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RESUMO

Uma atencdo consideravel tem sido dada aos efluentes compostos por agua
contaminada com corantes sintéticos, que sao danosos a vida aquatica. A
crescente necessidade do desenvolvimento de processos de separacao de
corantes mais eficientes tem se voltado para o uso de membranas cerdmicas.
Membranas podem ser definidas como uma pelicula inorganica que funcio-
nam como uma barreira semipermeavel para processos de filtracdo em escala
molecular, separando duasfases erestringindo, total ou parcialmente, o trans-
porte de uma ou varias espécies quimicas (solutos) presentes na solucdo. A
tecnologia de membrana é promissora em relacdo a outras tecnologias no
tratamento de dguas residuais devido a sua natureza ecologicamente correta,
operabilidade com menor consumo de energia e alta eficiéncia de separacao.
Portanto, o objetivo deste trabalho é produzir membrana ceramica de baixo
custo utilizando argila Brasgel. Amembrana ceramica foi produzida em forma
de disco, a partir da argila Brasgel natural de Boa-Vista, Paraiba, Brasil. Foi
preparado pelo método de compactacdo uniaxial seca e sinterizacdo a 650°C.
A membrana foi caracterizada por DRX, FRX, porosidade e permeabilidade
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a agua pura e seu desempenho foi avaliado por testes de separacdo de
corantes de um efluente sintético, utilizando um modulo de PVC com fluxo
perpendicular. As condicdes de concentracao inicial da solucao foram de 50
mg/L, temperatura de 25 °C e pressao de 2,0 bar. Os resultados obtidos indi-
cam que a argila brasgel apresenta todas as caracteristicas correspondentes
a esmectita, e a membrana de baixo custo apresentou elevada capacidade
derejeicdo. Sendo assim o processo de separacdo da membrana ceramica de
baixo custo em escala piloto com corante sao promissores para o tratamento
de efluentes.

Palavras-chave: Membrana ceramica, Corantes textil, Escala piloto, Baixo
custo.
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INTRODUGAO

superficie do globo terrestre é 70 % coberta pelas dguas dos oceanos e

mares e apenas uma proporcao de 3 % representa as reservas de agua

doce que se distribuem nas geleiras, nas aguas subterraneas e uma
pequena quantidade nos lagos e rios. Como resultado, a escassez de agua
potavel e o tratamento de efluentes tém atraido muita atencdo devido a sua
importancia na vida cotidiana e ao crescimento do uso em diversos campos
industriais. Além disso, a reutilizagdo de dguas residuais tornou-se um desafio
consideravel, especialmente em paises onde os recursos hidricos sdo limitados.
A mudanca acelerada da qualidade da agua, devido a poluicao industrial, ¢ uma
das principais preocupag¢des ambientais em todo o mundo (BENKHAYA et al.,
2020).

A indUstria téxtil gera um grande volume de efluentes que contém uma
variedade de agentes toxicos como corantes sintéticos, agentes umectantes,
tensoativos, etc. Seus efluentes estdo crescendo cada vez mais, em termos de
quantidade e grau de contaminacdo devido ao desenvolvimento e extensdo
dessas indUstrias pelo mundo (YOUNSSI et al., 2018). Cabe apenas informar que
a produc¢do mundial anual de corantes é estimada em mais de dez mil toneladas
e cerca de 15 % dessa quantidade é perdida durante a transformacdo industrial
(KUMAR et al., 2015). Varios corantes sintéticos tém sido usados nas industrias
téxteis para tingir produtos téxteis.

Na maioria dos casos, uma enorme quantidade de dguas residuais tem sido
produzida e despejada diretamente no mar e nos rios sem tratamento suficiente
para eliminar ou reduzir sua poluicao (CHAARI et al., 2019). Portanto, a poluicéo
da dgua afeta diretamente o meio ambiente e causa sérios problemas no ecos-
sistema global (ZHOU et al., 2017; DEROUICH, et al., 2020).

Afim de proteger o meio ambiente, é estritamente exigido pelas legislaces
atuais controlar a qualidade das aguas residuais coloridas antes de descarta-las
no ecossistema aquatico, mesmo que a concentracado de corante seja inferior a
1,0 mg/L (SAJA et al., 2020). Portanto, ha um imperativo urgente para estabele-
cer uma tecnologia eficaz e eficiente para o tratamento de agua colorida.

Conforme relatado na literatura, existem diversas tecnologias para elimi-
nar corantes de efluentes como coagulacdo/floculacdo (RIERA-TORRES et al.,
2010), adsorcao (DEROUICH et al., 2019), processo de oxidacao avancada (LI et
al., 2018) e digestao anaerobica (MENEZES et al., 2019). Entretanto, essas tec-
nologias nem sempre sdo evidentes na remocao de corantes sollveis devido
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a variacdo do efluente em termos de natureza e quantidade de corantes, bem
como complexidade e volume do efluente. Portanto, é necesséario considerar
métodos adequados e eficazes para o tratamento de efluentes coloridos. Nesse
sentido, a separagdo por membrana pode ser considerada uma técnica verde e
eficiente, pois a separacdo é baseada principalmente no mecanismo de peneira-
mento, 0 que torna os processos por membrana relativamente mais adequados
para a maioria dos efluentes industriais (CAO et al., 2020).

As tecnologias de membranas sdo conhecidas por serem ecologicamente
corretas gracas a sua relacdo custo-beneficio, simplicidade de aplicacdo e alta
eficiéncia energética (HUBADILLAH et al., 2018). As membranas ceramicas sao
conhecidas por suas excelentes propriedades, como alta eficiéncia de separa-
cdo, baixo consumo de energia, excelente estabilidade térmica, alta resisténcia
a pressao, estabilidade quimica e durabilidade a longo prazo (VINOTH KUMAR et
al., 2015; ELOMARI et al., 2022).

Geralmente, as membranas ceramicas sdo fabricadas a partir de Titania
(Ti02), silica (Si02), alumina (Al203) e zirconia (ZrO2). No entanto, essas maté-
rias-primas sao caras e requerem altas temperaturas de sinterizacdo. Portanto,
0 custo das matérias-primas e a temperatura de sinterizagcdo devem ser minimi-
zados para tornar as membranas ceramicas economicamente viaveis. Pesquisas
vem sendo realizadas na preparacao de membranas ceramicas com matérias
-primas de baixo custo, mantendo suas vantagens. Além disso, as temperaturas
de sinterizacao também podem ser reduzidas, ou seja, abaixo de 1500 °C, utili-
zando materiais ceramicos de baixo custo (SANDHYA RANI E KUMAR et al., 2021).

Diversos trabalhos sobre preparacdo de membranas e aplicacdes tem sido
desenvolvido no laboratério de Desenvolvimento de Novos Materiais (LABNOV).

Araljo (2010), Aradjo, (2014), Araljo & Rodrigues (2012), Araljo et al., 2014,
Araujo et al., 2010, Barbosa et al., 2019, Barbosa (2009), Barbosa (2013), Barbosa
(2015), Barbosa et al., 2018, Barbosa et al., 2019, Barbosa et al., 2021, Barbosa et
al., 2015, Barbosa et al., 2018 Barbosa et al.,, 2015, Barbosa et al., 2020, Santos
(2014), Santos et al., (2014), Santos et al., (2015), Scheibler et al., (2015), Scheibler
(2015), Silva(2017), Silva et al., (2015), Silva et al., (2015), Silva & Rodrigues (2015),
Silva et al., (2021), Silva et al., (2021).

O presente estudo visa o desenvolvimento de membrana ceramica de
baixo custo em escala piloto utilizando argila Brasgel seguido de sinterizacao.
A membrana ceramica porosa foi feita de argila e 5 % em peso de amido como
agente formador de poros através de métodos de prensagem uniaxial e sinteri-
zacdo. O efeito da temperatura de sinterizacdo na caracteristica da membrana
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foi investigado. A membrana ceramica preparada foi caracterizada usando téc-
nicas para estudar sua permeabilidade. Por fim, a membrana ceramica de baixo
custo preparada foi aplicada para remocdo do corante violeta cristal de solu-
cdo aquosa a fim de avaliar seu desempenho em termos de permeabilidade e
seletividade.

MATERIAIS E METODOS

Os experimentos foram desenvolvidos no Laboratério de Desenvolvimento
de Novos Materiais (LABNOV), localizado na Unidade Académica de Engenharia
Quimica, no Centro de Ciéncias e Tecnologia da Universidade Federal de
Campina Grande (UAEQ/CCT/UFCG).

Materiais

As matérias-primas utilizadas neste trabalho sdo argila Brasgel (14,25 g) e
5% em massa do aditivo (amido de milho). A argila foi fornecida pela empresa
Bentonisa - Bentonita do Nordeste S.A., situada no municipio de Boa Vista,
Paraiba, Brasil. A matéria-prima foi utilizada sem purificacdo adicional. A solu-
cdo sintética foi preparada a partir do corante violeta cristal da marca Synth,
possui férmula quimica C25H30CIN3 e massa molar de 408 g.mol*, A=582,5nm,
pureza de 99,0 %, apresentado na Figura 1.

Figura 1 - (a) Formula estrutural do corante Violeta Cristal (tamanho molecular de
13,3 A) e (b) forma espacial.

ch\ﬁ,CHg

Fonte: Os autores (2022)
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Prepara¢cdo das Membranas

As matérias-primas (argila e aditivo), foram misturadas em um moinho
de bolas por 1 hora. O p6 resultante, apresentado na Figura 2, foi entdo penei-
rado usando uma peneira padrao de 200 mesh. Em seguida 20 g desta argila e
colocada em um molde de aco inoxidavel onde foi prensada em uma prensa
mecanica aplicando uma pressdo de 5 toneladas por 2 min dando origem a
membrana ceramica plana em forma de disco, apresentada na Figura 4. A mem-
brana preparada apresentou as seguintes dimensdes: 26 mm de diametro e 2,51
mm espessura.

Nesta etapa do processamento se efetua simultaneamente, a conformacao
e a compactacdo do p6 da argila. Apds as membranas prensadas, estas foram
secas a 100 C por 24 h para remocao completa de umidade solta, utilizando uma
estufa. Em seguida, a membrana ceramica Brasgel foi conduzida a mufla Quimis
Q318M para realizagdo da sinterizacdo, Ultima etapa do processo de obtencado
da membrana ceramica. A sinterizacdo foi realizada em forno mufla a tempera-
tura de 650 °C sob uma taxa de aquecimento de 5 °C.min* durante 2 horas.

Figura 2 - Argila brasgel peneirada para producdo da membrana ceramica de baixo
custo.

Fonte: Os autores (2022)

A metodologia descrita para a obtengao da membrana ceramica Brasgel de
baixo custo esta apresentada na Figura 3.
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Figura 3 - Diagrama do processo de obtencdo da membrana cerdmica baixo custo.
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Fonte: Os autores (2022)

As membranas ceramicas de baixo custo Brasgel produzidas neste trabalho
estdo apresentadas na Figura 4.

Figura 4 - Membranas ceramicas baixo custo Brasgel.

Fonte: Os autores (2022)
Caracterizagdo

Difracdo de raio-X (DRX): Os padroes de difracao do p6 foram medidos
em um equipamento da Shimadzu DRX 6000, com radiacdo de cobre K a 40
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kV/30 mA, velocidade do gonidmetro de 2 o/min com um passo de 0,020 sobre
2 faixa de 2°a 50°.

Porosidade: A determinacdo da porosidade aparente foi determinada pelo
método de imersdo, que é baseado no principio de Arquimedes, utilizando agua
como fluido, conforme ASTM C 20 (2000). A determinacao foi realizada com o
auxilio de uma balanca analitica. O ensaio foi realizado utilizando tréplicas para
cada formulacgdo. Apods a obtencdo da massa seca, imersa e Umida, dos corpos
ceramicos, foi possivel calcular a porosidade aparente utilizando a Equacao 1.

M, — Ms) X 100 Eq.1
M, — M, 4

PA = (
Remocao do corante violeta cristal utilizando o sistema de separacao
por membrana de baixo custo em escala piloto

O desempenho da membrana ceramica no que se refere ao fluxo do per-
meado e fluxo de dgua pura foram analisados em um sistema de separacdo com
fluxo continuo (coluna), em escala piloto. O sistema de permeacdo/separacao é
apresentado, esquematicamente na Figura 5.

O sistema é constituido por um tanque de alimentacdo (Becker de 500
ml) (1), uma bomba peristaltica-Cole Parmer (bomba de alimentacao) (2), um
modulo de PVC (3), reservatorio para o permeado (Erlenmeyer 125 ml) (4) e um
mandmetro (5). As condic¢Oes utilizadas nos experimentos foram temperatura de
25°C e pressdo de 2 bar.

Foi preparada uma solucao a 1000 mgL* do corante violeta cristal e deno-
minou-se de solucdao mae. Posteriormente a absorbancia foi analisada em
um aparelho espectrofotométrico para obtencdo da curva de calibracdo. Em
seguida, diluiu-se a solucdo mae (1000 mg.L *) para uma concentracao de 50
mg.L .
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Figura 5 - Sistema de permeacdo/separacao utilizado para avaliagdo da
permeabilidade e seletividade da membrana ceramica baixo custo.

Membrana cerdmica
de baixo custo

Alimentagdo

Permeado

\ Fonte: Os autores (2022)

O volume do permeado produzido apés a passagem da alimentacdo no
modulo de permeacdo/separacao (em regime frontal), durante 60 minutos,
foi recolhido a cada 5 minutos em um becker e medido. O método adotado
para medir a vazao do sistema de filtracdo foi manual, através da medida de
um volume conhecido (proveta) a cada 5 minutos. As medidas de vazao volu-
métrica foi em (mL.min*), convertidas para (L.h*) e com &rea de permeacdo da
membrana (m?), foi calculado o fluxo volumétrico em (Lm?h*). As medidas de
AP foi leitura direta do mandometro de presséo, em (bar), foi verificado a pressao
transmembrana de 2,0 bar, para a membrana. A concentracdo de corante no
permeado foi medida em um Espectrofotdmetro de UV - Visivel, com compri-
mento de onda de 582,5 nm, a fim de avaliar a concentracdo remanescente do
corante violeta cristal apds o processo de separacao a 25 °C.

A percentagem de rejeicdo ao corante (%R), sera obtida utilizando a equa-
cao 2

Co —
% Rem (C—

) X 100 Eq.2
0

Em que: %R: Percentagem de rejeicdo (%); CO: concentragdo inicial (mg.L?);
Cf: concentracdo final (mg.L?).
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O fluxo de permeado da membrana foi calculado utilizado a Equacdo 3.
Através do volume coletado, do tempo da coleta e da &rea Gtil da membrana.

J=V/(ALY) EqQ. 3

Em que: J = Fluxo de agua (m®.m?h=); V = Volume do permeado (m?); A =
Area da membrana (m?); At = Tempo de permeacao (horas).

RESULTADOS

Na Figura 6 estad apresentado o difratograma da membrana ceramica de
baixo custo Brasgel (a) e da argila Brasgel em pé (b).

Figura 6 - Difratograma de raios X da membrana ceramica de baixo custo Brasgel
(a) e da Argila Brasgel em pé (b).
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Fonte: Os autores (2022)

De acordo com difratograma de raios X apresentado na Figura 5 (b) é pos-
sivel verificar que a argila brasgel possui o pico caracteristico do argilomineral
esmectita, com um espacamento basal d(001) de 1,348 nm (EREN, 2008), além
disso possui alguns picos caracteristicos do material ndo-esmectitico, tais como
a caulinita e o quartzo (SOUZA-SANTOS, 1989; HAJJAJl et al., 2011; CUNHA et al.,
2019).

Através do DRX apresentado na Figura 5 (b) verifica-se que os picos de cauli-
nita e quartzo se mantiveram quando comparados com o difratograma da argila
natural Figura 5 (a). Esses picos sdo referentes ao mineral ndo esmectitico como
0 quartzo que se apresenta como impureza (WANG et al., 2004; GONZAGA et al.,
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2007; RODRIGUES et al., 2010; Xl et al., 2010; MOTA et al., 2012; MOTA et al., 2014).
As intensidades dos picos sao reduzidas devido ao processo de sinterizacao ao
qual a membrana ceramica foi submetida (tratamento térmico a 650 °C).

Na Tabela 1 estao expressos os resultados de porosidade para a membrana
de baixo custo em escala piloto, juntamente com o resultado encontrado para
a membrana de baixo custo em escala de bancada. Quanto a porosidade apre-
sentada, quanto maior esse valor, menor sera a resisténcia ao fluxo do material
que passa através da membrana. Resultado semelhante foram apresentados
por (SILVA et al., 2014). A porosidade da membrana depende, entre outros, do
material, da granulometria do po, da pressdo aplicada no molde e da tempera-
tura de sinterizacao.

Tabela 1 - Comparacado entre as propriedades da membrana ceramica preparada
neste trabalho e os resultados relatados na literatura.

Membrana T sinterizacgao ( C) Porosidade (%) Referéncia
Argila brasgel escala piloto 650 °C 42,51 Presente trabalho
Argila brasgel escala de bancada 650 °C 18,79 Silva et al,, (2021)

Fonte: Os autores (2022)

O Fluxo permeado de agua pura em funcdo do tempo para membrana
ceramica de baixo custo Brasgel é mostrado na Figura 7.

O maior valor do fluxo de dgua pura através da membrana ceramica obtido
neste trabalho foi de 545,67 L. m?2.h*, que foi estabilizando ao longo do tempo
até atingir o valor minimo de 489,72 L.m=.h*. Comparando o maior fluxo obtido
neste trabalho 545,67 L.m=2.h*, com Silva et al (2021) que foi de 305,45 L.h*.m?,
observa-se um valor superior. Essa diferenca de valores pode ser atribuida a dife-
renca entre o didametro dos poros e porosidade das membranas, uma vez que a
membrana utilizada neste trabalho se trata de uma membrana em escala piloto,
ou seja, maior area da membrana, proporcionando maior quantidade de sitios
ativos e amembrana estudada por Silva et al., (2021), se trata de uma membrana
em escala de bancada (CARMO et al., 2017).

Aestabilidade destes fluxos ocorreu, provavelmente devido a uma compac-
tacdo mecanica promovida pela pressdo aplicada ou a um possivel inchamento
ocorrido nestas membranas, pois quando as mesmas entram em contato com
a agua, provoca uma diminuicdo gradativa dos poros, diminuindo assim a sua
permeabilidade. Quando ocorre um decréscimo de fluxo da dgua destilada com
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0 tempo, este se deve ao adensamento da microestrutura da membrana, o qual
é funcdo do valor da pressao que foi submetida e das caracteristicas estruturais
desta membrana. Neste caso, foi utilizada uma membrana de argila Brasgel que
é um material hidrofilico, facilitando a absor¢ao de agua, reduzindo o tamanho
dos poros existente na superficie desta membrana, além de contribuir direta-
mente com a reducao do fluxo do permeado obtido (CARVALHO et al., 2017).

Figura 7 - Fluxo permeado de agua pura em fungdo do tempo para a membrana
ceramica de baixo custo Brasgel. CondicOes operacionais: P = 2,0 bar, Temperatura
=25°C, tempo =90 minutos.
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Fonte: Os autores (2022)

Na Figura 8 observa-se o fluxo do permeado em fungdo do tempo para a
membrana ceramica de baixo custo Brasgel.
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Figura 8 - Fluxo do permeado em funcdo do tempo para a membrana ceramica
de baixo custo Brasgel. Condicdes operacionais: P = 2,0 bar, Temperatura = 25 °C,
tempo =60 minutos, Concentracado inicial: 50 mg.L™.
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Fonte: Os autores (2022)

Foi verificado que a faixa de fluxo apresentada pela membrana ceramica
de baixo custo em funcdo do tempo, foi de 439,66 L.h*.m?, observando uma dis-
creta diminuicao durante o tempo de operacado, implicando que para um tempo
de 1h ndo se verifica um entupimento total na superficie da membrana.

Os resultados indicaram que a passagem da solugcdo de corante violeta
cristal pela membrana promoveu uma reducao de até 19 % do fluxo, comparado
com agua pura. O maior declinio do fluxo para o sistema de filtracdo frontal,
foi de 414,97 L.ht.m?, conforme esperado, ja que o material retido impede a
passagem de mais solucdo pela membrana, reduzindo a area efetiva para per-
meacdo (BRANDAO e FIGUEIREDO, 2019). A maior contribuicdo para a reducdo
do fluxo foi reversivel, indicando que a polarizacdo de concentracdo foi o prin-
cipal fator que influenciou o sistema. Isso indica que a utilizacdo da membrana
para o tratamento de dgua contaminada com corante é bastante promissora,
ja que é possivel reverter os efeitos causadores da queda de fluxo com o tempo
(BELFORT et al., 1994). Logo, a capacidade de separacao depende fundamental-
mente da seletividade e da permeabilidade de da membrana, que sdo funcdes
da distribuicdo e do tamanho médio dos poros e da espessura da camada de
separacao (Ll etal.,, 2012 e SOUTO et al., 2005).
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Na Figura 9 mostra a concentragdo do permeado e coeficiente de remocao
do corante violeta cristal, %R da membrana ceramica de baixo custo Brasgel.

Figura 9 - Concentracdo do permeado (a) e coeficiente de rejeicdo do corante
violeta cristal, %R (b) da membrana cerdmica de baixo custo Brasgel. Condi¢des
operacionais: P =2,0 bar, Temperatura = 25 °C, tempo = 60 minutos, Concentracao

SN 71
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Fonte: Os autores (2022)

Esses dados foram coletados utilizando o procedimento descrito na secao
experimental e a eficiéncia do processo de separagdo da emulsdo dleo/agua uti-
lizando uma membrana ceramica de baixo custo Brasgel em escala piloto.

A membrana foi utilizada para o processo de separacdo de dgua contami-
nada com corante (50 mg.L™* tedrico) observando-se uma rapida diminuicdo da
concentracdao de corante. Portanto, had uma grande eficiéncia na remocdo de
corante para a membrana ceramica.

A membrana ceramica de baixo custo Brasgel em escala piloto, obtida
neste trabalho atingiu permeado com concentracdo de 0,333 mg.L™, que é refe-
rente a uma remocao de (99,34 %), nos primeiros minutos de remoc¢do. A mesma
permaneceu praticamente constante durante todo tempo de processo de remo-
cdo. Quanto menor a concentragdo do permeado, mais eficiente é a separacao.

Na Figura 10 mostra a solucdo inicial do corante violeta cristal utilizado na
alimentacdo com concentracdo de 50 mg.L* e o permeado coletado, apés pro-
cesso de separacao por membrana em 5 mim de processo.

d. '} 10.46943/VII.CONAPESC.2022.01.020 m




Area Temética y°
Engenharias e Arquitetura: abordagens sobre Ensino e Pesquisa COﬁOpQSC

Figura 10 - Solucdo inicial do corante violeta cristal utilizado na alimentagdo com
concentracao de 50 mg.L* e o permeado coletado, apds processo de separagdo por
membrana em 5 mim de processo.

Fonte: Os autores (2022)

Analisando a Figura 10 é possivel observar que o desempenho da mem-
brana ceramica de baixo custo Brasgel foi bastante eficaz, mostrando-se como
uma excelente alternativa na descontaminacdo de &gua contaminadas com
corantes.

Apds a permeacao através da membrana a taxa de remocdo da cor para
a agua contaminada com corante foi de 99 %. Estes resultados indicam que a
agua ficou dentro dos padrdes recomendaveis pela legislacdo brasileira.

CONCLUSAO

Foi preparada a membrana de baixo custo em escala piloto através do
método da compactacdo a seco uniaxial e foi evidenciado a presenca dos picos
caracteristicos esperados devido a composicdo do material e as suas condi¢des
de sinterizacdo. Portanto é possivel afirmar que membrana preparada a partir
do uso de matéria-prima regional e sinterizada na temperatura de 650 °C é pro-
missora para o processo de fabricacdo de membranas cerdmicas de baixo-custo
em escala piloto.

Neste estudo, foi avaliada a remoc¢do do corante violeta cristal, utilizando
a membrana de baixo custo em escala piloto, e conclui-se que a membrana
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apresenta a capacidade de remover o corante violeta cristal, evidenciando sua
alta eficiéncia, com coeficiente de rejeicdo de 99,00 %. O presente estudo repre-
senta o desenvolvimento de estratégias para preparar membranas de baixo
custo em escala piloto para aplicacdo atual na remocao de corantes, bem como
futuras limpezas e regeneracao das membranas.
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