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Resumo:

Membranas sdo estruturas delgadas que permitem a separacdo de fases de uma substdncia atraveés do transporte de
determinadas espécies quimicas. As membranas cerdmicas apresentam diversas vantagens em relacdo as de outros materiais,
destacando-se maior vida util, maior facilidade de limpeza, estabilidade quimica e bioldgica e resisténcia a altas temperaturas e
pressdes, seu uso se limita, porém, pelo elevado custo de fabricacdo. A busca por matérias-primas mais viaveis
economicamente é, portanto, necessaria. Aliando as demandas de mercado as preocupacgdes ambientais, este trabalho teve por
objetivo o aproveitamento do residuo de granito (RG) para obtencdo de membranas ceramicas tubulares de baixo custo.
Inicialmente o residuo granitico foi caracterizado através de analise granulométrica, analise quimica por fluorescéncia de raios
X, e difracdo de raios X. As membranas produzidas com argila bentonita (35%), quartzo (35%) e residuo de granito (30%)
foram sinterizadas a temperaturas de 750, 800, 850 e 900°C e caracterizadas por micrografia eletrénica de varredura,
porosimetria por intrusdo de mercdrio e analise de fluxo tangencial com &gua deionizada. Os resultados mostraram que o
residuo de granito apresentou média distribuicdo de tamanho de particulas, com didmetro médio dos grdos de 18,46 um e
elevados teores de silica e alumina. As membranas apresentaram didmetro médio dos poros na faixa entre micro e ultrafiltragdo
e fluxo tangencial entre 10,0 e 20,0 L/h . m%
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Abstract:

A prominent application of bentonites clays is to obtain organoclays for use in polymer nanocomposites. In Brazil, there are
Membranes are thin structures that allow the phase separation of a substance through the transport of certain chemical species.
Ceramic membranes present several advantages in relation to others materials, including longer lifetime, better clean facility,
chemical and biological stability and high temperature and pressure resistance, its use is limited, however, by the high cost of
fabrication. The search for raw materials of low cost is necessary. Combining the demands of the market with environmental
concerns, the aim of this work is to make use of granite sawing residue to prepare tubular ceramic membranes of low cost.
Firstly the granite residue was characterized by particle size distribution, chemical analysis by X-ray fluorescence and X-ray
diffraction. The membranes were prepared with bentonite clay (35%), quartz (35%) and granite residue (30%) and sintering at
temperatures of 750, 800, 850 and 900°C and characterized by scanning electron microscopy, mercury porosimetry and
permeate water flux. The results showed that the granite residue present average particle size of 18.46um and high content of
silica and alumina. The membranes present average pore size between microfiltration and ultrafiltration and permeate water
flux from 10.0 to 20.0 L/h.m?.

Keywords: Granite residue; ceramic membrane; low cost.

ndo se pode desconsiderar o0s problemas ambientais
decorrentes desta atividade, em especial a geracdo de

1. Introducédo

O Brasil detém a maior parte das reservas mundiais de
granito e ocupa a quinta posi¢cdo no ranking mundial de
extracdo e comercializagdo destas rochas ornamentais, a
inddstria de granito estd ampla expansdo e representa
incrementos significativos na economia nacional [1]. Todavia

*Email: rosacolima@yahoo.com.br (R. C. O. Lima)

quantidades expressivas de residuos os quais, em sua maior
parte, sdo descartados de forma inadequada, levando a
contaminacdo dos corpos hidricos e do solo, poluicdo
atmosférica, desfiguracio da paisagem e prejuizos a saude. E
necessario, portanto, buscar o gerenciamento adequado destes
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residuos, priorizando o uso de novas tecnologias de
reutilizagdo e reciclagem [2].

Os residuos do bheneficiamento de granito sdo
basicamente de dois tipos: pedacos de pedras desperdicadas
por possuirem menor qualidade ou pouco valor comercial e o
residuo de granito (RG) também chamado lama granitica que
se caracteriza como sendo a massa mineral resultante dos
processos de serragem, polimento e corte. Esses residuos nao
biodegradaveis sdo classificados de acordo com a norma
ABNT NBR 10004/04 como residuo classe I1IB — inerte e
sem toxicidade [3]. Algumas caracteristicas especificas do
RG, como granulometria fina, composicdo quimica
predefinida e a inexisténcia de grdos mistos entre 0s
componentes basicos, favorecem seu aproveitamento e
reciclagem na producdo de materiais cerdmicos como tijolos,
telhas, blocos de concreto, etc [4-6]. Nao ha, porém, registro
na literatura de sua aplicacdo diretamente na fabricacdo de
membranas ceramicas.

Membranas sdo barreiras seletivas que permitem a
separacdo de fases presentes numa substancia [7]. Os
processos de separagdo por membranas distinguem-se dos
processos de separagdo convencionais pelo consumo
relativamente baixo de energia e dispensar a adi¢do de agentes
quimicos. As membranas tém sido empregadas em diversos
setores tanto da industria quimica, como na area médica, na
industria alimenticia e farmacéutica e no tratamento de
efluentes industriais e municipais. As membranas mais
difundidas comercialmente sdo as poliméricas, todavia nas
Gltimas décadas o uso de membranas ceramicas tem crescido.

As membranas cerdmicas destacam-se em relacdo as
poliméricas por sua elevada estabilidade quimica e bioldgica,
resisténcia a altas temperaturas e pressdes, longa vida
operacional e facilidade de manutencdo e limpeza. Entretanto,
como desvantagem apresenta elevado custo de fabricagéo,
especialmente devido as matérias-primas serem importadas e
sintéticas, como a alumina, zirconia, 6xido de titanio, silica,
etc [8].

O objetivo deste trabalho é o desenvolvimento de
membranas ceramicas de baixo custo a partir do
aproveitamento do residuo de serragem de granito.

2. Materiais e métodos

Foram empregados na fabricagdo das membranas
ceramicas tubulares o0s seguintes materiais, com suas
respectivas proporgdes: argila bentonita, proveniente do
municipio de Cubati-PB  (35%); quartzo comercial
proveniente de Alhandra-PB(35%) e residuo de granito,
cedido pela empresa Fuji S.A. localizada no distrito industrial
de Campina Grande-PB (30%).

O residuo de granito, ap6s passar pelo filtro prensa foi
exposto ao ar em temperatura ambiente para secagem natural.
O material seco foi beneficiado em moinho de bolas de
Alumina para minérios, tipo Bond, marca Marconi, modelo
MA 701/21 e peneirado por via seca em peneira ABNT n° 200
(0,074 mm). O residuo de granito foi caracterizado fisica e
mineralégica por analise granulométrica (Cilas, 1064LD),
andlise quimica por fluorescéncia de raios X (Shimadzu EDX-
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700) e difracdo de raios X (Shimadzu, XRD 6000). Em
seguida a massa ceramica, com as proporcOes indicadas foi
preparada, homogeneizada e misturada com agua (20%) e
6leo lubrificante (3%) em misturador planetario, modelo
BAM.12, (METVISA - Metalurgica Visa Ltda).

As membranas cerdmicas foram conformadas em formato
tubular em extrusora a vacuo, modelo 051 (Vérdes), e
expostas a secagem natural por 5 dias, em seguida levadas a
estufa a 65°C por 48h.

As membranas cerdmicas foram sinterizadas em forno
elétrico (MAITEC) As taxas de aquecimento foram as
seguintes: 5 °C/min, a partir da temperatura ambiente até 400
°C; 2 °C/min, de 400 °C até as temperaturas maximas de 750,
800, 850 e 900°C. Apos a queima as membranas ceramicas
tubulares apresentaram as seguintes dimensfes: 80 mm de
comprimento e 7,3 mm de didmetro interno e suas bordas
foram impermeabilizadas no comprimento de 1,0 cm com
resina epox para analise de fluxo (Figura 1).

Figura 1. Membranas ceramicas tubulares sinterizadas a
750°C, 800°C, 850°C e 900°C

Por fim as membranas cerdmicas tubulares ja sinterizadas
foram caracterizadas por microscopia eletrénica de varredura
(Shimadzu, modelo X550), porosimetria por intrusdo de
mercdrio (Micrométrica modelo 1VV-9500) e analise de fluxo
tangencial com agua deionizada (pH = 6,3 / Condutividade =
0,9 uMHO/cm). As medidas de fluxo foram realizadas com
vazdo de alimentacdo de 340L/h e pressdo de 2 Bar.

Para a andlise de fluxo tangencial foi montado um
sistema de andlise de fluxo, conforme esquema da Figura 2,
com 0s seguinte itens:

e reservatorio de dgua com capacidade maxima para 20 litros;
e bomba centrifuga, marca Procon, série 5, 1725 rpm, pressdo
maxima de 250 psi (17 bar), acionada por motor elétrico
monofésico com poténcia de 1/2 CV,

e um reator de ago inoxidavel, com vedagBes de anéis
“0’ring”, para colocacdo da membrana ceramica em seu
interior;

e dois mandmetros, com escalas de 0 a 14 Bar, para medir a
pressao do fluxo de 4gua no sistema;
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Figura 2: Esquema simplificado do sistema de Fluxo

Os valores de fluxo foram calculados utilizando a
equacéo 1.
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onde:
J = Fluxo permeado (L / h . m?)
V = Volume permeado (L)
tc = tempo de coleta (h)
A = 4rea interna da membrana (m?)

3. Resultados e Discussao

A Figura 2 apresenta a distribuicdo granulométrica das
particulas do residuo de granito.
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Figura 2. Distribuicdo granulométrica do residuo de granito

A curva granulométrica da Figura 3 apresentou
comportamento monomodal e média distribuicdo de tamanho
de particulas, com Dyy de 1,44 um, Dg de 9,52 um, Dgy de
33,74 pum e didmetro médio de particulas de 13,98 um.
Estudos recentes mostraram que a morfologia dos gréos do
residuo de granito é irregular, com algumas superficies
arredondadas e outras com cantos angulosos [10]. A Tabela 1
apresenta a composi¢cdo quimica do residuo de granito,
podendo-se perceber que trata-se de um material silico
aluminos. De acordo com a Tabela 1 o residuo de granito
apresentou além de elevados teores de silica (59,60%) e
alumina (15,31%), presenca de oxidos de ferro (7,38%) e de
calcio (8,28%). O 6xido de ferro e de calcio encontrados
foram provenientes provavelmente da granalha de ferro e da
cal moida que sdo utilizadas nas etapas de corte e polimento
de rochas graniticas [9].

A Tabela 1. Composicdo quimica do RSG

Composicdo Quimica SiO, Al,O3 K,0 MgO Fe,O4 CaO Na,O TiO, Outros Oxidos
(%) 59,60 1531 3,71 1,37 7,38 8,28 2,44 0,88 1,02
1400 4
A Figura 3 apresenta o difratograma do residuo de ] Q .
granito, no qual se verificou a presenca das seguintes fases 1200 - tegenda:
mineraldgicas: Ilita, Mica, Feldspato e Quartzo que s&o 1000 |- llita .
. . R soe . . Pa - Paligorsquita
minerais predominantes na rocha granitica. Foi verificada = ] Ca - Caulinita
também a presenca de Paligorsquita, Caulinita e Alumina. 3 8001 Al F - Feldspato
Mica, a llita, Feldspato e o quartzo sfo minerais  § ., Q) Quanzo
caracteristicos do granito [9], a caulinita é oriunda do déxido 2 ] M - Mica
de célcio presente nas etapas de fabricac&o. .ig 400 /
As Figuras 4, 5, 6 e 7 apresentam as micrografias T 00l ba \ea M i Al ca
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Figura 3. Difratograma de raios-X do residuo de granito
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Figura 4. Micrografia eletronica da secdo longitudinal (a) e Figura 6. Micrografia eletrdnica da secéo longitudinal (a) e

transversal (b) da membranas ceramica sinterizada 750°C, transversal (b) da membranas ceramica sinterizada 850°C,
com ampliacdo de 2000 x com ampliacdo de 2000 x

Figura 5. Micrografia eletronica da se¢do longitudinal (a) e
transversal (b) da membranas cerdmica sinterizada 800°C,
com ampliaco de 2000 x

Figura 7. Micrografia eletrénica da se¢éo longitudinal (a) e
transversal (b) da membranas ceramica sinterizada a 900°C,
com ampliacdo de 2000 x
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E possivel verificar auséncia de trincas e defeitos
superficiais nas membranas. As imagens mostraram ainda a
presenga de poros nas segOes transversais, todavia as
micrografias ndo permitem, porém, estimar com precisdo o0
tamanho dos poros.

A variacdo de didmetro de poros das membranas
ceramicas em funcdo do volume de intrusdo de mercurio
acumulado para as quatro temperaturas de sinterizagdo
efetuadas, esta apresentada na Figura 8 e o didmetro médio
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dos poros e a porosidade das membranas ceramicas a cada
temperatura de sinterizagdo estéo indicados na Tabela 2.

Observando a Figura 8 verificou-se que as membranas
apresentaram comportamento semelhante em todas as
temperaturas de sinterizagdo estudadas, sendo que o volume
de intrusdo de mercdrio foi maior para as temperaturas mais
elevadas. A distribuicdo de tamanho dos poros ndo é
uniforme, com comportamento bimodal.

acumulado (cm?/g)

Volume de intrusao de mercurio

10 1 0,1 0,01

0,001

Diametro dos Poros (mm)

B750 A800 X850 #9500

Figura 8. Variagdo do diametro dos poros em fungéo do volume de intrusdo de mercirio acumulado nas membranas

Tabela 2. Diametro médio dos poros e porosidade das membranas ceramicas

Temperatura de Sinterizagéo (°C) 750 800 850 900
Didmetro médio dos poros (um) 0,06 0,14 0,16 0,59
Porosidade (%) 17,76 29,05 28,39 28,87

De acordo com a Tabela 3, as membranas apresentaram
didmetro médio de poros na faixa de microfiltracio e
ultrafiltracdo, variando de 0,06um a 0,59um. Verificou-se
ainda que o didmetro médio dos poros aumentou
sensivelmente com o aumento da temperatura de sinterizacéo,
devido, provavelmente ao escoamento da fase liquida
formada, preenchendo os poros menores e aumentando 0s
poros maiores [11]. A porosidade manteve-se em torno de
28%.

Os resultados das medidas de fluxo tangencial de agua
deionizada através das membranas estdo apresentados na
Figura 8.

A partir dos gréaficos da Figura 9 verificou-se que o fluxo
permeado aumentou significativamente com o aumento da
temperatura de sinterizacdo, devido o aumento do didmetro
médio dos poros, conforme verificado na Tabela 2. As
membranas obtiveram a estabilizagdo do fluxo em tempos que
variaram de 1,5 h a 3,0 h, evidenciando que foram obtidas
diferentes estruturas nas membranas. Utilizando a presséo de
2,0 Kgf/cm? foram obtidos fluxos entre 10,0 L/h.m* para as
membranas sinterizadas a 750°C e de 20,0 L/h.m® para as
membranas sinterizadas a 900°C.
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Figura 7. Fluxo de 4gua deionizada permeado através das
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4. Conclus0es

A partir do estudo do aproveitamento de residuo de
granito na fabricacdo de membranas ceramicas concluiu-se
que:

e  Através da analise quimica é possivel indicar que o
residuo de granito possui composicao silico-aluminosa;

e As principais fases mineralégicas presentes no
residuo de granito foram: lIlita, Mica, Feldspato e Quartzo,
Paligorsquita, Caulinita e Alumina,

e As membranas apresentaram didmetro médio dos
poros na faixa de micro e ultrafiltracéo, variando de 0,06 ma
0,59 m.

e As membranas que apresentaram maior fluxo
permeado com &gua deionizada foram as membranas
sinterizadas a 900°C.

e O diametro médio dos poros e o fluxo permeado
através das membranas aumentaram com 0 aumento da
temperatura de sinterizacéo,

As membranas ceramicas produzidas com residuo de
granito apresentaram potencialidade de uso em processos de
micro e ultrafiltracéo.
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