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Resumo

A busca por novas tecnologias para o tratamento de aguas e efluentes tem sido constante, e os
processos de separacdo por membranas sdo alternativas de interesse. Neste trabalho foi
preparada uma membrana ceramica tubular de alumina CT3000SG e zeolita comercial ZSM-5
pela técnica de centrifugal casting, para aplicacdo no tratamento de aguas e efluentes. A
membrana ceramica obtida foi caracterizada quanto a sua morfologia por microscopia
eletronica de varredura, porosidade aparente pelo método de Archimedes, permeabilidade
hidraulica e retengdo para o corante violeta de metila e PEG20000. Os resultados mostraram
que a membrana apresenta uma morfologia simétrica e porosa, devido a alta temperatura
utilizada no processo de calcinagdo. A permeabilidade hidraulica foi igual a 26 L m? h'! bar!,
a porosidade aparente de 30,7%, a retencdo ao corante violeta de metila foi de 37% e a retencao
ao PEG20000 foi de 4,6%.
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Preparation of tubular ceramic membrane for water and
wastewater treatment

Abstract

The search for new technologies for the treatment of water and wastewater is constant, and the
membrane separation processes are interesting alternatives. In this context, a tubular ceramic
membrane of alumina CT3000SG and commercial zeolite ZSM-5 was prepared by centrifugal
casting technique for the treatment of waters and wastewater. The ceramic membrane obtained
was characterized by scanning electron microscopy, apparent porosity by the Archimedes
method, hydraulic permeability and retention for methyl violet dye and PEG20000. The results
showed that the membrane presents a symmetrical and porous morphology due to the high
calcination temperature used in the process. The hydraulic permeability was equal to
26.1 L m™ ! bar”, the apparent porosity of 30.7%, the retention to the methyl violet dye was
37% and the retention to PEG20000 was of 4.6%.
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1 Introduciao

Os estudos de novas tecnologias para o tratamento de dguas e efluentes encontram-se
em um momento de ascensdo. Associado a esses estudos estdo o desenvolvimento de técnicas
e de equipamentos analiticos com capacidade de detectar concentragdes cada vez menores de
poluentes e uma legislagdao mais restritiva. Aliado a isso, o desenvolvimento de processos que
utilizam recursos renovaveis e com caracteristicas menos poluentes ¢ desejavel do ponto de
vista ambiental para garantir a sustentabilidade.

Os processos com membranas como a osmose inversa (OI), a nanofiltracdo (NF), a
ultrafiltracao (UF) e a microfiltragdo (MF) tém se mostrados efetivos na remogao de particulas
e materiais organicos das aguas residuais em diversos processos, tendo diversas vantagens sobre
as técnicas convencionais de tratamento (CHEN et al., 2015; WOO et al., 2015; ZHAO et al.,
2015).

Os materiais poliméricos s@o os mais empregados na fabricagdo de membranas. No
entanto, diversas pesquisas estdo sendo realizadas referentes ao desenvolvimento de
membranas utilizando materiais inorganicos (6xidos metalicos). A utilizagdo de membranas
inorganicas apresenta algumas vantagens frente as poliméricas, como limpeza quimica no local
e operagcdo em altas temperaturas. Além disso, ndo sdo suscetiveis ao ataque por bactérias,
responsaveis pela degradacdo bioldgica da maioria das membranas poliméricas (GOH;
ISMAIL, 2017).

O 6xido de aluminio ou alumina (Al203) ¢ um dos 6xidos mais empregados na producdo
de membranas devido as suas propriedades e elevada disponibilidade. Entre as técnicas de
preparacdo de membranas ceramicas estdo a extrusdo mais difundida e estudada por diversos
grupos de pesquisa (ACHIOU etal., 2017; GARMSIRI etal., 2017; OUN et al., 2017; VINOTH
KUMAR; KUMAR GHOSHAL; PUGAZHENTHI, 2015), e o centrifugal casting , método que
permite obter um espalhamento mais homogéneo e empacotado das particulas de alumina. Na
técnica de centrifugal casting um molde cilindrico € girado em torno de seu proprio eixo central,
resultando na formacao de um tubo ceramico, que apos ser liberado e tratado adequadamente
resulta em um uma estrutura tubular firme e homogénea (MAARTEN BIESHEUVEL,;
NIJMEUER; VERWEIJ, 1998).

Neste contexto, este trabalho tem como objetivo preparar uma membrana cerdmica
tubular a base de alumina e ze6lita comercial ZSM-5 utilizando a técnica centrifugal casting,
para aplicagdo no tratamento de dguas e efluentes (MAARTEN BIESHEUVEL; NIJMEIJER;
VERWEIJ, 1998). Além disso, a membrana ceramica obtida foi caracterizada com relagao aos
seguintes parametros: morfologia, permeabilidade hidraulica, porosidade aparente e retengao.

2 Metodologia

2.1 Preparagdo das membranas

Alumina CT3000SG da Almatis (>99% de Al>O3), zedlita comercial ZSM-5 (CBV 2314)
da Zeolyst e dgua destilada foram utilizadas para preparar as membranas.

A dispersao foi preparada na propor¢ao de 40% (m/m) de CT3000SG, 10% (m/m) de
ZSM-5 e 50% (m/m) de agua destilada. A suspensdo foi vertida em tubos de ago inoxidavel
com comprimento de 170 mm e didmetro interno e 10 mm. Os moldes foram submetidos a uma
rotacao de 4000 rpm durante 16 minutos.

Os tubos ceramicos foram secos em temperatura ambiente durante 48 horas e em seguida
removidos dos moldes. A calcinagdo foi realizada utilizando as seguintes condi¢gdes de rampa:
taxa de aquecimento de 1 °C/min da temperatura ambiente até 100 °C durante 60 minutos, em
seguida 5 °C/min até 1100 °C durante 60 minutos e finalmente 5 °C/min até 1500 °C durante
180 minutos.
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2.2 Caracterizagdo da Al>O3
2.2.1 Analise granulométrica
A distribui¢do do tamanho de particulas da alumina comercial CT3000SG foi avaliada
por analise granulométrica.
2.2.2 Difragdo de raios-X
A fase predominante da alumina comercial CT3000SG foi identificada por difragdo de
raios-X.

2.3 Caracterizac¢do das membranas
2.3.1 Morfologia
A morfologia da se¢do transversal da membrana ceramica foi analisada por microscopia
eletronica de varredura (20 kV, recobrimento com ouro).
2.3.2 Porosidade e densidade aparente
A porosidade aparente da membrana ceramica foi determinada pelo método de
Archimedes (imersdo) utilizando dgua destilada, baseada na norma ASTM C373.

2.3.3  Desempenho
Para a caracteriza¢ao da membrana ceramica com relagao ao desempenho na permeacao,
foram realizados ensaios de compacta¢do, permeabilidade hidraulica e ensaios de retencdo ao
corante violeta de metila (Synth — 393 g mol™) e retengdio ao PEG20000 (Merck — 20 kDa). Na
Tabela 1 sdo mostradas as concentragdes e a pressdo de operagdo do sistema utilizada para cada
solucao testada.

Tabela 1 — Reagentes e parametros utilizados nos ensaios de retencao.

~ Pressao de operacio Técnica para analise da
Reagente Concentracio . =
(bar) - tempo (min) retencio
Violeta de metila 50 mg L' — 50 ppm 5-60 UV - visivel
PEG20000 0,5g L' — 500 ppm 2 -60 Carbono organico total (TOC)

Os ensaios de retencdo foram realizados com o objetivo de caracterizar o tipo de
membrana ceramica obtida neste trabalho. Todos os parametros utilizados para a caracterizagao
da membrana cerdmica sao detalhados na

Figura 1.

Figura 1 - Fluxograma das etapas de caracterizagdo da membrana cerdmica.

Condicionamento da . Permeancia hidraulica
membrana LU S CEe 5> 1 bar Reciclo total

Lavagem por 20 minutos 5 bar

com agua destilada Intervalo: 15 minutos 60 minutos

*Temperatura de operagdo: 24 °C e vazdo de escoamento 200LPH

Ensaios de retencido
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3 Resultados e Discussio
3.1 Caracterizac¢do da Al>O3
3.1.1 Analise granulométrica

A Figura 2 mostra o resultado obtido para a caracterizagdo da distribui¢do do tamanho
de particulas da alumina CT3000SG. O D50 encontrado para a amostra foi de 3,20 pm. De
acordo com as especificacoes técnicas do fornecedor, a faixa de tamanho de particulas deveria
estar entre 0,3 e 0,6 um. Esta variacdo encontrada pode influenciar no processo de produgao e
calcinacao dos tubos ceramicos.

Figura 2 — Andlise granulométrica da alumina CT3000SG.
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3.1.2 Difragado de raios-X
Na Figura 3 ¢ apresentado o resultado para a analise de difracao de raios-X da alumina
CT3000SG. De acordo com o difratograma obtido € possivel constatar que a alumina apresenta-
se em sua fase alfa, uma das mais estaveis e com grandes possibilidades de aplicacdes, devido
as suas boas propriedades mecanicas, térmicas e elétricas (SALEM; CHINELATTO;
CHINELATTO, 2014).

Figura 3 — Andlise de DRX da alumina CT3000SG.
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3.2 Caracteriza¢do das membranas
3.2.1 Morfologia

Na Figura 4 estdo apresentadas as micrografias da se¢ao transversal da membrana obtida
no processo de centrifugal casting. Na Figura 4a ¢ possivel verificar que a espessura da
membrana ¢ aproximadamente 1,3 mm, enquanto que nas Figuras 4b e 4c verifica-se que a
membrana apresenta estrutura simétrica e porosa. A elevada porosidade, provavelmente,
ocorreu devido a degradagdo da estrutura zeolitica presente na composi¢cdo da membrana
durante a etapa de calcinacdo em uma temperatura muito elevada (1500 °C).

Figura 4 — Micrografias da secdo transversal da membrana cerdmica tubular com ampliagdo de
000x e (c) 5000x.
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3.2.2 Porosidade aparente
A porosidade aparente para a membrana cerdmica tubular foi de 30,7%, calculada
através do método de Archimedes. Os resultados obtidos para a porosidade aparente
corroboram com as micrografias da se¢do transversal das membranas, que apresentaram uma
estrutura simétrica e com elevada porosidade.
3.2.3 Compactagdo e permeabilidade hidraulica
Na Figura 5 estd apresentado o resultado da compactagdo da membrana cerdmica
tubular. Observa-se uma queda de fluxo de permeado igual a 45% em aproximadamente
60 minutos de operagdo com pressio de 5 bar, estabilizando em cerca de 140 L m™2 h!.

Figura 5 — Resultados da compactacio da membrana cerdmica tubular na pressdo de 5 bar.
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Na Figura 6 estd apresentada a dependéncia do fluxo permeado de dgua pura com a
pressao aplicada. A partir da inclinagdo da reta, obtém-se a permeabilidade hidraulica da
membrana, igual a 26 L m? h! bar .

Figura 6 — Permeabilidade hidraulica a 4gua da membrana ceramica tubular.
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3.2.4 Retencdo

Os resultados para os experimentos de retencdo observada do corante violeta de metila
e do PEG20000 na membrana ceramica sao apresentados na Tabela 2.

A retencdo observada de PEG20000 e do corante violeta de metila foi igual a 4,3% e
37%, respectivamente. A maior rejeicao para o corante pode estar relacionada a uma interagao
que ocorreu entre o corante violeta de metila e a zedlita presente na composicdo da membrana
ceramica. Diversas pesquisas estudaram a aplicagao de zedlitas para a remocao de corantes pelo
processo de adsorcao de efluentes téxteis (FERREIRA, 2015).

Tabela 2 — Resultados dos ensaios de retencdo da membrana cerdmica tubular.

Reagente Retencio
observada (%)
Violeta de metila 37
PEG20000 4,3

4 Conclusao

Neste trabalho foram preparadas membranas ceramicas tubulares a partir da alumina
CT3000SG e da zedlita comercial ZSM-5 pela técnica centrifugal casting. Os resultados
obtidos na caracterizagdo da membrana mostraram uma estrutura porosa € simétrica, nao
apresentando retencdo satisfatoria para aplicagao direta em tratamento de aguas e efluentes. No
entanto, as caracteristicas da membrana podem ser otimizadas utilizando diferentes
concentragdes e composi¢des da mistura ceramica, além de diferentes temperaturas de
calcinacao.
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