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RESUM

Aquest estudi aborda una preocupacio creixent: la preséncia del paracetamol, un
contaminant farmaceutic, a les aigles residuals. Aquesta substancia és nociva per a
I'ecosistema aquatic i pot tenirimpactes en la salut humana. En aquest context, s'explora
I'us del carbo actiu com a mitja per eliminar aquest contaminant, per tal de contribuir a
la comprensié de com els contaminants farmacéutics poden ser tractats mitjangant
técniques d'adsorcié. A més, s'utilitza un carbd actiu procedent del reciclatge de

pneumatics usats, valoritzant aixi aquest tipus de residu solid.

Durant aquest treball, s'han realitzat diversos experiments per avaluar la retencio
del paracetamol pel carbé actiu sota diferents condicions. Per determinar la capacitat de
retencid, s’ha estudiat el procés d’eliminacié tant en discontinu com en continu,
analitzant la influéncia de les principals variables sobre I'eficacia d'aquest material
adsorbent en la remocié del paracetamol. En concret, s'ha caracteritzat aspectes com

la cinética d’adsorcio, I'estat d’equilibri i la influéncia del pH i la salinitat en aquest procés.

Els resultats indiquen que el carbo actiu procedent de pneumatics usats pot ser una
solucio efectiva per eliminar el paracetamol de les aiglies residuals, i es conclou que el
rati solid-liquid és un factor determinant en aquesta eliminacié. Per tot a¢o, en aquest
treball aporta es destaca la prometedora eficacia del carbé actiu en aquest context i obre

la porta a futures investigacions en aquest ambit.

Paraules clau: Carbo Actiu, Adsorcio, Tractament d'aigua, Paracetamol, Eliminacio.




ABSTRACT

This study addresses a growing concern: the presence of paracetamol, a
pharmaceutical contaminant, in wastewater. This substance is harmful to the aquatic
ecosystem and can have impacts on human health. In this context, the use of activated
carbon as a means to remove this contaminant is explored to contribute to the
understanding of how pharmaceutical contaminants can be treated through adsorption
techniques. Furthermore, activated carbon from recycled used tires is used, thus

valorizing this type of solid waste.

During this study, various experiments have been conducted to assess the retention
of paracetamol by activated carbon under different conditions. To determine the retention
capacity, the elimination process has been studied both in batch and continuous modes,
analyzing the influence of key variables on the effectiveness of this adsorbent material
in paracetamol removal. Specifically, aspects such as adsorption kinetics, equilibrium

state, and the influence of pH and salinity on this process have been characterized.

The results indicate that activated carbon from used tires can be an effective solution
for removing paracetamol from wastewater, and it is concluded that the solid-liquid ratio
is a determining factor in this removal. Therefore, this study highlights the promising
efficacy of activated carbon in this context and opens the door to future research in this
field.

Keywords: Activated Carbon, Adsorption, Water treatment, Paracetamol, Removal.




1. INTRODUCCIO

L'as de carbé derivat de residus com a mitja per eliminar farmacs presents a l'aigua
és un tema d'interés creixent en el camp de la depuracié d'aigies residuals i de la
proteccié del medi ambient. Per abordar aquest problema, una de les tecnologies
prometedores és I'Us de carbd actiu, també conegut com carbd adsorbent, que té una

gran capacitat d'adsorcié de molecules contaminants.

El carbd actiu és un material porés amb una amplia area superficial interna que pot
capturar i retenir molécules organiques, incloent-hi farmacs, mitjancant el procés
d'adsorcid. Mitjangant interaccions quimiques, les molecules contaminants es queden
atrapades a les superficies del carbo actiu on penetren dins dels seus porus, resultant

en la seva eliminacié de I'aigua (Carbotecnia, 2023).

Aquesta capacitat d'adsorcio del carbé actiu es realment d’interés en la seva
aplicacié per a l'eliminacié de farmacs presents en l'aigua, com el paracetamol, el qual

anem a estudiar en aquest treball.

L'eliminacié dels farmacs com el paracetamol de l'aigua pot ser una preocupacio
mediambiental i de salut publica per diverses raons, com per exemple la resisténcia a la
degradacié en el medi ambient i, per tant, la persisténcia durant llargues periodes de
temps. Aixo pot conduir a la seva acumulacio en rius, llacs, aquifers i altres fonts d'aigua
potable. També s’ha de dir que poden tenir efectes negatius sobre els organismes
aquatics, com ara peixos, amfibis i altres organismes vius. Poden alterar el seu
creixement, reproduccié, comportament i altres processos biologics importants
(FUNLAT, 2021).

L'ds generalitzat d'antibidtics com I'estudiat pot contribuir al desenvolupament de
resisténcia antimicrobiana en bacteris i altres microorganismes. Aixd és preocupant, ja
que fa que els tractaments médics siguin menys efectius i pot provocar problemes de
salut més greus en el futur (CORDIS, 2016).

Tots sabem que els farmacs sén dissenyats per al consum huma per a ajudar a
pal-liar alguna doléncia, tot i aixo els residus d’aquets poden acabar trobant-se a l'aigua
de consum. Aixd pot conduir a una exposicié humana inadvertida a aquests compostos

a través de l'aigua potable, amb possibles efectes en la salut humana.
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Triar el paracetamol com a farmac d'estudi per a I'eliminacié d’aquest en l'aigua
sorgeix degut a que el paracetamol és un dels farmacs més comuns i amplament
utilitzats en la practica clinica i doméstica (AS, 2023). Aixd significa que té una alta
probabilitat de trobar-se en l'aigua de rebuig o en fonts d'aigua potable contaminades,
la seua estabilitat i persisténcia en el medi durant un periode de temps significant implica
la dificultat a degradar-se naturalment i per tant acumular-se en els ecosistemes

aquatics.

Hi ha una quantitat considerable d'estudis cientifics que han investigat la preséncia,
el comportament i els possibles efectes dels farmacs com el paracetamol en l'aigua aixi
com altres farmacs de caracteristiques semblants. Aixd proporciona una base de
coneixement solida i dades de referéncia per avaluar I'eficacia de diferents métodes de

tractament i eliminacio.
Aquest tipus de farmac pot arribar a les aigles per diverses formes (Noche, 2019):

e Excrecié humana i animal: quan les persones o els animals prenen farmacs, una
part d'aquests compostos és metabolitzada i eliminada a través de l'orina i les
femtes. Aquesta excrecid pot portar a la preséncia de farmacs en les aigles
residuals que es generen a partir dels sistemes de sanejament i les plantes de
tractament d'aigues residuals.

o Descarrega directa: I'Us i I'eliminacio inadequada de medicaments pot donar lloc a
la seva descarrega directa a I'aigua. Aquesta practica pot involucrar el llangament de
medicaments vencuts o no utilitzats per l'aixeta o la descarrega inapropiada en el
sistema de clavegueram.

e Activitats agricoles i ramaderes: en algunes ocasions, els farmacs utilitzats en
I'agricultura i la ramaderia, com ara els medicaments veterinaris, poden acabar a
l'aigua a través de I'us de fertilitzants o I'escorrentia de terres agricoles i estructures
ramaderes (Arnold, 2019).

o Desbordaments i infiltracié: en cas de desbordaments o infiltracié d'aiglies residuals
no tractades o parcialment tractades, els farmacs presents en aquestes aigies
residuals poden contaminar les aiglies superficials i subterranies.

o Rebutges de plantes de tractament d'aiglies residuals: tot i que les plantes de
tractament d'aiglies residuals estan dissenyades per eliminar contaminants, alguns
farmacs poden ser dificils de treure completament durant els processos de
tractament i, per tant, poden persistir en les aigles residuals tractades que es

descarreguen a rius o llacs.
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Les plantes de tractament d'aigles residuals, també conegudes com a depuradores

d'aigua, utilitzen diversos processos per eliminar els farmacs i altres contaminants de

I'aigua. Els principals processos de tractament que poden contribuir a I'eliminacié dels

farmacs son els seglients (Rodriguez de Jorge, 2020):

Tractament fisic: aquesta etapa inicial del procés de tractament d'aiglies residuals
implica processos fisics com la sedimentacio, la flotacié i la filtracié. Durant aquesta
fase, es poden eliminar particules soOlides en suspensid, incloent-hi farmacs
adsorbits en particules més grans. No obstant aixd, aquesta etapa no és suficient
per eliminar tots els farmacs dissolts.

Tractament bioldgic: després del tractament fisic, l'aigua passa per una etapa de
tractament biologic. Aquest procés fa servir microorganismes, com bacteris i altres
organismes, per descompondre i metabolitzar contaminants organics, incloent-hi
farmacs. Els microorganismes es nodreixen de la matéria organica i, en alguns
casos, poden metabolitzar i degradar farmacs presents en l'aigua residual.
Tractament quimic: en alguns casos, els farmacs poden ser resistents a la
degradacié biologica en el tractament biologic. Per tant, es poden utilitzar
tractaments quimics com a complement per eliminar els farmacs residuals. Aquests
tractaments poden incloure I'is d'oxidants com I'0z0, el clor o el didxid de clor per
descompondre o transformar els farmacs en compostos menys contaminants.
Tractament d'adsorcié: en algunes plantes de tractament d'aiglies residuals, es pot
utilitzar el procés d'adsorcié per eliminar farmacs. Aquest procés implica I'is de
material adsorbent com el carbé actiu, que té una alta capacitat per captar i retenir
molécules organiques, incloent-hi farmacs. El material adsorbent s'utilitza com a
mitja perqué els farmacs s'adsorbisquen a les seves superficies, reduint aixi la seva

concentracié a l'aigua tractada (Condorchem Enviro Solutions, 2022).

Es important destacar que 'eficacia de cada procés de tractament depén de diversos

factors, com la concentracid inicial de farmacs, les condicions de funcionament de la

planta de tractament, la qualitat de I'aigua d'entrada i altres parametres especifics de

cada instal-lacio.




INTRODUCCIO

El carb6 actiu és un material altament prometedor per a Il'eliminacié de farmacs
presents a l'aigua en el tractament d'aigles residuals contaminants. Amb la seva
capacitat d'adsorcié, el carb6é actiu és capac de capturar i retenir molécules
contaminants, incloent-hi farmacs com el paracetamol. Aquest material porés ofereix
una area superficial gran amb molts punts d'unié, permetent que les molécules de
farmacs es queden atrapades a les seves superficies on es dipositen dins dels seus
porus. Aix0 resulta en una reduccid efectiva de la concentracié de farmacs i altres
contaminants organics a l'aigua tractada, contribuint a millorar la qualitat de l'aigua i

protegir el medi ambient.

El carbé actiu té una gran area superficial i una estructura porosa que ofereix molts
punts d'unié per a molécules contaminants. Quan les aigles residuals que contenen
farmacs passen a través d'un sistema de tractament amb carbé actiu, les molécules dels
farmacs es queden atrapades a les superficies del carbé actiu o es difonen dins dels
seus porus, adherint-se fisicament a aquest material. Aixd permet la retencié dels

farmacs en el carb6 actiu, reduint la seva concentracio a l'aigua tractada.

La capacitat d'adsorcio del carbd actiu és un procés reversible, el que significa que,
una vegada saturat amb contaminants, es pot regenerar mitjangant processos térmics o
quimics per tornar-lo a utilitzar. Aixd0 el converteix en una opcié sostenible i
econdmicament viable en comparaci® amb altres métodes de tractament de

contaminants (Vadequimica, 2022).

Els sistemes convencionals de tractament d'aigles residuals poden no ser del tot
efectius per eliminar farmacs i altres contaminants organics persistents. El carbé actiu
és considerat un métode de tractament avangat que pot complementar els processos de
tractament convencionals, millorant I'eliminaci6 de farmacs i altres substancies
contaminants, i assegurant aixi que l'aigua tractada sigui d'alta qualitat abans de ser

alliberada al medi ambient.

En determinats casos, 'aigua tractada pot ser reutilitzada per a diferents usos, com
ara reg d'espais verds o altres aplicacions no potables. L'is de carb6 actiu en el
tractament d'aigles residuals permet millorar la qualitat de I'aigua tractada, fent que sigui

més segura per a la reutilitzacio.
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Els pneumatics usats representen un greu problema ambiental a escala global.
Quan aquests pneumatics son descartats sense les precaucions adequades, generen
diverses consequéncies negatives. A continuacié, es detallen algunes d'aquestes
problematiques (ECOGREEN, 2014):

¢ Contaminacié Ambiental: els pneumatics contenen substancies quimiques i metalls
pesants que poden infiltrar-se al soOl i les aiglies subterranies, contribuint a la
contaminacié d'aquestes fonts d'aigua i causant danys als ecosistemes terrestres i
aquatics.

¢ Incendis Incontrolables: les acumulacions de pneumatics en llocs inadequats poden
esdevenir focs dificils de gestionar, alliberant contaminants toxics a I'atmosfera i
posant en perill les comunitats properes.

¢ Risc per a la Salut Publica: els pneumatics abandonats poden acumular aigua de
pluja, creant criadors de mosquits i augmentant els riscs de malalties com el dengue
i el Zika, afectant aixi la salut publica.

e Impacte Visual i Qualitat de Vida: la preséncia de pneumatics usats amuntegats en
entorns urbans i rurals afecta negativament la imatge del paisatge i redueix la

qualitat de vida de les comunitats.

Antigament, I'obtencié de cautxu es basava principalment en l'extraccié als arbres
de cautxu Hevea brasiliensis, un procés que va contribuir a la desforestaciéo massiva en
diverses regions del mén. No obstant aix0, a mesura que augmentava la popularitzacio
dels automobils durant el segle XX, la demanda de cautxu es va disparar i per tant , es
va fer evident la necessitat d'una font alternativa i més abundant d'aquest material (Root,
2019).

En 1909, el quimic alemany Friedrich Hofmann, que treballava per a I'empresa
quimica Bayer, va inventar el primer cautxu sintétic comercial. Aquest fet va marcar una
linia ben clara en la historia, ja que va permetre produir un material similar al cautxu
natural sense dependre exclusivament dels arbres de cautxu. Poc després, el 1931,
I'empresa quimica nord-americana Du Pont va aconseguir la industrialitzacié de la

fabricaci6 de cautxu sintétic (Bolufer, 2009).
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Cal recalcar que aquesta goma sintética es produeix a partir del petroli, les empreses
que produeixen cautxu sintétic solen utilitzar tecnologies i processos especifics per
aconseguir la seva produccié de manera eficient. Perd cal tenir en compte que al ser un
producte derivat del petroli, t& un impacte ambiental significatiu, amb un alt potencial de

generar contaminacio i impactes ambientals greus com ja hem comentat anteriorment.

Actualment, els pneumatics estan compostos per una combinacié de cautxu natural
i cautxu sintétic. Aproximadament, al voltant del 19% del pneumatic esta compost per
cautxu natural, que encara s'extreu dels arbres de cautxu en certes regions, mentre que
el 24% esta compost per cautxu sintétic, que és un polimer plastic produit a partir de
matéries primeres petroquimiques (U.S. TIRE MANUFACTURERS, 2020).

Ala figura 1 es descriuen les parts d’'una roda de vehicle .

antioxidants, antiozonants,

sofre i dioxid de zinc Goma natural

14% 19%

Carbonet

negre

i silice
26%

Polimers sintétics

Textil
4% Metalls
12%

Figura 1: parts d’una roda de vehicle editada al valencia
(U.S. TIRE MANUFACTURERS, 2020).
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El carbé actiu, es pot obtenir dels pneumatics mitjangant un procés de pirolisi. Aquest
procés implica sotmetre els pneumatics a altes temperatures, en una atmosfera
controlada amb poc o cap oxigen, per descompondre el material organic dels
pneumatics en diferents components. Durant la pirdlisi, els pneumatics es descomponen

en gasos, oli i carbonet negre, entre altres productes (Metso, 2023).

El carbonet negre, és una forma de carbé molt porosa, que es recull com a
subproducte de la pirdlisi dels pneumatics. Aquest carbonet negre és posteriorment

processat i activat per augmentar la seva porositat i area de superficie.

Aquest procés d'activacio implica sotmetre el carbonet negre a altes temperatures i
vapor d'aigua per crear una estructura altament porosa que té una gran capacitat
d'adsorcio (IQR, 2020).

El carbo actiu obtingut d'aquesta manera és utilitzat en diverses aplicacions, com
ara la purificacié d'aigua, la filtracié d'aire, la desodoracio, el tractament de gasos
contaminants i moltes altres aplicacions industrials i mediambientals, gracies a la seva
excepcional capacitat d'adsorcid. Aquesta és una manera efectiva de reciclar
pneumatics usats i aprofitar el carbd actiu que s'obté durant el procés de pirolisi per crear

un producte util i valués (Carbotecnia, 2023).

La porositat del carbo actiu es classifica en tres tipus principals: micro porositat,
meso porositat i macro porositat. La micro porositat fa referéncia a petits porus amb
diametres inferiors a 2 nm, la meso porositat es refereix als porus amb diametres entre
2 nm i 50 nm, mentre que la macro porositat sén porus de mida superior a 50 nm (IQR,
2020).

Aquesta estructura porosa i area superficial gran permeten que el carbé actiu
tingui una capacitat d'adsorcié molt elevada. Les molécules contaminants es queden
atrapades a les parets dels porus mitjangant forces d'atraccio, com ara forces de van
der Waals o interaccions dipol-dipol. Aixo fa que el carbd actiu sigui eficag per eliminar
una amplia gamma de contaminants organics, incloent-hi farmacs, compostos organics

volatils, productes quimics industrials i altres substancies no desitjades (IQR, 2020).

El carbd actiu es prepara mitjangant el procés d'activacio, que implica augmentar la

porositat i I'area superficial del carbd per millorar la seva capacitat d'adsorcid.
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Hi ha diferents métodes de preparacié del carbo actiu, incloent-hi I'activacié quimica

i 'activacio fisica. A continuacid, es descriuen breument els dos métodes més comuns
(Carbotecnia, 2023):

Activacié quimica: en aquest métode, el carbé es tracta amb un agent oxidant, com
acid fosforic, hidroxid de potassi, hidroxid de sodi o altres compostos quimics. El
procés es realitza a altes temperatures, generalment entre 500 °C i 600 °C. Durant
aquest tractament, I'agent oxidant elimina substancies volatils i altres components
organics del carbd, creant una estructura porosa amb area superficial gran. Aquest
procés també pot implicar la impregnacié del carbé amb I'agent oxidant abans de la
pirdlisi (Carbotecnia, 2023).

Activaci¢ fisica: aquest métode utilitza processos fisics per augmentar la porositat
del carbé. S'inicia amb un carbd ja existent, que es sotmet a temperatures elevades,
generalment entre 600 °C i 1100 °C, en preséncia d'un gas o vapor oxidant, com ara
vapor d'aigua o didoxid de carboni. Aquest procés de pirdlisi i gasificacié causa una
pérdua de substancies volatils i altres components organics, deixant una estructura

porosa amb una major area superficial (Carbotecnia, 2023).

Després del procés d'activacio, el carbd actiu es sotmet a un procés de rentatge per

eliminar els residus de I'agent oxidant o altres contaminants. Aquest rentatge es pot

realitzar amb aigua destil-lada o altres dissolvents apropiats.

La capacitat d'adsorcié és una propietat fonamental i essencial dels materials

adsorbents, com ara el carbd actiu, que els permet retenir substancies i molécules

contaminants de I'entorn que els envolta.

Perqué un material siga adsorbent, ha de tenir algunes caracteristiques

especifiques que afavorisquen el procés d'adsorcid de molécules o substancies

contaminants. Algunes de les caracteristiques sén (DOM, 2006):

Area superficial elevada: el material ha de tenir una area superficial gran per
proporcionar molts punts d'unié on les molécules contaminants poden adherir-se.
Aixd es pot aconseguir mitjiangcant una estructura porosa, que augmenta l'area
superficial disponible.

Estructura porosa: la preséncia de porus és essencial perqué les molécules

contaminants puguin penetrar dins del material i ser retingudes.
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o Elevada capacitat d'adsorcio: I'adsorbent ha de tenir una gran capacitat per a retenir
una quantitat significativa de contaminants, cosa que permetra una eficag eliminacio
d'aquestes substancies de I'entorn.

e Selectivitat: pot ser que per algun motiu es desitge retindré uns contaminants per
damunt d’altres, cosa que pot ajudar a la separacio de diverses substancies. El carbé
actiu no te una selectivitat caracteristica elevada perd aquesta qualitat es pot elevar
modificant la seua superficie o tractant-lo amb diverses substancies quimiques.

o Estabilitat quimica: no cal dir que I'adsorbent ha de ser estable quimicament per a
poder realitzar la seua capacitat adsorbent de forma estable i continuada.

o Facilitat de regeneracié: per a alguns materials adsorbents, és important que puguen
ser regenerats, és a dir, que es puga eliminar els contaminants retinguts i tornar a

utilitzar-los. Aix0 afavorira la seva reutilitzacio i sostenibilitat.

En contraposicié encara que el material estudiat puga tenir mes o0 menys capacitat

d’adsorcié, aquesta es pot veure afectada per els parametres seguents:

o El pH de la solucié pot afectar la carrega superficial del carbé actiu i les carregues
dels ions o molécules que es volen adsorbir. Els grups funcionals presents en la
superficie del carbd poden ser carregats positivament o negativament depenent del
pH.

e La conductivitat electrica d'una solucié esta relacionada amb la concentracié d'ions
en la solucié. Una alta conductivitat pot indicar una concentracio elevada d'ions,
cosa que pot afectar la competéncia pels llocs d'adsorcié a la superficie del carbo.
Una conductivitat més baixa pot afavorir una millor interaccié entre les molécules a
adsorbir i el carbé.

e Latemperatura pot afectar la velocitat de les reaccions quimiques i les interaccions
moleculars. Un augment de la temperatura pot augmentar I'energia cinética de les
molécules, el que pot afavorir la seva difusio i interaccié amb la superficie del carbé.
No obstant aix0, els efectes de la temperatura poden variar en funcié dels

components de la solucié i les propietats del carbé.

Durant el seguent treball estudiarem totes aquestes variables principals i
secundaries per a profunditzar en el cas del carb6é actiu com a adsorbent del

paracetamol i donar una idea més detallada de les seues propietats i caracteristiques.




2. OBJECTIUS

Aquest treball de final de grau té com a objectiu principal I'estudi del carbé actiu com
a adsorbent del paracetamol, degut a la problematica amb els pneumatics usats i una
possible segon vida a aquests amb el carbd derivat ja que posseeix unes qualitats

adsorbents prou interessants per a estudiar.

L'objectiu principal d'aquesta investigacié experimental és avaluar I'eficacia del
carb6 actiu en I'eliminacioé del paracetamol present en aiglies, i analitzar la influéncia de
les principals variables sobre la capacitat d’eliminacié del paracetamol per part del carbé

actiu.

e Caracteritzar les propietats més rellevants del carbo actiu.

e Analitzar I'efecte del temps de contacte en la remocié de paracetamol i establir la
velocitat inicial de reaccio.

o Estudiar I'efecte de la concentracié inicial i el rati solid-liquid influeixen en la
remocio.

o Estudiar la influéncia del pH i conductivitat sobre el procés d’interaccio entre el carbo
i el contaminant.

o Estudiar I'efecte de la temperatura sobre el procés d'adsorcio.

e Caracteritzar la remocié de paracetamol en continu, mitjangant I'is d’'una columna
de llit fix.

e Avaluar l'adsorcio de paracetamol en diferents tipus d’aigties per tal d’ entendre com

els parametres de I'aigua afecten a I'adsorcioé de paracetamol.
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3. MATERIALS | METODES

En aquesta seccio, es descriura en detall tot el material i les metodologies utilitzades
per a realitzar aquest estudi. Aixo incloura informacié sobre les aiglies analitzades, el
carb6 actiu utilitzat, i els procediments especifics que es van seguir per a realitzar les

proves i analisis necessaries.

En aquest apartat del treball, es descriuran detalladament les aiglies emprades per
realitzar I'estudi sobre I'adsorcié del paracetamol mitjangant el carbé actiu derivat de
pneumatics, com la seua procedéncia i el seu tractament posterior a ’hora d’analitzar-
les. Aquestes aiglies, amb diferents fonts i caracteristiques, proporcionaran un espectre
de condicions diverses per avaluar l'eficacia de I'adsorcid, a més es descriuran les seues
caracteristiques principals com el pH i la conductivitat, en apartats seglents ja
s’explicaran altres caracteristiques addicionals estudiades. D'altra banda, es fara
referéncia al carbd actiu obtingut a partir de pneumatics, indicant les seues

caracteristiques fisiques i quimiques.

Aquesta seccio proporcionara una comprensiéo completa dels materials utilitzats en
I'estudi i establira la base per als resultats i les conclusions presentats en les seglents

parts del treball.

3.1.1. Aigiies d’estudi

L'aigua utilitzada predominant durant tot I'estudi va ser l'aigua desionitzada. Al
tractar-se d’una aigua purificada, sense ions i/o contaminants, no provoca interferéncies
a I'hora de fer els assajos d’adsorcio i la seua baixa conductivitat i naturalesa neutra

permeten un control precis de variables en estudis comparatius.

Aixi mateix es va ampliar I'estudi amb tres tipus d’aigua més, com son l'aigua
provinent de I'efluent de I'Estacié Depuradora d’Aigies Residuals (EDAR) La Safor-
Gandia, I'aigua del port de Gandia i I'aigua del riu Serpis, totes tres amb caracteristiques

diferents per a fer un estudi més complet.

En la figura 2 es mostren els punts especifics d’'on es van prendre les mostres.
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Les aiglies van ser replegades amb bidons on seguidament es van filtrar amb un
sistema de filtracié per buit per a eliminar qualsevol particula gran i solids suspesos.

Aixi, 'estudi es va realitzar amb la fracci¢ filtrada d’aquestes aigles.

Figura 2: imatge satel-lit de la zona del port de Gandia amb els punts de mostreig
de les diferents aiglies d’estudi. Font: Google Earth.
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3.1.1.1.  Caracteristiques principals de les aiglies

Les principals caracteristiques de les diferents aigles (aigua del port de Gandia,
aigua del riu Serpis, aigua de 'EDAR de Gandia), son el pH i la conductivitat, a la Taula

1 es poden veure els valors d’aquest per a cada tipus d’aigua.

Les mesures del pH es van realitzar mitjangant un pH-metre Crison (pH-Meter
BASIC 20+), convenientment calibrat amb patrons de pH 4.7 i 9.2. Per la seua part la
mesura de la conductivitat de les aiglies es va realitzar mitjangant un conductimetre

Crison (CM 35) préviament calibrat amb una dissolucié patré de KCI 0.01M.

Taula 1: pH i conductivitat de les diferents aigties.

Aigles
DESIONITZADA EDAR SERPIS @ PORT
pH 5.5 8.2 8.12 8.0
Conductivitat (mg/L) 1.2 807.0 247.7 27115.2

3.1.2. Paracetamol

El paracetamol ha sigut el contaminant d’estudi per a tot el nostre treball. Partint d’'una
solucié mare coneguda de 2000 ppm (parts per milid) es va adaptar mitjangant dilucio
amb aigua desionitzada, fins aconseguir uns nivells més comodes per a la realitzacio

d’experiments.

La concentracié de 30 ppm és el valor d’estudi base en les nostres investigacions,
es a dir, el nivell a comparar amb altres inferiors o superiors a ell. El rang d’estudi amb
diferents concentracions és; 5 ppm, 10 ppm, 20 ppm, 30 ppm, 40 ppm, 60 ppm, 80 ppm,
120 ppm i 200 ppm.

L’eleccio d’aquesta concentracio base I'hem realitzat a partir d’aquests seglients factors:

o Deteccio optima: La concentracié de 30 ppm es troba dins del rang de deteccié dels
métodes analitics utilitzats.

e Eficiéncia experimental: Treballar amb una concentracio de 30 ppm redueix la
quantitat de paracetamol necessaria per als experiments, la quantitat de reactius i

les despeses associades.
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o Efecte significatiu: La concentracié de 30 ppm pot ser prou alta per generar efectes
significatius i detectar canvis en les mostres d'aigua, alhora que és prou baixa per
evitar la saturacio o interferéncies en els processos de mesura o d'adsorcié que

estem treballant.

3.1.2.1.  Comportament acid-base

i i
HNk HN/k
+ HO0 =—= + HO'
OH (o}
Acid form (HA) Conjugate base form (A”)

Figura 3: forma quimica del paracetamol.

El pKa del paracetamol és d'aproximadament 9.4. Aquest valor indica el pH al qual
el paracetamol es troba equidistant entre la seva forma protonada (acid) i la seva forma
desprotonada (base) en una solucioé aquosa. El paracetamol és una substancia que pot
actuar com a acid o base en diferents circumstancies, depenent del pH de la solucio
(Castro, 2014).

En la figura 3 podem observar que la forma acida del paracetamol no té carrega, i
que la seua forma basica té carrega negativa, aquesta informacié la utilitzarem més
endavant en apartats seglents per a estudiar com aquest comportament pot influir sobre
la capacitat d’adsorcid, en funcié del pH de I'aigua i/o les condicions de carrega del carbo

actiu.
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3.1.3. Carbé actiu

El carbd actiu, figura 4, conegut també com a carbé activat o carbd adsorbent, és
un material ampliament utilitzat. La seva estructura unica i la seva alta superficie
especifica li confereixen propietats d'adsorcié excepcionals, permetent-li capturar i

retenir molécules contaminants i impureses.

A continuacio en la taula 2 es mostrara un llistat de caracteristiques quimiques per
a donar una introduccié al que sera el nostre material per al estudi d’adsorcié del
paracetamol (Sales L., 2012). Les propietats fisiques es comenten en apartats posteriors

on s’indica la metodologia de cada un dels parametres analitzats.

Figura 4: material adsorbent (carbé actiu derivat de
pneumatics).
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Taula 2: composicié quimica del carbo actiu.

Tipus d'analisi Resultats Unitats
Analisi elemental

Contingut en carboni 81,7 % p/p
Contingut en hidrogen 0,4 % p/p
Contingut en nitrogen 0,4 % p/p
Contingut en sulfur 3,0 % plp
HAPs

Naftalé 1637 Ma/Kg
Acenaftilé 3,8 ug/Kg
Acenafte 168 Mg/Kg
Fluore 88 Ma/Kg
Fenantre 85 Mg/Kg
Antracé 30 Mg/Kg
Fluoranté 14 Mg/Kg
Piren 19 Mg/Kg
Crise 4,8 Ma/Kg
ICP-MS

Antimoni 4350 Mg/l

Arsénic 1060 Mg/l

Bari 11700 pg/l

Cadmi 2800 Mg/l

Crom 9890 pg/l

Cobalt 314000 pg/l

Coure 150000 Mg/l

Plom 53500 pa/l

Mercuri <100 Mg/l

Niquel 10600 Mg/l

Seleni <5000 pa/l

Contingut en cendra

@ 55090) e o (21E
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En aquest apartat es detalla la metodologia utilitzada per a cada experiment que es

van realitzar, tant de forma discontinua com de forma continua.

En els estudis realitzats de manera discontinua, es van dur a terme experiments
puntuals on es van preparar mostres amb condicions especifiques i es va avaluar la
seva adsorcié en el carbd actiu. Aquest enfocament ens va permetre analitzar com
canviava la capacitat d'adsorcié en funcié de la concentracio inicial i altres parametres,

proporcionant dades puntuals.

D'altra banda, es va realitzar un estudi de manera continua, on es va passar una
corrent continu de solucié amb paracetamol a través d'una columna de carbd6 actiu.
Aquest estudi ens va permetre avaluar com el sistema es comportava en condicions de
flux continu, proporcionant informacié crucial sobre la dinamica del procés i la seua

possible aplicacio en el tractament d'aigles.

3.2.1. Estudi en discontinu

Per a aquest estudi, es van realitzar tres conjunts d'experiments, taula 3, cadascun

amb diferents ratis de carbd actiu i variant les concentracions del contaminant.

Es van preparar les solucions a partir d’'una diluci6 amb aigua desionitzada que
prepararem de la concentracié mare. A continuacio, en uns matrassos Erlennmeyer, es
van mesclar la quantitat requerida de carb6 actiu i 50 mL dissolucié de paracetamol, tot
per a aconseguir el rati desitjat. Les mostres es van mantenir en agitacié continua (180
rpm) durant 72 hores. Per tal d’'assegurar una temperatura constant es va emprar una
cambra termostatica. A la Taula 3 s’indiquen els 3 tipus d'experiments realitzats,
modificant condicions de temperatura (10, 20, 30 °C) i/o rati solid-liquid, o be la
concentracié de contaminant (0, 5, 10, 20, 30, 40, 60, 80, 100, 120, i 200 ppm).

A continuacio, cada mostra es va filtrar amb un filtre Whatmann de 0.47 micres.
Quan la solucié estava molt torba, préviament a la filtracid, utilitzarem la centrifuga (LBX
MC 5000 series). A més, es va mesurar el pH i conductivitat electrica. Per ultim, es va
determinar la concentraci6 final de paracetamol a la dissolucié per UV-vis (mitjangant
I'espectrofotometre Genesys 10S Vis). La diferéncia de concentracié respecte al valor
inicial, es va considerar com la quantitat de paracetamol retinguda pel carb6 actiu durant
el procés de contacte. Per a cada assaig, es va incloure una mostra de referéncia, sense

preséncia del contaminant, o “blanc”, per tal de tenir un punt de referéncia.
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Taula 3: condicions experimentals dels estudis d’equilibri.

Aigua
Temperatura
Rati

Volum dissolucié

Concentracio del
paracetamol

N2 de mostres

3.2.1.1. Estudi cinétic

EQUILIBRI1 EQUILIBRI2 EQUILIBRI 3

Sintética
20°C
0,1 g/L
80 mL
0-80 mg/L

8

Sintética
20°C
lg/L

50 mL
0-80 mg/L

8

Sintética
20°C
10 g/L
25 mL
0-200 mg/L

11

En el context de I'estudi cinétic, es va realitzar una série d'assajos que van involucrar

diferents ratis de carbd actiu-aigua aixi com temperatures, tot i mantenint la mateixa

concentracio6 inicial de paracetamol. Aquest experiment es va desenvolupar durant un

periode de set dies, durant els quals es van mesurar la quantitat de contaminant al

espectrofotdmetre a diferents instants durant els set dies de I'estudi, fins observar que

la quantitat de paracetamol a la solucié arribava a un equilibri, (punt ja no s’elimina més

paracetamol), o s’elimina molt lentament degut a una velocitat d’eliminacié que ja era

molt baixa.

Per a cada mostra que realitzarem, hi havia una mostra de referéncia anomenada

"blanc" (mostra sense contaminant), per a tenir un punt de referéncia, per tant varem

obtenir dades detallades sobre l'absorbancia en funcié del temps en la cinética

d'eliminacié del paracetamol.

En la taula 4 es detallen les dades de les cinétiques realitzades.

Taula 4: dades dels estudis de cinetica realitzats.

Aigua
Temperatura

Rati

Concentracié del paracetamol

N° de mostres per a cada

temperatura

Temps d’exposicio

CINETICA 1
Sintética
10-20-30 °C
0.13 g/L
30 mg/L

8 amb PC
8 blancs

7 dies

CINETICA 2
Sintética
10-20-30 °C
1.13 g/L
30 mg/L

8 amb PC
8 blancs

7 dies
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3.2.2. Estudi en continu

Per a l'estudi en forma continua utilitzarem una columna d'adsorci6é. Aquesta
columna, consistia en un tub de vidre emprat per permetre que una corrent continu

d'aigua passés a través de la columna.

A través d'aquesta configuracio, vam ser capagos de controlar amb precisio el flux

d'aigua que interaccionava amb el carbé actiu.

Observarem i mesurarem les respostes en temps real, permetent-nos obtenir dades
detallades sobre com la quantitat de paracetamol varia en resposta a la interaccié amb
el carbo actiu. Aquest assaig en continu ens va permetre aprofundir en la dinamica de
I'adsorcié del paracetamol, obtenint una perspectiva més amplia i precisa de com

aquestes interaccions es desenvolupen en un entorn continu i constant.

Les caracteristiques més rellevants d’aquest assaig estan situades a la taula 5.

Taula 5: caracteristiques del assaig en continu.

Aigua Desionitzada
Concentracié de 30 mg/L
paracetamol

Diametre de la columna 10 mm
Altura del carb6 a la columna 12 cm
Quantitat de carb6 59
Volum entrant 6.75L
Temps en funcionament 7.50 dies
Cabal 0.90 L/dia

La columna era de llit fix de vidre, on varem col-locar inicialment una capa de 0.8
cm d'algada de petites esferes de vidre d'1 mm de diametre, servint com a suport per al
material adsorbent i assegurant una distribucié adequada del flux. A continuacio, es va
introduir la quantitat de carb6 indicada a la Taula 5, i per a finalitzar, cobrirem el material
amb una altra capa de 0.5 cm d'algada feta amb esferes de vidre. Aquesta configuracio
va garantir que el flux d'aigua mantingués una interaccié uniforme amb el material

adsorbent al llarg de la columna.
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Mitjangant una bomba peristaltica (Watson Marlow 101U/R), el flux d’aigua passava
del nostre recipient inicial, on hi havia la soluci6 amb paracetamol, i arribava a la
columna. A partir d’aquest punt, a la columna es produia la retencié de paracetamol per
part del carbo actiu. El flux d’aigua seguia el seu cami fins al punt efluent, on mitjangant
tubs es podien replegar mostres puntuals. A més, es va utilitzar una toma de mostres
automatica emprant un mostrejador automatic (Sigma 900). Durant unes 180 hores de
funcionament continu, es mesuraren les condicions concentracid6 de farmac, pH i
conductivitat a I'efluent, en intervals variables de 5 min, al inici, arribant a intervals de 4

hores cap al final de I'estudi.

A la figura 5 es mostra la columna de llit fix amb la bomba peristaltica a I'esquerre,

a més de la font de subministrament de la soluci6 amb contaminant.

Figura 5: dispositiu experimental per a I'assaig en continu.
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En aquest apartat es recopila la informacié necessaria per a l'avaluacié dels

parametres que caracteritzen els diferents materials.

3.3.1. Caracteritzacio de I'aigua

En aquest treball s’han dut a terme diversos estudis utilitzant aigua desionitzada
com a referéncia, perd també s’han emprat mostres d'aigua de mar provinent del port

de Gandia, aigua de riu del riu Serpis i aigua d’efluent de 'EDAR de Gandia.

Els parametres que s’han estudiat sén el pH, la Conductivitat Eléctrica (CE), la
demanda quimica d'oxigen (DQO), la demanda bioquimica d'oxigen o (DBOs), els solids
dissolts totals (SDT) i els solids dissolts volatils (SDV). Aquests parametres ofereixen
una informacié valuosa sobre la concentracié de contaminants, la matéria organica i

altres components que afecten la qualitat de l'aigua.

L'ds d'aigua desionitzada com a punt de partida permet establir una base per
comparar les diferents mostres d'aigua analitzades i entendre com varien els parametres
en diferents tipus d'aigua. La incorporacio d'aigua de mar, aigua de riu i aigua de
depuradora amplia el nostre estudi, proporcionant una visié més completa de com pot

afectar la qualitat de I'aigua de diversos entorns.

3.3.1.1.  Analisi del paracetamol

Per a determinar la concentracié de paracetamol a les mostres, s’ha emprat un
espectrofotometre UV-vis (Genesys 10S). En primer lloc, s’ha establert la longitud d’ona
on te lloc la maxima absorbancia al pic. Mitjangant la representacié dels espectres llegits
al espectrofotometre s’ha establert la longitud d’ona del pic, com es mostra en la figura
6.
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Figura 6: espectres UV-vis, a diferents concentracions de paracetamol.

A la figura 6 podem veure la recta de color roig que passa pel valor maxim del pic

dels espectres, la qual es correspon a la longitud d’ona de 243 nm.

En segon lloc, s’ha realitzat un calibratge amb patrons de concentracié coneguda.
A partir les valors d’absorbancia a 243 nm, es va construir la nostra corba de calibratge,
que ens va permetre establir una relacié entre I'absorbancia i la concentracié de

paracetamol, segons es mostra a la figura 7. El procés es va realitzar per triplicat

Mitjancant una regressio lineal, es va determinar I'equacié d’ajust o recta de
calibratge. Aquesta equacié ens va permetre traduir les mesures del nostre métode
analitic en valors quantitatius que reflectiren les concentracions reals de paracetamol

presents a les mostres en questio.
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Absorbancia (243nm)
N

0 20 40 60 80

Concentracié paracetamol (mg/L)

Figura 7: Recta del calibrat del paracetamol.

Els intervals de la recta de calibrat van de 0 fins 60 mg/L ja que en aquest interval

és on hi havia menys marge d’error, amb una R? de 0.9998.

Al'equacio 1 es pot observar els parametres de la recta d’aquest calibrat.

Y =0,0559-X +0,0033 (1)
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3.3.1.2. Demanda quimica d’oxigen

La Demanda Quimica d'Oxigen (DQO) és una mesura de la quantitat total de
matéria organica oxidable present en una mostra d'aigua o efluents. Es un indicador de
la quantitat de contaminants organics presents, com ara acids organics, aldehids,
cetones i altres compostos que poden ser oxidats mitjangcant agents quimics potents
(Aquanova, 2020).

La DQO es determina mitjangant l'oxidacié quimica de la matéria organica present
en una mostra d'aigua. El métode SB1500/150 (METRIA) és el que varem utilitzar per a
aquest proposit on, la DQO es mesura seguint una reaccié quimica especifica que oxida
la matéria organica de la mostra. La quantitat d'oxigen consumida durant aquesta

oxidacio és proporcional a la quantitat de matéria organica present.

Primerament utilitzarem unes cubetes de reaccié que contenien 'agent oxidants
com el dicromat de potassi (K-Cr.Oyv), i afegirem 2 mL de les diferents aigiies com I'aigua
deriu i 'aigua de 'TEDAR. L’'aigua de mar no es va analitzar degut al seu escas contingut,

per davall del limit de deteccio.

Seguidament col-locarem els vials al termorreactor ( MERCK TR 300) durant dos
hores a 150°C, on després del temps establert i deixant-ho refredar varem mesurar la
concentracié en un fotometre (NOVA 60 MERK), utilitzant una calibratge previ amb
mostres de referéncia amb DQO coneguda. Finalment, es va convertir la lectura

d'absorbancia en valors de DQO en mg/L o ppm.

3.3.1.3.  Demanda bioquimica d’oxigen

La Demanda Bioquimica d'Oxigen durant 5 dies (DBOs) €s una mesura de la
quantitat d'oxigen dissolt que és consumida per microorganismes aerdbics en la
degradacié bioquimica de la matéria organica present en una mostra d'aigua (Aquanova,
2020). La DBOs és una de les proves més comunes i importants en I'analisi de qualitat
de l'aigua, especialment en l'aigua residual i en estudis ambientals per referir-se a la

matéria organica biodegradable.

La DBOs es mesura al llarg d'un periode especific de temps, durant el qual les
mostres d'aigua es mantenen en condicions controlades que permeten la degradacio de

la matéria organica per part dels microorganismes.
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Per a preparar les mostres agafarem dos botelles especials, botelles BOD
(Biochemical Oxygen Demand), figura 8, on afegirem 430 mL d’aigua de riu i aigua
d’EDAR, respectivament. Com succeia en la DQO respecte a I'aigua de mar, en aquest
cas tampoc varem determinar la DBOs. Aquestes botelles son tancades herméticament

durant 5 dies a 20°C i amb agitacié magnética (Agimatic-N).

Després de la incubacio, es va mesurar la quantitat final de mg d’O; per el volum

d'aigua, gracies al respirometre ( WTW OxiTop®).

Figura 8: Botelles BOD amb tap Oxitop per al
estudi de la DBOs.

3.3.1.4. Solids dissolts totals i fraccié volatil

Com s’ha indicat anteriorment, les mostres d’aigua han estat préviament filtrades i
s’ha eliminat les particules solides en suspensié. Per tant, només ens quedaran a l'aigua
només els components dissolts. Per tal de determinar els solids dissolts presents, I'aigua
resultant es mesura amb un volum determinat i es seca durant 24 hores en una estufa
(SELECTA), pesant-se els solids romanents amb una balanga (ABT 220-4M). La relacio
entre els solids i el volum inicial d’aigua representa els solids dissolts totals presents en
la mostra.

A continuacié es realitza un altre procés de calcinacié en un forn-mufla (Select-
horn), figura 9, fins una temperatura de 550°C durant dues hores. En aquest procés, la

matéria organica es descompon en gasos.
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Un cop finalitzada la calcinacio, es pesa la mostra assecada i s'obté la massa dels
solids dissolts volatils (SDV), que és la part dels solids que es perden com a gas a una
temperatura elevada. Aquests solids estan formats principalment per matéria organica
que es degrada durant el procés de calcinacié. La mesura dels SDV pot relacionar-se

amb la quantitat de matéria organica biodegradable en la mostra d'aigua.

Figura 9: 1) Mufla amb cresol de porcellana per al estudi dels SDV. 2) A (Aigua provinent de la
EDAR); B (Aigua provinent del riu Serpis).

3.3.2. Caracteritzacio del carbé

Dins d’aquest apartat, s’explica el procediment de determinacié de les propietats
fisiques (estructura porosa i densitat) del carbé en el que estem treballant amb l'objectiu
d'entendre com aquest material té€ la capacitat d'adsorbir i eliminar contaminants
farmaceéutics. A més, es pretén determinar el seu comportament quimic mitjangant la
determinacio de la seua carrega superficial i punt isoeléctric. La comprensié d'aquests
aspectes de la caracteritzacié del carb6 actiu és essencial per a I'optimitzacié del seu Us
en processos de tractament d'aiglies residuals i el desenvolupament de tecnologies més

respectuoses amb el medi.
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3.3.2.1. Densitat aparent i densitat real

La densitat aparent (pa) es refereix a la massa d'un material per unitat de volum,
tenint en compte els buits presents entre les particules del mateix material. Per a la
determinacio de la densitat aparent del carbd actiu, es mesura un volum d’aigua conegut
(Vo), a continuacié s’addiciona una quantitat en massa coneguda de carbd ( Mearns ) | €S
determina el volum ocupat pel solid (Vssid). Finalment podem veure I'operacié a I'equacio
2.

Mcarbs (g)
Vsorig (cm?)

(2)

a =

La densitat real (pr), és la veritable densitat del material, ja que no es tenen en
compte els espais en buit, és a dir, la massa que tindria si no hi hagués cap buit entre
les seves particules. En 'equacié 3 es pot veure el procediment emprat, on el (Vgesplacat)

és el volum total que apareix al afegir solid menys el volum que hi havia inicialment.

o, = Mcarbs (g)
' Vdesplagat (CmS)

(3)

3.3.2.2. Porositat

La porositat (©) és una propietat clau del carbé actiu ja que té un paper fonamental

en la seva utilitat com a material adsorbent.

El carbd actiu es conegut per la seua alta porositat, aquests espais buits son els
responsables de proporcionar una superior capacitat d'adsorcié i permet la captacio i

retencid de molécules contaminants o substancies quimiques en la seva estructura.

Per a determinar la quantitat de porus que corresponen al nostre material emprarem
'equacié que relaciona les dades que resulten de les equacions de les densitats;

equacio 2 i equacio 3. Aixi la porositat ve donada per I'equacio 4 en tant per cent.
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9=pr_pa*100 (4)
Pr

3.3.2.3.  Determinacié de la carrega superficial del carbé

El coneixement de la carrega superficial ajuda a seleccionar les condicions optimes
per a la interaccié del material amb les espécies presents en la solucio i a optimitzar els

processos d'adsorcio i separacio.

El carb¢d actiu és un material altament porés amb una superficie activa, rica en grups
funcionals, com ara grups acid-carboxilic i grups basics-amina. Aquests grups funcionals
poden presentar carregues positives o negatives, que interactuen amb les espécies
ionitzades presents en una solucié. En funcié del pH de la solucid, els grups funcionals
poden ser protonats (adquirir una carrega positiva) o desprotonats (adquirir una carrega

negativa).

Per a calcular la quantitat de carrega negativa que té el nostre carbé actiu procedim
a valorar-lo amb una base forta, com per exemple I'hidroxid de sodi, que en afegir-lo al
carb6 actiu produeix la desprotonacié dels grups ionitzables forts i febles continguts en

ella i que contribueixen a la carrega total negativa (Pholosi, 2013).

Per tal de determinar aquesta carrega es pren un pes aproximat de 0,25 g de carbé
actiu i es disposa en un erlenmeyer amb tap, i s'afegeixen 25 mL d'una dissolucio de
NaOH 0.1 M. A continuacid, es va col-locar en un agitador magnétic (WTW™ OXITOP
IS12) durant 24 hores. Després de les 24 hores de contacte, es va separar el liquid del
solid mitjangant centrifugacio, es va prendre una aliquota de 10 mL i se'ls hi afegiren 15
mL d'una dissolucio d'HCI 0.1 M per prevenir qualsevol possible dissolucio de CO;

atmosfeéric.

Com a indicador, varem utilitzar un indicador com la fenolftaleina per a determinar
el punt de viratge. Es va fer servir una bureta amb un agitador magnétic (Agimatic-N) a
300 rev. i es va anar afegint NaOH 0.1 M, controlant en quan es produia el canvi de

color, figura 10.
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Figura 10: Valoracié de les dissolucions acides o basiques per determinar la carrega superficial del carbo.
A) Canvi de color a causa de la desaparicié del NaOH. B) Muntatge del sistema per a la valoracié de
l'extracte en la determinacié de la carrega superficial del carbo actiu.

Per a estimar el valor de la carrega es determinen els mols d'HCI que existeixen en
la dissolucié valorada. Aquests mols d'HCI que hi ha a la dissolucié valorada equivalen
a I'excés d'HCI després de la neutralitzacié del NaOH present. Per ultim, es normalitza
al volum total de mostra (25 mL inicials) , i es determina la quantitat de mols reaccionats
amb el carbd, que equivalen als mols d'H* continguts als centres actius. Finalment, es

calcula la carrega desprotonable del carbé de la seglient forma:

mmol H*

Carrega desprotonable =

(%)

cantitat inicial de carb6 actiu (g)

De forma equivalent, per a calcular la quantitat de carrega positiva, o millor dir
protonable, es procedira a fer el mateix experiment perd contactant el carbé amb un acid
com el HCI 0.1 M. En aquest cas, després del contacte, s’utilitzara una dissolucio en
excés de NaOH 0.1 M per neutralitzar I'acid romanent. L'excés de NaOH es valora per
tal de determinar la quantitat de HCI present en l'aliquota i aixi, conéixer la quantitat de

protons consumits pel carbd durant el procés.
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mmol (OH)~
cantitat inicial de carb6 actiu (g)

Carrega protonable =

(6)

3.3.2.4.  Determinacio del punt isoeléctric

El Punt de Carrega Zero (PZC) o punt isoeléctric del carbd actiu és un parametre
rellevant per entendre el seu comportament en processos d'adsorcid. EI PZC del carbo

actiu és el pH en el qual la seva superficie no té cap carrega neta (ni positiva ni negativa).

Per a determinar el pH del punt de carrega cero, es varen preparar 6 mostres amb
una relacié solid-liquid d’1 g/L, (50mg de solid / 50mL aigua desionitzada), on una de les
mostres es va emprar com a base per a posteriorment augmentar o disminuir el pH
segons es desitjava, ajustant-les amb aliquotes d’ HCI 0.1 M, HCI 1 M, NaOH 0.1 M,
NaOH 1 M. Aixi es va estudiar un rang de pH inicial entre 2 i 11. A continuacio, les
diferents mostres es deixaren en agitacié durant 3 dies i es va tornar a mesurar el pH

final per a veure la variacié de pH en cada cas.

D’igual manera i amb el mateix procediment es prepararen 6 mostres addicionals
afegint amés una concentracié coneguda de paracetamol, per a coneixer o saber si el

paracetamol podria afectar a | pH final de la solucio6.
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Durant tot aquest apartat es presenten les dades rellevants que van sorgir de les
proves i els analisis realitzats en relaci6 amb la interaccié entre el carbd actiu i el
paracetamol. A través d'aquests resultats, es busca comprendre com aquest material
adsorbent reacciona en diferents condicions i com influeixen factors com la temperatura,
el pH, la salinitat i la concentracié en I'adsorcié del paracetamol. Seguidament, es
presenten els resultats de manera detallada, amb grafiques, taules i analisis que
ofereixen una visié completa de les observacions i els efectes de les diferents variables

en el procés d'adsorcio.

A continuacié es mostren els resultats de la caracteritzacié del carbo i les aiglues
emprades a I'estudi. Aquests parametres ajuden a comprendre les propietats fisiques i
quimiques d'aquests materials i a la seua influéncia en el procés de retencié del

contaminant.

4.1.1. Propietats fisiques del carbé

En aquest apartat es discuteix els valors de la densitat aparent i real del carbo, a
més de la seua porositat. A la taula 6 podem veure els resultats determinats segons les

equacions 2, 3i 4.

Taula 6: propietats del carbo.

Propietats
Densitat aparent (mg/cm?3) 645
Densitat real (mg/cm?) 1342
Porositat (%) 52
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En el cas de la densitat aparent, el seu valor indica que, quan es consideren aquests
espais buits, el carbd actiu té una densitat aparent relativament baixa. Aixd podria
suggerir una estructura porosa significativa en el material, que pot ser beneficiosa per a

les seves propietats d'adsorcio.

D'altra banda, la densitat real exclou els espais buits i es basa només en la massa
i el volum dels components solids. Una densitat real de 1342 mg/cm? indica que, quan

s'eliminen els espais buits, el material és més dens i compacte.

La porositat del 52% és una mesura relativa de I'espai buit dins del carb6 actiu en
comparacio amb el seu volum total. Aquest valor de porositat indica que més de la meitat
del volum del carb6 esta format per espais buits o porus. Aquesta porositat és important
perque influeix directament en la capacitat d'adsorcidé del carbé actiu i en la seva

interaccié amb altres substancies com el paracetamol.

4.1.2. Carrega superficial

La carrega superficial desprotonable indica la quantitat de protons intercanviables
que hi ha a la superficie per unitat de carbé (mmol H*/g carbd), d’aquesta manera la
carrega superficial protonable indica la quantitat de posicions relatives amb els protons
per unitat de carbé (mmol (OH-)/g carbd) (Pholosi, 2013).

Ala taula 7 es mostren els resultats dels diferents parametres del procés de calcul.
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Taula 7: Determinacié de la carrega superficial del carbé actiu.

Parametres Reaccié amb NaOH Reaccio amb HCI
Quantitat de carbd (g) 0.25
M (mol/L) 0.1
V utilitzat (mL) 5.7 5.2
Mols en la dissoluci6 valorada 0.000570 0.000520

Mols en 25 mL que no

. . 0.00233 0.00245
reaccionen amb el carbdé
mmol H*/ OH reaccionats 0.175 0.05
Carrega superficial 07 3
desprotonable (mmol/g) '
Carrega superficial protonable B 0.2

(mmol/g)

Com es mostra a la taula 7, es va obtenir una carrega superficial de 0.7 mmol H*/g
i 0.2 mmol OH"/g. Aquestes carregues superficials reflecteixen la quantitat de grups acids

i basics presents a la superficie del material.

Els resultats demostren que el carbé actiu té una capacitat per acceptar ions H* i
OH- a la seva superficie. Aix0 pot tenir un impacte significatiu en les seves interaccions
amb substancies presents en les aigles, com el paracetamol que hem estudiat. A més,

aquest comportament amfoter, indica una capacitat per taponar el pH original de l'aigua.

4.1.3. Puntisoelectric

Conéixer el PZC del carbé actiu és fonamental per dissenyar i optimitzar els

processos d’eliminacié del paracetamol.

La determinacio del PZC és important perqué les carregues superficials del carbé
actiu poden influir en la seua capacitat d’adsorcid. Si quan el pH de la solucié és inferior
al PZC, el carbé actiu tindra una carrega neta positiva, i si el pH és superior al PZC,

tindra una carrega neta negativa.
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Per tant, quan el carbé actiu té una carrega neta negativa, és més probable la
retencio de les molécules carregades positivament. En canvi, quan té una carrega neta

positiva, pot interaccionar amb les molécules carregades negativament.

En la figura 10 es mostra la diferencia de pH (ApH), pHfinai — pHinicial, comparant-ho

amb el pH inicial.

4

L 24
*

2=
=1 9 92 94 96 98 10

0 2 4 6 8 10 12
pH inicial

Figura 11: Corba de la diferencia del pH en contraposici6 al pH inicial.

Si acostem la figura entre els punts 8 i 10 podem apreuar que el punt on la tendéncia

del pH passa de ser positiva a negativa es 9.64 aproximadament.

Si el punt isoeléctric és de 9.64, significa que a un pH de 9.64 el carbd actiu té una
carrega neta igual a zero. A sota d'aquest pH, el carb¢ tindra una carrega neta positiva,

i per sobre d'aquest pH, tindra una carrega neta negativa.

Es a dir, quan el pH inicial és més acid significa que afegir carbo actiu a una solucié
acida provoca un augment del pH, és a dir, la solucié es torna menys acida i més neutra
o basica. D'altra banda, quan el pH inicial ja sobrepassa el PZC, significa que afegir
carbd actiu a una solucié basica provoca una disminucié del pH, és a dir, la solucio es

torna més acida.
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Aquest comportament pot estar relacionat amb les propietats del carbd actiu com a
regulador del pH, per tant podem entendre que el carbd actiu a més d’altres
caracteristiques actua com a regulador del pH, podent interactuar amb els ions i les
substancies presents a la solucid, provocant canvis en el pH segons les seves propietats

quimiques.

Al mateix temps de la realitzacié d’aquest estudi, i amb les mateixes caracteristiques
es va fer una altra tanda afegint una concentracié coneguda de paracetamol. Les

conclusions amb ajuda de la taula 8 Son les seguents:

Taula 8: Diferenciacioé del pH de diverses solucions amb o sense paracetamol.

Amb paracetamol Sense paracetamol
pH ini pH fin ApH pH ini pH fin ApH
24 2.77 0.37 2.43 2.76 0.33
3.12 5.49 2.37 3.48 5.99 2.51
35 6.35 2.85 4.55 7.67 3.12
4.67 7.97 3.30 55 8.27 2.77
10.18 9.73 -0.45 9.41 9.66 0.25
11.01 10.95 -0.06 10.65 9.47 -1.18

Segons aquesta taula podem donar a entendre que el paracetamol no esta
provocant canvis significatius en el pH en comparacié amb les mostres originals, la
diferéncia entre el pH final i inicial no es veu molt afectada alhora d’afegir el paracetamol,
si que es pot veure que a solucions més acides d’entre 3 a 5 s’apreua un augment

significatiu en la diferencia de pH.

Aquest fet podria indicar que el paracetamol no esta tenint una influéncia important
en les propietats acides o basiques del carbé. Aixd podria ser degut a diverses raons,
com ara la capacitat limitada del paracetamol per interactuar amb el carbé actiu a les
condicions de I'experiment, o potser les propietats del paracetamol no sén suficientment

reactives per modificar significativament el PZC del carbd.
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4.1.4. Caracteristiques de les aigiies

L'aigua desionitzada generalment té concentracions molt baixes o insignificants de
solids dissolts, tant volatils com no volatils, aixi com de substancies organiques. No
obstant, la resta d’aiglies emprades si que poden contenir valors importants. A la Taula

9 es mostren els resultats dels parametres determinats per a cada tipus d’aigua.

Al capitol anterior, s’ha explicat el motiu de no estudiar algunes caracteristiques de

les aiglies a la taula 9.

Taula 9:Caracteristiques de les aiglies.

DESIONITZADA RIU MAR EDAR
pH 5.50 8.12 8.39 8.20
CE (uS/cm) 1.0 465 53600 1778
SDT (mg/L) -- 450 33665 1192
SDV (mg/L) -- 30 250 373
% ORGANIC -- 6.7 0.7 31.3
DQO (mg O2/L) -- 50+0.2 -- 33.9+3.9
DBOs (mg O2/L) -- 1.5+0.7 -- 45+0.7

L'aigua de mar conté una gran varietat de substancies dissoltes, incloent sals
minerals i altres compostos inorganics. Aixd és el que provoca que l'aigua de mar tingui

valors més alts de solids dissolts totals (SDT) i solids dissolts volatils (SDV).

L'aigua tractada a 'EDAR pot contenir un percentatge més alt de matéria organica
en comparaciéo amb altres fonts d'aigua. Aixd es deu a la naturalesa de les aiglies
residuals i a que aquests contaminants no son totalment eliminats als processos de
tractament que es realitzen (decantacid, digestio anaerobia i altres técniques de

tractament biologic).
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Aquest estudi destaca la importancia d'entendre els factors que influeixen en el
procés d'adsorcio, incloent la temperatura, el temps de contacte, el rati solid-liquid, les

respectives concentracions i les caracteristiques del medi.

4.2.1. Efecte del temps de contacte

En aquest apartat es va examinar l'efecte de temps de contacte en una gamma de
condicions experimentals. S’ha observat que després d'aproximadament 30 hores de
contacte, independentment del rati utilitzat, I'eliminacié del paracetamol es tornava més
lenta. A la figura 12 es mostra aquesta variacié. Aquest fenomen podria ser el resultat
d'una saturaci6 en la superficie del carbd, on les regions d'adsorcié es troben ocupades.
Aixd podria provocar que la cinética d’adsorcié esdevingui més lenta a mesura que

esgota la capacitat d'adsorcié del material.

A més, a una temperatura constant de 20 °C, es va observar que a un rati de 1.33
g/L es produia una eliminacié més eficient del paracetamol en comparacié amb un rati
més baix de 0.13 g/L. Aquest fenomen pot ser atribuit a la major superficie de contacte

i a la millor interaccié entre el paracetamol i el carbé a un rati més alt.

0,13g/L -®-1,33¢/L
30 m
25w
=

%In 20 = = - -
E 15
O
g 10

5

0

0 20 40 60 80 100 120
Temps (h)

Figura 12: Variaci6 del paracetamol en funcié del temps de contacte, a diferents ratis.
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4.2.2. Efecte de la temperatura

L'efecte de la temperatura sobre I'adsorcié del paracetamol sobre el carbé actiu s’ha
estudiat mitjancant un assaig cinétic. Aquest estudi proporciona una visio interessant
sobre la relacié entre aquests dos factors. Al comparar els resultats obtinguts a diferents
temperatures (10 °C, 20 °C i 30 °C), es pot observar que les diferéncies en l'eliminacio
del paracetamol no son significatives. Malgrat aixo, és rellevant destacar que els canvis
en els ratis d'adsorcio van tenir un impacte significatiu en l'eficacia de I'eliminacio del

paracetamol (figura 13 i figura 14 a diferents ratis), com ja s’ha indicat a I'apartat anterior.

Aquesta falta de canvis notables en I'adsorci6 a diferents temperatures pot suggerir
que la variacié de la temperatura no exerceix una influéncia tan important en el procés

d'adsorciéo com ho fan altres factors com el rati.

—4—10°C —8—20°C —m 30°C 0,13 g/L
30
o5 l._.\’\,,, —— —
20
>
€15
210
5
0
0 20 40 60 80 100 120
Temps (h)

Figura 13: Variacié del paracetamol en funcié del temps de contacte per a un rati
de 0,13 g/L, a diferents temperatures.
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Figura 14: Variacié del paracetamol en funcié del temps de contacte per a un rati
de 1,33 g/L, a diferents temperatures.

4.2.2.1. Velocitat inicial de reaccio

En aquest apartat s'han determinat els canvis en la concentracioé de paracetamol al

llarg del temps a diferents ratis i temperatures.

A la Figura 15 es mostren els valors de la velocitat inicial de reaccio calculats.
Aquests son un pas significatiu per comprendre millor la influéncia de la temperatura
sobre la cinética d'adsorcio del paracetamol per part del carbé actiu. En aquest cas, les
dades mostren que a un rati de 0,13 g/L, la velocitat de reaccié6 és més baixa en
comparaciéo amb un rati de 1,33 g/L. No obstant, aquesta diferéncia és menor que

I'observada en relacio a la capacitat d’eliminacio.

Es rellevant destacar que, a mesura que augmenta la temperatura, hi ha una
disminucio en la velocitat de reaccié en ambdods tipus de ratis. Aquest resultat indicaria

que el descens de la temperatura acceleraria la reaccié quimica, en aquest cas.
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Figura 15: velocitat inicial de reacci¢ a diferents temperatures i
ratis.

4.2.3. Efecte de la concentracioé de paracetamol

En aquest estudi, s’ha comparat la capacitat d’eliminacid en diferents
concentracions de paracetamol, mantenint constant el rati solid-liquid, en un valor de 1
g/L, per avaluar com varia l'eficacia de l'adsorci6 a mesura que augmenta la
concentracié de paracetamol. Aquesta analisi proporciona una comprensié més

profunda del comportament del carbd actiu en la remocié de paracetamol a diferents
nivells de contaminacid.

A la figura 16 es mostra el percentatge eliminat de paracetamol en funci6 de la
concentracié inicial d’aquest.
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Figura 16: percentatge eliminat a diferents concentracions de paracetamol
(ratide 1 g/L).
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Una observacio clara és que, amb un rati d'adsorcio d’1 g/L es produeix una superior
eliminacio del paracetamol quan la concentracié d’aquest és més baixa. Pel contrari, a
mesura que la concentracio inicial augmenta, s’observa una gran disminucié en el

percentatge d'eliminacio.

Aquest patrd reflecteix un comportament esperat: quan la concentraciéo és més
baixa, la quantitat de llocs d’adsorcié disponibles d'adsorcié al material afavoreix una
eliminacié quasi completa del contaminant. No obstant, a mida que la concentracié inicial
de contaminant augmenta, I'adsorcié satura gradualment els llocs d'adsorcio i, com a

resultat, es veu una gran disminucié en el percentatge d'eliminacié produit.

4.2.4. Efecte de la concentracioé de carbo actiu

En aquesta part de I'estudi s’ha considerat I'efecte de la concentracié de carbé actiu
en la relacio solid-liquid i la seva influéncia en I'eliminacié del paracetamol, per tan

d’obtenir una perspectiva important sobre la capacitat d'adsorcioé del material.

4.2.4.1.  Relacio solid-liquid

En aquest apartat s’han analitzat els resultats obtinguts a una concentracié de 30
de paracetamol de 30 ppm, amb una temperatura de 20 °C i amb tres ratis solid-liquid

diferents (0.1, 1i 10 g/L). Ala figura 17 es mostren els resultats obtinguts.

Es pot observar que a un rati d'adsorcié de 10, I'eliminacié del paracetamol és
gairebé total, indicant una alta eficacia d'adsorcié. A un rati de 1, I'eliminacié disminueix
fins a menys de la meitat, suggerint una reduccié en la capacitat d'adsorcié efectiva, i a
un rati de 0.1, I'eliminacio és encara més baixa, caient per sota del 20%, revelant una

disminuci6 significativa en l'eficacia d'adsorcio.

Evidentment, un major rati implica una major quantitat de carbé actiu disponible per
interactuar amb el contaminant, augmentant aixi I'eficacia de l'adsorcié. No obstant,
aquest increment no és proporcional a la quantitat disponible, observant-se un efecte

logaritmic en l'increment de la capacitat d’eliminacié.
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Figura 17: Eliminacié de paracetamol a diversos ratis (T= 20°C i 30 mg/L de paracetamol).

4.2.4.2.  Eliminacio de paracetamol

Dins d’aquest estudi s’ha avaluat com diferents ratis d'adsorcid, juntament amb
diferents concentracions de paracetamol, afecten I'eficacia d'eliminacié del contaminant.

Aquest estudi va ser realitzat a una temperatura constant de 20°C. A la figura 18 es
mostren els resultats de I'estudi.
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Figura 18: percentatge eliminat de paracetamol front a diferents concentracions inicials
del mateix, a diferents ratis i temperatura de 20°C.
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Els resultats demostren una relacid clara entre els ratis d'adsorcid, les
concentracions de paracetamol i la seva eliminacié. A un rati d'adsorcié de 10, es pot
observar que practicament en tot moment s'esta produint una eliminacié molt eficac del
paracetamol, independentment de la concentracié inicial. A un rati de 1, I'eliminacié a
concentracions baixes €s quasi completa, perd a mesura que la concentracié de
paracetamol augmenta, el percentatge d'eliminacié disminueix de forma elevada. Per
ultim, a un rati d'adsorcié de 0.1 g/L, l'eficacia d'eliminacié és molt baixa a qualsevol
concentracié de contaminant. Aixd indica que aquest rati no és optim per a aconseguir

una eliminacié sostinguda del paracetamol a concentracions més altes.

4.2.5. Efecte del pH

Anteriorment, ja s’ha discutit com el carbd actiu, amb o sense paracetamol retés,
degut a la seua carrega superficial €s capa¢ d’augmentar el pH d’una solucié acida i/o
disminuir el pH d’'una solucié basica. No obstant, el pH finalment resultant condicionaria

les caracteristiques quimiques de la superficie, i potser la seua capacitat d’adsorcio.

Per a estudiar I'efecte del pH sobre la capacitat de retencié del paracetamol, s’ha
realitzat una série d'experiments mantenint constant la concentracié de paracetamol a
30 ppm i variant el valor del pH de la solucié d'adsorcid. Aquesta analisi permet identificar
com varia la capacitat de retencioé del contaminant a mesura que canvia l'acidesa o la

basicitat de la solucio.

A la figura 19 és mostra com s’elimina el paracetamol en funcié dels diferents valor
de pH final, a una temperatura constant de 20°C, rati 1 g/L i a concentracié inicial de 30
ppm.
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Figura 19: percentatge d’eliminacié del paracetamol en funcié del pH final.
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Els resultats obtinguts revelen un patré interessant. En condicions de pH inferior a
8, s'observa que l'eliminacioé del paracetamol és més efectiva. Pel contrari, a pH més

basics, I'eliminacio es redueix a nivells molt baixos.

Aquesta tendéncia indicaria que mentre en condicions acides, la preséncia de
carregues positives al carbé pot fomentar la interacci6 amb el contaminant, en
condicions més basiques, les carregues negatives dominants a la superficie poden
limitar aquesta interaccié amb el paracetamol. A més, cal considerar que en aquestes
condicions predominaria la forma basica del farmac, amb carrega negativa, el que
reduiria el procés d’atraccio electrostatica, ja que les carregues superficials del carbd i

del contaminant serien del mateix signe negatiu.

4.2.6. Efecte de la salinitat

En aquest estudi es pretén analitzar I'efecte de la salinitat de I'aigua sobre el procés
de retencié de paracetamol. A I'estudi s’ha mantes un rati solid-liquid d’1 g/L i una

concentraci6 inicial de paracetamol de 30 ppm a una temperatura de 20 °C.

A la figura 20, es mostra una vista completa (A) i una vista més detallada (B) de com

afecta la salinitat al percentatge de paracetamol eliminat al procés.
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Figura 20: percentatge d’eliminacié del paracetamol front a la salinitat inicial. A)Vista completa. B) Vista
ampliada.
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A la figura 20 podem observar que amb l'augment de la salinitat, I'eliminacié del
paracetamol si que es veu millorada, fins a un cert punt. No obstant aixd, a mesura que
la salinitat continua creixent, I'efecte positiu disminueix fins a un punt (300 mg/L de SDT)

en qué I'eliminacié es manté constant, sense presentar més millores.

Aquesta tendéncia, a priori, seria contraria al que podriem esperar si considerem
les interaccions i competéncies moleculars existents en funcié de la salinitat. En nivells
baixos de salinitat, la menor competéncia entre ions i molécules organiques, afavoriria

una superior retencio.

No obstant, aquesta tendéncia contraria podria ser atribuida a un efecte de la forca
ionica sobre la carrega superficial del carbé que modificaria lleugerament el

comportament quimic i afavoriria una superior retencio.

4.2.7. Efecte de la qualitat de I'aigua.

Per tal d’estudiar I'efecte d’altres components presents a l'aigua i la seua influéncia
sobre la capacitat de retenci6é estudiada, en comparacié amb l'aigua desionitzada, s’ha
estudiat la capacitat d’eliminacio en altres tres tipus d’aigua (aigua del port de Gandia,
aigua del riu Serpis, aigua de 'EDAR de Gandia). L'estudi s’ha realitzat en dues
condicions de concentracid de carbd, mantenint constant una concentracio inicial de

paracetamol de 30 ppm i una temperatura de 20 °C.

La figura 21 presenta una grafica on es compara l'efecte de la qualitat de I'aigua en
la capacitat d'eliminacid del paracetamol a diferents ratis solid-liquid. Aquesta
representacio visual proporciona una comprensié detallada de com l'origen de l'aigua

influeix en I'eficacia de I'eliminacié del paracetamol a diverses condicions de treball.
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Figura 21: percentatge d’eliminacié de paracetamol per a diverses aiglies.

Dels resultats es pot observar que les variacions no son massa significatives, pel
que els resultats de I'estudi fet amb aigua desionitzada, podria ser comparable amb

altres tipus d’aigua, sense perjudici en la retencié del farmac per part del carbd.

De la mateixa forma que en estudis anteriors, es pot observar que a un rati solid-

liquid més elevat es produeix una major eliminacié de paracetamol en totes les aigles.

En particular, a les aiglies de mar i de 'EDAR, amb una salinitat més elevada,
s’observa una eliminacidé de paracetamol més eficag. L'aigua de riu, amb una salinitat
meés baixa, presenta una eliminacio lleugerament més baixa. Aquest efecte, pot estar
associat a una major presencia de matéria organica que actuaria de forma competitiva

amb el paracetamol pels centres actius.
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En aquesta part del treball, s’ha estudiat la viabilitat del procés en condicions en
continu. D’aquest mode, s'estudia com aconseguir una eliminacié del contaminant en un
flux continu d’aigua contaminada amb I's de columnes de llit fix. Aquesta técnica permet
I'adsorcié continua mentre l'aigua passa a través del material adsorbent. Cal tenir en
compte, que el tractament en aquestes condicions comporta un temps de contacte molt
inferior, aixi com un rati solid-liquid molt superior, en comparacié amb les condicions de

tractament en discontinu, préviament analitzades.

4.3.1. Corba de ruptura

Aquesta corba mostra I'evolucié de la concentracié de paracetamol a I'efluent del
sistema de tractament. La concentracié de paracetamol canvia a mesura que l'aigua

passa a través de la columna de carbé actiu i aquest va saturant-se.

En aquest estudi s’ha emprat 5 grams de carbé en la columna i s’ha tractat un cabal
de 37.5 mL/h d’aigua desionitzada amb una concentraciéo de 30 mg/L. En total, s’ha

tractat un volum de 6.75 litres d’aigua contaminada.

A la figura 22 s'observa I'evolucié de la corba de ruptura.
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Figura 22: concentracié de paracetamol entrant i eixint de la columna front el temps.
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La primera fase de la corba, que arriba fins a les 20 hores, revela que practicament
no es detecta la preséncia del contaminant (paracetamol) en el flux de sortida. Aquest
fenomen pot ser atribuit a la fase inicial d'equilibri entre la superficie del carbd actiu i la
solucid, el material adsorbeix completament el paracetamol entrant al lliti no es detecta

practicament cap sortida.

No obstant aix0, durant les 25 hores seglients, observem un canvi significatiu en la
corba. S'inicia una fase d'augment de la concentracié de paracetamol en el flux de
sortida, fins un valor proxim al 75-80% de la concentracié d’entrada . En aquest periode
el carbd actiu comenca a disminuir la seua capacitat de retencio que pot estar associat

a una saturacié parcial aixi com a una reduccio en la velocitat de reaccio.

Per ultim, la tendéencia en les ultimes hores del procés mostra un increment més
lent de la concentracié efluent fins arribar al valor entrant. En aquest punt, pot
considerar-se que el carbd actiu ja s’ha saturat quasi per complet i deixa de ser efectiu

per a retenir més contaminant.

4.3.2. Capacitat de retencio

Per a trobar la capacitat de retencié de la columna em de conéixer la quantitat
maxima de paracetamol que el carbo6 actiu és capacg de retenir per unitat de massa. En
aquest cas, a partir de la diferéncia de concentracié de contaminant entre I'entrada i
I'efluent i considerant el cabal processat, s’ha estimat una retencio total de 48.83 mg de

paracetamol, que equivalen a una retencié de 9.77 mg/g.

En la taula 10 es mostra la capacitat de retencié a la columna i als assajos previs

(a diferents ratis) per a poder comparar el estudi en discontinu amb el estudi en continu.

Taula 10: capacitat de retencié en continu i discontinu.

Tractament Tram (h) R(g/L) Retencié (mg/g) Retencié (mg/L)
0.1 51.9 5.2
Discontinu . 122 122
5 5.0 25.0
10 2.9 29.2
Continy 0-20 6.7 4.7 31.3
0-47 2.8 7.6 215
0-180 0.7 9.8 7.2
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Per a interpretar de forma més visual, a la figura 23 es representa la capacitat de
retencié en funcié del rati solid-liquid (R).
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Figura 23: capacitat de retencié en mg/g en funcié del rati. A) en mg/g. B) en mg/L.

A l'estudi en discontinu s’observa que quan el rati és més baix, la capacitat de
retencio per unitat de massa és més alta, perd no aixi la retencié per unitat de volum. A
mesura que el rati augmenta, si be la capacitat de retencié per gram de carbé disminueix,
augmenta la quantitat de paracetamol retinguda degut a la major quantitat de carbo
present.

D’altra banda, els valors de retencié obtinguts a I'estudi en continu mostren una
capacitat de retencié similar, o lleugerament superiors, als obtinguts a I'estudi en
discontinu. En conseqliéncia, el procés podria realitzar-se en continu sense perdre

efectivitat.
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4.3.3. Conductivitat i pH

Als estudis anteriors, ja s’ha discutit que tant el pH com els SDT de la solucié poden
influir en la interaccid entre el material adsorbent i el contaminant, aixi com en la
capacitat d'adsorcié del material. Durant I'estudi en continu s'ha analitzat I'evolucio
d’aquestes variables a I'efluent per tal d’estudiar com aquests factors es relacionen amb

I'adsorcio del paracetamol en la columna.

A les figures 24 i 25 es mostra I'evolucié d’aquestes variables durant el procés

d’adsorcid.
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Figura 24: pH de la solucié d’entrada i eixida en la columna en funci6 del temps.
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Figura 25: SDT de la solucié d’entrada i eixida en la columna en funcié del temps.
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Als resultats mostrats en la figura 24, s’observa com el pH sembla augmenta durant
la primera etapa (0-20 h.), en la qual té lloc una eliminacio total del paracetamol entrant,
passant a nivells basics. Aquest efecte podria estar relacionat amb els processos
quimics que tenen lloc dins de la columna, com la interacci6 entre el paracetamol i el
carbo actiu i la regulacio del pH de 'aigua degut a les carregues superficials. En aquest
sentit, el carbo actiu seria el responsable de modificar el pH mentre la solucié passa per
la columna. Una vegada comenga a saturar-se el carbd, el pH efluent baixa fins establir-

se en valor proxim a 7.4.

D’altra banda, en relacié a I'evolucié dels solids dissolts mostrada a la figura 25,
s’observa una disminucié progressiva de la salinitat durant tot el procés. No obstant, en
el periode inicial, s’aprecia un cert increment en comparacioé a I'entrada, que suggeria la

preséncia d’algun procés d’intercanvi idnic amb la superficie.

Aquestes variables podrien ser utilitzades com indicadors per al control i seguiment

del procés d’adsorcié en continu.
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5. CONCLUSIONS

Durant tot aquest estudi hem abordat exhaustivament la caracteritzacio i I'adsorcio
de paracetamol utilitzant carbé actiu com a material adsorbent. A través de la
determinacio de diverses propietats fisiques i quimiques del carbd, s'ha obtingut una
comprensio profunda de les seves caracteristiques basiques. La densitat aparent i real
del carbd s'ha establert, demostrant la seva porositat significativa, la qual cosa és
essencial per a una major area superficial disponible per a l'adsorcié. La carrega
superficial protonable i desprotonable del carbé també ha estat identificada, indicant la

seva capacitat de reaccionar amb espécies carregades.

En l'estudi de l'adsorcié del paracetamol, s'ha observat una clara influéncia de
diversos parametres. La cinética de I'adsorcio ha revelat que el temps de contacte té un
paper significatiu en I'eliminacié del contaminant, perd a les 30 hores de contacte
s'arribaria a un punt de saturacié després del qual I'adsorcié s'estabilitza. A més, un
increment de temperatura afectaria negativament a la velocitat inicial de la reaccid, pero

no contribuiria significativament en la capacitat d'eliminacié final.

Els resultats de I'estudi de I'efecte de la concentracié de carbé mostren que a un
rati solid-liquid més gran, l'eliminacié és més eficient, A més la influéncia de la
concentracié inicial de paracetamol també ha estat abordada, destacant que a
concentracions més baixes l'eliminacido és més eficag i es redueix a mesura que la
concentracié s'eleva, probablement a causa de la saturacié dels llocs d'adsorcio

disponibles.

D’altra banda, les caracteristiques de l'aigua també poden afectar al procés de
retencio. En concret, s'ha observat com el pH de la soluci6 afecta I'eliminacid, sent més
efectiva en entorns acids i menys efectiva en entorns basics, amb el punt isoeléctric del
carbd actuant com a referéncia. Aixi mateix la salinitat de I'aigua, per davall de 300 mg

SDT/L afavoriria lleugerament la retencié del farmac.

L'estudi en continu ha proporcionat una visié més detallada del comportament de
I'adsorcio al llarg del temps. Les corbes de ruptura han mostrat una alta capacitat del

sistema per tal d’'operar en continu, mostrant una millora en les capacitat d’eliminacid.
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L'evolucioé del procés de retencid pot correlacionar-se amb l'alteracié del pH i la
conductivitat efluent, pel que ofereixen perspectives interessants sobre els mecanismes

d'adsorcio i la seua capacitat de control.

Les conclusions obtingudes son d'importancia cabdal per al desenvolupament de
técniques d'eliminacié de contaminants i la millora de la gestié de l'aigua en diferents
contextos. No obstant, seria necessari aprofundir en altres aspectes que no han estat

abordats en aquest estudi.
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