036 0,0080 ± 0,0020 

R² 0,9915 0,8301 0,9551 

X² 0,1518 2,4379 0,3806 

Soma dos Quadrados 1846,9921 84,2967 88,1178 

Quadrático médio 923,4960 42,1483 44,0589 

Modelo de Weber e Morris    

KD 0, 2351±0,0943 0,1004±0,0368 0,0916±0,0277 

C 9,4202±1,5475 1,1066±0,6042 1,3761±0,4551 

R² 0,4082 0,4520 0,5478 

X² 8,9390 7,8021 3,6675 

Soma dos Quadrados 1749,1995 73,8598 80,3877 

Quadrático médio 874,5997 36,9299 40,1938 

Fonte: Autoria Própria (2022) 
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Tabela 6- Ajustes dos modelos cinéticos ibuprofeno 
(conclusão) 

Modelo/ Parâmetro MOF HKUST-1 Zeólita Y Óxido de Grafeno 

Elovich    

B 0,5532±0,0941 1,3559±0,4283 1,5243±0,2639 

A 24,2786±25,5470 0,2347±0.2384 0,4136±0,2638 

R² 0,8041 0,7217 0,8678 

X² 3,1040 3,8556 0,9908 

Soma dos Quadrados 1815,5670 81,3050 86,4597 

Quadrático médio 907,7835 40,6525 43,2298 

Fonte: Autoria Própria (2022) 

Observa-se na cinética de adsorção para a zeólita Y (Figura 28), que o modelo 

que melhor se ajustou foi o de pseudoprimeira ordem. Estes resultados também estão 

de acordo com os encontrados nos estudos de Smiljanic et al. (2021) com zeólitas e 

de Binaeian et al. (2020) utilizando MOF KUST-1-mmen. Para este tipo de adsorção, 

o número de sítios ativos é diretamente proporcional ao número de sítios ativos 

disponíveis na superfície do adsorvente, ou seja, este modelo propõe interações mais 

fracas, puramente físicas, como as ligações de Van der Waalls, o que corrobora com 

as caracterizações apresentadas até então (GUERRA, et al., 2019; Raganati et al., 

2019). 

 

5.2.2 Isotermas de adsorção 

Para o estudo das isotermas de adsorção, foram utilizadas as temperaturas 

de 25, 35 e 45°C, assim como descrito no item 4.3.2. 

Observa-se na Figura 29, um comportamento linear entre a quantidade de 

massa de adsorvato retida por unidade de massa do adsorvente e a concentração de 

equilíbrio do IBF na fase aquosa para a MOF HKUST-1, independente da temperatura. 

Desta forma, a melhor condição operacional é a temperatura de 25°C com capacidade 

máxima de adsorção de 95,76 ±0,11 mg g-1 (NASCIMENTO et al., 2014). 

Avaliando as isotermas de adsorção da zeólita Y, notou-se em todas as 

temperaturas um comportamento favorável, como pode ser observado na Figura 29. 
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Deste modo, a massa do adsorvato retida por unidade de massa do adsorvente é alta 

para uma concentração baixa.  No entanto, é possível observar que na temperatura 

de 45°C, para toda a faixa de concentração avaliada, a adsorção foi favorecida, 

chegando a uma capacidade máxima de 6,63 ± 0,29 mg g-1 (60%) (NASCIMENTO et 

al., 2014). 

Este aumento da capacidade de adsorção pode ocorrer pelo aumento da 

difusão das moléculas do adsorvato para a superfície do adsorvente, aumentando a 

velocidade de adsorção devido ao aumento da energia cinética do adsorvato. Este 

aumento de temperatura pode favorecer, ainda, a desobstrução dos poros do 

adsorvente, liberando caminho para a adsorção de moléculas do adsorvato (MELO et 

al., 2020; LUO et al., 2014).  

Para as isotermas obtidas com o óxido de grafeno, nota-se um 

comportamento linear em temperaturas menores, e na temperatura de 45 °C, observa-

se uma isoterma favorável que chega a alcançar uma capacidade máxima de 

adsorção em 25,86±0,09 mg g-1.  No entanto, observa-se que em concentrações 

menores, existe uma maior influência da temperatura, que pode ser evidenciado que 

na fase inicial existe uma maior disponibilidade de sítios ativos na superfície do 

adsorvente, aumentando rapidamente a adsorção, que diminui conforme a superfície 

especifica do adsorvente é preenchida pelo contaminante (MELO et al., 2020; LUO et 

al., 2014; SAMUEL et al., 2022).  
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Figura 29 - Isotermas de adsorção de ibuprofeno em diferentes temperaturas 

 
Fonte: Autoria Própria (2022) 

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

0 2 4 6 8

q
e 

(m
g 

g-1
)

Ce (mg L-1)

25 ºC MOF HKUST-1

35 ºc MOF HKUST-1

45 ºC MOF HKUST-1

0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50

q
e 

(m
g 

g-1
)

Ce (mg L-1)

25 ºC Zeólita

35 ºC Zeólita

45ºC Zeólita

0

5

10

15

20

25

30

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15

q
e 

(m
g 

g-1
)

Ce (mg L-1)

25 ºC Óxido de grafeno

35 ºC Óxido de grafeno

45 ºC Óxido de grafeno



97 
 

 

Para avaliar o melhor ajuste das isotermas e descrever a adsorção do 

ibuprofeno nos materiais adsorventes, foram aplicados os modelos de Langmuir, 

Freundlich e Sips. Os melhores ajustes dos modelos podem ser observados na Figura 

30 e todos os resultados são apresentados na Tabela 7. Foi possível calcular os 

parâmetros de cada modelo, utilizando o R², X², soma dos quadrados e o erro 

quadrático médio. 

 

Figura 30 – Melhores ajustes dos modelos para isotermas de adsorção do ibuprofeno 

 

 

Fonte: Autoria própria (2022) 
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Tabela 7 - Ajustes dos modelos de isotermas para o ibuprofeno 
(continua) 

Modelo/ Parâmetros MOF-HKUST 1 

 25 ºC 35 ºC 45 ºC 

Langmuir   

qmax (mg g-1) 
95,76±0,11 95,43±0,08 93,70±0,10 

KL (L mg-1) 0,36±0,08 0,32±0,09 0,39±0,08 

R² 
0,7561 0,5741 0,8152 

X² 
36,9810 43,3905 37,2030 

Soma dos Quadrados 
19100,7000 17964,2600 19157,4200 

Quadrático médio 
19100,7000 17964,2600 19157,4200 

Freundlich  

KF (mg L-1) 
0,74±0,06 0,32±0,09 0,86±0,02 

N 
11,08±1,67 0,93±1,10 14,32±0,72 

R² 
0,9782 0,8494 0,9964 

X² 
27,9430 14771,4200 1,4360 

Soma dos Quadrados 20589,0200 19388,6200 20576,9400 

Quadrático médio 10294,5100 9694,3090 10288,4700 

Sips    

Ks 11,99±2,25 0,01±18,21 13,43±1,04 

Bs 1,13±0.43 0,0008±1,1104 1,3560±0,151 

as 0,03±0,09 0,99±1,81 0,03±0,01 

R² 0,9789 0,9347 0,9971 

X² 15,3430 10,6950 2,7030 

Soma dos Quadrados 20593,5200 19829,5800 20582,8600 

Quadrático médio 6864,5060 6609,8610 6860,9520 

Fonte: Autoria própria (2022) 
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Tabela 7- Ajustes dos modelos de isotermas para o ibuprofeno  
(continua) 

Modelo/ Parâmetros Zeólita Y 

 25 ºC 35 ºC 45 ºC 

Langmuir 

qmax (mg g-1) 
1,87±0,19 2,25±0,15 6,63±0,29 

KL (L mg-1) 
0,19±0,16 0,11±0,11 0,71±0,16 

R² 
0,6945 0,6717 0,9757 

X² 
1,5504 1,7554 0,5895 

Soma dos  

Quadrados 
16,2981 17,9625 248,9250 

Quadrático médio 
8,1490 8,9812 124,4625 

Freundlich 

KF (mg L-1) 
2,84±1,40 2,44±0,97 3,46±0,66 

N 
0,47±0,26 0,43±0,22 2,61±0,41 

R² 
0,5261 0,6289 0,8834 

X² 
2,4480 1,5268 2,0680 

Soma dos Quadrados 15,4568900 17,7385 244,0964 

Quadrático médio 7,7284 8,8692 122,0482 

Sips    

Ks 0,003±0,05 0,27±0,32 4,89±1,21 

Bs 5,051±20,607 0,95±0,78 1,08±0,19 

As 0,002±0,035 0,11±0,13 0,75±0,21 

R² 0,8577 0,6719 0,9763 

X² 2,0260 1,6820 0,6345 

Soma dos Quadrados 17,1139 17,9638 248,9567 

Quadrático médio 5,7046 5,9879 82,9855 

Fonte: Autoria própria (2022)
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Tabela 7- Ajustes dos modelos de isotermas para o ibuprofeno 
(continua) 

Modelo/ Parâmetros Óxido de Grafeno 

 25 ºC 35 ºC 45 ºC 

Langmuir 

qmax (mg g-1) 
24,65±0,08 25,97±0,10 25,86±0,09 

KL (L mg-1) 
0,12±0,03 0,14±0,03 0,32±0,04 

R² 
0,6950 0,7654 0,9422 

X² 
15,0580 12,0060 7,6890 

Soma dos Quadrados 
1267,9920 1441,481 1796,4060 

Quadrático médio 
1267,9920 1441,4810 1796,4060 

Freundlich 

KF (mg L-1) 
0,60±0,09 0,78±0,08 1,76±0,13 

N 
0,33±0,21 0,98±0,29 6,06±0,54 

R² 
0,9210 0,9637 0,9816 

X² 
38,6350 8,880 2,1030 

Soma dos Quadrados 1400,7200 1564,3200 1821,0180 

Quadrático médio 700,3600 782,1602 910,5088 

Sips    

Ks 0,26±0,66 0,05±0,07 6,16±0,66 

Bs 1,78±1,42 2,96±0,70 0,64±0,17 

As 0,001±0,009 0,0018±0,0020 0,052±0,09 

R² 0,9211 0,9795 0,9823 

X² 57,3510 2020,7900 2,3700 

Soma dos Quadrados 1400,7630 1574,1110 1821,4390 

Quadrático médio 466,9210 524,7038 607,1464 

Fonte: Autoria própria (2022)
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Observa-se que para todos os materiais, os melhores ajustes encontram-se 

na temperatura de 45ºC e nota-se que a temperatura é mais relevante para o óxido 

de grafeno e para a zeólita Y, o que resulta em uma melhor adsorção de IBF para os 

mesmos. Já para a MOF HKUST-1, nota-se uma semelhança nos resultados em todas 

as temperaturas. 

Com a comparação dos coeficientes de correlação dos modelos, X², soma dos 

quadrados e o erro quadrático médio, verifica-se que o modelo de Sips obteve os 

melhores ajustes para todos os materiais adsorventes, indicando uma adsorção que 

ocorre na monocamada, com um número definido de sítios ativos e em baixas 

concentrações (NASCIMENTO et al., 2014; MELO et al., 2020).  

A zeólita Y apresentou um elevado R² (0,9957) e um menor erro X² (0,5895) 

para o modelo de Langmuir, semelhante ao ajuste de Sips (R² = 0,9763 e X² = 0,6345). 

Este resultado indica que o processo de adsorção contém um número definido de 

sítios ativos com energias equivalentes e que a adsorção ocorre nas monocamadas, 

onde as moléculas adsorvidas não tendem a interagir umas com as outras e cada sítio 

ativo consegue adsorver apenas uma molécula (MELO et al., 2020). 

Já para o óxido de grafeno, o modelo de Freundlich apresentou R² elevado 

(0,9816) e com um menor erro X² (2,1030), próximo ao ajuste de Sips (R² 0,9823 e X² 

2,3700), indicando uma adsorção que ocorre nas multicamadas e possui sítios ativos 

com diferentes energias de adsorção (NASCIMENTO, et al., 2014).  

De forma geral, o material que apresentou uma maior remoção foi a MOF 

HKUST-1 e, ainda, apresentou o valor da constante de adsorção mais elevado (K), 

indicando uma adsorção mais rápida. Como a adsorção de fármacos depende da 

lipoficilidade e/ou hidrofobicidade, a capacidade de adsorção em matrizes sólidas está 

diretamente relacionada ao coeficiente de partição da água (log P) (AQUINO, et al., 

2013; MARYAM et al., 2020). Assim, este coeficiente está relacionando com a forma 

protonada ou não de um determinado composto, a qual pode determinar a 

hidrofobicidade de uma determinada solução, já que compostos hidrofóbicos possuem 

grande potencial de sorção em sólidos e hidrofílicos acontece o inverso (AQUINO, et 

al., 2013; MARYAM et al., 2020). 

  A constante de adsorção irá depender das propriedades do material e do 

poluente e, por consequência, é possível dizer que este coeficiente caracteriza 

adsorção referente às interações ou não com o adsorvente. Os resultados mostram 

que a MOF HKUST-1 consegue mais interações com o ibuprofeno do que os demais 
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adsorventes estudados, provavelmente devido à sua maior superfície específica (753 

m² g-1). Já esta semelhança entre os modelos ajustados e como a adsorção ocorre, 

será melhor compreendida por meio dos resultados termodinâmicos realizados no 

item a seguir (AQUINO, et al., 2013; MARYAM et al., 2020). 

Ao comparar os resultados deste trabalho com o estudo de Ramirez et al. 

(2021), notou-se que com a utilização da FeBTC e Fe3O4-FeBTC, apresentaram 

isotermas com padrões similares, onde a adsorção do IBF é melhor descrita pelo 

modelo de Langmuir e quando incorporada à magnetita (Fe3O4-FeBTC), pelo modelo 

de Freundlich. Nos trabalhos de Banerjee et al. (2016) utilizando o óxido de grafeno e 

Binaeian et al. (2020) utilizando KUST-1-mmen na adsorção do IBF, o modelo que 

melhor descreveu a capacidade de adsorção foi o de Langmuir.  

Por meio da Tabela 8, é possível comparar diversos materiais na adsorção do 

ibuprofeno, na qual os materiais óxido de grafeno e Zeólita Y presentes neste estudo 

apresentam baixa adsorção quando comparados com outros autores. Já a MOF 

HKUST-1 apresentou resultados similares com alguns estudos com MOFs e inferiores 

a outros estudos, mostrando que as características de cada adsorvente influenciam 

diretamente na remoção do ibuprofeno. 

Comparando os resultados apresentados por Samuel et. al. (2022) e Binaeian 

et al. (2020), com o presente estudo (MOF HKUST-1), pode-se dizer que 

possivelmente apresentaram-se maiores capacidades de adsorção devido à maior 

dosagem da solução de ibuprofeno, (100 e 400 mgL-1 respectivamente) o que 

consequentemente aumenta a disponibilidade do contaminante e pode ocasionar 

maiores capacidades de adsorção. 
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Tabela 8 - Comparação de adsorventes na adsorção do ibuprofeno 

Adsorvente Capacidade máxima de Adsorção (mg g-1-) Referência 

KUST-1-mmen 1000 
BINAEIAN et al. 

(2020) 

CuBTC@NH2 187,97 SAMUEL et al. (2022) 

Cu-BTC@Fe3O4 13,38 CHANG et al.(2022b) 

MIL-53 300,00 
WU; PRASETYA; LI, 

(2022) 

UiO-66; UiO-66-NH2 213,00;96,00; SUN et al. (2019) 

MOF-HKUST 1 95,76±0,11 Este estudo 

ZIF-8 216,32 LI et al. (2022) 

Zeólita Y 6,63±0,29 Este estudo 

GC/MGO-SO3H 138,16  ANCHIQUE et al. (2021) 

MnFe2O4/GO 156,25 THY et al. (2021) 

Óxido de Grafeno 25,97±0,10 Este estudo 

KUST-1-mmen: MOF modificada por dimetil etilenodiamina, CuBTC@NH2: MOF CuBTC (BTC = 
benzene – 1,3,5-tricarboxylic acid) modificada com amina; CuBTC@FE3O4: MOF CuBTC 

modificada com Fe3O4; MIL-53, UiO-66: tipo diferente de MOF; UiO-66-NH2: UiO-66 modificada 
com amina; GC/MGO-SO3H: adsorvente magnético com quitosano/Óxido de grafite/SO3H; 

MnFe2O4/GO: adsorvente magnético de férrica/óxido de grafeno. 
Fonte: Autoria própria (2022)
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Considerando a possibilidade de reduzir os custos de processo com a 

utilização de temperaturas menores, bem como minimizar a degradação das 

membranas poliméricas que serão produzidas com o material, os resultados obtidos 

indicam a viabilidade de utilização da MOF HKUST-1, que apresenta uma capacidade 

de adsorção elevada mesmo em temperatura ambiente, utilizando menores dosagens 

do adsorvente (HOWE, et al., 2021; STRATHMANN, 2001; BHATTACHARJEE; 

SAXENA; DUTTA, 2017). 

 

5.2.3 Termodinâmica de adsorção 

Os parâmetros termodinâmicos calculados conforme descrito do item 4.3.3, 

estão apresentados na Tabela 9. 

 

Tabela 9 – Resultados termodinâmicos 

Material T (K) ∆𝐇⁰ 

(KJ mol− 1) 

∆S⁰ 

(KJ mol− 1) 

∆𝐆⁰ 

(KJ mol− 1) 

𝐓∆𝐒⁰ 

(KJ mol− 1) 

MOF HKUST-

1 

298,15 -5,769 0,020 -11,801 6,032 

308,15   -12,004 6,235 

318,15   -12,206 6,437 

Zeólita Y 

298,15 -1,361 0,044 -14,381 13,020 

308,15   -14,818 13,456 

318,15   -15,255 13,893 

Óxido de 

Grafeno 

298,15 -19,239 0,061 -37,321 18,082 

308,15   -37,928 18,689 

318,15   -38,534 19,295 

Fonte: Autoria própria (2022)



105 
 

 

Ao avaliar os parâmetros termodinâmicos, foi possível notar que todos os 

adsorventes apresentaram valores negativos da variação de entalpia (∆𝐻⁰), sugerindo 

que os processos são exotérmicos, onde existem interações entre o adsorvente e o 

adsorvato, principalmente por meio da adsorção física, corroborando com a presença 

de interações π – π entre os aromáticos do adsorvente e do adsorvato (ALMEIDA et 

al., 2022; VIOTTI, et al., 2019; GOEDERT, 2017; FILHO, 2018; MELO et al., 2020; 

RAY, et al., 2020). 

No entanto, os valores negativos crescentes da energia livre de Gibbs (∆Gº) 

mostram que a adsorção acabou sendo favorecida pela elevação da temperatura em 

todos os materiais, confirmando o aumento da capacidade de adsorção ao se elevar 

a temperatura do sistema, mais evidente para a zeólita Y e o óxido de grafeno, 

corroborando assim, com os estudos de adsorção avaliados nos itens anteriores 

(ALMEIDA et al., 2022; VIOTTI, et al., 2019; GOEDERT, 2017; FILHO, 2018; MELO 

et al., 2020; RAY, et al., 2020). 

Devido à energia de ativação apresentar valores negativos com valores 

positivos de entropia (∆Sº), assume-se que o processo de adsorção é espontâneo e 

o adsorvente possui afinidade pelo adsorvato. Além disso, valores positivos de 

variação de entropia (ΔS°) instituem uma elevação na desordem do sistema, incluindo 

presença de mecanismos dissociativos no processo (ALMEIDA et al., 2022; VIOTTI, 

et al., 2019; GOEDERT, 2017; FILHO, 2018; MELO et al., 2020; RAY, et al., 2020). 

A adsorção sugere ser influenciada por mudanças de entropia, já que em 

todas as temperaturas foram observados que TΔS°> ΔH°. Entretanto quando o ΔH° 

varia em função da capacidade de adsorção em equilíbrio, assume-se que a superfície 

do adsorvente é heterogênea (ALMEIDA et al., 2022; VIOTTI, et al., 2019; GOEDERT, 

2017; FILHO, 2018; MELO et al., 2020; RAY, et al., 2020). 

Na literatura, na adsorção de fármacos, são relatados em alguns materiais 

com estruturas metal-orgânicas o mesmo perfil espontâneo e de interações físicas, 

entretanto com sistemas endotérmicos como em Almeida et al. (2022) e Binaeian et 

al. (2021), nos estudos de adsorção do hormônio 17α-etinilestradioL e do ibuprofeno, 

respectivamente. No entanto, foi relatado por Ramirez et al. (2021) um perfil 

exotérmico, espontâneo e com quimissorção, nos estudos com MOF de Fe3O4-FeBTC 

na adsorção do ibuprofeno e diclofenaco de sódio. Já por Viotti et al. (2019) foi relatado 

um perfil espontâneo, exotérmico e de fisissorção na adsorção com moringa oleifera 

na remoção do diclofenaco. 
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5.2.4 Influência do pH e da temperatura 

Nesta etapa, foi avaliada a influência da variação do pH e da temperatura na 

remoção de ibuprofeno para cada material estudado. Na Figura 31 são apresentados 

os resultados do percentual de remoção em função do pH, mantendo a temperatura 

constante em 35 oC±2. Já na Figura 32, são mostrados os percentuais de remoção 

quando a temperatura é variada e o pH é mantido constante. 

 

Figura 31 – Remoção de ibuprofeno em função do pH para os adsorventes avaliados 

 

Fonte: Autoria própria (2022)
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Figura 32 - Remoção de ibuprofeno em função da temperatura para os adsorventes avaliados 
(pH=7,50±0,10) 

 

Fonte: Autoria Própria (2022) 

Para o óxido de grafeno (OG) e a zeólita Y, o aumento do pH proporcionou 

uma redução no percentual de ibuprofeno. Deste modo, em pH > pHpzc, o ibuprofeno 

possui carga negativa assim como os adsorventes, resultando em uma diminuição da 

adsorção devido à repulsão eletrostática entre ambos (ROSMAN et al., 2021; 

MAHMOODI; ABDI, 2018; IMANIPOOR et al., 2021; BINAEIAN et al., 2020). Além 

disso, a solubilidade do ibuprofeno aumenta em valores de pH mais elevados, 

tornando o ibuprofeno aniônico menos hidrofóbico, o que pode ter levado à diminuição 

da adsorção (MARYAM et al., 2020). 

Quando a solução de ibuprofeno possui um pH menor, existe um aumento da 

sua remoção, que ocorre pelo fato de que em meio ácido, com o pH abaixo do pHpzc 

do adsorvente, a sua superfície é carregada positivamente. Como o Ibuprofeno em 

pH<pHpzc possui carga neutra, conclui-se que em pH< 4,85 (pKa) a adsorção do 

ibuprofeno aumenta devido às interações dispersivas e a menor solubilidade do 

ibuprofeno, favorecendo a adsorção (IOVINO et al., 2016; MARYAM et al., 2020; SUN 

et al., 2019; BINAEIAN et al., 2021). 

É possível observar que para a MOF HKUST-1 o aumento do pH não causou 

muita alteração na capacidade de adsorção, o que condiz com estudo de Peña-

Valesco et al. (2020), sugerindo, assim, que as interações de empilhamento π-π foram 

os mecanismos predominantes no processo de adsorção do IBF. 
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Em relação à temperatura, não houve variação significativa na remoção 

utilizando a MOF, mas foi observado um aumento na remoção com o aumento da 

temperatura utilizando a zeólita e o óxido de grafeno, que pode ser atribuído ao 

aumento da taxa de difusão das moléculas nos poros do adsorvente, o qual aumenta 

a velocidade de adsorção devido ao aumento da energia cinética do adsorvato. 

Para a zeólita Y, o melhor resultado foi obtido na temperatura de 50±2 °C, em 

pH 7,50±0,10 com uma remoção de cerca de 70%. Para o óxido de grafeno, foi 

observada uma remoção superior a 80% nas maiores temperaturas avaliadas.  

Estes resultados de adsorção podem ser relacionados com a caracterização 

dos adsorventes que foi apresentada. A MOF HKUST-1 possui um com abertura de 

1,10 nm, tamanho este que pode proporcionar o acesso da molécula de IBF 

(1,03x0,34, conforme o Quadro 1) aos poros do adsorvente. Além dessa 

compatibilidade de tamanho, é possível que ocorra interações dispersivas e a menor 

solubilidade do ibuprofeno proporcione uma maior adsorção (ROSMAN et al., 2021; 

IMANIPOOR et al., 2021; BINAEIAN et al., 2020). 

Comparando com os demais materiais, nota-se que a Zeólita Y apresenta 

valor de pHpzc próximo ao da MOF HKUST-1, mas apresenta grande diferença na 

superfície específica mostrada pela análise de BET, em que a superfície específica 

da zeólita é menor do que a área de superfície da MOF HKUST-1.  

Entretanto, obteve-se menores resultados de capacidade de adsorção, o que 

pode ter ocorrido devido à influência do pH na solução no mecanismo de adsorção da 

zeólita Y. Podem ocorrer interações não específicas como iônicas e específicas pela 

formação de ligações covalentes e, ainda, interações que dependem das 

propriedades ácido-base do número de doadores de hidrogênio. Desta forma, 

prevalece as interações hidrofóbicas e eletrostáticas, que dependem do pH do meio 

(PASTI et al., 2013). 

Em relação à zeólita Y, é necessário destacar que as principais interações 

ocorrem pelas forças de Van der Waals, caracterizando adsorção física, já que não 

apresentam compartilhamento de elétrons e as interações não ocorrem em sítios 

específicos, deixando a molécula livre para se mover por toda a superfície (ATKINS; 

PAULA, 2017). No entanto, não se pode excluir a possibilidade de ocorrer ligações 

químicas, as quais são dependentes da disponibilidade dos grupos doadores de 

hidrogênio (PASTI et al., 2013).  
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Já no caso do óxido de grafeno, é necessário levar em consideração sua 

menor área superficial, apresentando um mecanismo de adsorção semelhante ao da 

MOF HKUST-1, em que a adsorção do fármaco é favorecida pela menor solubilidade 

do ibuprofeno (MARYAM et al., 2020). 

A análise dos resultados de adsorção e caracterização dos adsorventes indica 

que a MOF HKUST-1 proporcionou uma adsorção elevada do ibuprofeno e que em 

um pH ácido essa adsorção é otimizada devido às interações hidrofóbicas. Sendo 

assim, no item a seguir são apresentados os possíveis mecanismos de adsorção do 

ibuprofeno com a MOF HKUST-1, para melhor compreensão de sua adsorção. 

 

5.2.5 Avaliação dos possíveis mecanismos de adsorção do ibuprofeno com MOF 
HKUST-1 

Considerando que os melhores resultados foram obtidos com a utilização da 

MOF-HKUST, são apresentados nesta seção os possíveis mecanismos de adsorção 

do IBF com este material, que são ilustrados na Figura 33.  

 

Figura 33 - Possíveis mecanismos de adsorção do IBF com a MOF HKUST-1 

 

Realizado com o software chemsketch versão 2021. 
Fonte: Autoria própria (2022) 

A partir das informações obtidas na análise de BET da MOF HKUST-1, nota-

se que com sua extensa área de superfície específica (753 m2 g-1) e com o grande 
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volume de poros (0,41 cm3 g-1), o processo de adsorção é favorecido, possibilitando 

que ocorram diversos mecanismos, como interações eletrostáticas, ligações de 

hidrogênio e empilhamentos π-π (ROSMAN et al., 2021).  

Desta forma, como já discutido anteriormente, o primeiro mecanismo possível 

é o acesso das moléculas de ibuprofeno aos poros do adsorvente, em função do 

tamanho da molécula em relação aos poros do adsorvente (MAHMOODI; ABDI, 2018; 

IMANIPOOR et al., 2021; BINAEIAN et al., 2020), mesmo que a predominância seja 

de interações físicas, como confirmado pela termodinâmica de adsorção. 

Além deste mecanismo, é possível que ocorram interações eletrostáticas, já 

que a eficiência de remoção de IBF diminuiu com o aumento dos valores de pH, que 

ocorre em parte, devido à repulsão eletrostática entre a carga superficial negativa da 

MOF HKUST-1 e os ânions de IBF e parcialmente devido ao aumento da solubilidade 

do ibuprofeno em pHs mais elevados (ROSMAN et al., 2021; MAHMOODI; ABDI, 

2018; IMANIPOOR et al., 2021; BINAEIAN et al., 2020; MARYAM et al., 2020). 

Sabendo-se que o pKa do IBF é 4,85, tem-se que para valores menores que 

este pKa existe a predominância da molécula neutra e no pKa maior a predominância 

da molécula aniônica. E como já apresentado, o pHpzc da MOF HKUST-1 é de 

aproximadamente 4,00, indicando que em pH<4,85 (pka) a adsorção é atribuída 

devido a interações dispersivas preponderantes e menor solubilidade de IBP na forma 

neutra, que de certa forma conduz a adsorção para a MOF HKUST-1 (IOVINO et al., 

2016; MARYAM et al., 2020; SUN et al., 2019; BINAEIAN et al., 2021). 

 Entretanto, como mencionado anteriormente, não foi observada uma grande 

variação da capacidade de adsorção nos valores de pH, o que sugere que estas 

interações eletrostáticas não são predominantes em seu processo de adsorção da 

molécula de IBF (PEÑA-VELASCO et al., 2020; ROSMAN et al., 2021; MAHMOODI; 

ABDI, 2018; IMANIPOOR et al., 2021; BINAEIAN et al., 2020). 

Outro possível mecanismo de adsorção é por meio das ligações de 

hidrogênio. Devido à elevada presença de sítios doadores de hidrogênio em grupos 

carboxila do ibuprofeno, é possível que estes se liguem à MOF HKUST-1 nos grupos 

funcionais que estão ligados ao metal e grupo carboxil do benzeno tricarboxilico 

(ROSMAN et al., 2021; MAHMOODI; ABDI, 2018; IMANIPOOR et al., 2021; BINAEIAN 

et al., 2020). Assim, destaca-se que os grupos polares como hidroxilas e carboxílicos 

presentes nos adsorventes, quando polarizados, tendem a apresentar uma alta 
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afinidade com metais (ROSMAN et al., 2021; MAHMOODI; ABDI, 2018; IMANIPOOR 

et al., 2021; BINAEIAN et al., 2020). 

Um último mecanismo de adsorção possível são as interações de 

empilhamento π-π, onde os anéis aromáticos da MOF HKUST-1 interagem com os 

anéis aromáticos do IBF, ocorrendo uma sobreposição por interações interatômicas, 

ou seja, os grupos carboxílicos do ibuprofeno possuem afinidade para compostos com 

anéis aromáticos, assim, os anéis benzênicos da MOF HKUST-1 interagem com os 

do ibuprofeno (ROSMAN et al., 2021; MAHMOODI; ABDI, 2018; IMANIPOOR et al., 

2021; BINAEIAN et al., 2020). 

Por apresentar todas as características discutidas acima, a MOF HKUST-1 

possui uma maior afinidade e maior capacidade de adsorção do ibuprofeno, a qual é 

otimizada em soluções ácidas sem a necessidade de mudança de temperatura. Estas 

características sugerem o seu uso na fabricação de membranas funcionalizadas, com 

intuito de proporcionar uma retenção não só pela filtração, mas também pela adsorção 

seletiva do ibuprofeno. 

Neste sentido, é importante conhecer os mecanismos de adsorção e 

compreender como esta adsorção poderá influenciar na separação por membranas. 

Deste modo, pode-se dizer que que o pH pode ter influência na filtração, entretanto, 

este não é o mecanismo principal de adsorção. Assim, a escolha da utilização da 

solução com pH acidificado (3,50±0,10) na filtração do ibuprofeno não irá acarretar na 

repulsão eletrostática da membrana, já que nesta condição o ibuprofeno está 

principalmente em sua forma neutra, podendo dificultar o seu processo de remoção.  

É importante frisar que este valor de pH está fora da faixa da Resolução 

CONAMA nº430 de 13/05/2011, a qual estipula que os efluentes de qualquer fonte 

poluidora somente poderão ser lançados diretamente no corpo receptor desde que 

seu pH esteja entre 5 a 9 (BINAEIAN, et. al., 2021). Deste modo, a influência do pH 

será melhor avaliada nas principais membranas, com testes de filtração em diferentes 

valores de pH. 

5.3 Avaliação prévia da influência da adição de PVP na produção de membranas 
funcionalizadas com MOF – HKUST 1 

Esta primeira etapa foi realizada para avaliar se a adição de PVP como 

copolímero na solução influenciaria nas características de fluxo e retenção das 

membranas. Definindo se existe a necessidade de sua utilização na blenda.  
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Na Figura 34 são mostradas as membranas produzidas conforme as 

composições especificadas na Tabela 1.  

 
Figura 34 - Aspecto visual das membranas 

    

 

a) padrão M1F1 (25%PES).b) funcionalizada M2F1 (25%PES + 1%MOF). c) padrão M3F1 
(15%PES+10%PVP). d) funcionalizada M4F1 (15%PES+10%PVP+ 1%MOF). 

Fonte: Autoria própria (2022) 

As membranas funcionalizadas apresentaram diferenças físicas, devido à 

variação do aditivo em suas composições, mas todas apresentaram uma camada 

superior brilhante e a parte inferior opaca. Na Figura 34, pode ser observado que a 

membrana fabricada apenas com PES M1F1(25%PES) apresentou uma estrutura 

aparentemente mais branca e lisa, entretanto, ao adicionar 1% de MOF HKUST-1, 

notou-se a sua alteração de cor (cor azulada, caraterística de MOFs com Cobre). Já 

a adição de PVP na mistura polimérica resultou em membranas com uma aparência 

mais amarelada, devido à coloração do PVP.  

Em todas as composições avaliadas nesta etapa, foi possível a produção de 

membranas homogêneas, sem fissuras e com aparência uniforme.  

Em relação à resistência mecânica observada nas diferentes composições, 

foi possível notar que o preparo das misturas contendo os dois polímeros resultou em 

membranas aparentemente mais frágeis. Desta forma, a pressão máxima de 

operação caiu para 2,5 bar, conforme pode ser observado na Tabela 2. Um dos 

motivos da PES ser muito utilizada é devido à sua elevada resistência mecânica, 

assim, ao acrescentar o PVP, a estrutura polimérica a torna mais porosa, 

possivelmente acaba acarretando a diminuição da sua resistência mecânica (MANO, 

2019). 
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5.3.1 MEV das membranas 1ª etapa 

Esta diferença na estrutura polimérica das blendas com diferentes polímeros, 

citada no item anterior, pode ser observada na Figura 35. 

 

Figura 35 - MEV das membranas 1ªetapa a 300 µm. 

  

 

a) M1F1 (25%PES). b) M3F1 (15%PES+10%PVP). c) M2F1 (25%PES + 1%MOF). d) M4F1 
(15%PES+10%PVP+ 1%MOF). 

                                                   Fonte: Autoria própria (2022) 

Nota-se que a estrutura porosa da membrana apenas com PES (M1F1) 

apresenta uma menor quantidade de poros e uma maior camada de filme filtrante. 

Entretanto, quando é adiciona a MOF HKUST-1 (M2F1) sua camada porosa 

apresenta-se com poros maiores. Já quando é adicionado o PVP (M3F1), é evidente 

c)                                                         d)                                                          
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Filme Filtrante 

Estrutura porosa 

Estrutura porosa 
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a diferença da estrutura porosa, o qual consegue aumentar a porosidade e diminuir a 

camada do filme filtrante da membrana. E, por fim, na membrana M4F1, observa-se 

que ao adicionar a MOF HKUST-1 na mistura existe uma alteração da estrutura 

porosa, apresentando uma menor porosidade do que a membrana M3F1. 

Esta diferença de estruturas porosas apresentadas pelas membranas, 

confirma que o PVP com o copolímero, conseguiu aumentar a porosidade das 

membranas. No entanto, este aumento de porosidade, contribui para uma possível 

resistência mecânica mais baixa, a qual pode ser observada nas pressões de 

operação das membranas, conforme citado anteriormente. 

 

5.3.2 Compactação 

Inicialmente, as membranas produzidas foram submetidas à uma etapa de 

compactação, para que houvesse a compressão e, possivelmente, a deformação 

prévia da estrutura porosa. Para isso, os experimentos foram realizados com fluxo de 

água, sob pressão de até 3,0 bar, conforme Tabela 2, até que fosse observado um 

fluxo permeado constante. 

Estas alterações na matriz polimérica proporcionam a diminuição do tamanho 

de poros e, consequentemente, o aumento na resistência ao fluxo e diminuição da 

taxa de permeação. Assim, se esta etapa de compactação não for realizada 

adequadamente, estas alterações na estrutura porosa ocorrem durante a filtração, 

ocasionando variações no fluxo permeado através da membrana e dificultando a 

avaliação do fouling (MAJUMDAR; MISHRA; BHUNIA, 2022). Na Figura 36 são 

apresentadas as curvas de fluxo durante o período de compactação para as 

membranas produzidas. 
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Figura 36 – Fluxo permeado ao longo do tempo durante a compactação das membranas 

 
 Fonte: Autoria própria (2022) 

 

Foi utilizada uma membrana de PES comercial de ultrafiltração, com diâmetro 

médio de poros de 0,2 µm, para comparação com os resultados das membranas 

produzidas. É possível observar um comportamento similar de compactação com as 

membranas produzidas exclusivamente com PES, membranas M1F1 (25%PES) e 

M2F1 (25%PES+1%MOF), que apresentaram uma compactação mais rápida. Como 

este polímero tende à formação de filmes com poros de diâmetros menores, sua 

estrutura não sofreu grandes alterações, resultando em um fluxo permeado 

estabilizado em um menor tempo.  

O mesmo comportamento é apresentado com a membrana comercial de PES, 

que apresentou um menor tempo, aproximadamente uma hora, para atingir o fluxo 

estabilizado. Entretanto, os valores de fluxo permeado da membrana comercial são 

mais elevados, indicando que ela possui diâmetro médio de poros maior que os das 

membranas produzidas, corroborando com as imagens obtidas no item 5.3.1. 

Ao analisar as curvas de compactação do fluxo permeado, é evidente que o 

uso do PVP como copolímero auxiliou no aumento da porosidade e, 

consequentemente, no aumento do fluxo permeado, o que é de extrema importância 

em termos industriais para o tratamento de grandes volumes de águas e efluentes. 

Muitos trabalhos utilizam o PVP como um copolímero e/ou aditivo para o aumento de 

0,900±0,001 

6,410±0,001 

363,490±0,008 

365,890±3,05
8 

512,390±0,069 
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porosidade, apresentando resultados semelhantes aos encontrados neste trabalho, 

como o estudo de HO; SU (2022) e CHANG et al. (2022) que conseguiram aumentar 

a porosidade da membrana produzida com PES, incluindo o copolímero PVP. 

Em relação às membranas produzidas, observa-se a influência da adição da 

MOF HKUST-1, apresentando um aumento do fluxo na M2F1 (25%PES +1%MOF) 

em relação à membrana M1F1 (25%PES), que pode ocorrer devido à natureza porosa 

do adsorvente, que confere à estrutura da membrana novas trajetórias de fluxo, devido 

a uma menor tortuosidade em seus canais, facilitando assim, que as moléculas de 

água penetrem a membrana aumentando o fluxo permeado (PASETA et al. 2019; 

MAKETHA; MOUTLOALI, 2018; SHUKLA et al. 2020). 

Já em relação à diminuição do fluxo permeado na M4F1 

(15%PES+10%PVP+1%MOF) em relação à M3F1 (15%PES+10%PVP), 

possivelmente ocorreu devido à diferença apresentada na estrutura porosa, conforme 

observado no item 5.3.1. Adicionalmente, pode ter ocorrido o preenchimento dos 

poros da membrana com a MOF - HKUST-1, o que leva a uma maior resistência à 

permeabilidade da água e a uma diminuição do fluxo permeado (JOHARI et al. 2021; 

LI et al. 2022). 

 
 

5.3.3 Permeabilidade hidráulica, porosidade e diâmetro médio de poro  

Após a compactação, avaliou-se o fluxo permeado com água destilada em 

quatro pressões, variando de 0,1 a 3,0 bar, por um período de 30 min, conforme item 

4.7. 

A Tabela 10 apresenta os resultados do fluxo permeado estabilizado em cada 

pressão avaliada e os valores calculados de permeabilidade hidráulica para cada 

membrana, além dos resultados calculados de porosidade e raio médio dos poros.  

Todas as membranas apresentaram relação linear do fluxo permeado em 

função da pressão, com coeficiente de determinação médio de 0,9971 possibilitando 

assim a determinação da permeabilidade hidráulica.  

Como pode ser observado, a M1F1 (25%PES) apresentou a menor 

permeabilidade hidráulica com 0,67±0,03 kg h-1 m-2 bar-1, corroborando com sua 

menor porosidade e menor diâmetro médio de poro. Entretanto, a permeabilidade 

aumentou com a adição da MOF HKUST-1, apresentando na M2F1 
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(25%PES+5%MOF) um resultado de 3,00±0,05 kg h-1 m-2 bar-1, uma porosidade e um 

tamanho médio de poro mais elevado que a M1F1 (25%PES). 

Esse aumento de permeabilidade hidráulica pode ter ocorrido devido à 

presença da MOF HKUST-1 ocasionar a formação de canais na estrutura porosa da 

membrana, que podem favorecer o aumento do fluxo permeado. Além disso, a MOF 

HKUST-1 apresenta uma maior afinidade do óxido metálico e dos aglomerados 

metálicos com a água, aumentando a hidrofilicidade da membrana e, 

consequentemente, o fluxo permeado (HO; SU, 2022; ZHANG et al., 2020; SOTTO et 

al., 2015). 

Em relação à adição de PVP como copolímero, nota-se que a 

M3F1(15%PES+10%PVP) apresentou uma permeabilidade hidráulica de 131,00±2,80 

kg h-1 m-2 bar-1, que em comparação com a M1F2 (25%PES) é um aumento 

significativo em valores de fluxo permeado. Assim, pode-se dizer que como a PES é 

um polímero hidrofóbico, ao adicionar o PVP na composição, o copolímero que possui 

elevada hidrofilicidade agiu como formador de poros, proporcionando o aumento da 

porosidade da membrana em 22%, bem como o aumento do tamanho do poro de 0,19 

nm para 22 nm (JALALI et al., 2016; MANO, 2019). 

 
Tabela 10 - Resultados de permeabilidade hidráulica, porosidade e diâmetro médio de poros 

das membranas produzidas 

Membrana 

Permeabilidade 

Hidráulica  

(kg h-1 m-2 bar-1) 

Porosidade 

 (%) 

Diâmetro Médio de 

Poros 

(nm) 

M1F1 (25%PES) 0,67±0,03 22±2 0,19 

M2F1 (25%PES+1%MOF) 3,00±0,05 36±2 1,30 

M3F1 (15%PES+10% PVP) 131,00±2,80 49±2 22,0 

29,00±0,09 73±1 4,90 M4F1 (15%PES+10% 

PVP+1%MOF) 

Membrana Comercial 2210,00±19,50 40±3 200 

Fonte: Autoria própria (2022) 

 

No entanto, a membrana M4F1 (15%PES+10%PVP+15%MOF) apresentou 

permeabilidade hidráulica de 29,00±0,09 kg h-1 m-2 bar-1, que é menor do que a 
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permeabilidade hidráulica da M3F1 (15%PES+10%PVP). Este resultado sugere que 

a MOF HKUST-1 causou mudanças na estrutura da matriz polimérica da membrana, 

conforme mencionado anteriormente no item 5.3.1, preenchendo os poros da 

membrana criados pelo PVP ou, ainda, existe a possibilidade das MOFs com 

características hidrofóbicas, como a MOF HKUST-1, impedirem o transporte da água 

por meio da matriz polimérica, através das suas ligações orgânicas e inorgânicas na 

estrutura, já que possui estrutura anfifílica (LI et al., 2022; JOHARI et al., 2021). 

 

5.3.4 Ensaios de filtração para a retenção de ibuprofeno 

Esta etapa foi realizada para verificar a eficiência das membranas produzidas 

na remoção de ibuprofeno de soluções aquosas, avaliando se a adição de PVP como 

copolímero influenciou nas características de rejeição das membranas e se a adição 

de MOF HKUST-1 pode aumentar a retenção do ibuprofeno. Na Figura 37 são 

apresentados os resultados de retenção das membranas analisadas e na Figura 38 

as curvas de fluxo permeado ao longo da filtração. 
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Figura 37 - Retenção de IBF pelas membranas produzidas e comercial- Fase 1* 

 

 

*A retenção foi realizada na menor pressão, 1 bar para as membranas só com PES, 0,5 bar 

para as membranas com blendas de PES+PVP e 0,11 bar para a membrana comercial. 

Fonte: Autoria própria (2022) 

 

Os resultados obtidos mostram que todas as membranas avaliadas 

apresentaram uma remoção de IBF, sendo que foram alcançadas remoções maiores 

que 90% com a utilização das membranas funcionalizadas com a MOF HKUST-1. 
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Figura 38 - Fluxo de retenção de IBF pelas membranas produzidas - Fase 1 

 

Fonte: Autoria própria (2022) 

Avaliando a influência da adição da MOF HKUST-1, é importante destacar 

que a membrana M2F1 (25%PES+1%MOF), além de apresentar um fluxo permeado 

mais elevado (4,72 kg h-1 m-2) em comparação com a M1F1 (25%PES) (1,84 kg h-1 m-

2), apresentou uma maior retenção de ibuprofeno (94%), indicando que a adição da 

MOF- HKUST-1 proporcionou características adsortivas para a membrana.  

Uma rejeição semelhante à obtida com a M2F2 (25%PES+1%MOF) foi 

observada na M4F1(15%PES+10%PVP+1%MOF), com 93%, confirmando assim, o 

efeito da adição da MOF HKUST-1 na retenção do IBF. PASETA et al., (2019) 

apresentaram resultados condizentes com este trabalho, onde as membranas com a 

adição da MOF HKUST-1 apresentaram melhorias na retenção e hidrofilicidade da 

membrana, com retenções de 98% para diclofenaco e naproxeno. 

Observou-se que a membrana M3F1 (PES+PVP), devido ao aumento da 

porosidade e, consequentemente, o aumento do fluxo permeado apresentou uma 

remoção inferior, 33%. Este valor de remoção é similar ao encontrado quando utilizada 

a membrana comercial de microfiltração, cuja remoção foi de 35%. Desta forma, os 

resultados sugerem que esta membrana produzida, pode ser considerada uma 

161,33±0,69 

4,72±0,01 

1,84±0,03 

84,76±0,10 

154,27±0,30 
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membrana na faixa de microfiltração e que devido ao aumento de porosidade houve 

uma diminuição da retenção do IBF, quando comparada com a M1F1(PES). 

Mesmo a membrana comercial possuindo um diâmetro de poro maior que a 

molécula do ibuprofeno, observa-se uma remoção de 35%, a qual possivelmente 

ocorreu devido à aglomeração de moléculas de ibuprofeno, permitindo que sejam 

retidas.  

É possível que ocorra rejeição do ibuprofeno pelo princípio da exclusão de 

Donnan, em que a exclusão ocorre pela incapacidade de penetrar profundamente na 

estrutura do polímero (VONA et al., 2015; MARYAM et al., 2020; MANO, 2019). 

Levando em consideração que a solução de ibuprofeno está com pH ácido, a repulsão 

eletrostática entre o fármaco e a superfície da membrana é pouca ou nenhuma, o que 

permite que o ibuprofeno não carregado ou ligeiramente carregado adsorva na 

superfície da membrana, causando essa retenção do ibuprofeno (VONA et al., 2015; 

MARYAM et al., 2020). 

Em relação à retenção de ibuprofeno utilizando filtração com membranas 

funcionalizadas, os resultados obtidos neste presente trabalho são superiores aos 

reportados na literatura, conforme apresentado na Tabela 11, indicando, então, o 

potencial da utilização destas membranas produzidas em processos de filtração para 

a remoção deste fármaco. 

 
  



122 
 

 

Tabela 11 - Comparativo de retenção obtidos por membranas funcionalizadas 

Tipo de 

Membrana/Funcionalização 
Aplicação Retenção (%) Referência 

PA / ZIF-93 e PA /HKUST-1 
Diclofenaco e 

naproxeno 
≥98,00 PASETA et al. (2019) 

UF/MIL-100 (Fe) e MIL-101 (Cr) 

Ibuprofeno, 17α-

etinilestradiol e 

matéria orgânica 

natural 

53,20-86,10 KIM et al. (2020) 

Polissulfona/carvão ativado 

Diclofenaco, 

paracetamol e 

metronidazol 

41,57; 50,44;36,20 
NADOUR; BOUKRAA; 

BENABOURA (2019) 

PVDF/Ag2CO3/Ag2O 

Remoção de 

Ibuprofeno com 

filtração 

fotocatalítica 

46,85 ROSMAN et al. (2021) 

PES/Ti3C2TX MXene Amitriptilina e 
ibuprofeno 

50,00-90,00 KIM et al. (2021) 

PVP/óxido de grafeno Ibuprofeno 84,00 AHMAD et al. (2021) 

Polieterimida, Poliimida /óxido 

de grafeno e zeólita 

 

Ibuprofeno 50,00-70,00 
BOURASSI et al. 

(2021) 

PES+PVP/HKUST-1 Ibuprofeno 93,64±0,50 Este Estudo 

 

Neste contexto, com os resultados apresentados até esta etapa, conclui-se 

que a adição do PVP confere características de maior hidrofilicidade e porosidade às 

membranas, consequentemente aumentando os valores de permeabilidade 

hidráulica, conforme já observado na Tabela 12.  

Já a adição da MOF HKUST-1 influenciou na permeabilidade da membrana 

e, principalmente, na retenção do fármaco, obtendo assim um fluxo permeado 

satisfatório com uma elevada retenção do ibuprofeno. Baseado nestas informações, 

os ensaios posteriores foram realizados utilizando membranas de PES e PVP 

funcionalizadas com MOF HKUST-1. 
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5.4 Avaliação da composição das membranas na eficiência de filtração do 
ibuprofeno 

Nesta segunda fase, foram avaliadas a compactação, a retenção do fármaco 

e o fouling das membranas, com o intuito de definir a melhor composição de 

membrana para a retenção do IBF. Na Figura 39 são mostradas as membranas 

produzidas conforme as composições especificadas na Tabela 1. 

As membranas funcionalizadas apresentaram diferenças físicas, devido à 

variação de suas composições, mas todas apresentaram uma camada superior 

brilhante e a parte inferior opaca. Além disso, notou-se uma variação de cor devido às 

quantidades de MOF HKUST-1 que possuem tonalidade azulada (caraterística de 

MOFs com cobre) e do PVP que possui coloração amarelada, apresentando assim 

tonalidades azuladas e esverdeadas dependendo da concentração da sua 

composição. 

Em relação à resistência mecânica das diferentes composições, foi possível 

notar que as quantidades menores de polímeros nas membranas M1F2 (5% PVP), 

M2F2 (5% PVP + 0,5% MOF) e M3F2 (5% PVP+ 1,5% MOF) proporcionaram, 

aparentemente uma maior fragilidade em seu uso, interferindo na pressão máxima de 

operação. Na Tabela 3, é possível observar que as membranas com 5% de PVP 

alcançaram apenas 1,5 bar de pressão de operação e membranas com 15% de PVP, 

elevaram sua resistência mecânica para até 2,0 bar. Entretanto, a configuração 

polimérica das blendas com a melhor resistência à pressão (2,5 bar) foi obtida com a 

adição de 10% de PVP, com um total de 25% de polímero na solução. 
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Figura 39 - Aspecto visual das membranas 

    

    

 
a) padrão M1F2 (5% PVP). b) funcionalizada M2F2 (5% PVP + 0,5% MOF).  c) funcionalizada 
M3F2 (5% PVP+ 1,5% MOF). d) funcionalizada M4F2 (15% PVP+ 0,5% MOF). e) padrão M5F2 

(15% PVP). f) funcionalizada M6F2 (15% PVP+ 1,5% MOF). g) padrão M8F2 (10% PVP). h) 
funcionalizada M7F2 (10% PVP+ 1% MOF). 

Fonte: Autoria própria (2022) 

5.4.1 Análise termogravimétrica (TG) 

As curvas de termogravimetria (TG) e termogravimetria derivada (DTG) da 

decomposição térmica da membrana comercial e das membranas produzidas foram 

obtidas em atmosfera de argônio e são apresentadas nas Figuras 40 e 41. 

 
Figura 40 - TG e DTG da membrana comercial 

 

Fonte: Autoria própria (2022) 
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Figura 41 - TG e DTG das membranas produzidas 

 

 

 

 

Fonte: Autoria própria (2022) 

M1F2 M2F2 

M3F2 M4F2 

M5F2 M6F2 

M7F2 M8F2 
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Conforme apresentado na Figura 40, a membrana comercial apresenta uma 

pequena perda de massa inicial devido à perda da água remanescente na membrana. 

Em aproximadamente 600ºC, o evento térmico foi devido à clivagem da ligação C-O 

do polímero PES após a degradação do polímero (XU et al., 2015; WAHIDUZZAMAN 

et al., 2016; AL-GHAFRI et al., 2022; YOUSEF et al., 2022). 

É evidente que as membranas produzidas (Figura 41) possuem algumas 

semelhanças com a membrana comercial, onde é possível observar perdas iniciais de 

massa devido à perda da água remanescente na membrana e do solvente residual. A 

segunda perda de massa ocorre de 180 à 360ºC que está relacionada à 

decomposição da MOF HKUST-1, que não é possível observar nas membranas 

M1F2, M5F2 e M8F2 já que são membranas sem o aditivo (XU et al., 2015; 

WAHIDUZZAMAN et al., 2016; AL-GHAFRI et al., 2022; YOUSEF et al., 2022). 

A terceira perda de massa, em aproximadamente 400ºC, deveu-se à 

decomposição do PVP, seguida da clivagem da ligação C-O do polímero PES e da 

degradação do polímero em 500-600 ᵒC (XU et al., 2015; KHAN et al., 2015; AL-

GHAFRI et al., 2022; YOUSEF et al., 2022). 

Considerando os resultados apresentados nos termogramas, verifica-se que 

as membranas funcionalizadas poderão operar em condições de temperatura em até 

aproximadamente 180ºC, sem sofrer decomposição térmica de seus materiais. Estes 

resultados indicam que não há restrições de aplicação destas membranas 

funcionalizadas em processos de filtração que necessitem a utilização de 

temperaturas um mais elevadas. 

 

5.4.2 Ângulo de contato, porosidade e diâmetro médio de poro 

A hidrofilicidade das membranas produzidas foi avaliada a partir das análises 

de porosidade e ângulo de contato, cujos resultados estão dispostos na Tabela 12. 
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Tabela 12 – Diâmetro médio de poro, porosidade e ângulo de contato 

Nomenclatura 
Diâmetro Médio de 

Poros (nm) 
Porosidade (%) Ângulo de Contato (⁰) 

M1F2 (5% PVP) 22 49±2 63±1 

 

M2F2 (5% PVP + 

0,5% MOF) 
13 59±1 64±1 

 

M3F2 (5% PVP+ 

1,5% MOF) 
5,3 88±1 59±1 

 

M4F2 (15% PVP+ 

0,5% MOF) 
7,8 68±3 59±2 

 

M5F2 (15% PVP) 10 53±2 45±1 
 

M6F2 (15% PVP+ 

1,5% MOF) 
18 47±1 55±2 

 

M7F2 (10% PVP+ 

1% MOF) 
4,9 73±1 48±1 

 

M8F2 (10% PVP) 17 49±2 46±4 
 

COMERCIAL 200 40±3 71±2 

 

Fonte: Autoria Própria (2022) 

De acordo com os resultados apresentados, foi possível notar que adição do 

copolímero PVP obteve efeito na diminuição do ângulo de contato e, assim, no 

aumento da hidrofilicidade da membrana, melhorando o desempenho anti-incrustante 

e o fluxo permeado. A adição de MOF HKUST-1 apresentou o mesmo efeito nas 

membranas, ao se comparar membranas sem aditivo com membranas com o aditivo 

(GAO et al., 2021; BAI et al., 2021; FIORENTIN-FERRARI et al., 2021; 

MOHAMMADNEZHAD et al., 2019). 

Entretanto, em relação a quantidade do aditivo, foi possível observar que com 

as concentrações de 0,5 e 1% de aditivo, nota-se este aumento da hidrofilicidade. 
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Neste caso quanto maior a sua concentração na mistura, maior o aumento do ângulo 

de contato das membranas. Porém, apresentou o efeito inverso, em relação ao 

aumento da concentração de aditivo para 1,5%. Deste modo, é possível que o 

aumento excessivo da quantidade de MOF HKUST-1, devido a característica anfifílica 

da molécula, proporcione características hidrofóbicas à membrana, dificultando o 

transporte de água por meio da matriz polimérica (LI et al., 2022; JOHARI et al., 2021). 

Ao comparar-se as membranas produzidas com a membrana comercial, foi 

possível notar uma melhora da propriedade hidrofílica das membranas. De modo 

geral, a adição do copolímero e o aditivo resultaram em membranas com uma maior 

hidrofilicidade, o que consequentemente melhora o desempenho anti-incrustante e de 

fluxo da membrana, reduzindo o efeito de acúmulo do produto filtrante na superfície 

da membrana (GAO et al., 2021; BAI et al., 2021; FIORENTIN-FERRARI et al., 2021; 

MOHAMMADNEZHAD et al., 2019). 

Em relação à porosidade, verifica-se que as membranas produzidas resultaram 

em valores consideravelmente mais altos do que os apresentados pelas membranas 

sem o aditivo e comercial. Já em relação ao diâmetro médio de poros, notou-se que 

os diâmetros de poros das membranas produzidas são consideravelmente menores 

que da membrana comercial. Esses resultados evidenciam que a adição do 

copolímero e do aditivo favoreceu a formação de poros e porosidade, conforme 

também observado por Saranya; Beril e Mohan, (2017) e Chang et al. (2022).  

 

5.4.3 Compactação  

Inicialmente, as membranas produzidas foram submetidas à uma etapa de 

compactação, para que houvesse a compressão e, possivelmente, a deformação 

prévia da estrutura porosa. Para isso, os experimentos foram realizados com fluxo de 

água, sob pressão de 1,5 a 3,0 bar, conforme Tabela 2, até que fosse observado um 

fluxo permeado constante. Na Figura 42 são apresentadas as curvas de fluxo durante 

o período de compactação para as membranas produzidas. 
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Figura 42 - Compactação das membranas na Fase 2 

 
Fonte: Autoria própria (2022) 

Foi possível observar que os fluxos de compactação de todas as membranas 

produzidas possuem padrões similares, iniciando com um decaimento rápido até 

alcançar o fluxo permeado estabilizado, apresentando a estabilização com um tempo 

de 2 a 4 horas. 

A membrana M3F2 (5%PVP+1,5%MOF) precisou de um tempo maior para 

estabilizar o fluxo permeado, o que pode ter ocorrido por possuir uma maior 

quantidade de MOF HKUST-1 (1,5%) e uma menor quantidade de polímero em sua 

composição (20%). Já as membranas que apresentaram um maior fluxo permeado 

estabilizado foram a M1F1 (5%PVP) e M2F2 (5%PVP+0,5%MOF), indicando que 

estas composições apresentam poros com diâmetros maiores, o que pode ser 

corroborado pelos resultados da Tabela 12. Vale ressaltar que, mesmo em 

concentrações menores, o PVP conseguiu proporcionar um aumento da porosidade, 

conforme observado na Tabela 12. 

Foi possível notar que as membranas apresentaram uma diminuição de fluxo 

permeado, conforme adicionava-se maiores quantidades de MOF HKUST-1, mesmo 

padrão observado no item 5.3.1. Esse volume inferior de fluxo permeado, pode ter 

ocorrido devido à diminuição do tamanho dos poros e, ainda, devido ao preenchimento 

dos poros da membrana com a MOF HKUST-1, o que leva a uma maior resistência à 

permeabilidade da água e a uma diminuição do fluxo permeado. 
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Outra hipótese possível é que a estrutura da MOF HKUST-1 proporcionou 

características hidrofóbicas à membrana. Conforme discutido anteriormente, o ângulo 

de contato das membranas diminui com a adição de PVP, no entanto, aumentou com 

a adição da MOF HKUST-1, dificultando o transporte de água por meio da matriz 

polimérica (LI et al., 2022; JOHARI et al., 2021).  

Após esta etapa de compactação, as membranas foram aplicadas na filtração 

de soluções contendo ibuprofeno.  

 

5.4.4 Desempenho das membranas na retenção do ibuprofeno  

Para avaliar a eficiência de retenção das membranas produzidas nas 

diferentes composições poliméricas, avaliou-se a retenção após 60 min de filtração. 

Na Figura 43, observa-se os resultados de retenção das membranas analisadas. 

 
Figura 43 - Retenção do IBF nas membranas produzidas na Fase 2. 

 
Fonte: Autoria própria (2022). 

Foi possível observar que algumas membranas, mesmo com um diâmetro 

médio de poros maior que a molécula de ibuprofeno, apresentaram retenções. Estes 
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resultados sugerem que pode ter ocorrido adsorção dessas moléculas ou 

possivelmente a retenção ocorreu devido à aglomeração de moléculas de ibuprofeno, 

permitindo que sejam retidas (VONA et al., 2015; MARYAM et al., 2020; MANO, 2019). 

Notou-se que conforme aumentava a quantidade de MOF HKUST-1 na 

composição da membrana, maior era a retenção do ibuprofeno. Deste modo, 

comparando a retenção das membranas sem a MOF HKUST-1, como por exemplo a 

M1F2 (5%PVP), com a M3F2 (5%PVP+1,5%MOF), fica evidente que além da 

separação pelo diâmetro de poros, o aditivo conferiu características adsortivas às 

membranas, aumentando a retenção do IBF de 12% para 71%. 

As membranas com maiores retenções foram a M6F2 (15%PVP+1,5% MOF) 

com 93,04% de retenção e a M7F2 (10%PVP+1% MOF) com 93,64% de retenção. 

Entretanto, tanto o PVP como a MOF HKUST-1 encontram-se em maiores 

concentrações na M6F2 (15%PVP+1,5% MOF), o que faz o custo da produção desta 

membrana superior em comparação com a M7F2 (10%PVP+1% MOF). 

Comparando os resultados na retenção do IBF deste trabalho, com outros 

autores (Tabela 11), nota-se que a remoção do fármaco pelas membranas 

funcionalizadas com MOF HKUST-1 apresenta resultados superiores a outros 

materiais adsorventes. Nos trabalhos de Rosman et. al., (2021) e Ahmad, et al., (2021) 

são reportadas elevadas capacidades de retenção do fármaco, porém neste trabalho 

foram apresentadas retenções mais elevadas, com valores superiores a 93%. 

Com os resultados apresentados neste trabalho, foi observado que a adição do 

PVP confere características de maior hidrofilicidade e porosidade às membranas, 

consequentemente aumentando os valores de fluxo permeado. Estudos Kourde-

Hanafi et al., (2017), Ahmad et al., (2019) e Ho; Su (2022) apresentaram os mesmos 

resultados positivos da adição de PVP na composição da mistura.  

Assim, ao adicionar o copolímero PVP na matriz polimérica, foi observado um 

aumento da porosidade, entretanto, a adição da MOF HKUST-1 influenciou no volume 

de fluxo permeado das membranas, diminuindo com o aumento da sua concentração 

na matriz polimérica. Essa mesma influência da MOF HKUST-1 foi observada por 

Paseta, et al. (2019), condizente com os resultados aqui obtidos.  

Entretanto, foi possível observar que a presença de MOF HKUST-1 também 

pode aumentar o fluxo permeado como quando comparadas as membranas M5F2 

(15%PVP) e M4F2 (15%PVP+0,5%MOF), em que foi observado um aumento de fluxo 

de 49,88±0,65 para 87,54±0,88 kg h-1 m2 e, também, um aumento de retenção de 
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ibuprofeno, devido às características adsortivas da membrana. Este aumento em seu 

fluxo permeado ao se comparar com a M5F2 (15% PVP), pode ter ocorrido devido à 

característica da MOF HKUST-1 proporcionar na inversão de fases uma camada mais 

densa e fina na parte superior da membrana e a formação de um grande número de 

microporos, que favorecem a passagem de água (ZHANG et al., 2020). Este fato pode 

ser corroborado, com a maior porosidade da M4F2 (15%PVP+0,5%MOF), observado 

na Tabela 12. 

Além disso, a concentração de polímero na solução também influenciou na 

formação dos poros da membrana. Notou-se que quanto maior a quantidade de 

polímero na mistura, existe uma tendência de formação de poros menores. Como 

pode ser observado, a membrana M1F2 (5%PVP) obteve um maior fluxo e diâmetro 

médio de poros, consequentemente, uma menor remoção de ibuprofeno. No entanto, 

nas membranas M5F2 (15%PVP) e M8F2 (10%PVP), o fluxo permeado diminuiu, 

assim como o tamanho do poro, e aumentou-se a retenção de ibuprofeno. 

Foram obtidos resultados próximos de retenção com duas composições 

poliméricas distintas, a M6F2 (15%PVP+1,5% MOF) e a M7F2 (10%PVP+1% MOF), 

ficando evidente que para uma maior quantidade de PVP é necessária uma maior 

quantidade de MOF HKUST-1, para valores ideais de fluxo permeado e retenção. 

As curvas de fluxo permeado ao longo do tempo para as membranas 

avaliadas na retenção do IBF são apresentadas na Figura 44. As membranas M1F2 

(5%PVP), M2F2 (5%PVP+0,5% MOF), M3F2 (5%PVP+1,5%MOF) e comercial 

(Figura 37) apresentam similaridades nos fluxos de retenção. Os fluxos permeados 

iniciam com um decaimento inicial rápido, o que pode ocorrer devido à polarização da 

concentração, onde existe um acúmulo de concentração das moléculas de IBF 

próximo à membrana e esta diferença de concentração com a solução de alimentação 

causa um fluxo difusivo da maior para a menor concentração, dificultando assim, a 

passagem das moléculas do fármaco pela membrana (MAJUMDAR; MISHRA; 

BHUNIA, 2022). Após este primeiro momento, nota-se uma queda menos acentuada 

do fluxo que, provavelmente, acontece devido ao fouling (ZELISNKI, 2018; HABERT, 

et al., 2006).  
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Figura 44 - Fluxo de retenção das membranas 

 
Fonte: Autoria própria (2022). 

Já as membranas M4F2 (15%PVP+0,5% MOF), M5F2 (15%PVP), M6F2 

(15%PVP+1,5%MOF), M7F2 (10%PVP+1% MOF)  e M8F2 (10%PVP) apresentaram 

em seu fluxo uma perturbação inicial, que pode ocorrer devido ao desenvolvimento da 

polarização de concentração e logo em seguida apresentam-se como retas lineares, 

características estas que levam a entender que existe formação de torta na camada 

da membrana, dificultando a passagem de moléculas do ibuprofeno (ZELISNKI, 2018; 

HABERT, et al., 2006). 

Para melhor avaliar as membranas produzidas, foi realizado um estudo do 

fouling. O fouling é um conjunto de entupimentos que podem ocorrer na membrana, 

causando uma redução do fluxo e limitando o processo de separação por membranas 

(MAJUMDAR; MISHRA; BHUNIA, 2022). Deste modo, é de extrema importância na 

escolha da melhor membrana, avaliar e entender o comportamento do fouling na 

retenção do fármaco. 

51,96±0,15 

49,88±0,65 

82,07±0,30 
87,54±0,88 

124,60±0,37 

161,33±0,69 

219,84±1,15 

146,95±0,34 

131,35±0,52 
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5.4.5 Avaliação do fouling 

Na seção anterior fica evidente a ação do fouling nas membranas e para 

melhor avaliá-lo foi calculada a taxa de recuperação de fluxo, realizado conforme item 

4.7.3  

Na Figura 45, pode-se observar todos os dados apresentados das 

membranas e que todas as membranas produzidas, após o processamento da 

solução contendo o fármaco, apresentaram uma diminuição do fluxo, que pode ocorrer 

devido ao entupimento dos poros da membrana pelo fármaco e pela formação de torta 

ocasionados pelo fouling (YANG et al., 2017). 

Nos processos de separação por membranas, o declínio do fluxo permeado 

possui uma influência negativa na filtração, onde essa deposição e adsorção de 

moléculas do poluente nos poros da membrana ou em sua superfície, obstrui parcial 

ou completamente estes poros (LIU et al., 2018; MAJUMDAR; MISHRA; BHUNIA, 

2022). Uma das principais razões para o fouling é a hidrofobicidade da membrana, 

onde a adição de compostos anfifílicos, como é o caso da MOF HKUST-1, podem 

causar tanto a melhoria como a diminuição da hidrofilicidade como foi observado nas 

diferentes composições dos blends (YANG et al., 2017). 

Entretanto, existe a possibilidade de que o PVP solúvel em água pode 

aumentar a hidrofilicidade da solução polimérica e acelerar a taxa de interdifusão do 

solvente e do não-solvente, durante a inversão de fases. Desta forma, o PVP 

proporciona uma camada superficial densa mais fina e forma canais de microporos, 

melhorando o fluxo da membrana (HO; SU, 2022; CHANG et al.,2022).  

Como a MOF HKUST-1 possui as mesmas características de formação de 

poros que o PVP, ao adicioná-la na solução polimérica é possível que ocorra o 

preenchimento dos microporos da membrana com a MOF HKUST-1, o que leva a uma 

maior resistência à permeabilidade da água e a uma diminuição do fluxo permeado 

(ZHANG et al., 2020). Ou ainda, é possível que a estrutura da MOF HKUST-1 

proporcionou características hidrofóbicas à membrana, dificultando assim, o 

transporte de água por meio da matriz polimérica (LI et al., 2022; JOHARI et al., 2021). 

Este fato pode ser corroborado pela avaliação do ângulo de contato das membranas, 

discutidos no item 5.4.2 e apresentados na Tabela 12. 

Ao se comparar a taxa de recuperação de fluxo pelo percentual de remoção 

(Figura 45), nota-se que todas as membranas obtiveram uma taxa de recuperação de 
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fluxo maior do que a membrana comercial, onde a M6F2 (15%PVP+1,5%MOF) e a 

M7F2 (10%PVP+1% MOF) resultaram em maiores taxas de recuperação e um maior 

percentual de remoção. Sendo assim, nota-se que a hidrofilicidade e a capacidade 

antifouling das membranas com a incorporação da MOF HKUST-01 apresenta-se 

como uma melhoria das membranas para a remoção do fármaco IBF (YANG et al., 

2017).  

 
Figura 45 - Avaliação da taxa de recuperação de fluxo pelo percentual de retenção 

 
Fonte: Autoria própria (2022) 

Para melhor avaliar o desempenho antifouling das membranas produzidas, foi 

analisado o fouling total (FT), que pode ocorrer de forma reversível ou irreversível. 

Desta forma, foi avaliado o fouling reversível (FR), que ocorre pela fraca adsorção do 

contaminante na superfície da membrana e o fouling irreversível (FI), que ocorre pela 

forte adsorção do contaminante pela superfície e através dos poros da membrana 

(BELUCI et al., 2020; ZHANG et al., 2020).  

Observa-se, na Figura 46, que para as membranas produzidas, ocorreu uma 

diminuição do fouling total e irreversível comparando-se com a membrana comercial, 

o que se pode ocorrer devido às características antifouling adquiridas pelas diferentes 

composições das membranas, conforme mencionado acima. Estes resultados indicam 

que possivelmente a MOF HKUST-1 proporcionou uma adsorção mais fraca com o 
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contaminante, que consequentemente, proporcionou um maior aumento do foulling 

reversível. Deste modo, este resultado implica, que além da filtração pela relação com 

o diâmetro dos poros da membrana, acontece também a adsorção na superfície e nos 

poros da membrana, o que melhora a taxa de remoção (BELUCI et al., 2020). 

Para a avaliação nesta etapa, foi realizado o procedimento de limpeza nas 

membranas conforme descrito no item 4.7.2, que possibilitou a recuperação do de 55 

a 97% do fluxo permeado inicial com água nas membranas produzidas. Nas 

membranas com maior retenção (M6F2 e M7F2), foi possível recuperar 

aproximadamente 90% do fluxo após a limpeza.  

 

Figura 46 - Fouling das membranas 

 
Fonte: Autoria própria (2022) 

Após o estudo apresentado anteriormente, foi possível determinar duas 

membranas produzidas que apresentaram os melhores resultados em comparação 

com a membrana comercial e as demais membranas produzidas, destacando-se as 

membranas M6F2 (15%PVP+1,5% MOF) e M7F2 (10%PVP+1% MOF). Deste modo, 



137 
 

 

houve a necessidade de uma caracterização e avaliação mais detalhada destas 

membranas. 

 

5.4.6 Análise FTIR 

Os espectros de FTIR da membrana comercial e das membranas fabricadas 

foram obtidas em atmosfera de argônio e são apresentados nas Figuras 47 e 48. 

 
Figura 47 - FTIR da membrana comercial 

 

Fonte: Autoria própria (2022) 

O FTIR da membrana comercial exibiu bandas em ≅500 e 600 cm-1 indicando 

a vibração molecular da ligação C-H. No comprimento em aproximadamente 800 cm-

1, observa-se uma deformação em “tesoura” referente ao grupo sulfona (SO2). Duas 

bandas em 1100-1200 cm-1, indicam o estiramento simétrico SO2 e em ≅ 1300 cm-1 a 

banda é referente ao estiramento -O-C-O. Em 1300- 1350 cm-1 tem-se bandas 

referentes ao estiramento assimétrico SO2 e em ≅ 1700 cm-1 a banda do grupo 

carboxila (-C=O). A banda de 1500-1600 cm-1 da C = C do anel aromático, em ≅ 1100 

cm-1 a banda referente à vibração de estiramento -C-O, em ≅ 3000 cm-1 uma banda 

do estiramento do CH aromático e, por fim, em ≅3500 a banda das vibrações de 

ligações simples do OH (CRAN et al., 2022; KUSWORO et al., 2020; RAFIEIAN et al., 

2020; YOUSELF et al., 2022). 
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Já nos espectros de infravermelho das membranas produzidas, nota-se 

similaridades, apresentando bandas características da PES (grupos enxofre, éster e 

aromáticos) como na membrana comercial. No entanto, apresentam um alongamento 

da banda referente ao grupo OH, um aumento da intensidade da banda de 1500-1600 

cm-1 da ligação C = C do anel aromático, e uma alteração das bandas do grupo sulfona 

que indica ligações de hidrogênio entre grupos de sulfonas e os polímeros. Por fim, 

em 400-500 cm-1 é indicada a ligação metal-oxigênio da PVP (grupos amida e 

carbonila) e da MOF HKUST-1 (CRAN et al., 2022; KUSWORO et al., 2020; RAFIEIAN 

et al., 2020; YOUSELF et al., 2022). 

 
Figura 48 - FTIR das membranas produzidas 

 

 

Fonte: Autoria própria (2022) 
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5.4.7 Análise MEV 

Por meio das imagens de MEV, foi possível obter uma visão da microestrutura 

das membranas comercial, M6F2 e M7F2, conforme Figuras 49 e 50. 

 

Figura 49 - MEV da membrana comercial 

 

 

a)10000x, 10µm b) 1000x, 100 µm. 

Fonte: Autoria própria (2022) 

Na membrana comercial, foi observado que sua estrutura apresenta uma 

maior quantidade de poros, com tamanhos diferentes ao longo da sua estrutura e sua 

construção apresenta diversas camadas.  

Já nas membranas produzidas, foi possível observar que a camada superior 

(parte brilhante) da membrana apresentou um filme fino sem a presença de poros. E 

no lado inferior, observou-se a presença de poros, o que confirma a produção de uma 

membrana composta, característica do método de inversão de fases.  

Além disso, podem ser observadas algumas partículas na superfície das 

membranas (Figura 50), a qual pode ser atribuída a uma dissolução incompleta de 

polímero ou MOF HKUST-1, ou devido possivelmente a uma má adesão entre os 

componentes da membrana devido ao caráter hidrofóbico e hidrofílico dos 

componentes. Pode-se observar um exemplo dessas partículas que ocorrem na 

superfície e podem ocorrer dentro dos poros da membrana na Figura 51 (LIANG et 

al.,2012; WANG et al., 2011). 

a)                                                  b) 
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Figura 50 - MEV das membranas M6F2 e M7F2 
 

 
 

 

a) Lado superior da membrana (brilhosa) em 20 µm M6F2 e M7F2 respectivamente. b) 
Lado inferior da membrana 500 µm M6F2 e M7F2 respectivamente. c) lado inferior da 

membrana em 20 µm M6F2 e M7F2 respectivamente. 
Fonte: Autoria própria (2022) 

a)                                                          b) 

c)                                                         c)                                                          

 

Filme Filtrante 

Filme Filtrante 

Estrutura porosa 
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Figura 51 – Partículas  

 

 

 

 

 

Fonte: Autoria própria (2022) 

As membranas M6F2 e M7F2 apresentaram características similares, como 

observado nas imagens e apresentam em sua camada superior um filme fino (Figura 

50a), no qual é de espessura maior na M6F2, possivelmente devido a maior 

quantidade de polímero na mistura e uma camada porosa na parte inferior. Fica 

evidente a diferença da formação porosa em ambas as membranas, o que 

possivelmente foi um dos fatores que influenciou nos valores de fluxo permeado. Além 

disso os poros das membranas, aparentemente, são em menor quantidade do que a 

membrana comercial, confirmando o menor fluxo permeado estabilizado. 

É possível notar a existência de cavidades dentro dos poros, indicando que 

ao longo de sua estrutura são encontrados canais possivelmente proporcionados pelo 

uso do copolímero PVP, melhorando o fluxo da membrana (HO; SU, 2022; CHANG et 

al.,2022). Além disso, nota-se a diferença de tamanhos dos poros entre as 

membranas, onde a M6F2 proporcionou poros visualmente maiores que a M7F2 

(Figura 50c), a qual pode ser comprovada anteriormente pelo cálculo do diâmetro 

médio de poro. 

 

5.4.8 Análise de ponto de carga zero e avaliação da influência do pH 

Para a caracterização das membranas, foi realizado o pHpzc e assim como nos 

materiais adsorventes, esta análise determinou em qual pH as cargas da superfície 

da membrana são nulas.  

Na Figura 52, pode-se observar que o ponto de carga zero corresponde à 

variação de faixa de pH final que se mantém constante. 

MOF HKUST-1 

Polímero 
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Figura 52 - Ponto de carga zero membranas 

 
Fonte: Autoria própria (2022) 

Conforme pode ser observado, o ponto de carga zero das membranas 

resultaram em 2,80±0,09 e 2,50±0,17 para as membranas M6F2 e M7F2 

respectivamente. Assim, quando o pH do meio é superior a estes valores a carga 

superficial da membrana é negativa e abaixo desses valores de pH sua carga 

superficial tende a ser positiva. Estes resultados representam que quando os valores 

de pH forem mais altos do que o pHpzc obtido, a carga superficial é negativa e a 

adsorção é favorável para cátions e para valores inferiores ao pH obtido é favorecida 

inversamente (NASCIMENTO, et al., 2014). 

Como o ibuprofeno em pH ácido apresenta sua estrutura na forma molecular 

(neutra), a carga da membrana não possui grande efeito na sua remoção. Entretanto, 

em soluções com pH mais elevado é possível que o ibuprofeno aniônico apresente 

repulsão eletrostática da membrana, podendo influenciar no seu processo de 

remoção. 

Na Figura 53 pode ser observada a avaliação da retenção do ibuprofeno nas 

membranas M6F2 e M7F2 em diferentes valores de pH em uma temperatura 

constante de 25±2 oC. 
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                  Figura 53 –Remoção de ibuprofeno em função do pH para as membranas avaliadas 

 

                         Fonte: Autoria própria (2022) 

 

Conforme pode ser observado, o pH não apresentou influência significativa na 

retenção do ibuprofeno, corroborando com os estudos de adsorção que ocorrerem 

principalmente por interações de empilhamento π-π. Deste modo, não há 

necessidade da alteração do pH da solução de ibuprofeno, podendo manter valores 

de pH que se enquadram na Resolução CONAMA nº430 de 13/05/2011. 

 

5.4.9 Permeabilidade hidráulica 

Após a compactação, avaliou-se o fluxo permeado com água destilada em 

quatro pressões, variando de 0,5 a 2,0 bar, por um período de 30 min, conforme item 

4.7.1. 

A membrana M7F2 (25%PES+15%PVP+1% MOF) apresentou a menor 

permeabilidade hidráulica com 29± 0,09 kg h-1 m-2 bar-1, corroborando com sua menor 

porosidade e menor diâmetro médio de poro. Já a permeabilidade da M6F2 

(25%PES+15%PVP+1,5%MOF) apresentou um resultado de 98,47±0,17 kg h-1 m-2 

bar-1, apresentando uma porosidade e um tamanho médio de poro mais elevados que 

a M7F2. 
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Comparando as membranas produzidas, com a membrana comercial, com 

uma permeabilidade hidráulica de 2210,00±19,50 h-1 m-2 bar-1 e diâmetro médio de 

poros de 200 nm, é possível afirmar que as membranas produzidas proporcionaram 

uma menor permeabilidade hidráulica e diâmetro médio de poros, que 

consequentemente, influenciou na retenção do ibuprofeno, sendo mais elevadas para 

as membranas M6F2 e M7F2. 

Deste modo, fica evidente a influência do tamanho dos poros da membrana 

na permeabilidade hidráulica e na retenção do fármaco, sendo que um menor 

tamanho de poro proporcionou uma menor permeabilidade e vice e versa. 

 

5.4.10 Capacidade adsortiva das membranas 

A capacidade adsortiva das membranas produzidas foi avaliada conforme 

item 4.6.6 e os resultados são apresentados na Tabela 13. 

 

Tabela 13 – Remoção de ibuprofeno por adsorção nas membranas 

 

Membrana 
Alimentação 

(ppm) 

Remoção 

(%) 

M6F2 

(15%PES+15%PVP + 

1,5% MOF) 

10 54,64±0,10 

30 55,20±0,12 

50 56,22±0,10 

M7F2 

(10%PES+10%PVP + 

1% MOF) 

10 42,27±0,11 

30 43,23±0,16 

50 44,72±0,13 

M5F2 

(15%PES+15%PVP) 

10 23,08±0,17 

30 24,39±0,12 

50 53,74±0,14 

M8F2 

(10%PES+10%PVP) 

10 28,83±0,13 

30 33,04±0,18 

50 50,68±0,19 

Fonte: Autoria própria (2022) 
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Como pode ser observado, com o aumento da adição da MOF HKUST-1, 

houve um aumento da capacidade adsortiva da membrana, onde para a M6F2 

(15%PES+15%PVP + 1% MOF) mais de 54% da remoção do ibuprofeno ocorre 

devido à adsorção. Isto explica a elevada retenção da membrana, com um tamanho 

de poro maior em comparação com a M7F2 (10%PES+10%PVP + 1% MOF). 

Para comparação, foi avaliada a capacidade de adsorção das membranas 

M5F2 (15%PES+15%PVP) e M8F2(10%PES+10%PVP), mostrando que mesmo em 

membranas sem o aditivo existe uma porcentagem de retenção devido à adsorção. 

Este efeito apresentou uma maior influência em relação à concentração da solução 

do meio do que em relação às membranas com o aditivo, confirmando assim, os 

resultados de retenção citados no item 5.4.4. 

Já para a M7F2, fica claro que a retenção ocorre tanto por adsorção 

(representando aproximadamente 40% de sua retenção), como devido à exclusão por 

tamanho. Como observado nos dados apresentados anteriormente, é possível que 

exista uma formação de torta, o que pode favorecer a retenção das moléculas de 

ibuprofeno, já que o diâmetro médio de poro desta membrana é cerca de 4,9 nm, 

apresentando-se maior que a molécula de ibuprofeno que tem 1,3x0,6 nm e 

1,03x0,34, conforme já apresentado no Quadro 1. 

Baseado nos resultados apresentados das caracterizações das membranas é 

possível confirmar que a adição do copolímero proporcionou uma maior porosidade e 

hidrofilicidade às membranas produzidas e a influência da composição pode ser 

observada na sua variação e do aditivo.  Além disso, é possível prever que a 

capacidade adsortiva terá menor influência na retenção do que a exclusão por 

tamanho, devido ao baixo tempo de contato. E por fim, constatou-se que o pH não 

exerce influência significativa na filtração, possivelmente devido ao baixo tempo de 

contato com a membrana funcionalizada, sendo que o efeito adsortivo é dependente 

do tempo de contato, que não é suficiente para proporcionar maiores diferença de 

retenção. 
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5.5 Avaliação do desempenho das membranas produzidas em diferentes 
concentrações de alimentação e pressões de operação 

Os ensaios de filtração com solução de ibuprofeno foram realizados utilizando 

soluções de 10, 30 e 50 ppm, com pressões de 0,50; 1,25; e 2,00 bar, sem agitação 

e em pH 3,50±0,10. Os resultados podem ser observados na Tabela 14 e os fluxos 

apresentados estão na Figura 54 e 55.  

Ao avaliar o efeito da pressão no processo de retenção do ibuprofeno, foi 

possível observar que com a elevação deste parâmetro, houve um aumento 

significativo de fluxo permeado em ambas as membranas e em todas as 

concentrações avaliadas. 

Para a membrana M6F2 (Figura 54), conforme aumentou-se a pressão houve 

uma diminuição na retenção do ibuprofeno. Esta diminuição pode estar relacionada 

ao aumento de pressão e ao tamanho dos poros da membrana. Deste modo, a 

pressão acaba forçando as moléculas de ibuprofeno a permear a membrana. Como 

mencionado anteriormente, esta membrana possui diâmetro médio de poros de 18 

nm, os quais são de maior tamanho que a molécula do ibuprofeno e, possivelmente, 

maiores que os aglomerados formados. Consequentemente, ocorre a redução das 

incrustações na superfície e nos poros da membrana (fouling), reduzindo a retenção 

do fármaco (MAJUMDAR; MISHRA; BHUNIA, 2022; HESAMPOUR et al., 2008). 
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Tabela 14 - Resultados de retenção do ibuprofeno em diferentes condições de operações 

Membrana 
Pressão 

(bar) 

Alimentação 

(ppm) 

Fluxo Permeado 

Estabilizado 

(kg h-1 m-2) 

Retenção 

(%) 

M6F2 

0,50 10 153,95±0,28 93,04±0,30 

1,25 10 219,75±0,57 83,13±0,25 

2,00 10 329,89±1,84 59,54±0,27 

0,50 30 139,01±0,10 95,53±0,42 

1,25 30 216,75±0,42 84,14±0,32 

2,00 30 325,79±3,00 60,25±0,22 

0,50 50 126,35±29 96,01±0,51 

1,25 50 213,78±0,29 85,67±0,41 

2,00 50 303,79±2,42 60,34±0,26 

M7F2 

0,50 10 78,58±0,10 93,64±0,50 

1,25 10 108,17±0,25 93,16±0,19 

2,00 10 127,38±0,42 81,90±0,13 

0,50 30 77,30±0,04 97,43±0,55 

1,25 30 107,64±0,15 96,32±0,10 

2,00 30 126,48±0,38 77,14±025 

0,50 50 80,33±0,19 98,45±0,47 

1,25 50 106,88±0,14 98,79±0,24 

2,00 50 125,55±0,32 78,41±0,31 

Fonte: Autoria própria (2022) 
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Figura 54 – Fluxo permeado estabilizado de retenção do ibuprofeno da membrana M6F2 

 

  
 

 
a)10ppm b) 30 ppm c) 50ppm d)0,50 bar e) 1,25 bar f) 2,00 bar 

        Fonte: Autoria própria (2022) 
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Figura 55 – Fluxo permeado estabilizado de retenção do ibuprofeno da membrana M7F2 
 

 

 

 
a)10ppm b) 30 ppm c) 50ppm d)0,50 bar e) 1,25 bar f) 2,00 bar 

       Fonte: Autoria própria (2022) 

Em relação ao aumento de concentração da solução do ibuprofeno, é possível 

perceber que a elevação da concentração não proporcionou uma diferença 

significativa na remoção. No entanto, houve uma redução no fluxo permeado com o 

c) 

a) b) 
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aumento da concentração (Figura 54 e 55), indicando que o IBF retido na superfície 

da membrana proporcionou uma resistência adicional ao fluxo permeado. Assim, 

quando se utiliza a maior pressão avaliada, estas moléculas que estavam retidas na 

superfície da membrana são forçadas à permeação. Este comportamento pode ser 

observado para ambas as membranas avaliadas. 

Na membrana M7F2 (Figura 55), em relação ao aumento da concentração da 

solução de alimentação do processo, observou-se que em pressões mais baixas (0,5 

e 1,25 bar) houve um aumento de retenção gradativa, conforme aumentou-se a 

concentração da solução de alimentação. Estes resultados sugerem que as moléculas 

de ibuprofeno retidas na superfície possivelmente formam uma torta, com 

características de porosidade diferentes da membrana, que auxilia na retenção.   

Já em pressões mais elevadas (2 bar), a remoção foi mais relevante em uma 

menor concentração e a retenção diminuiu em comparação à menor pressão. Sendo 

possível que pressões elevadas forçam a permeação das moléculas de ibuprofeno 

através da membrana, diminuindo a retenção do fármaco (MAJUMDAR; MISHRA; 

BHUNIA, 2022; HESAMPOUR et al., 2008). Desta forma, a retenção com a membrana 

M7F2, de menor tamanho de poros (4,9 nm) e menor permeabilidade hidráulica 

(29,00± 0,09 kg h-1 m-2 bar-1), possivelmente foi influenciada pela formação de torta 

na superfície da membrana, os quais podem ser observados na Figura 55. 

Comparando as duas membranas, é possível notar que a M6F2 apresentou 

um fluxo permeado superior e uma menor resistência ao fluxo permeado, o qual 

corrobora com maior tamanho dos poros (18 nm), maior permeabilidade hidráulica 

(98,47±0,17 kg h-1 m-2 bar-1) e menor taxa de retenção da membrana. É possível 

observar que a diferença de concentração de MOF HKUST-1 em ambas as 

membranas, não resultou em diferenças na remoção. Como o efeito adsortivo é 

dependente do tempo de contato, que neste caso não é suficiente para proporcionar 

tal diferença, as duas membranas apresentaram o mesmo desempenho em termos 

de remoção de IBF por adsorção.  

Deste modo, conforme a pressão aumenta o tempo de contato é ainda menor, 

consequentemente, diminuindo a retenção do fármaco (ZHANG et al., 2020). No 

entanto, o efeito mais significativo entre as membranas foi o diâmetro médio de poros, 

sendo possível uma maior retenção com um poro menor, o que corrobora com os 

valores de permeabilidade hidráulica apresentados pelas membranas.  Deste modo, 

os valores encontrados com a membrana M7F2, apresentam-se mais satisfatórios. 
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A maior eficiência de separação foi observada na membrana M7F2, a qual 

apresentou uma maior retenção com uma melhor condição de operação, com uma 

retenção máxima de 98,79%±0,24 na pressão de 1,25 bar e alimentação de 50 ppm. 

No entanto, em menores concentrações (10 ppm) foi possível reter quantidades 

significativas de ibuprofeno (93,16% ±0,19 em 1,25 bar e 93,64%±0,50 em 0,5 bar). 

Deste modo, pressupõem-se que a utilização das membranas funcionalizadas 

apresenta resultados favoráveis, possibilitando mudanças de suas propriedades, tais 

como melhoramento de hidrofilicidade, diminuição do fouling, seletividade para o 

ibuprofeno e aumento das capacidades adsortivas da membrana. 
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6 CONCLUSÃO 

Na etapa de avaliação da eficiência de adsorção de ibuprofeno pelos aditivos 

estudados, foi observado que o tempo de duas horas foi suficiente para que ocorresse 

o equilíbrio da adsorção do IBF, atingindo uma maior remoção, 95,76 ±0,11 mg g-1, 

com a MOF HKUST-1, que é superior a 90% de remoção.  Os estudos termodinâmicos 

sugeriram que o processo é espontâneo e exotérmico, onde o principal mecanismo 

ocorre por meio de interações π–π. 

Em relação à produção das membranas, conclui-se que a adição do PVP 

confere características de maior hidrofilicidade às membranas, consequentemente 

aumentando o seu fluxo permeado. Já a adição da MOF HKUST-1 como aditivo 

conferiu uma possível configuração polimérica diferente à membrana, e/ou diminuiu o 

tamanho dos poros e aumentou a hidrofilicidade das membranas, também 

influenciando no fluxo permeado.  

As membranas produzidas apresentaram tamanho médio de poros na classe 

de nanofiltração, resultando em percentuais elevados de retenção do ibuprofeno 

(>93%), que ocorreu tanto por exclusão de tamanho como por adsorção. Ao mesmo 

tempo, apresentou uma elevada taxa de recuperação de fluxo (>90%), mostrando que 

a membrana composta por PES/PVP/MOF HKUST-1 apresenta um grande potencial 

para o tratamento de efluentes contendo fármacos. 

Com a variação da composição da solução polimérica, foram observadas 

características diferentes de hidrofilicidade, retenção e capacidade antifouling, de 

modo que as membranas produzidas apresentaram melhores resultados em 

comparação com a membrana comercial, destacando-se as membranas M6F2 

(15%PVP+1,5% MOF) e M7F2 (10%PVP+1% MOF), que apresentaram o melhor 

desempenho neste trabalho. 

Os resultados apresentados em diferentes condições operacionais das 

membranas M6F2 e M7F2, inferem que pressões elevadas (2 bar) forçam a 

permeação das moléculas de ibuprofeno e, consequentemente, diminuem a retenção. 

No entanto, a M7F2 apresentou melhores resultados em diferentes condições de 

operação, com uma retenção máxima de 98,79%±0,24 na pressão de 1,25 bar e 

alimentação de 50 ppm. Porém, em menores concentrações (10 ppm) foi possível 

reter quantidades significativas de ibuprofeno com, 93,16% ±0,19 em 1,25 bar e 

93,64%±0,50 em 0,5 bar. 
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Em relação à capacidade adsortiva das membranas, foi possível comprovar 

que grande parte da retenção ocorre por meio do efeito adsortivo apresentado nas 

membranas produzidas, devido à adição da MOF HKUST-1. Os resultados 

apresentados neste trabalho indicam que, além da exclusão por tamanho, houve a 

retenção do fármaco via adsorção nas membranas, alcançando uma maior retenção 

em relação à membrana comercial avaliada. No entanto, o efeito mais significativo foi 

o tamanho dos poros das membranas. 

A partir dos resultados alcançados neste estudo, pode-se determinar que a 

funcionalização das membranas com a adição de MOF HKUST-1 confere 

características hidrofílicas às membranas, diminuição no fouling e uma elevada 

estabilidade térmica, podendo operar em condições de filtração de até 180°C sem 

sofrer decomposição. Além disso, as membranas demonstraram uma seletividade 

elevada para o ibuprofeno, apresentando-se como uma alternativa promissora e 

eficiente para a aplicação nos processos de separação contendo fármacos. 
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APÊNDICE A - Estudo da Estabilidade do Ibuprofeno 
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APÊNDICE B - Curva de Calibração 
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APÊNDICE C - Histograma de Distribuição de Tamanhos de Poros a) MOF 
HKUST-1 b) Zeólita Y e c) óxido de Grafeno 
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