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RESUMO - A ciclofosfamida (CF) é um dos principais antineoplasicos utilizados
no tratamento quimioterapico. Esse farmaco é excretado na urina, onde 25% da
sua composicdo permanece inalterada, sendo inserido no meio ambiente através
dos esgotos hospitalares. Por ser toxico e pouco biodegradavel pelas estacdes de
tratamento, esse medicamento pode comprometer a qualidade da &gua e a satde
dos seres vivos. A fim de reduzir os impactos ambientais provocados, o presente
trabalho avaliou a degradacédo da ciclofosfamida em meio de urina artificial, que
apresenta altas concentracbes de varios ions, por meio de processos
eletroquimicos oxidativos avancados. Foram realizados testes preliminares em
uma célula eletroquimica de bancada para estudar a influéncia das variaveis e seus
respectivos niveis. Foram escolhidas como varidveis a corrente elétrica, vazdo da
bomba e tempo. As condi¢des 6timas obtidas foram: corrente (0,164 A e 0,932
A), vazdo (7,022 mL min) e intervalo de tempo (19 e 37 min). Em condicdes
otimizadas, a eficiéncia de diferentes técnicas combinadas (fotoeletroquimico,
fotoquimico, sonoeletroquimico e sonoeletroquimico fotoassistido) foi avaliada.
Os resultados obtidos comprovam a eficacia no tratamento do efluente através da
combinacdo entre o0s processos fotoeletroquimico e sonoeletroquimico
fotoassistido onde foi possivel promover uma boa remogéo tanto da espécie inicial
quanto dos compostos organicos em solucao.

1. INTRODUCAO

Monteiro (2001) caracteriza os farmacos antineoplésicos ou citostaticos como sendo
guimioterapicos utilizados no tratamento de algumas patologias, dentre elas o cancer. Eles
constituem uma categoria de farmacos cujo emprego esta progressivamente aumentando,
como causa do crescente nimero de casos diagnosticados de neoplasias.

Segundo Rang et al (2001), apds atuarem no corpo humano, estes quimioterapicos serdo
eliminados nas excretas dos pacientes, sendo que no caso especifico do agente antineoplasico
ciclofosfamida, cerca de 5 a 25% do quimioterapico administrado € excretado na forma
inalterada através da urina, participando da composicdo dos esgotos hospitalares e
domeésticos, visto que 90% desta eliminacdo ocorre no tempo de 24 horas.
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KUMMERER et al (2000), constatou que muitos farmacos apresentam baixa
biodegradabilidade e ndo sdo eliminados completamente pelas estagdes de tratamento de
esgoto, 0 que representa um risco em potencial a salde humana devido as suas propriedades
mutageénicas, carcinogénicas e teratoldgicas.

De acordo com alguns autores, o tratamento de efluentes por oxidacéo eletroquimica
avancada € um método alternativo de baixo custo para a eliminacdo de poluentes com boa
eficiéncia (SANTOS et al., 2014; MARTINEZ-HUITLE et al.,, 2015) e que pode ser
combinado com tratamentos convencionais ja aplicados (GHAUCH, 2001).

Diante do contexto apresentado, o trabalho teve como motivagdo o estudo de técnicas
avancadas capazes de promover a mineralizacdo da ciclofosfamida no efluente assim como
dos seus produtos de degradacdo com o propdsito de reduzir os efeitos nocivos provocados ao
meio ambiente e contribuir para a melhoria na qualidade de vida humana.

2. METODOLOGIA

Inicialmente, o sistema eletroquimico foi montado para realizacdo dos testes iniciais.
Fez-se o0 delineamento experimental e seguiu-se para a execucao do planejamento por meio do
planejamento fatorial 2% e do planejamento composto central (PCC) com objetivo de
encontrar o ponto de resposta maxima na producdo de espécies de cloro livre (ECL). As
variaveis maximizadas foram aplicadas em diferentes técnicas eletroquimicas, avaliando
demanda quimica de oxigénio (DQO), creatinina e ureia.

Os melhores pardmetros foram utilizados para 0s ensaios de degradacdo da
ciclofosfamida e submetidos a analises de carbdnico organico total (COT), cromatografia
liquida de alta eficiéncia (CLAE) e consumo energético.

Os ensaios iniciais foram realizados em uma célula eletroquimica de bancada com fluxo
em recirculacdo por meio de uma bomba peristéltica. O circuito foi ligado em uma fonte
estabilizada. A temperatura foi mantida constante (25 °C) por um banho termostatico
acoplado a um reservatorio da solucdo efluente. Nos ensaios fotoquimicos a irradiacdo UV foi
fornecida por uma fonte luminosa de radiacdo UV, e nos ensaios sonoquimicos foi utilizado
um banho ultrassom. Foi montado um sistema como mostrado na figura 1.
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Figura 1- Esquema geral do sistema, sendo: (a) banho termostatico; (b) reservatério da
solucao efluente;(c) bomba peristéltica (d) célula eletroquimica; (e) fonte estabilizada.
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Fonte: Os autores, 2019.

3. RESULTADOS

3.1. Planejamento Experimental

Com os dados obtidos no planejamento fatorial 23, identificou-se que o aumento na
corrente e no tempo e a diminui¢do da vazdo da bomba favorecem a producdo de espécies de
cloro livre, ou seja, com aumento do tempo e da corrente pode-se aumentar producdo de
cloro/ hipoclorito, isso ocorre por conta do maior tempo de residéncia dos ions cloretos no
reator, gerando maiores concentracdes de espécies de cloro livre (SINGLA, 2018). A vazéo
da bomba contribui negativamente tanto para producédo de espécies de cloro livre quanto para
eficiéncia energética, isto pode ser explicado, visto que o aumento da vazdo desacelera a
mineralizacdo dos compostos organicos (FLORENCIO et al., 2014). Em termos de eficiéncia
energética, obteve-se melhores resultados para baixos valores de vazdo, corrente e tempo,
justificando o estudo da questdo energética do processo.

Apo6s andlise da significancia das trés variaveis de entrada e seus respectivos niveis,
realizou-se o planejamento composto central objetivando verificar a curvatura do plano.
Nessa etapa a vazdo da bomba foi fixada em 7,022 mL.min? sendo esse o menor valor
atingido pela bomba peristéaltica. Visto que, menores vazdes ocasionam o0s melhores efeitos no
processo tanto em termos de espécies de cloro livre quanto em termos da eficiéncia
energética.

A andlise da superficie de resposta e de contorno sdo mostrados na Figura 2, os pontos
brancos séo os pontos do planejamento do composto central realizados. Pode-se observar que,
a regido de 6timo (vermelho escuro) séo evidentes, indicando que 0s niveis na faixa estudada
foram significativos para o resultado do experimento.
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Figura 2- Graficos de superficies respostas para as variaveis obtidas a partir do planejamento
composto central: (a) em funcdo ao méximo de ECL e (b) em fungdo a maior eficiéncia
energética (EE%).
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Fonte: Dos autores, 2019.

Uma vez que o modelo proposto foi satisfatorio, determinou-se os pontos 6timos, sendo
0,932 A e 37 min em termos de producio méaxima de ECL (425,28 mg L?), e 0,164 A e 19

min em termos de eficiéncia energética (212 mg L™1). Essas condicdes foram aplicadas nos
ensaios de degradacéo.

3.2. Andlise da Urina

A creatinina, ureia, DQO e ECL foram analisadas dentro das condi¢cdes otimizadas
(0,932 A, 37 min) e (0,164 A, 19 min) obtidos pelo planejamento experimental, empregando
técnicas isoladas e combinadas (eletroquimica, fotoquimica, fotoeletroquimica,
sonoeletroquimica e sonoeletroquimica fotoassistida). Nessas condi¢bes as técnicas
fotoeletroquimicas e sonoeltroquimicas apresentaram maiores geracGes de espécies oxidantes,
uma vez que a irradiagdo do ultrassom e luz UV apresentam efeitos positivos nos resultados,
levando a menores cargas elétricas para a mineralizacdo completa dos residuos (SOUZA et
al., 2014). Favorecendo melhores remocdes dos compostos organicos contidos na urina,
obtendo remocdes de creatinina e ureia 12,34 e 6,20% para a técnica fotoeletroquimica com
maior corrente (0,932 A, 37 min), enquanto que com a corrente menor (0,164 A, 19 min) a
concentracdo de materiais organicos diminui 10,26% para creatinina e 4,46% de remocéo de
ureia. Os resultados de DQO foram condizentes com os resultados de remocdo das matérias

organicas presentes na urina simulada (creatinina e ureia) no qual essas duas tecnicas foram
mais eficientes.
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3.3. Ensaio de Degradacéao

Foi realizado um tratamento com essas duas melhores técnicas com uma faixa de
tempo de reacdo de 180 minutos, para corrente em 0,164 A e 0,932 A afim de evidenciar a
degradacdo da matéria orgénica contida na urina (creatinina e ureia) e a ciclofosfamida em
relacdo a uma variacdo crescente do tempo.

A diminuicdo do teor de COT (Carbono Organico Total) indica a mineralizagédo da urina
sintética juntamente com o efluente hospitalar. O processo fotoeletroquimico mostrou-se o
mais eficiente com reducio de 5800 mg.L! para 3532 mg.L? do efluente bruto
(aproximadamente 39,1%) utilizando corrente de 0,932A e intensidade de luz UV de 400W.
Para corrente em 0,164 A reduziu aproximadamente 22% para o processo fotoeletroquimico
com intensidade de luz UV de 250W ao longo de 180 minutos. O resultado é explicado pelo
aumento na producdo de O, na presenca de radiagdo UV, causando uma maior oxidacdo da
matéria organica (CASTANHO et al., 2006).

Nas degradacdes pelos processos fotoeletroquimico e sonoeletroquimico fotoassistido
ambos a 400W ocorreram maiores remoc6es de ciclofosfamida de aproximadamente 77,46%
e 74, 87% até 120 minutos. Em todas as condicGes experimentais, 0 processo de diminuicdo
da concentracdo do farmaco investigado seguiu uma cinética de reacdo de pseudo-primeira
ordem, que permitiu determinados valores de k> e observar que este valor aumenta em
correntes e intensidade da irradiacdo da luz UV mais altas, esse aumento pode ser atribuido a
aceleracdo da formacdao de radicais livres durante a reagcdo aumentando a taxa de remogéo da
ciclofosfamida (SIEDLECKA et al., 2018).

Visando um menor consumo energético demandado pela degradacdo é recomendavel
trabalhar com correntes mais baixas (22% de remoc&o de COT), obtendo 3006kWhm e custo
de ~R$ 2,81. A dificuldade de se atingir uma porcentagem maior de remogdo de COT se da
pelo fato que exista competicdes de espécies reduzindo assim a eficiéncia da formacdo de
cloro.

4. CONCLUSAO

Foi possivel verificar no desenvolvimento do presente estudo, empregando 0s
parametros 6timos de corrente, vazdo e tempo determinados no planejamento composto
central, que dentre as diferentes técnicas estudadas, a fotoeletroquimica e a sonoeletroquimica
fotoassistida apresentaram os melhores resultados tanto para a remocdo de ureia e creatinina
guanto para a ciclofosfamida. Além disso, também permitiu uma analise da viabilidade
econdmica do processo, através da comparagdo em termos de eficiéncia energética.
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