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RESUMO 

Este trabalho, descreve o estudo exploratório da degradação fotocatalítica em fluxo contínuo do paracetamol, 

empregando Nb2O5 imobilizado em esferas de alginato como catalisador. Os testes em batelada realizados 

indicaram o grande potencial do Nb2O5 não calcinado em suspensão como fotocatalisador para degradação do 

paracetamol, sendo possível atingir quase 94% de remoção em 120 min de irradiação. Entretanto, após a 

imobilização, sua atividade fotocatalítica foi consideravelmente reduzida e os menores percentuais de remoção 

obtidos no protótipo de fluxo contínuo sugerem que alguns aprimoramentos no processo de imobilização do 

fotocatalisador são necessários a fim de se promover uma maior remoção do paracetamol. 
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INTRODUÇÃO 

A detecção de fármacos em corpos d’água é uma questão que tem gerado preocupação e estimulado a busca 

por tecnologias eficientes para remoção desses compostos da água [1]. Dentre esses fármacos, encontra-se 

paracetamol, um analgésico amplamente utilizado [2]. A fotocatálise heterogênea é uma tecnologia que vem 

sendo explorada para remoção de compostos como o paracetamol [3]. Recentemente, fotocatalisadores a base 

de Nb2O5 vem ganhando atenção na degradação fotocatalítica de poluentes emergentes [4]. Entretanto, a etapa 

de separação do fotocatalisador em suspensão ao final do processo é um dos grandes empecilhos para 

aplicação da fotocatálise em larga escala, dado os custos e dificuldades envolvidos [5]. Nesse sentido a 

imobilização de fotocatalisadores tem se mostrado uma alternativa interessante que facilita a etapa de 

separação e a realização do processo fotocatalítico em fluxo contínuo [6]. Nesse contexto, o presente trabalho 

teve como objetivo avaliar a viabilidade da aplicação da fotocatálise para degradação do paracetamol em fluxo 

contínuo, em protótipo desenvolvido para esse tipo de processo, e utilizando Nb2O5 imobilizado em esferas de 

alginato como fotocatalisador. Trata-se de um estudo exploratório realizado com o intuito de verificar quais as 

principais limitações e desafios a serem superados para que a degradação em fluxo contínuo do paracetamol 

empregando o catalisador em questão seja possível.  

 

OBJETIVOS 

Realizar um estudo exploratório da degradação fotocatalítica em fluxo contínuo do paracetamol empregando 

Nb2O5 como catalisador, com o intuito de identificar as principais questões a serem aprimoradas para viabilizar 

a aplicação prática do processo. 

 

 Avaliar a eficiência do Nb2O5 em suspensão para degradação fotocatalítica do paracetamol por meio da 

realização de testes em batelada; 

 Realizar a imobilização do Nb2O5 em esferas de alginato e avaliar o efeito da imobilização na eficiência da 

fotocatálise, por meio da realização de testes em batelada; 

 Avaliar o efeito da matriz aquosa (água destilada ou de com íons Cl-) no processo de degradação 

fotocatalítica do paracetamol; 

 Avaliar a viabilidade da degradação fotocatalítica do paracetamol em fluxo contínuo, realizando-se teste 

em protótipo de reator de fluxo contínuo.  

 Identificar as principais limitações do processo a serem sanadas. 

 

METODOLOGIA 

Para avaliação do processo de degradação fotocatalítica do paracetamol, foram realizadas as seguintes etapas:  

 

1) Preparo dos fotocatalisadores (tratamento térmico dos catalisadores em forma de pó): Pentóxido de 

nióbio (Nb2O5) em pó (gentilmente fornecido pela CBMM – Companhia Brasileira de Metalurgia e 

Mineração) foi submetido à tratamento térmico em duas temperaturas diferentes (600 °C e 800 °C) em 

forno mufla, sob atmosfera de ar. Foi utilizada uma rampa de aquecimento de 1 °C/min e após se atingir a 

temperatura desejada esta foi mantida constante por 5h. Após o término do processo, os catalisadores foram 

deixados pera resfriar naturalmente no interior da mufla até atingir a temperatura ambiente. Finalmente, as 

amostras foram armazenadas para posteriormente serem aplicadas na etapa de testes fotocatalíticos. 

2) Caracterização dos fotocatalisadores: os fotocatalisadores foram caracterizados antes e após o tratamento 

térmico por difratometria de raios-X (DRX, em Difratômetro Rigaku-Denki com radiação Cu-Kα (λ = 

1,5406 Å) com tensão de 140 V e corrente de 40 mA.). Também foram realizadas análises de isotermas de 

adsorção-dessorção de N2 a 77 K (Quantachrome NOVATouch XL4 para determinar a área específica das 

amostras preparadas, como em trabalhos anteriores [7,8]). A área de superfície específica BET (SBET) foi 

calculada pelo método de Brunauer, Emmett e Teller.  
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3) Realização de testes de fotocatálise em batelada: Os fotocatalisadores de Nb2O5 calcinados (a 600 °C e 

800 °C) bem como uma amostra de Nb2O5 não calcinada foram empregados em testes fotocatalíticos de 

degradação de paracetamol (acetaminofeno) comercial. Para isso, inicialmente foi feito o preparo de uma 

solução estoque de paracetamol 750 mg/L a partir de um comprimido de 750 mg de paracetamol que foi 

triturado e dissolvido em acetonitrila (10 mL) e então misturado à água destilada até um volume final de 

1L. Essa mistura foi agitada por cerca de 1h e em seguida sonicada em banho ultrassônico por 30 min. Esse 

procedimento foi repetido duas vezes e em seguida a solução foi filtrada a vácuo para remoção dos 

excipientes. Essa solução estoque foi armazenada em frasco âmbar, em ambiente abrigado da luz. Em cada 

teste fotocatalítico foram utilizados 250 ml de solução 10 mg/L de paracetamol, obtidos a partir da diluição 

da solução estoque anteriormente descrita. O pH da solução foi medido (~5,7), mas nenhum ajuste foi feito, 

realizando-se os testes no pH natural da solução. A solução foi, então, transferida para um reator de vidro 

posicionado dentro de câmara fotocatalítica de corpo metálico, que contem em seu interior uma lâmpada de 

vapor mercúrio de 125 W e um agitador magnético (Figura 1). O reator foi envolto em uma mangueira 

conectada a um banho ultratermostático para controle da temperatura da solução, de modo que esta não 

ultrapassasse 30°C. Cerca de 0,250 g (1 g/L) de fotocatalisador em pó foi adicionado à solução e a 

suspensão foi deixada sob agitação no escuro por 30 min. Após esse tempo a lâmpada foi ligada e o teste 

foi conduzido por 120 min sob irradiação. Amostras foram coletadas ao longo do teste e a concentração de 

paracetamol foi determinada por cromatografia líquida de alta performance (HPLC – YL Clarity 9100, 

equipado com pré-coluna, coluna C-18 – Phenomenex, e um detector de UV-Vis), com leitura feita em 243 

nm.  

 
Figura 1: Representação esquemática da câmara fotocatalítica. 

 

4) Imobilização do fotocatalisador com melhor desempenho (imobilização em esferas de alginato): o 

fotocatalisador Nb2O5 que apresentou o melhor desempenho nos testes de degradação fotocatalítica do 

paracetamol foi imobilizado em esferas de alginato. Cerca de 8 g do fotocatalisador e 8 g de alginato de 

sódio foram adicionados a 400 ml de água destilada. A mistura foi agitada e após ser completamente 

homogeneizada foi gotejada em uma solução de CaCl2 2% (m/v) para formação das esferas. Estas foram 

deixadas em repouso na solução de cloreto de cálcio durante 24h e então lavadas com água destilada e 

secas em estufa a 100 °C por uma noite. As esferas secas foram armazenadas para realização de testes 

fotocatalíticos.  

5) Realização de testes de fotocatálise com fotocatalisador imobilizado: testes fotocatalíticos em batelada 

foram conduzidos utilizando Nb2O5 imobilizado em esferas de alginato como fotocatalisador. As condições 

utilizadas foram iguais às descritas no item 3. A massa de esferas empregada foi de cerca de 0,55 g para 

cada 250 mL de solução de paracetamol 10 mg/L. Essa massa foi definida de modo a se manter a 

concentração de 1 g/L de Nb2O5 na reação e considerando-se também a estimativa da massa de Nb2O5 nas 

esferas (cerca de 45% m/m), determinada por análise gravimétrica. Além disso, foi feita uma análise do 

efeito da matriz aquosa na eficiência de remoção fotocatalítica, comparando-se a matriz de água destilada 

com água contendo íons Cl- (água de torneira). O pH medido da solução feita com água de torneira foi 

aproximadamente igual a 7,2.  

6) Realização de testes em fluxo contínuo: testes adicionais de degradação do paracetamol foram realizados 

em um protótipo desenvolvido para o estudo de processos fotocatalíticos em fluxo contínuo, já utilizado 
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anteriormente em outro trabalho [6] (Figura 2), que contem em seu interior 10 reatores tubulares de vidro 

borossilicato conectados em série e 5 lâmpadas de vapor de mercúrio de 125 W sem o bulbo protetor. 

Considerando-se o volume total do reator, uma determinada massa de esferas de Nb2O5-alginato foi 

distribuída em 5 dos 10 tubos, de modo a manter a concentração de 1 g/L de Nb2O5 (cerca de 1,64 g de 

esferas por reator). Os testes foram feitos utilizando-se uma solução de concentração 10 mg/L de 

paracetamol em uma vazão de 10 L/h. Amostras foram coletadas em intervalos de tempo fixo (22 min), que 

corresponde ao tempo de residência estimado do reator. A determinação da concentração de paracetamol 

nas amostras foi feita conforme descrito anteriormente (item 3). 

 

(a)  
(b) 

Figura 2: (a) Imagem do protótipo de fluxo contínuo reproduzido de Fidelis et al. (2020), e (b) vista 

superior dos reatores tubulares. 

 

 

 
Figura3: Detalhe das esferas de Nb2O5 

imobilizado em alginato no interior do reator 

tubular antes do início dos testes.  

 

 

 

RESULTADOS 

Os resultados dos testes fotocatalíticos em batelada realizados com pentóxido de nióbio em suspensão (Figura 

4) indicaram que o pentóxido de nióbio não calcinado (N.C.) apresentou o melhor percentual de remoção do 

paracetamol após 120 min de fotocatálise (cerca de 93,7%), seguido pelo Nb2O5 calcinado a 800 °C (74,3%) e 

a 600 °C (41,0%). Com base nesse resultado, o Nb2O5 N.C. 

 foi selecionado para ser imobilizado em alginato.  
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Figura 4: Resultados de remoção de Paracetamol em testes de adsorção no escuro (30min) seguidos de 

fotocatálise (120 min). Concentração de fotocatalisador: 1g/L; Temperatura: 30°C 

A caracterização por DRX do catalisador não calcinado e dos catalisadores calcinados a 600 °C e 800 °C 

(Figura 5) indicou que antes do tratamento térmico o material apresenta estrutura amorfa e após ser submetido 

a temperaturas mais elevadas se torna cristalino, apresentando a fase ortorrômbica (T-Nb2O5) a 600 °C e 

monoclínica (H-Nb2O5) a 800 °C, sendo os difratogramas semelhantes aos obtidos por [9] e [10]. Além disso, 

os valores de área específica dos catalisadores indicaram uma drástica redução da área superficial do material 

com a calcinação, partindo de 182 m2/g no material não calcinado para 13 m2/g e 2 m2/g nos catalisadores 

calcinados a 600 e 800 °C, respectivamente.  
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Figura 5:  Difratogramas de raios-X obtidos para (a) Nb2O5 calcinado a 800 °C, (b) Nb2O5 calcinado a 

600 °C e (c) Nb2O5 não calcinado. 

 

Nos testes em batelada utilizando Nb2O5 N.C. imobilizado em esferas de alginato (Figura 6) a máxima 

remoção obtida utilizando-se matriz de água destilada foi de cerca de 39,1% em 120 min de irradiação. 

Quando o teste foi repetido utilizando-se água com íons Cl- como matriz aquosa, observou-se um aumento na 

remoção do paracetamol, atingindo-se um percentual de 47,1% de remoção em 120 min. No teste de adsorção 

feito em condições similares (água contendo íons Cl-, mas com a lâmpada desligada) observou-se uma remoção 
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mínima de paracetamol, indicando o efeito da radiação no processo de degradação do contaminante. 

Entretanto, o teste  fotólise realizado (íons Cl-, lâmpada ligada, mas sem adição de esferas) indicou um elevado 

percentual de degradação de paracetamol (53,3%), valor superior ao obtido na presença de esferas de Nb2O5-

alginato. Isso demonstra que não houve contribuição fotocatalítica significativa das esferas para remoção de 

paracetamol.  
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Figura 6:  Resultados de remoção de Paracetamol em testes de adsorção, fotólise e fotocatálise 

realizados em matriz de água contendo íons Cl-.  

Outra análise feita diz respeito ao percentual de remoção de paracetamol por adsorção no escuro após 30 

minutos de adição do fotocatalisador. Os resultados obtidos (Figura 7) indicaram cerca de 7% de remoção de 

paracetamol por adsorção em Nb2O5 N.C. após 30 minutos de contato, enquanto que os catalisadores 

calcinados a 600 e 800 °C apresentaram percentuais de remoção consideravelmente menores (1,1 e 1,6 %, 

respectivamente). Na comparação da adsorção de paracetamol nas esferas em duas matrizes diferentes o que se 

observou foi que a água contendo íons Cl- não foi favorável a adsorção do paracetamol na superfície do 

material.  
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Figura 7:  Comparação no percentual de remoção por adsorção 
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Finalmente, nos testes realizados em fluxo continuo, observou-se um percentual de remoção consideravelmente 

baixo. Antes das 5 lâmpadas serem ligadas, houve uma remoção de 4,8% de paracetamol, que pode ser 

atribuída ao processo de adsorção. Após as lâmpadas serem ligadas, houve um aumento no percentual de 

remoção, que apresentou um valor médio de 6,4% ao longo de 5 ciclos (tempos de residência completos) 

observados.  
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Figura 8: Testes realizados na planta piloto para degradação de paracetamol em água contendo íons Cl- 

 

ANÁLISE E DISCUSSÃO DOS RESULTADOS 

Analisando-se os testes iniciais de fotocatálise empregando Nb2O5 em suspensão (Figura 4), constata-se o 

grande impacto da estrutura cristalina na atividade fotocatalítica do material. Observa-se que mesmos com uma 

grande redução da área superficial (SBET,N.C.=182 m2/g, SBET,600°=13 m2/g e SBET,800°=2 m2/g) os catalisadores 

calcinados ainda mantiveram considerável capacidade de degradação do paracetamol, com destaque para o 

Nb2O5 calcinado a 800 °C (74,3% de remoção em 120 min). Ainda assim, o catalisador que apresentou a maior 

atividade de remoção foi o Nb2O5 N.C., que foi então selecionado para ser imobilizado. Outros trabalhos já 

identificaram o efeito da temperatura de calcinação na atividade fotocatalítica do pentóxido de nióbio. Falk et 

al.(2017), por exemplo, observaram que o catalisador composto por Nb2O5 calcinado a 500 °C foi o que 

apresentou maior atividade na degradação do azul de metileno, seguido pelo material calcinado a 600 e 800°C, 

situação inversa à presentemente observada [11]. Castro et al. (2016), por sua vez, obtiveram melhor resultado 

com Nb2O5 calcinado a 450 °C para degradação de metilviologênio [12] 

 

Após a imobilização, constatou-se a redução na eficiência do processo fotocatalítico. Esse comportamento 

presentemente observado pode ser atribuído à menor área de contato do catalisador disponível para reação, 

dado que grande parte do fotocatalisador imobilizado se encontra na região interior das esferas, estando apenas 

uma pequena parte presente na superfície das mesmas. Sendo assim, há maiores limitações para o processo 

fotocatalítico, em virtude de questões relacionadas aos fenômenos difusivos e de transferência de massa. 

Entretanto, a imobilização de fotocatalisadores não deixa de ser uma técnica interessante, dada a maior 

facilidade de separação e recuperação do catalisador ao final do processo [5]. Isso possibilita a simplificação e 

diminuição de custos do processo de fotocatálise, viabilizando sua aplicação prática em larga escala. Borges et 

al. (2015), por exemplo, obtiveram bons resultados com a aplicação de TiO2 suportado em esferas de vidro na 

degradação de paracetamol, atingindo remoções superiores a 40% na menor vazão testada em reator de leito 

empacotado, tendo como principal vantagem o fato de o fotocatalisador ficar confinado dentro do reator 

dispensando etapa de separação do fotocatalisador [5].  

 

Quanto ao efeito da matriz, observou-se que a degradação do paracetamol foi favorecida em solução feita com 

água com íons Cl-, dado que esta levou a remoção maior (47,1%) que a água destilada (39,1%) nos testes feitos 

com esferas Nb2O5-alginato (Figura 6). Bianchi et al. (2017), ao estudarem o efeito da matriz aquosa na 
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fotocatálise do paracetamol, observaram um aumento de cerca de 7% na degradação do paracetamol por 

fotólise em água de torneira sob radiação UVA. Entretanto, essa matriz aquosa levou a uma menor degradação 

fotocatalítica e a uma maior persistência de intermediários, diminuindo a mineralização [13]. Isso indica um 

efeito prejudicial da água de torneira para o processo fotocatalítico, além de confirmar que a fotólise foi o 

principal fenômeno responsável pela degradação do paracetamol nos testes realizados com esferas (Figura 6), 

que apresentaram remoções iguais ou inferiores ao da fotólise em água contendo íons Cl- (sem adição de 

esferas – Figura 6).  

 

Já nos testes realizados no reator de fluxo contínuo, observou-se uma remoção bastante baixa do paracetamol 

(máx. de 6,9%, média de 6,4%), indicando a necessidade de melhorias no processo que viabilizem sua 

aplicação prática. A remoção observada antes das lâmpadas serem ligadas (cerca 4,8%) indica a ocorrência de 

adsorção do paracetamol nas esferas. Ao serem ligadas as lâmpadas, houve um aumento na remoção do 

poluente, que passou de 4,8 para 6,6%, sendo pouco significativo. Em trabalho anterior realizado no mesmo 

protótipo e utilizando Fe/Nb2O5 imobilizado em esferas de alginato na degradação de triclosan, foi possível 

atingir remoções elevadas de até 90 % [6]. Isso indica o grande potencial do sistema em questão para aplicação 

do processo fotocatalítico de degradação de poluentes em fluxo contínuo. Considerando-se esse resultado 

anterior [6] e em face dos resultados presentemente obtidos, considera-se que a adaptação do processo para as 

demandas específicas do paracetamol, e eventualmente de outro poluente, possibilitaria atingir percentuais 

maiores de remoção em fluxo contínuo.  

 

CONCLUSÕES E RECOMENDAÇÕES 

Segundo os resultados do presente trabalho, o pentóxido de nióbio utilizado em suspensão (em forma de pó) se 

mostrou um fotocatalisador interessante para a degradação do paracetamol, sendo possível atingir quase 94% 

de remoção em 120 min de irradiação. Os testes demostraram a forte influência da estrutura cristalina do 

Nb2O5 para sua atividade fotocatalítica, sendo que o material não calcinado apresentou a maior eficiência na 

remoção do composto em questão.  

 

Ao ser imobilizado em esferas de alginato, porém, o fotocatalisador passou a apresentar atividade reduzida, 

sendo que a fotólise passou a ser o principal fenômeno responsável pela degradação do paracetamol. Além 

disso, o estudo feito sobre a influência da matriz aquosa indicou a interferência da água contendo íons Cl- no 

processo de fotodegradação do composto. 

 

A partir dos dados presentemente obtidos, é possível divisar diversas questões a serem aprimoradas com a 

finalidade de ser melhorar a eficiência de degradação fotocatalítica do paracetamol em sistema contínuo. Um 

dos pontos centrais diz respeito ao desenvolvimento de métodos alternativos de imobilização que permitam 

preservar ao máximo a eficiência do fotocatalisador em suspensão. Outra questão seria a aplicação de 

fotocatalisadores com atividade fotocatalítica em comprimentos de onda maiores que o do UV, que permitam 

um melhor aproveitamento da radiação luminosa utilizada.  
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