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Resumo

Recentemente, muitas pesquisas tém sido conduzidas sobre carbonatacdo acelerada de rochas
silicato, chamada também de carbonatacdo mineral indireta. Existe atualmente maior atencdo na
metodologia de balanco de pH. Esta metodologia apresenta duas etapas: 1) extracdo do Mg da rocha
silicato (pH &cido) e 2) carbonatacdo de CO, (pH bésico). No intuito de melhorar a eficiéncia da
primeira etapa, processos de lixiviacdo sdo utilizados. Para isto € comumente empregado dois tipos
de &cido (HCI e NH4HSO,). O problema do uso de NH4HSO, é a sua recuperacao devido ao grande
consumo energeético requerido na vaporizacdo da agua utilizada. O intuito do trabalho foi reduzir o
consumo de agua na “etapa de extracdo”. Para isto foi incrementada a concentracdo de NH4;HSO,
nas solucdes. No entanto, para avaliar a eficiéncia da extragdo de Mg mediante 0s processos de
lixiviacdo, utilizou-se a metodologia Taguchi. Para avaliacdo dos residuos obtidos apds o processo
de lixiviacdo, ensaios termogravimétricos (TG/DTG) foram utilizados. A melhor condicédo
encontrada neste estudo foi utilizando uma Cnparsos de 1mol L™ com 30% de excesso em
temperatura de 100°C obtendo uma extracdo de magneésio de 85%. Pode ser observado que quando
se reduz o consumo de agua, incrementando a concentracdo de NH;HSO, 0 desempenho da
extracao de magneésio (%Mg) se reduz um 20% até 40%.
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1. INTRODUCAO

Na carbonatacdo mineral indireta, hd maior atencdo na metodologia de balanco de pH (Hemmati
et al., 2014; Sanna et al., 2014; Wang and Maroto-valer, 2011). No intuito de melhorar esta
metodologia, dois tipos de acido sdo utilizados (HCI e NH4HSO,4). O problema do NH;HSO, é o
grande consumo de energia para recuperar o sal &cido nos processos de evaporacdo (Sanna et al.,
2014, 2013; Wang and Maroto-valer, 2011), devido as baixas concentracdes de NH;HSO,
utilizadas. O objetivo deste trabalho foi minimizar o consumo de agua na primeira etapa envolvida
na carbonatagcdo mineral indireta por balango de pH utilizando NH4HSO,, assim como, avaliar a sua

influencia na extragéo de Mg.
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2. MATERIAIS E METODOS

Para avaliar a eficiéncia na extracdo de Mg utilizou-se um DoE (Design of Experiment) com
um arranjo ortogonal Lg (Taguchi), para isto foi utilizado uma rocha serpentinito (S-GO), e um sal
acido (NH4HSO,). Os residuos sélidos (R) obtidos ap6s o processo de lixiviagdo foram analisados
por ensaios termogravimétricos (TG/DTG). Assim, um sistema simultdneo da TA Instruments -
SCT TGA-DSC Q600 foi utilizado. Estes ensaios foram realizados em duplicata com atmosfera de
N,, como gés de purga, na vazdo de 100 mL min™. O aquecimento foi de 30°C até 1100 °C numa
taxa de aquecimento de 10°C min™. As massas utilizadas foram de 24,70+0,46 mg, para todas as
analise. A curva TG/DTG dos residuos solidos (R) foram contrastada com trés curvas TG/DTG
denominadas padr6es, sendo, o serpentinito de Goias (S-GO), o sulfato de amonia ((NH4).SO,) a
99,9% em pureza e o sulfato de magnésio heptahidratada (MgSO,4.7H,0) com 98,9% em pureza

foram considerados como base de comparacéo (Fig. 1).
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Figura 1 — Curvas termogravimétricas TG/DTG dos padrdes. a) Serpentinito de Goiéas (S-GO) “in natura” b) Sulfato de
amdnia ((NH4),S0,) ¢) Sulfato de Magnésio (MgSO,)

3.RESULTADOS E DISCUSSAO

3.1 Caracterizacédo do S-GO

Andlises de caracterizacdo do S-GO indicaram a existéncia dos seguintes minerais: brucita
(Mg(OH),), serpentinas (MgsSi,O4(OH)s) e magnetita (Fe3O,) dentro da sua estrutura. Verificou-se
uma composicdo quimica (Yom/m): 22,32% de Mg, 8,40 % de Si e 4,89 de Fe.

3.2 Curvas Termogravimétricas (TG/DTG) para os residuos

Para melhor observar as curvas termogravimétricas (TG/DTG) dos residuos solidos obtidos apds as
3 horas de reacdo, elas foram separadas em trés grupos diferentes (Figura 2 e 3). O critério de
separacdo esteve em funcdo das concentracdes do NH4HSO, utilizado nos ensaios experimentais.
Na Figura 2a observou-se que os testes que utilizaram uma concentracdo de NH;HSO,4 de 1 mol L™
(S10N, S40N e S70N) apresentam curvas TG similares ao do S-GO. As curvas TG dos ensaios
S40N e S70N parecem perder o comportamento da curva TG do S-GO. Nas curvas DTG (Figura
3a) observa-se a mudanga dos picos DTG nos residuos sélidos S1I0N, S40N e S70N quando
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comparado com S-GO. Por exemplo, a brucita (pico DTG = 382°C) parece ter sido extraida no
S10N e S70N exceto no S40N, entretanto, a serpentina (pico DTG 600 e 700°C) foi ligeiramente
modificada no ensaio S10N. Por outro lado, quando avaliado as curvas DTG nas figuras 3b, 3c, elas
apresentaram similaridade com a curva DTG do MgSQO4.7H,0 e (NH4),SO,4. Todos os residuos
referentes as figuras 3b e 3c apresentaram picos intensos nas faixas de 30 — 200°C e 800 — 1000°C
ao igual que as curvas DTG do MgS0O,4.7H,0 (linha azul). Deve ser mencionado que a perda de

massa na faixa 350 — 600°C (Figura 2b e 2c) referem-se ao (NH,).SO, formado e cristalizado.
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Figura 2 — Curvas termogravimétricas TG. a) residuos solidos dos ensaios que utilizaram uma Cynansos = 1 mol LY b)
residuos sélidos dos ensaios que utilizaram uma Cynansos = 3 mol Lt c) residuos sélidos dos ensaios que utilizaram
uma Cnnansos = 6 mol L_l.
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Figura 3 — Curvas termogravimétricas DTG. a) residuos sélidos dos ensaios que utilizaram uma Cypansos = 1mol Lt b)

residuos solidos dos ensaios que utilizaram uma Cypsnsos = 3 mol L* c) residuos solidos dos ensaios que utilizaram
— -1

uma Cynansos = 6 mol L™.

Tabela 1 — Extracdo de Mg para todos 0s testes nos ensaios ndo estequiométricos.

Fatores Codificados Massa Extracdo

TESTE ¢ Cnhamsos T VisoL mTMg Yowmg

mm M °C mL g %
10N 77 1 30 144 0,70° 54
20N 77 3 50 163 2,88 73
30N 77 6 100 200 3,49 45
40N 153 1 50 200 1,08 82
50N 153 3 100 144 3,03 77
60N 153 6 30 163 4,05 52
70N 256 1 100 163 1,11 85
80N 256 3 30 200 2,34 60
90N 256 6 50 144 4,86 62
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A extracdo de Mg (%wg) do S-GO, na forma de MgSO,, foi calculada pela divisdo entre a
massa total de Mg (mTMg), (referente ao MgSO, determinadas pelos analises TG e ICP-OES), com a
massa de Mg inicial contida no S-GO e depois multiplicada por 100. Na Tab. 1 foram apresentadas
as extracoes de Mg (%wmg) para todos os ensaios experimentais. Como pode ser observada na Tab. 1,
a maxima extracdo de Mg (Y%wmg) obtida é de 85% referente ao ensaio 70N da matriz experimental.
No entanto, extragOes realizadas com solugGes mais concentradas atingiram 77% de extracdo
(ensaio 50N).

4. CONCLUSAO

A avaliacdo foi feita com o intuito de reduzir o uso de &gua nestes processos, a qual é
considerada a etapa critica. A melhor condi¢do encontrada neste estudo foi utilizando uma Cnpansos
de 1mol L™ com 30% de excesso em temperatura de 100°C obtendo uma extragdo de magnésio de
85%. No entanto, extracdes realizadas com solu¢Ges mais concentradas atingiram 77% de extracéo.
Pode ser observado que quando se reduz o consumo de &gua, incrementando a concentracdo de
NH;HSO,, o desempenho da extracdo de magnésio (%Mg) se reduz em 20 até 40%

aproximadamente.
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