ESCUELA SUPERIOR POLITECNICA DE CHIMBORAZO

FACULTAD DE CIENCIAS
CARRERA INGENIERIA QUIMICA

SINTESIS Y CARACTERIZACION DE COMPOSITOS DE
ZEOLITA CON OXIDO DE GRAFENO REDUCIDO PARA LA
REMOCION DE METALES PESADOS

Trabajo de Integracion Curricular

Tipo: Proyecto Técnico

Presentado para optar al grado académico de:

INGENIERO QUIMICO

AUTOR:
TORRES VALENCIA DERIAN DAVID

Riobamba - Ecuador
2023



ESCUELA SUPERIOR POLITECNICA DE CHIMBORAZO

FACULTAD DE CIENCIAS
CARRERA INGENIERIA QUIMICA

SINTESIS Y CARACTERIZACION DE COMPOSITOS DE
ZEOLITA CON OXIDO DE GRAFENO REDUCIDO PARA LA
REMOCION DE METALES PESADOS

Trabajo de Integracion Curricular
Tipo: Proyecto Técnico

Presentado para optar al grado académico de:

INGENIERO QUIMICO

AUTOR: TORRES VALENCIA DERIAN DAVID

DIRECTOR: Ing. FABIAN ERNESTO ARIAS ARIAS Ph.D.

Riobamba - Ecuador
2023



©2023, Derian David Torres Valencia

Se autoriza la reproduccion total o parcial, con fines académicos, por cualquier medio o

procedimiento, incluyendo la cita bibliografica del documento, siempre y cuando se reconozca el
Derecho de autor.



Yo, Derian David Torres Valencia declaro que el presente trabajo de integracion curricular es de
mi autoria y los resultados del mismo son auténticos. Los textos en el documento que provienen

de otras fuentes estan debidamente citados y referenciados.
Como autor asumo la responsabilidad legal y académica de los contenidos de este trabajo de
integracion curricular. EI patrimonio intelectual pertenece a la Escuela Superior Politécnica de

Chimborazo.

Riobamba, 23 de junio del 2023

Derian David Torres Valencia
080457711-2



ESCUELA SUPERIOR POLITECNICA DE CHIMBORAZO
FACULTAD DE CIENCIAS
CARRERA INGENIERIA QUIMICA

El Tribunal del Trabajo de Integracién Curricular certifica que: el Trabajo de Integracion
Curricular; Tipo: Proyecto de Investigacion. SINTESIS Y CARACTERIZACION DE
COMPOSITOS DE ZEOLITA CON OXIDO DE GRAFENO REDUCIDO PARA LA
REMOCION DE METALES PESADOS, realizado por el sefior DERIAN DAVID TORRES
VALENCIA, ha sido minuciosamente revisado por los Miembros de Tribunal del Trabajo de
Integracion Curricular, el mismo que cumple con los requisitos cientificos, técnicos, legales en

tal virtud el tribunal autoriza su presentacion.

FIRMA FECHA

Ing. Marco Raul Chuiza Rojas. MsC. 2023-06-09
PRESIDENTE DEL TRIBUNAL

Ing. Fabian Ernesto Arias Arias. PhD. 2023-06-09
DIRECTOR DEL TRABAJO DE
INTEGRACION CURRICULAR

Ing. Gabriela Viviana Tubdn Usca, PhD. 2023-06-09
ASESOR DEL TRABAJO DE
INTEGRACION CURRICULAR




DEDICATORIA

De todo corazédn dedico la presente tesis primeramente a Dios por no desampararme en los
momentos dificiles, a mis padres y mis hermanos por haber estado junto a mi siempre
apoyandome y aconsejandome para hacer de mi una gran persona, y a todas aquellas personas
que de una u otra manera han contribuido en el logro de mis objetivos, sin el apoyo de ellos no

podria haber alcanzado tal hazafa.
Derian



AGRADECIMIENTO

Agradezco a la Escuela Superior Politécnica de Chimborazo por permitirme desempefiar mi
carrera profesional, a los docentes de la Escuela de Ingenieria Quimica por los conocimientos
obtenidos a lo largo de mi vida estudiantil, al Dr. Fabian Arias y a la Dra. Gabriela Tub6n por el
apoyo en el desarrollo y ejecucion de mi proyecto de integracion curricular, y a los técnicos
docentes encargados de los laboratorios

Derian

Vi



INDICE DE CONTENIDOS

INDICE DE TABLAS. ...ttt X
INDICE DE ILUSTRACIONES......cooiiiiieieieisis et Xi
INDICE DE ANEXOS ..ottt Xii
INDICE DE ABREVIATURAS........oooiiiteisie ettt Xiii
RESUMEN . ...t Xiv
SUMMARY . s XV
INTRODUGCCION ..ottt se ettt 1

CAPITULO I

1. PROBLEMA DE INVESTIGACION........cccoviieieieeiereee e s 2
1.1 Planteamiento del Problema............cccoviiiiiiiiicc s 2
1.2 Problema General de INVeStigacion.............cocoviiiiiniinecs s 2
121 Remocion de metales PeSAUO0S. .........cvieiriiieseee s 2
1.3 Problemas especificos de INVEeStIgacion............cooieirriiieineee e 3
131 Sintesis y caracterizacion de compuestos de Zeolita ........c.cccevvveveiviicveceece s, 3
1.4 (O] o =1 (1[0TSR SSRPN 3
1.4.1 ODJELIVO GENEIAL.....cceiiiicie e e st sre e re s 3
1.4.2 ODbjetivos BSPECITICOS .....iivieiiiicie s et s ee e 3
1.5 JUSTITICACION. ...ttt sttt e e enenteneas 4
151 B[] ] or= Yo o o T = To o T SO 4
152 Justificacion MetodOIOGICa..........cceiiieiieieceee e e 4
153 JUSEIFICACION PrACLICA ......cveiveeieieieeee et 5

CAPITULO Il

2. MARCO TEORICO ...ttt 6
2.1 Antecedentes de INVESTIZACION.........c.ceiiiiiiieeie s 6
2.1.1 A= To] 1 1 F 3SR 6
212 Clasificacion de 1aS ZEOITAS...........coveveiieiiie e 6
2.1.3 Propiedades de 185 Z0HITAS ..........ccocuiiriiiiec s 8
P2 0 TRt = £ - Lo SR 8
A G B AN 1o ] (o3 o] 1SS OSSPSR 9

vii



2.1.3.3
2.1.4
2.14.1
2.1.4.2
2.1.4.3
2.1.4.4
2.2
221
2.2.2
2.2.3
224
2.2.5
2.2.6
2.2.7

INtercambio I0NICO (1.1)...ccviiieiee e e 9

TECNICAS Ue CAraCEIIZACION. .....c.vevieiieiiite sttt et e 9
Microscopia electronica de barrido (SEM)........coocviieiieiiiie s 9
LU T TP U PR SO PP PR 10
1 ) PSSP 10
Espectrometria infrarroja FTIR .......ccoov it 11
(=] = A THT T T I=To] T OSSO SPS 11
METAIES PESAUOS ...ttt 11
(C 1 o T TSR SRSOS 12
OXido de grafeno (GO) ......c.cveveeveeveeieieieiee e 12
MELOAO A& HUMMETS......oviiiieieieec ettt 12
Reduccion del 6Xido de Grafeno ... 13
SINEESIS. .1ttt ettt ettt et n e re et rentenenean 13
PrOPIEUATES ...ttt 14

CAPITULO Il

3.1

3.2

3.3
3.3.1
3.3.11
3.3.1.2
3.3.1.3
3.3.14
3.3.15
3.3.16
3.3.1.7
3.3.1.8
3.3.1.9
3.3.1.10
3.3.1.11
3.3.2

3.3.3

MARCO METODOLOGICO .......coieieiieeiieieseeee s esisss st sesasses s 15
Enfoque de INVESTIGACION..........c.cciiiie e 15
Nivel de INVESTIGACION..........ccoviiiiic e et ers 15
Disefio de INVESTIGACION..........ccoi e e e s 15
Fases del disefio de la eXperimentacion. ..........ccccooveveieeieeie s 16
FFSE L ettt b e b reenre e 16
FrBSE 2 et ettt be e reenre e 16
= I TP P PRSPPI 16
FFBSE 4 ... e e bbb e e nare e nnreas 16
SR 5 it e bbb e nare e nnreas 16
FFBSE B ..ttt b e beenreenree s 17
s LT ST PRST 17
SR B i be e b nree s 17
S O et b e b nreenree s 17
FFASE L0 ittt nre et reenreenree s 18
FFBSE L1 ..ot b et a e b e nab e nareas 18
Segun la manipulacion o no de la variable independiente (no experimental, casi
experimental, eXperimental) ... 18
Segun las intervenciones en el trabajo de campo (transversal, longitudinal) .......... 18

viii



3.4 Tipo de estudio (documental/de CamMPO)........ccevviieiiiie i 19

35 Poblacién y planificacion, seleccion, calculo de lamuestra ...........ccccccoeveviieninnenn, 19

CAPITULO IV

4, MARCO DE ANALISIS E INTERPRETACION RESULTADOS...........cc.ccoue. 21
4.1 Caracterizacion de 1a ZeOlIta. ..........ccovevieieieice e 21
411  SEM HEDS ZEOIIA .....ccuiiiiieieice sttt 21
4.1.2  XRD ZEOKA ..vouviviiceiiee ettt ne s 22
O R e I 14T 1) - WSS 22
4.2 CaracterizaCion de GO.......coucv i nre s 23
421 UV OXId0 d€ GrafenO........ccoiiiiiiiiieiee s 23
4.3 CaracterizaCion de GO ........ccuciiiiieeiee st ra e ane e 24
4.3.1 UV GO .ottt sttt ettt et et e st e se st ete st ene st eresnere e 24
4.32  SEMYEDS ...ttt 24
4.3.3 FT-TR 08 GO .ottt sttt st ne st et e anas 25
4.4 CaracterizaCion de ZGOK ..ot enens 26
441  SEM Y EDS U8 ZGOK .....iiiiieiiieieiee sttt ettt e s 26
4.4.2 FT-IR 08 ZGOK ..ottt sttt st ne st nesneneanas 27
4.5 CiNética de @aDSOFCION.......c.ociiiiiciee s 28
45.1 Cinética para pseudo primer y segundo Orden ..........cccccevevieveiesie s 28
45.2 TIEMPO A8 CONLACTO .....cvviiiiiieic ettt sre e be e sreeres 31
45.3 Difusion de PartiCUIS. .........cccuiii e e 32
CAPITULO VI

CONCLUSIONES. ...ttt sb et st e st e e s esaeseetessestesressenseneas 36
RECOMENDACIONES. . ...ttt st ste e s ta e e sta e e s te e e snreeareaens 37
BIBLIOGRAFIA

ANEXOS 41



INDICE DE TABLAS

Tabla 3-1:
Tabla 3-2:
Tabla 3-3:
Tabla 4-1:
Tabla 4-2:
Tabla 4-3:

Variables a tomadas durante el proceso de agitacién y centrifugado. ..................... 18
Proceso en la sintesis del 6xido de grafeno. .........ccccceee v 18
Reactivos y materiales para el proceso de obtencion del GO.........cccccovvviienne. 19
Datos de adsorcion a 19°C , 25°C y 35°C pruebas estacionarias. ...........c.cceeveenes 29
Parametros de modelo cinético pseudo primer orden y pseudo segundo orden...... 31
Modelo cinético IPD de pseudo primer orden y pseudo segundo orden................. 35



INDICE DE ILUSTRACIONES

lustracion 2-1:
lustracion 2-2:
lustracion 4-1:
lustracion 4-2:
lustracion 4-3:
lustracion 4-4:
lustracion 4-5:
lustracion 4-6:
lustracion 4-7:
lustracion 4-8:

lustracién 4-9:

lustracién 4-10:
lustracién 4-11:
lustracién 4-13:

lustracién 4-14:
lustracién 4-15:

Clasificacion de las zeolitas por nimero de tetraedros. .........ccceeveveivieernenne. 7
Clasificacion de las zeolitas por la dimension de canales...........cccccocvivenaee. 8
Zeolita atraves del SEM.......ccoiiiiiiiiiieit e 21
Grafica de espectroscopia de energia dispersiva de rayos X de SiO2....... 21
Grafica XRD de 12 ZEOITA.......oceviiieiiicisce s 22
Grafica FT- IR de 12 ZEOIta ......cccovveieieieiscceree e 22
Caracterizacion del 6xido de grafeno .........ccccveveiecicie i 23
Caracterizacion del 6xido de grafeno reducido..........c.ccceoeveveiiiinieciieiennn, 24
Gréfica SEM del éxido de grafeno reducido .........ccccoveveiiieviiiiicsecieien 24
Grafica de espectroscopia de energia dispersiva de rayos X del GOr........... 25
Grafica FT- IR en la sintesis de 6xido de grafeno reducido ..............c.ccve..e. 26
Gréafica SEM Yy EDS del ZGOT .....oouvoiiiicicecece et 26
Grafica de espectroscopia de energia dispersiva de rayos X del ZGOr ........ 27

Regresion de pseudo primer orden (a, ¢, €) y pseudo segundo orden (b, d, f)

A 19, 25 ¥ 35°C.. ittt 30
Graficas de tiempo de contacto a 19°C, 25°C y 35°C .....cccovviivrineniennennen, 32
Difusion de particula a 19°C, 25°C y 35°C ..o 34

Xi



INDICE DE ANEXOS

ANEXO A: MEDICION DEL PESO DEL GRAFITO

ANEXO B: ADICION DE REACTIVOS

ANEXO C: AGITADO Y CENTRIFUGADO PARA ALCANZAR EL PH ADECUADO
ANEXO D: OBTENCION DEL OXIDO DE GRAFENO

ANEXO E: SECADO DEL OXIDO DE GRAFENO

Xii



INDICE DE ABREVIATURAS

GO
GOr
H,S0,4

KMnoO,
HCl
RPM

uv-viIs

AA

mL

mg

SEM
FT — IR
mg/L
mg/mlL
H,0,
nm

ZGOr

Oxido de grafeno

Oxido de grafeno reducido

Acido sulftrico

Permanganato de potasio

Acido clorhidrico

Revoluciones por minuto

Ultraviolet-visible spectroscopy (Espectroscopia ultravioleta-visible)
Acido ascorbico

Mililitros

Miligramos

Gramos

Scanning Electron Microscope (Microscopia Electronica de Barrido)
Fourier transform infrared spectroscopy

Miligramos sobre litro

Miligramos sobre mililitro

Peroxido de hidrogeno (Agua oxigenada)

Nanémetro

Zeolita funcionalizada con 6xido de grafeno

Xiii



RESUMEN

Durante afios ha existido un aumento en la preocupacién por la contaminacién ambiental, por
ende, ha existido una creciente actividad en el &mbito de la investigacion y desarrollo, asi como
en la implementacién de tecnologias sustentables en los procesos industriales ha conseguido
menguar la excesiva contaminacion al medio ambiente. Este trabajo tuvo como objetivo sintetizar
y caracterizar compositos de zeolita y oxido de grafeno reducido para la remocién de metales
pesados. Se empled oxido de grafeno reducido (GOr) sintetizado mediante el método de Hummers
y reducido con &cido ascorbico (AA), el producto resultante tanto de GO como GOr se caracterizd
espectroscopicamente 'y morfolégicamente probando la obtencion de ambos materiales.
Posteriormente, la funcionalizacién de la zeolita con el GOr donde se mezclaron 2 gramos de
zeolita con ImL de H,S0O, concentrado y 25 ml de GOr estos fueron mezclados en un matraz de
ebullicion y se sometieron a reflujo por 24 horas a 100°C este se lavo posteriormente con etanol
absoluto y se sometié a las respectivas pruebas de adsorcion donde se detalla el tiempo de
contacto, este determin6 que a los tiempos de (90, 60 y 90 )min y a las temperaturas de (19, 25y
35)°C respectivamente se saturaron los sitios activos del material en ese instante la adsorcién de
mercurio se comport6 de una manera mas lenta hasta alcanzar el punto de equilibrio, mediante el
modelo cinético se determind que los valores de R? son extremadamente bajos lo que demuestra
una correlacion nula entre los datos por lo que la cinética de adsorcion no se ajusta a un
comportamiento de pseudo primer orden en todos los ensayos, en el proceso de difusion se
determind que el aumento de la temperatura no influye en el proceso adsorcién ya que a 19°C se

obtuvo los valores mas altos de adsorcion.

Palabras clave: <GRAFENO>; <ZEOLITA>; <ADSORCION>: <EQUILIBRIO>; <METODO
DE HUMMERS>.
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SUMMARY/ABSTRAC

For years there has been an increasing concern about environmental pollution, therefore, there
has been a growing activity in the field of research and development, as well as in the
implementation of sustainable technologies in industrial processes has managed to reduce
excessive pollution to the environment. The aim of this work was to synthesize and characterize
zeolite and reduced graphene oxide composites for the removal of heavy metals. Reduced
graphene oxide (GOr) synthesized by Hummers method and reduced with ascorbic acid (AA) was
used, the resulting product of both GO and GOr was characterized spectroscopically and
morphologically testing the obtaining of both materials. Subsequently, the functionalization of
zeolite with GOr where 2 grams of zeolite were mixed with ImL of concentrated H_2 SO_(4 )and
25 ml of GOr these were mixed in a boiling flask and subjected to reflux for 24 hours at 100°C
this was subsequently washed with absolute ethanol and subjected to the respective adsorption
tests where the contact time is detailed, This determined that at times of (90, 60 and 90 )min and
temperatures of (19, 25 and 35°C respectively, the active sites of the material were saturated at
that instant the adsorption of mercury behaved in a slower way until reaching the equilibrium
point, By means of the kinetic model it was determined that the R2 values are extremely low,
which shows a null correlation between the data, so the adsorption kinetics does not adjust to a
pseudo first order behavior in all the tests, in the diffusion process it was determined that the
increase in temperature does not influence the adsorption process since at 19°C the highest

adsorption values were obtained.

Keywords: <GRAPHENE>; <ZEOLITE>, <ADSORPTION>: <EQUILIBRIUM>;
<HUMMERS METHOD>.
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INTRODUCCION

El presente trabajo de investigacion nacio de la idea de obtener un filtro capaz de remover metales
pesados presentes en efluentes mineros debidos al aumento tanto en la mineria industrial como
artesanal para lo cual este se baso en el presente aumento de la contaminacion por metales pesados
en lugares aledafios donde es realizada esta clase de explotacion , para cual se realiz6 una
investigacion bibliografica donde se hall6 informacion acerca de compuestos capaces de adsorber
esta clase de contaminantes presentes en el agua , estos tienen determinadas propiedades que los
convierten en una alternativa eficaz en la remocion de metales especialmente porque se podrian
conseguir facilmente a grandes escalas , ya que uno de estos se encuentra en la naturaleza en
estado puro como es la zeolita , y el otro se puede obtener a base de una serie de reacciones
provocando una mejora sustancial en sus propiedades

El filtro de zeolita funcionalizada con éxido de grafeno reducido también surgié con el afan de
promover una alternativa verde a la contaminacion de rios y lagos contaminados por grandes
empresas para lo cual se sintetizo 6xido de grafeno a través del método de Hummers como el
método maés factible en la sintesis y al mismo el tiempo el menos contaminante por su nula
proliferacion de gases que consiste en la oxidacion del grafito a oxido de grafito tratando este con
acido sulfurico concentrado nitrato de sodio y permanganato de potasio donde el H,SO, vV el
KMnO, actuaban como medios oxidantes en la reaccion , de este modo se pudo convertir oxido
de grafito a GO después usando agentes reductores como el acido ascérbico y a una temperatura
y agitacion constante se logré obtener GOr para luego ser analizado mediante las respectivas
pruebas espectro fotograficas, sucesivamente después de haber obtenido el GOr se procedi6 a
realizar la funcionalizacion de este modo nuestra zeolita se impregnara del GOr garantizando una
excelente adsorcion por parte de la union de estos dos nano materiales que poseen gran capacidad
en la adsorcion de metales pesados , se realizaron las respectivas muestras pilotos en la adsorcion

mercurio del agua, de la forma que se obtuvo grandes resultados en el estudio de esta



CAPITULO |

1. PROBLEMA DE INVESTIGACION

1.1  Planteamiento del problema

Existe un aumento en la preocupacion por la contaminacién ambiental, esto ha resultado en una
creciente actividad en el &mbito de la investigaciony el desarrollo, asi como en la implementacion
de tecnologias sustentables, esto como una normativa mas estricta. Como resultado, la
implementacion de tecnologias limpias en los procesos industriales ha conseguido menguar la
excesiva contaminacion al medio ambiente. Una de los mayores problemas que esta conlleva es
la contaminacion pasiva y acumulativa, ya que en esta no se llega a observar sus consecuencias

hasta que el dafio es irreparable, especialmente relacionada con la salud.(Carpio et al., 2015, p. 89)

Los dafios a la salud resultados de la acumulacion biol6gica de metales resulta preocupantes, éstas
conllevan dafios a érganos y efectos cancerigenos. Estos suelen provenir de grandes fuentes
industriales, agricolas y domésticas etc. En nuestro pais, la cantidad de mineria artesanal e ilegal
se ha incrementado increiblemente, lo que se traduce en un aumento de la contaminacion por
metales pesados, que afecta el medio ambiente y amenaza la salud humana. La contaminacién por
metales pesados y metaloides en los recursos de agua, suelo y aire es uno de los problemas mas
graves que amenazan la seguridad alimentaria y la salud pablica a nivel mundial (Reyes et al.,
2016)

1.2  Problema general de investigacion

1.2.1 Remocién de metales pesados

Estos no son méas que un conglomerado de componentes guimicos, que poseen densidades
elevadas. Por lo comun, son toxicos para las personas, estos se pueden encontrar en la corteza de
la tierra, la continua contaminacidn del agua potable es generada debido a la emision de altas
concentraciones de niquel, cobre; entre otros a través del aire.

Se encuentran presente en el aire elementos como: plomo, cromo y mercurio. La peligrosidad es
mayor al saber que no se degradan por métodos quimicos ni bioldgicos. Al ser emitidos a través
del aire, pueden permanecer muchisimo tiempo en el ambiente. Existen algunas técnicas que se
han implementado para tratar y remover estos contaminantes, estos son de tipo convencional

como son algunas nombradas a continuacion: electrocoagulacién, coagulacion-floculacion,



adsorcion, entre muchas otras. También se presentan las no convencionales que se refieren a
procesos innovadores.

Se ha vuelto muy importante encontrar diferentes métodos para capturar y extraer estos metales
de las fuentes de agua y reducir su toxicidad para proteger tanto los ecosistemas como la vida
humana. Entre los diversos métodos existentes para el control de estos metales se encuentran:
precipitacion, redox, intercambio ionico, filtracion, tratamiento electroquimico, tecnologia de
membranas y recuperacion por evaporacion, adsorcion y adsorcion bioldgica. Los metales
pesados incluyen plomo, mercurio, cromo etc. EI documento describe varias fuentes de metales
pesados, sus impactos en los ecosistemas y la salud humana, y los diferentes métodos de

eliminacion disponibles.(Pabon et al., 2020)

1.3 Problemas especificos de investigacion

1.3.1 Sintesis y caracterizacion de compuestos de Zeolita

Las zeolitas naturales son usadas en el removimiento de metales pesados de subproductos mineros

y metalUrgicos. Consisten en estructuras tridimensionales cristalinas, formadas por tetraedros.

1.4  Objetivos

1.4.1 Obijetivo general

o Sintetizar y caracterizar compositos de zeolita con 6xido de grafeno reducido para la

remocion de metales pesados.

1.4.2  Objetivos especificos

o Caracterizar fisica-quimicamente zeolita natural proveniente de la provincia de
Chimborazo.

o Sintetizar y caracterizar 6xido de grafeno reducido a partir de Grafito.

o Funcionalizar zeolita con Oxido de grafeno reducido y caracterizar por métodos

espectroscopicos.

o Determinar la capacidad de adsorcion de Hg en aguas.



1.5 Justificacién

1.5.1 Justificacion tedrica

Los metales pesados tienden a ser una categoria de elementos que pueden ser nocivos para la
salud en grandes cantidades en el organismo; Entre los méas peligrosos y comunes se encuentran
el mercurio, el cadmio, el plomo, el arsénico y el cromo. La zeolita es un mineral obtenido de la
combinacion de las cenizas de las erupciones volcanicas y el agua de los mares. Su nombre
proviene de la conjugacion de las palabras griegas "ZEO" = cocinero y "LITHOS" = piedra. La
zeolita posee la capacidad de adsorber contaminantes como los metales pesados del agua. EI GO
es sometido a un proceso de reduccion, de esta manera se crea una carga negativa que lo hace
apto para conectarse con elementos cationicos. EI GO consiste en una disposicion semi aromatica
de atomos de carbono unidos a grupos de oxigeno. Su patrén es comparable al grafito, aunque su
espacio reticular se modifica de 0,34 a 0,7 nm. (Pabon et al., 2020)

1.5.2  Justificacion metodologica

Las zeolitas tienen una gran capacidad para eliminar metales pesados como Cd, Hg, Pb entre otros
en efluentes de mineria metalUrgica; se producen y procesan a bajo costo; En la mineria informal,
las zeolitas se utilizan para descontaminar el mercurio y también para adsorber vapores de
mercurio de clpula que queman. (Curi et al., 2006, p.111) .El grafeno se puede producir por
deposicion de vapor y procesos mecanicos o quimicos, por lo que necesita como disolvente mas
gue como precursor del grafito. El dxido de grafito se puede exfoliar con un solvente organico
para formar éxido de grafeno GO, que produce varias formas de dispersién estables a largo plazo.
Su superficie ofrece propiedades electroquimicas, mecanicas y fisicas de gran interés segln (Paez
Pacheco & Castro, 2019, p.56)

El 6xido de grafeno tiene una estructura con grupos situados en las ld&minas y a lo largo de los
lados, por lo que es mas utilizado que el grafeno. Para mantener parcialmente la conductividad
del grafeno, un método consiste en reducir el 6xido de grafeno, dando lugar a una version
modificada de d6xido de grafeno reducido GOr. Este tipo de material sigue teniendo grupos

funcionales de oxigeno que pueden reaccionar con otras moléculas al mezclar.(Colom et al., 2020,
p.591)



1.5.3 Justificacion préactica

c. Estos metales pueden representar un grave problema de salud, especialmente para los residentes
de las comunidades cercanas a las zonas mineras. (Reyes et al., 2016)

Las zeolitas son usadas para remover metales pesados de las aguas residuales minerales
contaminantes, para hacer frente al drenaje acido de las minas y a la lixiviacion de rocas, para
adsorber el vapor de mercurio de los vasos de amalgama en combustion y también para tratar
suelos contaminados por radiaciones y liquidos radiactivos.(Curi et al., 2006, p.118) EI GO y el
GOr no pueden utilizarse eficazmente para adsorber diversos contaminantes ambientales porque

sus superficies carecen de grupos ionizables. (Gordén, 2017, p.21)



CAPITULO II

2. MARCO TEORICO

2.1  Antecedentes de investigacion

El tema "Zeolita y sus Aplicaciones en la Descontaminacion de Residuos Mineros" La zeolita
natural se crea cuando los liquidos llenan los espacios vacios, como ocurre en los procesos
hidrotermales o mediante la transmision del vidrio volcanico. La presién, la temperatura, la
actividad idnica y la presion del vapor de agua influyen en los distintos tipos de zeolitas que
pueden formarse. De la gran variedad de zeolitas naturales, solo unas pocas se utilizan
habitualmente. (Jiexiang y Surent, 1993), incluidas la mordenita, la clenoptilolita, la holandita, la
philipsita, la erwinita y la chapsita.(Curi et al., 2006, p.112)

2.1.1 Zeolitas

Las zeolitas son una de las mayores categorias de minerales, que son aluminosilicatos cristalinos
micro porosos con vias y cavidades de tamafio molecular. En un lenguaje mas sencillo, se trata
de materiales que tienen una estructura cristalina 3D en gran medida abierta, formada por &tomos
de aluminio, silicio, oxigeno, asi como metales alcalinos o alcalinotérreos como el sodio (Na),
(K) y el (Mg), ademéas de moléculas de agua encerradas en los espacios entre ellos. Las zeolitas
poseen un conjunto de estructuras cristalinas con cavidades considerables y uniformes cuyo
tamafio es comparable al de moléculas minusculas.(Curi et al., 2006, p.111)

Las zeolitas son muy apreciadas en muchos campos industriales y tienen diversos usos, como
refinar el petr6leo crudo y producir gasolina en la industria petroquimica, y purificar el agua
contaminada con metales pesados. Ademas, se utiliza a menudo en el sector alimentario, tanto
para humanos como para animales; por ejemplo, se utilizan para encerrar componentes nutritivos
gue luego pueden liberarse en los organismos. Las zeolitas pueden actuar como depdsito de los
componentes activos de los fertilizantes, liberandolos gradualmente para nutrir las plantas y
reducir asi la cantidad de fertilizante necesaria. También evitan que el exceso de fertilizante

penetre en las fuentes de agua..(Curi et al., 2006, p.115)

2.1.2 Clasificacion de las zeolitas

La IZA es la asociacion encargada de acreditar cddigos de 3 letras a todas las estructuras de

zeolitas conocidas. Existe una base de datos que contiene 201 arquitecturas distintas. Para



caracterizar estas estructuras, se utilizan las (SBU), estas son los conjuntos més pequefios de
tetraedros que pueden usarse para construir cada estructura. (Margarit, 2012)
Las zeolitas pueden clasificarse en funcion del niamero de tetraedros que forman los poros, de la

siguiente manera:

Las zeolitas de poros pequefios: tienen canales rodeados por anillos de 8 tetraedros

las zeolitas de poros medianos: estan delimitadas por anillos de 10

las zeolitas de poros grandes: estan rodeadas por anillos de 12

las zeolitas de poros ultra grandes: poseen canales delimitados por mas de 12 tetraedros.

>
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llustracion 2-1: Clasificacion de las zeolitas por nimero de tetraedros
Fuente: (Margarit, 2012)

Las zeolitas se pueden clasificar por la dimension del canal, dependiendo de si los canales estan

dispuestos en una, dos o tres dimensiones (Margarit, 2012):



Mordenita (MOR): Unidireccional MCM-22 (MWW): bidireccional
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Zeolita A (LTA): tridireccional

lustracion 2-2: Clasificacion de las zeolitas por la dimension de canales

Fuente: (Margarit, 2012)

2.1.3 Propiedades de las zeolitas

2.1.3.1 Porosidad

Estas estan formadas por canales y cavidades de tamafio molecular regular y uniforme (3 a 13
nandmetros), acercandose al diametro cinético de un gran nimero de moléculas. Este tipo de
estructura micro porosa le da a la zeolita una superficie interna muy grande en comparacion con
su superficie externa. La IUPAC toma en cuenta tres tipos de poros en funcién de su tamafio .A
partir de un tamafio de 50 nm, hablamos de poros grandes, mesoporos con diametros entre 2 y 50
nm, y poros pequefios en las zeolitas tienen un tamafio inferior a 2 nm (Curi et al., 2006, p.116)
Si la distancia entre las dos superficies es lo suficientemente corta, el potencial de adsorcién
aumenta y las moléculas dentro del poro son atraidas a través de la superficie del poro,
aumentando la fuerza de atraccion. Es decir, cuanto mas pequefia es la abertura, més profundo es
el pozo de potencial. Si los poros son lo suficientemente grandes, las particulas se adsorberén en
una sola capa a cierta distancia (distancia de adsorcion) de la superficie y, a medida que aumente
la cantidad de adsorbente, el adsorbente se movera hacia la superficie. Apilados en capas

consecutivas (multiples rellenos).(Curi et al., 2006, p.117)
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2.1.3.2 Adsorciéon

En un sélido la superficie es aquella region que explica muchas de sus propiedades, Esta contiene
atomos gue no tienen cohesion compensatoria como en los sélidos, lo que finalmente determina
las propiedades de adsorcién en los sélidos. Cuando la distancia entre las moléculas cercanas a la
superficie es lo suficientemente grande, no hay interacciones significativas, por lo que la energia
del sistema se aproxima a cero, si las moléculas se acercan a la superficie, en el sistema la energia
comienza a decrecer esto debido a las fuerzas de enlace que empiezan a mantener un
equilibrio(Curi et al., 2006, p.118).

Se puede decir entonces que el rendimiento en la adsorcidn es capaz de crear una fuerza de
atraccion que acerca la molécula a la superficie. A medida que la distancia entre la superficie y la
molécula libre comienza a disminuir, la fuerza de repulsion se vuelve significativa, por lo tanto,
existe una distancia donde la energia del sistema se minimiza. La gran eficiencia de adsorcion de
la zeolita es gracias a su gran superficie interna. A medida que disminuye el tamafio de los poros,
la posibilidad de adsorcion aumenta rapidamente esto es posible a por superposicion de las
paredes de los poros. Por lo tanto, para el mismo adsorbente, cuanto menor sea el tamafio de los
poros, mayor seré la interaccion con las paredes de los poros y mejor sera el confinamiento de las

moléculas del adsorbente.(Curi et al., 2006, p.118).

2.1.3.3 Intercambio iénico (l.I)

La propiedad de intercambio idnico es dada en silicatos como arcillas y las zeolitas, esta es
considerada una propiedad esencial en este tipo de minerales estas estan dadas como el producto
del reemplazamiento simétrico por atomos de (SI) en su composicion , esta clase de
reemplazamiento esta dado por los atomos de (Al) cuaternario, como resultado de esta existe una
carga negativa en su composicion , en esta el tamafio de las cavidades y los cationes de
intercambio determinan el curso del proceso. El accionar de estas depende de diversos factores

gue tienden a decantarse a la selectividad (Curi et al., 2006, p.118)

2.1.4 Técnicas de caracterizacion

2.1.4.1 Microscopia electrénica de barrido (SEM)

Las imagenes obtenidas de microscopia electrénica pueden obtenerse capturando, procesando y

visualizando las sefiales producidas por la interaccion de electrones de gran energia con el objeto

a analizar. Estas proporcionan informacion sobre las propiedades de la materia a lo largo de los



tres ejes X y z, y cambiar su orientacion. En esta se procede a colocar detectores que inspeccionan
las sefiales que las muestras emiten, los microscopios (SEM) tienen un cafion de electrones, a
partir de la cual se genera un haz de electrones, este se enfoca sobre la muestra la cual es analizada.
Los reactivos inspeccionan las sefiales producidas por la materia analizada, estas son

inspeccionadas y reconocidas por el sistema computacional (Silva & Medina, 2022)

Este haz pasa a través de una fila de lentes y reducidas aberturas hasta que se enfoca en la materia
a analizar, claramente, la medida del haz de es la encargada de la resolucion de la muestra la
méaxima diferencia entre las imagenes dpticas, los SEM no realizan una imagen real, mas bien
una ilustracion virtual a partir de la sefial captada por la materia a analizar , Al final se ajusta la
capacidad del haz de electrones de manera que se obtiene en el monitor un gréafico de acuerdo a
los puntos, que es claramente el grafico obtenido por el microscopio SEM. (Silva & Medina,
2022)

2142 Uv

Este es un método espectroscopico cuyo objetivo es calcular la luz en el rango ultravioleta
transferida por la materia a analizar, esta tiene la capacidad de analizar la estructura de la muestra.
La adsorcidn ultravioleta es capaz de producir transformaciones entre el nivel de energia de la
muestra, por lo que también se denomina espectroscopia electronica. Esta permite la
caracterizacién nano de particulas y también esta es usada para saber el grado de adicién de nano
particulas de este modo se podra inspeccionar que tan estables son las suspensiones de nano
particulas , esta también esta basada en las medidas de absorcién de luz por la muestra como

producto de las transformaciones electronicas, (Silva & Medina, 2022)

2143 EDX

Esta basa su funcionamiento en medir la longitud de onda y la intensidad de las transiciones
electrdnicas que suceden desde el nivel de energia exterior de un &tomo hasta su nivel de energia
interior. La radiacion que emite es obtenida por detectores de este modo se genera un espectro
para cada uno de los elementos, esto permite la identificacion de todos elementos presentes en la
materia a analizar. Esta basada en la energia de fotones , los electrones de la capa interna del
atomo seran expulsados como fotoelectrones, esto hara que el atomo se ionice, estos es a causa

de la pérdida de un electron interno (Silva & Medina, 2022)
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2.1.4.4 Espectrometria infrarroja FTIR

Esta es utilizada especialmente para caracterizacién y distincion cuantitativa de las muestras, esta
es usadas en la identificacién de ciertos grupos funcionales y alteraciones en la composicion de
estos, permite determinar propiedades ondulatorias de ciertos grupos en la muestra a analizar
cualitativamente, la espectroscopia FT-IR puede identificar estructuras y componentes
especificos al identificar bandas de absorcion y compararlas con espectros estandar en una base
de datos.(Silva & Medina, 2022)

Esta es Util para el analisis de materiales organicos, pero es capaz del estudio materiales
inorganicos como hidroxidos. También es ampliamente utilizado para la caracterizacion de nanos
materiales que tienen como base el carbono, de este modo brindando la oportunidad de estudiar
las superficies de materiales usando la tipificacion de los ligandos unidos a estos materiales, asi
como para haber una mejora en el proceso de funcionalizacion o modificacién de la superficie del
nano material. (Silva & Medina, 2022)

2.2 Referencias teodricas

2.2.1 Metales pesados

Estos estas conformados por grupos de elementos presentes en la tabla periddica, Se pueden
dividir en dos grupos: oligoelementos que son indispensables para la vida un ejemplo claro es el
zinc, este tipo de elementos son necesarios en pequefias cantidades para el buen funcionamiento
del cuerpo humano, estos en cantidades mayores en el organismo pueden provocar enfermedades
como el envenenamiento. El ingreso de metales pesados a los cuerpos de agua se puede atribuir
tanto a fuentes naturales como otras. La contaminacién natural es causada por la explotacion de
minerales que tienen estos compuestos en su composicion, entre otras causas como explosiones
volcanicas, se podria decir entonces que la contaminacion de origen humano es provocada en
mayor medida por los efluentes mineros, industriales y agricolas, y en algunos casos de residuos
domeésticos. (Gordoén, 2017, p.45)

Estos han provocado gran cantidad de perturbaciones en el medio ambiente y el bienestar de la
salud. Entre los principales problemas asociados a estos se encuentra su estabilidad, ya que estos
tienden a degradarse bioldgicamente o naturalmente esta caracteristica crea otra desventaja: no es
facil de reducir, y el agua que se consume no se puede metabolizar, por lo tanto, cuando pasa el

tiempo, llegan méas minerales y su concentracion es mejor en la naturaleza. Este proceso se llama
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acumulacién biolodgica, otra desventaja de estos contaminantes es el proceso biosintético. A
medida que avanza la cadena alimentaria aumenta su concentracion en los organismos, por lo que
las capas superiores (incluido el humano) serdn donde mas se acumulen los minerales esto
provoca un efecto citotdéxico debido a la capacidad de unirse a moléculas organicas. Estos
compuestos son muy dafinos para las células porque bloguean la funcién de las proteinas y

pueden cambiar o alterar sus propiedades. (Gordon, 2017, p.46)

2.2.2 Grafeno

El grafeno es un tipo de material compuesto exclusivamente de carbono con una estructura
quimica similar al diamante, lo que difiere en su estructura es decir son isomeros. Debido a su
disposicién geométrica, este tiende a tener sobresalientes propiedades de manera que se ha
convertido en un material sumamente solicitado gracias a su: elevada conductividad eléctrica,
resistencia a la electricidad y su alta reactividad ya que este tiende a producir compuestos con
muchas propiedades, capaces de alcanzar la estabilidad a temperaturas ambientales. (Mujal et al.,
2020)

2.2.3  Oxido de grafeno (GO)

Para el proceso de obtencién del 6xido de grafeno implica la introduccion de los grupos
funcionales capaces de oxidar estructuralmente el grafito usando diferentes tipos de compuestos
capaces de reaccionar con este como el KMnO, que actdian como oxidantes. EI GO se ha usado
junto con otros compuestos para fabricar varios sensores capaces de detectar Hg, se puede
obtener: biosensores que utilizan oligodesoxirribonucleétidos y GO selectivo de metales de alta
calidad, biosensores integrados basado en GO para una deteccidn bioldgica rapida, conveniente

y econdmica en muestras medio ambientales reales. (Gordon, 2017, p.67)

2.2.4 Método de Hummers

Hummers logro desarrollar un nuevo proceso de oxidacion, que es el mas utilizado en la
actualidad, y que hace reaccionar el grafito con una mezcla de permanganato de potasio KMnO,,
nitrato de sodio NaNO; y H,S0, concentrado. Es un medio més oxidante que los
anteriores, esto facilitara la posterior exfoliacion o separacion de las capas de GO resultantes. Los
métodos utilizados hoy en dia muestran algunas desviaciones de los métodos originales. Por

ejemplo, en el método de Hummers, a veces se duplicaba la proporcion de KMnO, o se duplicaba
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nuevamente una mezcla de H,SO, y acido fosférico (H,SO/H,PO, 9:1) para formar KMnO,.
(Menéndez & Blanco, 2014)

La mayoria de estas pocas modificaciones se realizaron para incrementar el grado de oxidacion
del grafito y por ende la hidrofilia de este, o para reducir la emision de gases durante las
reacciones. También se debe aclarar que el proceso de oxidacion utilizado tiene un gran impacto
en las propiedades estructurales tanto del 6xido de grafito como del 6xido de grafeno resultante.
Actualmente, el modelo mas aceptado involucra grupos epoxi, carbonilo e hidroxilo distribuidos
aleatoriamente en el plano basal de las ldminas de 6xido de grafeno, y carboxilos y carbonilos en

los bordes de las ldminas. (Centeno & Pomasqui, 2022, pp. 102-105)

2.2.5 Reduccioén del 6xido de Grafeno

Los procesos de reduccion (eliminacion de grupos de oxigeno) y/o funcionalizacion pueden
utilizarse para mejorar las propiedades fisicas y quimicas de GO. Los métodos utilizados para
lograr estos resultados dependen del uso de GO, que se indicara. por ejemplo: el tratamiento
quimico del GO en la eliminacién del azul de metileno, obteniendo grandes resultados, o dopaje
con FeO sobre el 6xido de grafeno para una adsorcion eficaz del agua contaminada con arsénico.
La adsorcion de iones de diferentes metales sobre GOr reducido con dio a conocer una gran
capacidad de adsorcién 10 veces superior a la maxima reportada en trabajos previos. (NUfez,
2020)

2.2.6 Sintesis

Los tres métodos de sintesis de GO ampliamente utilizados, estos se basan en el principio similar
de obtencion, estos consisten en oxidar al grafito en tres etapas distintas; estos son los métodos
de Brodie, Staudenmair y Hummer, el proceso de oxidacion del grafito mediante las primeras dos
parametros, se lleva a cabo mediante reacciones quimicas utilizando dos reactivos: KCIO; y
HNO; esenciales en el proceso de oxidacion. En el segundo método, se afiade clorato en varias
ocasiones mientras dure la reaccién quimica, en cambio, el tercer método es el mas utilizado
porgue proporciona una alta uniformidad estructural y reduce el rango de rendimiento. Hummer
utiliza dos tipos diferentes de compuestos en la reaccién anterior, KMnO, y H,SO4, el método de
Hummer no produce contaminacién por diéxido de carbono por lo que se ha optado este como

el método maés factible.(Nufiez, 2020)
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2.2.7 Propiedades

El GO no es méas que una ldmina que contiene en su estructura carbono y otros grupos funcionales
estructurados como panales, en comparacion con el grafeno, es mas delgada y no contiene grupos
funcionales, por lo que es necesario eliminar todas las impurezas presentes, pero al mismo tiempo
el tiempo mantiene la forma en que las formas de panal son agradables. EI GO tiene propiedades
excelentes, posee una gran conductividad eléctrica, que determina su composicion guimica y
estructural. En términos generales, la resistencia al cuadrado de la pelicula de GO es superior, lo
que significa que el material es un conductor de electricidad muy pobre, que es una propiedad
conductora el GO posee propiedades Unicas, como la luminiscencia propiedad indispensable en

la creacion de biosensores .(Nufez, 2020)
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CAPITULO III

3. MARCO METODOLOGICO

3.1 Enfoque de investigacion

La clase de enfoque de investigacion del presente proyecto es de tipo mixto ya gque en este
proyecto entre las caracteristicas mas significativas que posee resaltan la medicion de fendmenos
uso de la estadistica para obtener un mayor entendimiento de los pardmetros que se han obtenido
ya que esto genera hipdtesis que deben ser comprobadas para su posterior aceptacion o anulacién ,
pero a su vez posee caracteristicas de enfoque cualitativo, como la amplitud interpretativa que
posee al mismo tiempo es basado en algunas propiedades organolépticas como el color para
determinar en qué fase o en que paso de la presente practica se encuentra también se trata de
contextualizar los fendmenos presentes en la parte practica de la investigacion asi como el porqué

de algun fallo leve y significativo basandose en propiedades ya dichas anteriormente.
3.2 Nivel de Investigacion

Este proyecto de investigacion comprende un nivel de investigacion de tipo exploratoria ya que
mediante este proyecto se pretende profundizar la capacidad que tiene el GOr vy la zeolita en la
remocion de mercurio de las aguas producto de la mineria , este como todo tipo de proyecto de
nivel experimental consta de un procedimiento adecuado producto de investigaciones anteriores ,
este proyecto también esta dirigido para estar como una referencia a investigaciones posteriores
referentes a temas similares que involucren la remocidn de otros tipos de metales que contaminan

los efluentes productos de actividad minera.

3.3 Disefio de investigacion.

El tipo de disefio de investigacién optado para la implementacion de este proyecto de
investigacion es basado en diferentes tipos de articulos cientificos relacionados al removimiento
de metales pesados y el uso del GOr como principal compuesto para la remocion de estos por

ende se optd por dividir en fases el disefio de la experimentacién
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3.3.1 Fases del disefio de la experimentacion.

3.3.1.1 Fasel

Se pesan 3gr de grafito en una balanza para posteriormente ser afiadidos a un vaso de
precipitacion de 1000mL a continuacién se mide en una probeta 70mL de 4cido sulfarico H,SO4
para luego ser afiadido al vaso de precipitacion en el mismo, este tipo de proceso es realizado en
condiciones de vigorosa agitacion, por lo tanto, se us6 un magneto y un agitador magnético para

asi obtener una agitacion constante(Arias et al., 2020, p.15).

3.31.2 Fase?

Lentamente se afiade los 9gr de permanganato de potasio KMnO,, se debe mantener a una
temperatura constante de 20°C por lo que se incorpora hielo alrededor, es necesario utilizar un
recipiente el cual deje pasar la temperatura, por ende, se utiliz6 un refractario para mantener

constante a la temperatura la cual necesitamos(Arias et al., 2020, p.20)

3.3.1.3 Fase3

Después de haber pasado 45 minutos, se traslada a un bafio de aceite calentado a 50 °C y se agita
vigorosamente durante 30 minutos para controlar que la temperatura de la solucién no supere los
50 °C. (Arias et al., 2020, p.23)

3.3.14 Fase4

Se afiadieron gota a gota 150 mililitros de agua destilada durante 20 minutos y se elevo la
temperatura a 90°C, que se iba a controlar durante 20 minutos, después se agregaron al reactor
500 mililitros de agua destilada y luego 15 mililitros de agua destilada. Se afiadi6 perdxido de
hidrégeno. Se colocan gota a gota durante el tiempo requerido, en este paso el color del reactor
cambia de marrén oscuro a amarillo. Esta decoloracion es 6xido de grafito (Arias et al., 2020, p.22).

3.3.15 Faseb

La solucion de 6xido de grafito se centrifugd a 3000 rpm durante 10 minutos, la parte precipitada

se lavo una vez con solucion de HCL 1:10 después esta debe ser lavada con agua ultra pura hasta

16



que el pH llegue a 6 para finalizar , la parte precipitada debe ser secada en un horno a 80 °C

durante 24 horas(Arias et al., 2020, p.21).

3.3.1.6 Faseb6

Para la preparacion de GOr, usamos 25 mg de éxido de grafito en polvo y lo dispersamos en 250
mL de agua destilada, sonicamos durante 30 min y centrifugamos la solucién a 1000 rpm durante
30 min para eliminar las particulas gruesas. y luego agregar gradualmente 500 mg de acido
ascorbico con agitacion vigorosa. La solucion se calienta a 92°C durante 1,5 horas y el precipitado
se lava con agua destilada, para finalizar se sonic6 a 3000 rpm durante 30 minutos y el material

se secd a 80 °C durante 24 horas.

3.3.1.7 Fase7

La Facultad de Mecanica de la ESPOCH proporciond la zeolita natural triturada y caracterizada
mediante el proceso de XRD partiendo como base para este estudio posteriormente se mezclaron
2 gramos de zeolitalOx con 1ml de H,SO, concentrado y 25mL de 6xido de grafeno. Los
componentes se mezclaron en un matraz de ebullicién y se sometieron a reflujo por 24 horas a
una temperatura constante de 100°C la zeolita se lavé después de 24 horas con etanol absoluto,
se centrifugo y se sec6 a 100°C (Standard Methods For the Examination of Water and
Wastewater, 2017)

3.3.1.8 Fase8

Se realizd la caracterizacion del material funcionalizado utilizando Microscopia Electrdnica de
Barrido (SEM) de la Universidad Técnica de Ambato mediante cooperacion interinstitucional

para observar la estructura y tamarfio de la particula (Arias et al., 2020, p.18).

3.3.19 Fase9

Se realizd una prueba piloto mediante la cual se logré determinar la absorbancia del mercurio
sobre el material utilizando el equipo de Absorcion Atémica con Generador de Hidruros (Método
de vapor frio 3500 Hg-Mercury). La solucion madre se praparo a partir de una solucion estandar
de 1000 ppm de Hg se realiz6 5 diluciones de concentracion de 5- 10 -20 y 50 ppb, como reactivos

de reduccion se utilizé una solucion de borohidruro al 0,6% disuelta en una solucién de hidroxido

17



de sodio 0,5%, posteriormente se realizd la curva de calibracion y se midid las muestras.(Standard
Methods For the Examination of Water and Wastewater, 2017)

3.3.1.10 Fase 10

Se determind la cinética mediante la siguiente técnica ; en un balon de aforo de 200mL se realizé
una disolucion donde se agregd1lppm de mercurio, esta disolucién debe de tener un pH entre de 5
y 6 para lo cual se agreg6 una gota de Na(OH) (0,1M) para establecer las condiciones adecuadas.
Se pesaron 0.3g de zeolita + GOXr y se agregaron a la disolucion a una temperatura de 19 °C
mediante una agitacion continua para lo cual se usé un agitador magnético, se tomaron alicuotas
mediante un tiempo determinado y fueron pasadas por un filtro para permitir facilidad eliminar
particulas suspendidas, cada una de las muestras fue diluida, es decir se tom6 10ml de cada
muestra y fue aforada hasta 100mL, se realiz6 el mismo proceso a las temperaturas de 25° C y
35°C (Avrias et al., 2020, p.19).

3.3.1.11 Fasell
Se determind la cinética mediante los resultados obtenidos en el laboratorio a diferentes
temperaturas, asi mismo se logro determinar el la difusion de particula y el tiempo de contacto

parea cada una de las temperaturas usadas en el proceso de adsorcion (Arias et al., 2020, p.26).

3.3.2 Segun la manipulacion o no de la variable independiente (no experimental, casi

experimental, experimental)

Tabla 3-1: Variables a tomadas durante el proceso de agitacion y centrifugado
Variable independiente Variable dependiente

Tiempo de agitacion y centrifugado Capacidad de adsorcion del material
Realizado por: Torres, Derian, 2023.

Tabla 3-2: Proceso en la sintesis del 6xido de grafeno

Numero de Rpm para el Rpm parala ) ) Tiempo de
) ) Tiempo de agitado ]
lavados agitador centrifuga centrifugado
3000 10 MIN
44 400 RPM RPM 5 MIN

Realizado por: Torres, Derian, 2023.

3.3.3 Segun las intervenciones en el trabajo de campo (transversal, longitudinal)
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El presente proyecto es un tipo de investigacion transversal, ya que este es trabajado con las
mismas variables en un periodo de tiempo anteriormente predefinido y las variables utilizadas no
cambiaran a lo largo de la duracién del mismo

3.4 Tipo de estudio (documental/de campo)

El tipo de estudio usado es de campo y este se ha realizado en los laboratorios de la ESPOCH,
mediante la experimentacion en todas las fases previas a la obtencion oxido de grafeno
permitiendo asi el estudio y andlisis de los resultados segln las variables, también se puede afiadir
gue también es de caracter documental debido a que se utiliz6 base de datos para el desarrollo de

los procesos y analisis de datos.

3.5 Poblacion y planificacion, seleccion y calculo de la muestra

Los materiales y la mayor parte de los reactivos fueron obtenidos de los laboratorios y bodegas
de la ESPOCH facultad de ciencias y por parte del tutor a cargo.

Tabla 3-3: Reactivos y materiales para el proceso de obtencion del GO

Reactivos Materiales y equipos

Grafito Agitador magnético con magneto
Acido sulfurico Pipeta

Permanganato de potasio Probeta

Agua ultra pura Vaso de precipitacion

Agua oxigenada Refractario

Hidroxido de sodio Refrigerante

Zeolita Pinza

Etanol absoluto Vaso de precipitacion de 250mi
Estandar de mercurio 5 balones de aforo de 100ml
Boro hidrato de sodio Matraz de ebullicion

Aceite de cocina Soporte universal

Realizado por: Torres, Derian, 2023.

3.1. Métodos, técnicas e instrumentos de investigacion

e Esta fase trat6 de la oxidacion de grafito a oxido de grafito usando como agente oxidante

KMnO, en H,S0, concentrado
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.En este caso el agente oxidante es KMnO, la especie tomada como reactiva es el (VII)
(Mn,05). (Vergalito, 2019)

KMno, + 3H,S0,
- K*+ MnO} + H;0" +3HSO; + MnO} + MnO} + Mn0O; — Mn,0,

Durante la reaccion el Mn, 0, reacciona con los enlaces dobles del carbono generando grupos
epoxidicos e hidroxilo OH, esto al mismo tiempo que en los carbonos terminales de la
molécula se conforman grupos carboxilos y carbonilos( C(0)OH ,C = 0) .Estos aumentan
el espacio intermolecular de las l&minas de grafito produciendo separacién entre ellas y
reduciendo las fuerzas de van der Waals, que son las fuerzas que mantienen unidas
las laminas. (Morillo, 2019)

Esto se da mediante una reaccion es exotérmica, esta reaccion es llevada a cabo a una
temperatura constante de 20°C empleando un baiio de hielo con agitacion,

Al final de la reaccion se le agrega agua destilada aumentando la temperatura de reaccién a
90°C durante 20 minutos. Se retir6 la muestra y se agregd peroxido de hidrogeno H,0,, al
30%.

El perdxido de hidrogeno H,0,, oxida el permanganato de potasio KMnO, remanente que
alla quedado sin reaccionar eliminandolo de la muestra.

Cuando terminala reaccién con el perdxido de hidrdgeno, la solucion se vuelve de
color amarillo palido. El siguiente paso es el lavado y la purificacién, donde nuestro
objetivo es eliminar el 6xido de grafito de la solucion y purificarlo. Recoja muestras y filtros
de vacio para separar soluciones fijas (graffitoxidos). Cuando el pastel estd separado
por acido clorhidrico para eliminar los residuos de metal que se pueden retener en el
reactivo y luego usar agua destilada para neutralizar el pH, lo que resulta en neutralidad.
(Morillo, 2019)

Se vuelve a repetir el ciclo de lavado para asegurarse de eliminar toda la suciedad. El paso de
purificacion es critico porque el 6xido de grafito contaminado con sales de potasio es

altamente inflamable y puede provocar un incendio. (Morillo, 2019)
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CAPITULO IV

4. MARCO DE ANALISIS E INTERPRETACION DE RESULTADOS Y DISCUSION

4.1 Caracterizacion de la zeolita

411 SEM +EDS zeolita

O WAL LM e D » s aboe v Watar e TR cEv uad

llustracién 4-1: Zeolita a través del SEM

Realizado por: Torres, Derian, 2023.
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KWA5  Magd7Ti®  TakeoM 8408  Live Time:30  Amp Time(us): 192  Resolution:(eV): 125.9

Det: Octane EMe Plus

llustracion 4-2: Grafica de espectroscopia de energia dispersiva de rayos X de SiO,

Realizado por: Torres Derian, 2023.

El analisis SEM evidencia particulas de una dimension de 10um los cuales se presentan solapados
en una superficie homogénea y con la presencia de porosidades intermedias lo que es conveniente
para los procesos de adsorcion. La caracterizacion quimica de la zeolita por espectroscopia de
energia dispersivas de rayos (EDS) presenta elementos caracteristicos para una zeolita natural con
valores de O 52.0% y Si 34.9% siendo los mas representativos ademas presenta una distribucion

heterogénea de Na, Al, Ca en la superficie del material debido a que se utilizé muestras en polvo.
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4.1.2 XRD Zeolita

Counts
Zeolite (d)
Quartz 39.3 %
Calcite 1.6 %
Clinoptilolite 34.4 %
Mordenite 16.0 %

1000

500

Amorphous 8.7 % .

.II' “ f ’ ~ | V‘“J
Ty L g W lwl W WMW»LJ«J Wosdptbnasnid
I.........4ID.........SIO_..._.._.GIO._......._IO........
Positnon [*2Theta] (Copper (Cu))

llustracién 4-3: Grafica XRD de la zeolita.

Fuente: Segln (Ulloa et al., 2022)

10 20 30

En los resultados obtenidos figura (figura 4-5), demuestran que existe fases cristalinas,
especialmente de cuarzo en un porcentaje de (39.3 %), también se observo la presencia de
clinoptilolita en un (34,4 %), mordenita (16 %) y un pequefio porcentaje de calcita (1,6 %),
mediante el difracto grama se pudo comprobar entre las posiciones 20 y 40 (°2Theta) indica que
existe material amorfo en un porcentaje pequefio de (8.7 %), de acuerdo a (Ulloa et al., 2022)en
su trabajo de investigacién respecto a Geo polimeros basados en zeolitas naturales como una

alternativa de materiales de construccion.

4.1.3 FT-IR Zeolita

120 T T T T T T

100 —

80

3355,53 cm™

%
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T U T
4000 3000 2000 1000 530

numero de onda em™

llustracién 4-4: Grafica FT- IR de la zeolita

Realizado por: Torres Derian, 2023.

Mediante el analisis FT-IR se evidencio en la banda de la region 3355,53 cmesta relacionada

con la vibracion y estiramiento del grupo OH esto comprende una fécil hidratacion del material

debido a las moléculas de OH presentes en la misma, La banda 2776,99cm™y 1643,05 cm™ estan

relacionadas a la vibracion de flexion fuera del plano del enlace H-O, la banda ubicada a 1014,37
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cm? corresponde a las vibraciones de estiramiento asimétricos de los tetraedros internos TO4.
En la banda 790,671 cm™ se asigna a vibraciones de estiramientos de los grupos O-Si-O (del
Si04), el espectro presenta una banda en 694,248 cm asignada a las vibraciones de torsion de
los enlaces AI-O-Si se asignan a la presencia de dobles anillos de tetraedros presentes en la

estructura y a una vibracion interna de los tetraedros T-O

4.2 Caracterizacion de GO

4.2.1 UV oxido de grafeno

El GO obtenido por el método de Hummer se caracterizd, a través de espectroscopia Uv visible
debido a que el 6xido de grafeno es capaz de absorber una luz de onda de 229,09 nm, por lo
general el grafito no suele presentar bandas de absorcién en el Uv- visible solo en el dxido de
grafeno, este tipo de bandas de absorcion se observan en la ilustracion 5-4 , donde se aprecia una
banda que se encuentra a 229,09 nm con 2,282 de absorbancia correspondiente a las transiciones
de los enlaces m — m * carbono - carbono C-C también se encontr6 otra banda debido de la
transicion n — 7 * del enlace C = O aproximadamente a 303nm debido a la presencia de grupos
carboxilicos en el GO debido al incremento de la densidad electrénica en el plano basal, gracias

a esto se puede afirmar que existe la formacion de éxido de grafeno (Arias et al., 2020, p. 27).

OXIDO DE GRAFENO

#|ID de muestra | Nombre del Usuario Fecha y hora
2|0G2 Pc 27/07/2022 15:12:41
Picos:

nm | Abs
229,093 2,282

062
35 1

30 1

25

220,09 nm, 2,282 Abs

Absorbancis

20

15 4

10 1

200 210 220 230 240 250 260 270 280 280 age 310 320 330 340
Longitud de onda {nm})

llustracion 4-5: Caracterizacion del 6xido de grafeno

Realizado por: Torres, Derian, 2023.
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4.3 Caracterizacion de GOr

431 UV GOr

Para llevar a cabo la transiciéon de GO a oxido de GOr, se realiz6 una reduccion del oxigeno, el
GOr obtenido se caracteriz6 por Uv-vis al identificar un pico a los 269.78 nm y 0,230 de
absorbancia esto debido a las transiciones de los enlaces = — m * carbono C-C la sefial demuestra
que el pico principal observado en la ilustracion 6-4 cambia hacia el batocromico lo que sugiere

una recuperacion de la conjugacion electrénica del grafeno (Arias et al., 2020, p.14).

OGR
#|ID de muestra | Nombre del Usuario| Fechay hora
1 |OGR Pc 05/08/2022 12:20:25 |
Picos:
nm | Abs
269,775 0,230
GR @
=
=
2
0.30 Py
3
=
[ e
8 025 o
é‘% 8
&
2 020
0.15
200 210 220 230 240 250 260 270 280 280 300 310 320 330 340
Longitud de onda (nm)

llustracion 4-6: Caracterizacién del 6xido de grafeno reducido

Realizado por: Torres, Derian, 2023.

432 SEMyEDS

> 4 # 5 F gk { P
SEM HV: 5.0 kV 'WD: 20.78 mm | VEGA3 TESCAN SEM HV: 5.0 kV 'WD: 20.f VEGA3 TESCAN
View fleld: 154 pm Det: SE 20 pm View field: 60.8 ym Det: SE 10 pm
SEM MAG: 1.35 kx  Date(m/dly): 09/04/22 Laboratorio Materiales UTA SEM MAG: 3.41 kx Date(m/dly): 09/04/22 Laboratorio Materiales UTA

llustracion 4-7: Grafica SEM del éxido de grafeno reducido

Realizado por: Torres, Derian, 2023.
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llustracion 4-8: Grafica de espectroscopia de energia dispersiva de rayos X del GOr

Realizado por: Torres, Derian, 2023.

Se identific6 mediante un SEM la morfologia del 6xido de grafeno reducido y las laminas que
estas forman, a través de un SEM se pudo observar la superficie a 20 um y 10 um teniendo un
tipo de morfologia un poco irregular debido a que se analiz6 polvo de GOr, este tipo de estructura
tiene menor definicién laminar, durante la transformacion a oxido de grafeno reducido existe un
cambio debido al uso de la sénica ya que se rompe la estructura del GO para obtener laminas de
GOr. Estas presentan mayores interacciones de fuerzas de Van der Waals entre las laminas
conjuntas y la distancia interlaminar esta determinada por los de grupos funcionales presentes en
estas. (Colom et al., 2020, p.591) La caracterizacion del GOr por espectroscopia de energia dispersivas
de rayos (EDS) , se demostr6 segun los datos que el material posee 73.0 % de Cy 21.4% de O

porcentajes caracteristicos de compuestos en base de carbono.(Arias et al., 2020, p.35)

433 FT-IR de GOr

La figura muestra el espectro infrarrojo del GOr observado en la banda de adsorcion a 2919,7 cm-
1 que estd determinado por las vibraciones de estiramiento de los grupos OH hidroxilo en el
grafeno. Los picos en 2873,42 cm, 2345,02 cm™ y 2306,45 cm™ corresponden a las vibraciones
de estiramiento simétricas y anti simétricas del CH-carbonilo. Esto se debe a la banda de
absorcion correspondiente al grupo hidroxilo C-O, que es de aproximadamente 1064.51 cm* de
la misma manera. Segun las observaciones, el maximo se reduce, lo que significa que el grupo de

oxigeno funcional reduce la formacion de oxigeno de grafeno. Estas bandas indican que el 6xido
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de grafeno se reduce de manera favorable, lo que a su vez se correlaciona con los picos

caracteristicos. (Arias et al., 2020, p.34)

Las mediciones revelaron la presencia de varios grupos funcionales de oxigeno por medio del FT-

IR, que demuestran grupos funcionales caracteristicos: C-O a 1064,51 cm™, C=0 a 1654,62 cm"

1 En 1724,05 cm™ presenta grupos aldehido R-CH=0 debido al estiramiento del grupo carbonilo

C=0, a 883,238 cm™ se observa la presencia del grupo alqueno RR’C=CH2 debido al grupo

funcional =C-H. Estas bandas indican que el éxido de grafeno se reduce de manera favorable, lo

gue a su vez se correlaciona con los picos caracteristicos (Arias et al., 2020, p.34).

T%

100 —

" ——

1724,05 cm™!

1064,51 cm-" .

I 1 ) I
3000 2000 1500 1000 650

. -1
numero de onda cm

lustracion 4-9: Grafica FT- IR en la sintesis de 6xido de grafeno reducido

Realizado por: Torres, Derian, 2023.

4.4

441

Caracterizacion de ZGOr

SEM y EDS de ZGOr

VEGA3 TESCAN

wo:2088mm || 1]

View fleld: 154 pm | Det: SE 20 pm
SEM MAG: 1.35 kx| Date(m/dly): 09/04/22

Laboratorio Materiales UTA

lustracion 4-10: Grafica SEM y EDS del ZGOr

Realizado por: Torres, Derian, 2023.
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llustracion 4-11: Grafica de espectroscopia de energia dispersiva de rayos X del ZGOr

Realizado por: Torres, Derian, 2022.

Mediante un SEM se observé mediante la microscopia de barrido las estructuras cristalinas de la
zeolita recubierta con el GOr, y la estructura porosa que caracteriza a la esté a través de una gréfica
de 10 pm y 20 pm. (Arias etal.,, 2020, p.35). Segun los andlisis realizados en el detector de
espectroscopia de energia dispersivas de rayos (EDS), se pudo observar por medio de los picos
presentes en la grafica la presencia de C 75.6% , O 14.5% y Si 7.4% ademas de otros presentes ,
lo que nos indica que estas son las sefiales caracteristicas de que el compuesto analizado es zeolita

funcionalizada con oxido de grafeno (Colom et al., 2020, p.591)

442 FT-IR de ZGOr
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lustracién 4-12: Grafica FT-IR de ZGOr

Realizado por: Torres, Derian, 2023.
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Mediante la espectrometria FT-IR se determiné una banda de 3054,69 cm™! debido a la presencia
de los grupos OH presentes tanto en la zeolita como en el GOr debido a las vibraciones de
estiramiento de los grupos OH, se pudo observar un pico de 2884,99 cm™, 2827,13 cm™ y 2360,44
cm?® estan relacionadas a la vibracion fuera del plano del enlace H-O y a las vibraciones de
estiramiento simétricas y anti simétricas del CH-carbonilo. Con respecto a la seccion 4.1 se ha
notado los picos a 1631,48 cm™ presenta la flexion del enlace OH , el grupo funcional asociado
con un pico de alrededor de 1419 cm™ en el espectro de 6xido de grafeno reducido (GOr)
generalmente se atribuye a la vibracion de flexion del CH2, a 1056,8 cm™ estas dada por las
vibraciones de estiramiento asimétricos de los tetraedros internos de la zeolita y a su vez
corresponde con la reduccién del oxigeno , a 790,67 cm™ existen vibraciones de estiramientos de
los grupos O-Si-O , a 696,534 cm™ y 590,11 cm™ las vibraciones de torsion de los enlaces Al-O-

Si se asignan a la presencia de dobles anillos de tetraedros presentes en la estructura (Arias et al.,
2020, p.35)

4.5 Cinética de absorcion
45.1 Cinética para pseudo primer y segundo orden

Se utilizaron modelos de pseudo-primer orden y pseudo-segundo orden para evaluar cada uno de
los datos experimentales obtenidos. Una ecuacion de cuasi primer orden es una ecuacion de
primer orden para la adsorcidn en sistemas liquidos basada en la capacidad de adsorcion (Castro

etal., 2013, p. 60)

L = k1(qe - qt) (1-4)
k1: Constante de pseudo-primer orden
ge: capacidades de adsorcion en un sistema en equilibrio

qgt: capacidades de adsorcion para un tiempo determinado.

Los valores para la constante k1 y ge se obtuvieron de la forma lineal de la ecuacién de pseudo
primer orden para la pendiente y el intercepto, respectivamente, que se utilizo para realizar un

analisis cinético de los datos obtenidos de acuerdo con(Castro et al., 2013, p.80)
k1
log(qe — qt) = log(qe) — ==t (2-4)

En el proceso de adsorcion de pseudo primer orden, la masa se transfiere de la masa de la solucién

a la superficie de adsorcion.
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La ecuacion de pseudo segundo orden o ecuacion cinética de adsorcion quimica se puede expresar

como:

% =k2(qe — qt)® (3-4)

k2: Constante de pseudo-segundo orden
K2 es obtenida a partir de la ecuacion de pseudo-segundo orden linealizada:

t k1 t
i qugt + ;t (4-4)

Esta es la medida responsable de describir la captacidn de soluto y esta determinada por el tiempo
de contacto de la reaccion de adsorcion. Para calcular la cinética de adsorcion, se debe calcular

su capacidad maxima de adsorcién. (Rodriguez, 2021)

Tabla 4-1: Datos de adsorcion a 19°C , 25°C y 35°C pruebas estacionarias

. . (ChHa
# Muestras  Tiempo (min) 19°C (CHa25°C  (Cfa3s°C
1 3 78 128 716
2 5 78 263 645
3 10 56 137 581
4 15 58 74 531
5 20 46 58 535
6 25 48 47 445
7 40 48 103 433
8 60 43 74 367
9 90 45 9 378
10 120 37 101 356
11 150 39 82 297
12 180 37 53 291
Realizado por: Torres, Derian, 2023
Pseudo segundo orden (b) 19°C Pseudo primer orden (a) 19°C
0,400 1,600 y =-0,0083x + 1,2375
y =0,002x + 0,0007 1,400 | ©® R?=0,8237
0,300 RE=1 .0 1,200
s 0 . 1,000 \.\.\‘\
< 0200 . (s} 0,800 ° [ J
. 0,600
0,100 . 0400
0,000 / 0,200
0 50 100 150 0 10 20 30 40 50
Tiempo (min) Tiempo (min)
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Pseudo primer orden (c) 25°C Pseudo segundo orden(d) 25°C
2,500 0,350
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llustracion 4-13: Regresion de pseudo primer orden(a,c,e) y pseudo segundo orden (b,d,f) a 19,
25y 35°C

Realizado por: Torres, Derian, 2023.

Los valores de la tabla 4-13 fueron utilizados para el ajuste lineal de los modelos cinéticos de
pseudo primer y pseudo segundo orden, se observa en la ilustracién 13-4 que los ajustes lineales
de pseudo primer orden los datos no demuestran una adecuada correlacion en todas las
temperaturas teniendo valores de R? 0,8235 a 19°C y 0,8557 a 35°C (tabla 2-4) presentando
valores residuales elevados frente a la pendiente, cabe notar que a 25°C los datos de R? son
extremadamente bajos lo que demuestra una correlacion nula entre los datos por lo que la cinética
de adsorcion no se ajusta a un comportamiento de pseudo primer orden en todos los diferentes
ensayos.

Los valores cinéticos determinados mediante la linealizacion de la ecuacion ( 3-4) de pseudo
segundo orden tabla 2-4 presentan valores de R? de 0.9999 a 19°C , 0.9994 a 25°C y 0.9914 a
35°C indicando que existe una correlacién entre los datos y la pendiente como se puede observar
claramente en la ilustracién 13-4, los valores de ge calculados son cercanos a los valores de que
experimentales observandose una variacion a 19°C de 1,69% a 25°C de 4.37% a 25°Cy 1.67% a
35°C siendo no superior al 5% los valores calculados de capacidad méxima de adsorcion van en

un rango de 344 a 500 mg/g de Hg en ZGOr la capacidad obtenida es superior al compararlos con
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otros tipos de materiales como los GSH-NiFe204/GO con una qe de 272 mg/g , Fel—xS NP/C
microspheres con 104 mg/g (Tene et al., 2022) los cuales presentan una funcionalizacién con GO.
Ademas, los valores obtenidos nos indican que la temperatura influye inversamente con la
capacidad de adsorcion observando que a 19°C presenta el mayor valor de ge (500 mg/g) y a 35°C
el menor valor (344 mg/g). De acuerdo a los datos obtenidos podemos afirmar que la cinética de
adsorcion del ZGOr presenta un comportamiento de pseudo segundo orden en todas las
temperaturas de ensayo lo que indica que su proceso de adsorcién es controlado por la interaccion

guimica o quimisorcion.

Tabla 4-2:Pardmetros de modelo cinético pseudo primer orden y pseudo segundo orden

Temperatura
Parametros 19°C 25°C 35°C
Experimental
ge(exp) (mg g™1) 508 497 339
Modelo de pseudo-primer orden
Log(qe) 17,278 30,095 250,207
k1l (min™t) 0,019 0,003 0,022
R? 0,824 0,023 0.8557
Modelo de pseudo-segundo orden
gqe(cal) (mg g 1) 500 476 344
k2 (g mglmin!) 0,09841 0,01470 0,00019
R2 0,9999 0.9994 0.9914

Realizado por: Torres, Derian, 2023

45.2 Tiempo de contacto

Mediante el tiempo de contacto se determind que a los tiempos de 90 min (a) 60 min (b) y 90
min (c) a 19°C, 25°C 35°C respectivamente se saturaron todos los sitios activos del material en
ese instante la adsorcion de mercurio se comportd de una manera mas lenta hasta alcanzar el
equilibrio obteniendo un porcentaje de remocion constante como se observa en la ilustracion 14-
4. El tiempo de contacto es un factor importante para determinar el tiempo necesario que el
material debe permanecer en contacto con los iones para alcanzar su méaxima capacidad de

adsorcién.
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llustracion 4-14: Graficas de tiempo de contacto a 19°C, 25°C y 35°C

Realizado por: Torres, Derian, 2023.

4.5.3 Difusion de particulas

La difusion de particula (iones) sobre el material adsorbente fueron basados en el modelo de

difusion intraparticula (ecuacion 5-4), en esta ecuacion se comprende como el soluto se difunde
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en un material adsorbente sobre las diferentes regiones en el sistema de adsorcion para lo cual se

determind el factor Ri que se puede calcular de la siguiente manera (Arias et al., 2020):

Donde:
1 -
Ri = Qref — C ( 6'4)
Qref

ge: Es la capacidad de adsorcién
C: Es el intercepto en la grafica
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DIFUSION DE PARTICULA A 35°C
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llustracion 4-15: Difusion de particula a 19°C, 25°Cy 35°C

Realizado por: Torres, Derian, 2023

En lailustracion 15-4 se pueden distinguir graficas de gt vs t“en donde gt representa la capacidad
de adsorcion en cualquier instante y t* la raiz cuadrada del tiempo, existe una multilinealidad en
este tipo de grafica, ya que el proceso de remocién de metales presenta tres etapas de difusion en
el material; en la primera etapa se observa una adsorcién de la superficie externa del material o
una adsorcidn instantanea, en el segundo paso existe una adsorcion gradual donde la difusion
intraparticula es controlada y en el tercer paso existe una adsorcion donde el i6n se mueve desde
los poros méas grandes a los mas pequefios presentando una adsorcion lenta para alcanzar el
equilibrio. (Wu et al., 2009)

De acuerdo al andlisis grafico se observd que existe los dos primeros pasos de difusion
intraparticula en todos los ensayos a diferentes temperaturas determinado los pardmetros de
difusién mediante la ecuacion (5-4) donde se obtuvo los valores de Ri (factor de adsorcion inicial )
y Kp ( constante de IPD) ver tabla 4-3 , para la temperatura de 19°C los valores de Ri calculado
son inferiores a 0,5 este indicara que la cinética de adsorcidn tiene un intenso grado de adsorcién
en el &rea superficial, es decir que la mayor parte de la adsorcién ocurre en la superficie del ZGOr
Segun (Wu et al., 2009) el valor del cociente entre C/qgref es de 0,92 esto indica que el proceso
de adsorcién se da en su gran mayoria en el primer paso de la difusion de adsorcion , y que se
acerco completamente a la adsorcidn inicial a la temperatura de 19°C , para valores 0,5 > Ri >
0,1 donde el punto inicial de la curva cinética esta dada por 0,5 < C/gref obteniendo el valor de
0,70 se determind que existe una fuerte adsorcion inicial a 25°C , para valores de 1 > Ri > 0,9
donde el punto inicial de la curva cinética esta dada por 0 < C/gref < 0,1 se obtuvo el valor de

0,02 tomando en cuenta el valor obtenido indica que existe una adsorcion inicial débil a 35°C.
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Tabla 4-3: Modelo cinético IPD de pseudo primer orden y pseudo segundo orden

Temperatura
Parametros
19°C 25°C 35°C

IPD model

Ri 0,08 0,31 0,98
kp (mgg ! min'?) 7,84 31,91 40,91
C(mgg™) 466,91 345,95 6,66
R2 0,91 0,58 0,93
Clgref 0,92 0,72 0,02

Realizado por: Torres Derian, 2023
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CAPITULO VI

CONCLUSIONES

o Se sintetizd y caracteriz6 compositos de zeolita con 6xido de grafeno reducido para la
remocion de metales pesados como respuesta a la contaminacion de los efluentes mineros,
de manera que se pudo comprobar la capacidad de adsorcion de este compuesto, asi como
la realizacion de cada una de las respectivas pruebas espectro fotograficas, de la forma
que se comprobd la absorcion de mercurio presente en el agua usando los respectivos

métodos analiticos demostrados bibliograficamente.

o Se caracterizd tanto fisica como quimicamente la zeolita natural mediante métodos
espectroscopicos SEM y EDS observando caracteristicas propias de zeolitas naturales

como una superficie porosa y una composicion quimica de oxigeno y silicio.

o Se sintetizd éxido de grafeno reducido mediante la reduccion con acido ascorbico y
posterior sonicacion del 6xido de grafeno obtenido mediante el método de Hummers, el
material fue caracterizado por métodos espectroscopicos (UV, EDS y SEM) presentando
bandas de adsorcion caracteristicas del GOr (269 nm) en el espectro Uv, una composicion
quimica de carbono cerca del 73% y 20% de oxigeno y una estructura rugosa de tipo
laminar caracteristica del GOr.

o Se funcionaliz6 zeolita con 6xido de grafeno reducido mediante reflujo con acido sulfirico
y se caracteriz6 por métodos espectroscépicos el resultado de su caracterizacién el cual
demostré que se obtuvo un resultado satisfactorio ya que el GOr se impregno
correctamente en la zeolita de acuerdo a los resultados obtenidos por SEM, EDS y FTIR
este nuevo material adsorbente presenta una morfologia caracteristica de un composito de

nanomaterial.

o Se determind la capacidad de adsorcion de ZGOr frente al Hg presente en agua por
métodos de Batch obteniendo por modelos matematicos una capacidad de adsorcion
aproximada de XXX mg/g a 19°C este valor de adsorci{on se vié afectado por la

temperatura disminuyendo su capacidad al aumentarla a 35°C y tener un valor de g= xxx

mg/g.
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RECOMENDACIONES

e Lavar muy bien los materiales usados del laboratorio ya que podrian contaminar las muestras
y alterar asi algunos parametros al mismo tiempo podrian contaminar los compuestos con

los que se encuentra trabajando

e Medir con absoluta precision y seguir los pasos establecidos por el tutor o algin método

analitico para asi no tener fallas en los calculos siguientes

o Filtrar muy bien las muestras, ya que se trabaja con aparatos de suma sensibilidad y cualquier

sustancia no deseada podria alterar los pardmetros de los equipos y al mismo tiempo dafiarlos

e Mantener el minimo ruido mientras se realizan lo analisis de FT-IR ya que estos tienden a

ser muy sensibles al sonido

e Interpretar cada uno de los datos obtenidos basandose en articulos cientificos y tesis de poca

antigiiedad

o El equipo debe ser esterilizado para su posterior uso ya que las impurezas u otros materiales

de indole desconocida podrian alterar los resultados gque se desean obtener.
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ANEXOS

ANEXO A: MEDICION DEL PESO DEL GRAFITO
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ANEXO B: ADICION DE REACTIVOS
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ANEXO C: AGITADO Y CENTRIFUGADO PARA ALCANZAR EL PH ADECUADO
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ANEXO D: OBTENCION DEL OXIDO DE GRAFENO

&00 _.-&-"-4 \\ﬁi\ _;»_:‘8'4,, -
‘..,"'l‘ : ‘v -

.
-

L.

~

N = \.—",."“ T iy
N _'\m. Al ‘; ‘ e N 4
S5 RICEP OO0 L B A A vt S WO

—
>

ANEXO E: SECADO DEL OXIDO DE GRAFENO
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