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Introduccion

El plomo es un metal pesado capaz de ocasionar graves problemas a la salud, como
danos neuroldgicos, renales, reproductivos e incluso anemia, y en casos muy
extremos ocasionar la muerte (Alraddadi et al., 2023).

Dentro de sus caracteristicas principales se encuentran la persistencia,
bioacumulacién, biotransformacién y alta toxicidad. Lo anterior provoca que se
encuentren en los ecosistemas por largos periodos de tiempo ya que su
degradacion natural es imposible.

Debido a su uso excesivo en diversas practicas industriales y domésticas son
considerados un problema actual y un desafio ambiental, por lo que su eliminacion
se ha hecho indispensable. (Rodriguez, 2017).

Entre los procesos que se tienen para la eliminacion de plomo, la adsorcién emerge
como una opcion ampliamente utilizada debido a su versatilidad. La adsorcion es
un proceso superficial que implica la transferencia de moléculas de un fluido a una
superficie solida; su aplicacion en la cuantificacion de metales pesados ofrece
diferentes ventajas como simplicidad operativa, bajo costo y capacidad de
tratamiento a escala industrial (Alagarbeh, 2021).

Dentro de los adsorbentes que se han desarrollado en los ultimos afos se
encuentran los hidrogeles composite (HC) los cuales se forman mezclando
polimeros de origen natural o sintético con la finalidad de proporcionarles una mayor
estabilidad y un aumento en su capacidad de adsorcién lo que los convierten en una
alternativa prometedora para la adsorcidon de diversas especies quimicas en medios
acuosos (Maji y Lee, 2022).

En este contexto, en el presente trabajo se sintetiz6 mediante polimerizacién de
radicales libres un HC de acrilamida como mondmero, N,N'-metilenbisacrilamida
como agente entrecruzante y particulas de aluminio que permita la eliminacién de

plomo en medios acuosos.

Gloria Lopez Flores



1

ANTECEDENTES




Antecedentes|3

1. Antecedentes

1.1 Generalidades del plomo

En particular, el plomo (Pb) es un metal pesado cuya densidad, peso atdmico o
numero atémico es relativamente alto (Pourret et al., 2021), se encuentra
ampliamente distribuido en la corteza terrestre, y, aunque raramente se encuentra
en su forma metalica natural, se puede encontrar como parte de minerales como la
galena (PbS), anglesita (PbSO,) y cerusita (PbCO3) (ATSDR, 2007). Dentro de las
fuentes comunes de contaminacion por plomo se encuentran los residuos de la
industria metalurgica, minera y en la fabricacion de baterias, pinturas, esmaltes,

tuberias y residuos electronicos (World Health Organization, 2024).

El plomo es de color gris azulado, maleable, poco reactivo y posee una temperatura
de fusién baja (327.5 °C), algunas de sus pricipales caracteristicas se muestran en
la Tabla 1.

Tabla 1. Principales caracteristicas del plomo (World Health Organization, 2024)

Propiedad Caracteristica

Densidad Alta (11.34 g/cm?)

Baja en comparacién con otros
metales
Elevada (incluso en concentraciones
bajas, alrededor de 40 ug/dL)
Especialmente en huesos, rifones y
cerebro
No se degrada facilmente en el
ambiente

Conductividad eléctrica

Toxicidad

Bioacumulacion

Persistencia

Debido a estas caracteristicas, la exposicién crénica al plomo puede ocasionar
diversos problemas a la salud como dafios al sistema nervioso (especialmente en

nifos), anemia por interferencia con la sintesis de hemoglobina, disfunciones
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renales y hepatotdxicas y alteraciones en el sistema reproductivo (World Health
Organization, 2025).

Lo anterior ha obligado a implementar diversas técnicas que permitan su

eliminaciodn; algunas de estas se describen a continuacion

1.2 Técnicas de eliminacion de plomo

1.2.1 Separacién Quimica

La separacion quimica consiste en afadir productos quimicos a los efluentes con la

finalidad de eliminar el analito de interes. Dentro de estas tenemos:

Precipitacion

La precipitacién se emplea en la industria debido a su facil implementacién y control.
Para que esta técnica se pueda llevar a cabo se adicionan productos quimicos como
hidroxidos o carbonatos con la finalidad de obtener las especies insolubles
(hidroxocomplejos de plomo o carbonato de plomo) (Figura 1). Una vez obtenido el

precipitado, se separan por filtracién o sedimentacion (Benalia et al., 2021).

Dentro de las principales desventajas que presenta la precipitacion quimica es la
utilizacién de grandes cantidades de productos quimicos lo cual la convierte en una
técnica costosa y con una elevada generacién de residuos, al mismo tiempo que los

precipitados generados poseen una baja estabilidad (Senol & Arslanoglu, 2024).
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Agente @) ®
precipitante

Metales —

Obtencion de Sedimentacion
especies insolubles

Figura 1. Precipitacion quimica (Bernalia et al., 2021).

Coagulacion v floculaciéon

Es una técnica que tiene como objetivo remover sélidos suspendidos, particulas
coloidales y contaminantes, incluidos metales pesados. La coagulacion consiste en
afiadir un coagulante como el sulfato ferroso o el cloruro férrico que desestabilice
las particulas coloidales o suspendidas. Estas particulas suelen aportar cargas
eléctricas que las mantienen en dispersion y al ser neutralizadas se reduce la

repulsidn electrostatica y las particulas pueden acercarse.

Por otro lado, la floculacién es la aglomeracion de particulas desestabilizadas
mediante la adicion de diversas especies quimicas como el cloruro de polialumino
(PAC), sulfato poliférrico (PFS) o la poliacrilamida (PAM) para formar fléculos con
suficiente tamafo y peso con la finalidad de sedimentarlos y ser filtrados o

separados por otros métodos (Lucas et al., 2025).

La Figura 2 muestra de manera esquematica las etapas del proceso de coagulacion,
floculacion y sedimentacion, el cual se presenta como un método de referencia para

la remocidn de metales en sistemas acuosos.
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Floculante

Coagulante 0
0® °®
° 0 Sedimentacioén

Aglomeracién

Figura 2. Representacién esquematica del proceso convencional de coagulacion,

floculacion y sedimentacion (Lucas et al., 2025).

Flotacion

La flotacion es un proceso de separacion basado en la introduccién de burbujas de
gas como medio de transporte. La materia suspendida, al ser hidrofoba o
condicionada a serlo, se adhiere a las burbujas y se mueve hacia la superficie en

contra de la direccidon de la gravedad (Kyzas & Matis, 2018).

Dependiendo de la técnica, se puede realizar de diversas formas: flotacion de iones
(cuando los iones metalicos se hacen hidrofébicos mediante surfactantes), flotaciéon
por aire disuelto (burbujas pequefias de aire) o flotacidon por precipitacion (primero

precipitacion quimica, luego flotacién de particulas) (Qasem et al., 2021).

En la Figura 3 se ilustra de manera general el principio del proceso de flotacion, el
cual constituye una de las técnicas empleadas para la separaciéon de metales en

sistemas acuosos mediante la adhesién de especies hidrofébicas a burbujas de gas.
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Figura 3. Representacién esquematica del proceso de flotacion
(Kyzas & Matis, 2018).

1.2.2 Extraccion

La extraccion es una técnica basada en transferir uno o0 mas analitos desde una
fase inicial hacia otra fase en la que estos poseen mayor solubilidad permitiendo la
preconcentracion de metales, mejorar la sensibilidad analitica y reduce las
interferencias. En el tratamiento de aguas, la extraccion puede realizarse de dos

diferentes maneras (Jadaa & Mohammed, 2023):

e Extraccion liquido-liquido: Un solvente inmiscible con el agua captura
selectivamente iones metalicos o compuestos presentes en la muestra.

e Extraccion sodlido-liquido: Un material sélido (hidrogeles, resinas, materiales
porosos) retiene iones metalicos desde la solucion acuosa, permitiendo su

separacién y posterior recuperacion.

1.2.3 Resinas intercambio ionico

Las resinas de intercambio iénico son materiales soélidos con grupos funcionales
capaces de intercambiar iones con especies presentes en la disolucién. Para que el
plomo pueda interaccionar con las resinas esta debe tener afinidad con sus

componentes, de modo que el ién metalico pueda intercambiar a los iones presentes
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originalmente en la resina (Jadaa & Mohammed, 2023). Dentro de los grupos
funcionales que se pueden utilizar se encuentran los grupos sulfonato (SO37),
carboxilato (COQO") y fosfonato (PO3?") (Ponnaiah et al., 2024).

1.2.4 Membranas

Las membranas son barreras selectivas que permiten el paso de ciertos
componentes debido al tamafio de poro, carga superficial o interacciones quimicas.
La tecnologia de nanofiltracion, ultrafiltracién y membranas adsorptivas ha permitido
remover iones como Pb (ll) con alta eficiencia, gracias a que la membrana retiene
especies metdlicas mientras permite el paso del solvente (Covaliu-Mierla et al.,
2023; Vo et al., 2020).

1.2.5 Adsorcién

La adsorcion, es una técnica simple que elimina todo tipo de contaminantes, con un
bajo consumo energético y econdmicamente viable (Gusain etal.,, 2019). Se
describe como la interaccion que existe entre dos fases diferentes que forman una
capa interfacial mediante la transferencia de una molécula desde una masa de fluido
liquido o gas (adsorbato), a una superficie solida (adsorbente), por lo que se clasifica
como un proceso superficial reversible (siendo el proceso inverso la desorcion), y
puede explicarse mediante dos tipos de interacciones: fisica (fisisorcion) o quimica

(quimisorcién) (Alagarbeh, 2021).

La adsorcion fisica, también llamada fisisorcidn, se produce cuando el adsorbato y
la superficie del adsorbente interactian unicamente por medio de fuerzas de Van
der Waals; en consecuencia, las moléculas adsorbidas estan ligadas débilmente a

la superficie sin que exista la formacion de enlaces quimicos (Alagarbeh, 2021).

Por otro lado, la adsorcidon quimica o quimisorcion, se produce cuando las moléculas
adsorbidas reaccionan quimicamente con la superficie, formando y rompiendo
enlaces, es decir, se caracteriza por la uniéon quimica fuerte entre el adsorbato y el
adsorbente (Alagarbeh, 2021).
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Lo anterior depende de las caracteristicas fisicoquimicas del adsorbente, ya que
dependiendo de su naturaleza permiten la eliminacién de diversos compuestos
téxicos. Dentro de las principales caracteristicas que debe poseer un adsorbente se
encuentra el contar con una gran area superficial, grupos funcionales especificos,
porosidad, estabilidad térmica y quimica, morfologia Unica, facilidad de

funcionalizacion y resistencia mecanica (Ray et al., 2020).

Los adsorbentes se pueden clasificar de acuerdo con su origen (sintéticos, naturales
0 semisintéticos) o conforme a su composicion y/o morfologia (nanoparticulas
basadas en o6xido/sulfuro de metal, nanomateriales en capas, geles, nanomateriales
basados en polimeros, nanomateriales basados en carbono, y materiales

convencionales) (Ray et al., 2020).

1.3 Hidrogeles

Dentro de los adsorbentes mas utilizados en los ultimos afios, se encuentran los
hidrogeles, los cuales son redes tridimensionales altamente reticuladas que se
utilizan como soportes para la eliminacion y cuantificacion de diferentes especies
quimicas debido a su capacidad para absorber grandes cantidades de agua, asi
como su compatibilidad con diversos analisis quimicos (Ramirez et al., 2016). El
primer hidrogel fue sintetizado en 1960 por Wichterle y Lim el cual estaba constituido
de una red de polihidroxietilmetacrilato (Bashir et al., 2020). Actualmente pueden
conformarse por grupos funcionales hidrofilicos presentes dentro de su estructura
polimérica, entre los cuales se destacan -NH2, -COOH, -OH, -CONHz, -CONH vy -
SOsH (Zhang, 2021). Dichos grupos tienen una influencia directa tanto en la
capacidad de absorcidn del agua como en la resistencia a la disolucién del material.
Por un lado, su afinidad por el agua favorece la formacion de puentes de hidrogeno
y en ciertos casos, la ionizacion de los grupos funcionales, lo que genera fuerzas
osmoticas que incrementan la hinchazén del hidrogel. Por otro lado, aunque una
mayor cantidad de grupos hidrofilicos tiende a aumentar la absorcion, también

puede comprometer la estabilidad del hidrogel si la red de entrecruzamiento no es
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lo suficientemente densa, lo que podria afectar su resistencia a la disolucion
(Peppas & Hoffman, 2013).

Los componentes principales de los hidrogeles son un polimero base, conformado
por cadenas hidrofilicas como la poliacrilamida, el acetato de vinilo (origen sintético)
o como el quitosano y el alginato (origen natural) que permiten formar la red
tridimensional del material mientras que un agente entrecruzante, como la N,N'-
metilenbisacrilamida (MBA) o la bisacrilamida que entrelaza las diversas cadenas
poliméricas mediante enlaces covalentes o enlaces fisicos, mejorando asi su
estabilidad y resistencia mecanica (Santoni et al., 2008). Lo anterior ha generado la

necesidad de clasificarlos para su mejor entendimiento.

1.4 Clasificacién de los hidrogeles
Existen diversos tipos de hidrogeles los cuales se pueden clasificar con fundamento

en su origen y composicion, tal y como se muestra en la Figura 4.

COMPOSICION POLIMERICA

Figura 4. Clasificacion de los hidrogeles en funcion de sus propiedades (El Sayed,
2023).
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Como se puede observar en la Figura 4, la clasificacion de los hidrogeles se puede

realizar acorde a su composicion polimérica en:

Homopoliméricos: Se refieren a redes poliméricas derivadas de una sola
especie de monomero que constituye la unidad estructural basica de
cualquier red polimérica. Pueden presentar una estructura esquelética
reticulada, dependiendo de la naturaleza del monémero y la técnica de
polimerizacion (lizawa et al., 2007).

Copoliméricos: Compuestos por dos 0 mas especies monomeéricas diferentes
con al menos un componente hidrofilico, dispuestas en una configuracién
aleatoria, en bloque o alternada a lo largo de la cadena de la red polimérica
(Ahmed, 2013).

Redes interpenetradas: Cuando los polimeros naturales y sintéticos se
disponen en un sistema de red reticulado y no reticulado. Este sistema se
utiliza para confirmar la estabilidad de los productos a granel, asi como para

garantizar la morfologia de las superficies (Derashri et al., 2024).

También existe la clasificacion de acuerdo a su forma de reticulacion la cual tiene

que ver con los enlaces que se forman en el hidrogel, como se muestra a

continuacion:

Reticulacion quimica: Son aquellos que se crean a partir de combinar
reticulantes quimicos con polimeros y asi formar enlaces covalentes. Dado
que no se disuelven en agua sin romper los enlaces covalentes, este tipo de
hidrogel resulta ser estable y duradero. Estos se sintetizan mediante
diferentes técnicas de polimerizacion, siendo las mas importantes la
polimerizacioén por radicales libres y polimerizacion por irradiacion (El Sayed,
2023).

Reticulacion fisica: Son formados a través de reticulados no covalentes. Esto
generalmente se logra a través de diversos procesos fisicos por ejemplo la
complejacién (ion-polimero o polimero-polimero), la agregacion de cadenas,

la cristalizacién y los enlaces de hidrogeno (El Sayed, 2023)
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Por otro lado, la clasificacion segun su origen tiene que ver con la naturaleza del

material empleado para su elaboracion, tal y como se describe a continuacion.

e Naturales: Son aquellos que se fabrican a partir de polimeros naturales como
proteinas y polisacaridos. Poseen excelentes propiedades tales como una
fuerte capacidad de adhesion celular, biocompatibilidad y biodegradabilidad
que pueden conducir a la produccion de materiales de hidrogel avanzados.
El colageno, el quitosano, la celulosa y el alginato son populares para la
fabricacion de hidrogeles naturales (Ahmed, 2015).

e Sintéticos: Suelen ser de naturaleza hidrofébica y quimicamente mas fuertes
en comparacion de los naturales. Sus propiedades se pueden modificar
segun las necesidades. Se utilizan ampliamente en aplicaciones biomédicas.
Los ejemplos mas comunes de monoémeros/polimeros utilizados en la
fabricacion de hidrogeles sintéticos son Metacrilato de hidroxietilo (HEMA),
Acetato de Vinilo (VAc), Acido acrilico (AA), entre otros (Bharskar, 2020).

e Compuestos o composite: Surgen de combinar polimeros de diversa
naturaleza con la finalidad de conferirles una gran estabilidad y un aumento
en su capacidad adsorcion tal y como se describe a continuacién (Maji & Lee,
2022).

1.5 Hidrogeles compuestos o composite

Si bien, en un inicio, la primera generacién de hidrogeles contaba con un solo
polimero en su estructura y con frecuencia se empleaba con un solo propésito, con
el paso del tiempo, se comenzaron a sintetizar nuevos hidrogeles compuestos o
composite por mas de un polimero y mondémero; estos son los llamados hidrogeles
compuestos. Estos hidrogeles surgen al mezclar polimeros de origen natural y/o
sintético, por ejemplo; los naturales-naturales se obtienen de mezclar dos o mas
polimeros de origen natural, los cuales presentan biodegradabilidad, capacidad de
unién molecular y ajuste, biodegradabilidad y caracteristicas bioactivas. Algunos de
los polimeros empleados para la sintesis de este tipo de hidrogeles son los

polisacaridos como alginato y el colageno. Los sintéticos-sintéticos se tiene a partir
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de la copolimerizacion de polimeros sintéticos como el polietilenglicol,
policaprolactona y acido polilactico los cuales presentan cierta biodegradabilidad y
toxicidad lo cual ha limitado su uso al tener una baja sustentabilidad y seguridad (El
Sayed, 2023).

Por otro lado, los naturales-sintéticos pueden ser considerados como una parte
natural (por ejemplo, polimeros biodegradables) y otra sintética (como
nanomateriales). El objetivo de este tipo de materiales es conferirle al hidrogel
mejores propiedades ya que la interaccion complementaria entre sus componentes,
y su combinacién permite mejorar sus caracteristicas mecanicas, capacidad de
hinchamiento, estabilidad quimica y respuesta a estimulos externos, generando
materiales con funcionalidades superiores a las de los hidrogeles simples. (El
Sayed, 2023). Un ejemplo de esto son los materiales a base de carbono (6xido de
grafeno, nanotubos de carbono, etc) los cuales al tener una alta densidad,
resistencia y dureza han permitido la resolucion de diversos problemas ambientales
ya que han permitido la eliminacion de diversos contaminantes presentes en
cuerpos de agua como los colorantes debido a los diversos grupos hidrofilicos que
presenta en su estructura (OH, C-O-C y COOH) (Pereira et al., 2020).

La insercion de materiales arcillosos como la montmorillonita, atapulgita, esmectita,
vermiculita, biotita, laponita, sepiolita, bentonita y haloisita permiten aumentar las
propiedades mecanicas del hidrogel, su conductividad térmica, la capacidad
calorifica y de hinchamiento debido a su composicion y estructura (Pereira et al.,
2020).

Otra alternativa que se tiene en el desarrollo de hidrogeles composite es la
incorporacion de particulas metalicas las cuales ademas de mejorar las propiedades
mecanicas, eléctricas y térmicas del hidrogel composite, también le proporciona
actividad catalitica. Si las particulas empleadas presentan propiedades magnéticas,
estos pueden responder a campos magnéticos externos modificando su forma y
volumen por la distencion de las cadenas poliméricas lo cual permite modular la
difusion de los liquidos en la matriz polimérica afectando la adsorcién y desorcién

de los analitos de interés (Pereira et al.,2020)
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Parte de estas propiedades estas relacionadas con la forma de sintesis de los

hidrogeles composite, por lo que su estudio se vuelve indispensable.

1.6 Métodos de sintesis de los hidrogeles composite

Para llevar a cabo la sintesis de un hidrogel es necesario realizar un
entrecruzamiento que permita la formacion de la red tridimensional lo cual involucra
la formacion de enlaces covalentes entre las cadenas lo cual se tiene por la
presencia de monomeros multifuncionales en bajas concentraciones o por el
acoplamiento de radicales (entrecruzamiento quimico). Si este entrecruzamiento se
da por interacciones secundarias no covalentes (interaccidon electrostatica,
interaccién dipolo-dipolo, etc) se considera fisico (Soto & Oliva, 2012). Algunas de

las metodologias desarrolladas hasta el momento se describen a continuacion.

1.6.1 Polimerizacién a granel

Es uno de los métodos mas tradicionales y sencillos para la sintesis de hidrogeles
con alta resistencia, aqui los mondmeros y el agente entrecruzante reaccionan sin
la adicion de disolventes, formando una red tridimensional altamente densa (Figura
5). La polimerizacion se inicia generalmente utilizando luz ultravioleta, radiacion y/o
catalizadores quimicos. La ausencia de disolventes permite obtener hidrogeles de
alta pureza, sin embargo, la alta concentracién de mondémeros produce una alta
velocidad y grado de polimerizacion por lo que la viscosidad de la reaccidon aumenta
rapidamente lo que influye directamente en las propiedades del hidrogel. (Ahmed,
2015; Sikdar et al., 2021).
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Figura 5. Polimerizacion a granel (Ahmed, 2015).

Las principales desventajas de este método de sintesis suelen ser la presencia de
reacciones exotérmicas lo que implica dificultades para controlar la homogeneidad
del hidrogel, especialmente en sintesis a gran escala; sin embargo, a pesar de las
limitaciones, este meétodo sigue siendo utilizado cuando se busca producir
hidrogeles con estructuras densas y alta resistencia (Skidar et al.,2021; Ahmed,
2015).

1.6.2. Polimerizacion en solucion

Este tipo de polimerizacion consiste en disolver los monémeros y en algunos casos,
el agente entrecruzante, en un solvente adecuado previo a la adicion de un iniciador
quimico que genera radicales libres (Figura 6). Este método permite un mejor control
sobre la viscosidad del sistema y la concentracion de monémeros, lo que se traduce
en hidrogeles homogéneos y reproducibles (Skidar et al., 2021). La presencia del
solvente facilita la dispersion uniforme de los reactivos, evitando la formacién de

zonas densas o heterogéneas (Ahmed, 2015).

Esta polimerizacion presenta ventajas como la posibilidad de obtener hidrogeles con
estructura controlada y propiedades ajustables como permeabilidad, capacidad de
hinchamiento y estabilidad mecanica. Sin embargo, el uso de solventes requiere
procesos adicionales de purificacion para eliminar restos quimicos, ademas de que
la velocidad de polimerizacion puede ser menor en comparacion con la

polimerizacion a granel. Aun asi, este método se sigue utilizando debido a su
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versatilidad y facilidad para modificar las propiedades del hidrogel (Darban et al.,
2022).

Iniciador

Salvente a .
. . it Monémero
-

Figura 6. Polimerizacion en solucién (Ahmed, 2015)

1.6.3 Polimerizacion por injerto

En este tipo de polimerizacion se afiaden cadenas laterales de monémeros sobre
un polimero preexistente, formando una estructura ramificada o modificada (Figura
7). Este método permite combinar polimeros naturales y sintéticos, lo que ofrece la
posibilidad de mejorar propiedades especificad como la capacidad de hinchamiento,
la estabilidad quimica o la funcionalidad superficial tal y como se menciono

anteriormente (Bashir et al., 2020).

Este método favorece la obtencion de hidrogeles compuestos con diversas
propiedades como la capacidad de hinchamiento, la porosidad, la disponibilidad de
grupos funcionales superficiales y la afinidad por especies metalicas acorde a la

aplicacion deseada (Darban et al., 2022).
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Figura 7. Polimerizacion por injerto (Bashir et al., 2020).
1.6.4 Polimerizacion por radiacion

La polimerizacion por radiacion utiliza radiaciones ionizantes, como rayos gamma,
haces de electrones o microondas, para inducir la formacién de hidrogeles sin la
necesidad de indicadores quimicos o agentes entrecruzantes (Figura 8). Este
meétodo permite obtener hidrogeles con estructuras homogéneas y propiedades
ajustables, como la capacidad de hinchamiento. La principal ventaja que presenta
la iniciacion por radiacion sobre la iniciacidn quimica es la produccion de hidrogeles

relativamente puros y sin iniciador (Ahmed, 2015).

La irradiacion puede realizarse en soluciones acuosas de monoémeros y polimeros,
donde la radidlisis del agua genera radicales libres que inician la polimerizacion y el
entrecruzamiento de las cadenas. Ademas, este proceso puede llevarse a cabo a
temperatura ambiente lo que facilita su implementacion en diversas aplicaciones
(More & Chapekar, 2024)
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Figura 8. Polimerizacion por radiacion (More & Chapekar, 2024)
1.6.5 Polimerizacion por radicales libres

Es una de las polimerizaciones mas empleadas en la sintesis de hidrogeles, pueden
emplearse diversos mondmeros como los acrilatos y amidas debido a su
simplicidad, versatilidad y facilidad de combinacion. Este proceso implica la
generacion de radicales libres que inician la polimerizacion de mondmeros
insaturados formando una red tridimensional entrecruzada (Figura 9). Segun Akhtar
et al. (2016), la polimerizacién por radicales libres permite un control preciso sobre
la estructura y las propiedades del hidrogel. Este tipo de polimerizacion implica tres
etapas (El Sayed, 2023):

1) Iniciacion: el iniciador se descompone a altas temperatura para dar paso a
los radicales libres.

2) Propagacion: los sitios activos atacan a los monomeros para poder llevar a
cabo la copolimerizacion.

3) Terminacion: se crea la red tridimensional en presencia de los agentes de

reticulacion.

La principal desventaja de esta polimerizacion es que el proceso puede verse
afectado por fendmenos como la autoaceleracion, donde la viscosidad creciente del
sistema reduce la eficiencia de las reacciones de terminacion, lo que puede alterar

las caracteristicas del material final (Akhtar et al., 2016).
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Figura 9. Polimerizacion por radicales libres (Akhtar et al., 2016).

1.6.6 Incrustacion de particulas

Es importante mencionar que cuando se realiza una incorporacion de

nanoparticulas a la matriz polimérica se desea que se realice de una manera

uniforme por lo cual se han desarrollado diversas metodologias las cuales se

mencionan a continuacién (Thoniyot et al., 2015):

1)

2)

Formacion del hidrogel en una suspensién de nanoparticulas: este es uno de

los métodos mas sencillos para la formacion de hidrogeles, aqui las
nanoparticulas elaboradas previamente se incorporan a una solucion
polimérica que contiene el mondmero y el entrecruzante para posteriormente
adicionar el iniciador. Esta metodologia puede emplearse con materiales de
diferentes tipos.

Incrustacion fisica de las nanoparticulas en el hidrogel después de la

gelificacién: aqui las nanoparticulas se introducen al hidrogel por medio de
un mecanismo de “inhalacién” el cual consiste en que el hidrogel previamente
colapsado por la expulsion del agua se pone en contacto con una solucién
que contiene las nanoparticulas lo cual provoca su hinchamiento y a su vez
la inmovilizacion de las nanoparticulas las cuales permanecen adheridas
posiblemente por interaccion de estas con la superficie del polimero o bien

por entrelazamiento fisico.
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3) Formacién reactiva de las nanoparticulas dentro del hidrogel preformado:

para poder realizar este tipo de incrustacion se colocan los precursores de
las nanoparticulas en lugar de estas en el momento de llevar a cabo la
polimerizaciéon. Una vez que se tiene la matriz funcionalizada con los iones
metalicos estos se hidrolizan con la finalidad de obtener las nanoparticulas
metalicas o bien se puede emplear un reductor como el borohidruro de sodio.

4) Reticulacion empleando particulas para la formacion del hidrogel: en este

caso el grupo entrecruzante se encuentra en la superficie de la nanoparticula.
La principal ventaja de esta metodologia es la capacidad de formar enlaces
multiples en la estructura tridimensional del hidrogel.

5) Formacién del gel empleando particulas, polimeros y moléculas gelificantes:

el hidrogel es polimerizado in situ al poner en contacto nanoparticulas
metalicas con un mondémero y un gelificante seguida de un oxidante (por

ejemplo, el persulfato de amonio que permitan el entrecruzamiento.

Hidrogel en Suspensi6n de Nanoparticulas Incrustacién Fisica en Hidrogel
Monémero +
@ NP + Iniciador }
Hidrogel con NP Impregnacién de NP

Polimerizacion en una suspension de nanoparticulas. Adsorcion de NP después de la gelificacion.
Formacion Reactiva de Nanoparticulas Reticulacién con Nanoparticulas

Precursores Ne

deNP+ | Entrecruzantes

Hidrogel

Sintesis in itu de NP dentro del hidrogel. Entrecruzamiento usando NP como agentes.

Gelificacién con Particulas y Polimeros

P ‘
"‘ Monémero [+ [

Polimerizacién in situ con NP, polimeros y gelificante.

Figura 10. Incrustacion de nanoparticulas (Thoniyot et al., 2015).
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Es importante mencionar que las diversas propiedades de los hidrogeles
compuestos que les confiere las diversas formas de sintesis han permitido que
tengan un amplio campo de aplicaciones, algunas de las cuales se describen a

continuacion.

1.7 Aplicaciones de los hidrogeles composite

El desarrollo de los hidrogeles ha permitido su aplicacion a productos higiénicos,
por ejemplo, en lentes de contacto donde se han utilizado hidrogeles de silicio,
debido a su alta permeabilidad al oxigeno, lo que permite un uso prolongado sin
comprometer la salud ocular. Ademas, la incorporacion de poliacrilamidas u otros
mondmeros hidrofilicos mejora la hidratacion y la comodidad de los lentes. Por
ejemplo, Zheng et al. (2022) investigd la liberacion sostenida de un agente
humectante polimérico desde un material de lente de contacto de hidrogel de silicio,
dando como resultado que el agente humectante se liberaba de manera controlada,

lo que mejoraba la comodidad durante el uso prolongado de lentes de contacto.

También han sido utilizados en la agricultura, empleando un hidrogel hibrido de
quitosano con celulosa que permite reducir la resistencia a los acidos y mejorar las
caracteristicas mecanicas del material. La aplicacion de este hidrogel como
acondicionador del suelo mostro una mejora en las condiciones de los agregados,
en la reduccion de la erosion del suelo y la prevencion de la formacién de costras,
esto debido a que el hidrogel mejora la estabilizacion y solidificacion del suelo al
modificar sus caracteristicas fisicas y quimicas debido a su capacidad de retencion
de agua. Por otro lado, permite incrementar el contenido de agua disponible en el
suelo mejorando asi el crecimiento de las plantas. De igual forma permiten controlar
la erosion del suelo debida al viento y la lluvia ya que compacta el suelo mediante
un tratamiento superficial y por tanto lo estabiliza en la fase inicial del crecimiento
de cultivos (El Sayed, 2023).

De igual manera, en los ultimos afios se han empleado en el tratamiento de la

contaminacion del agua, realizando la eliminacién de diversos contaminantes como
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los iones metalicos debido a su naturaleza téxica. Actualmente se encuentran

reportados diversos hidrogeles que permiten la eliminacion de este tipo de

contaminantes muchos de los cuales se elaboran a partir de recursos renovables

algunos de los cuales se muestran en la Tabla 2.

Tabla 2. Usos de diversos hidrogeles composite para la remocion de especies

metalicas.

Metal

Ci

Hidrogel composite pesado (MP) pH Referencia

(MP)

mgf,

Hidrogel 3D de 10-
. Hg (I1) 4 289 (Lu et al., 2019)
grafeno—silice 50
20-
Biochar/PVA/alginato  Cd (ll) o6 5 232 (Du et al., 2023)
Hidrogel de gelatina—
quitosano con 5- (Bulutcu et al., 2025)
o - Hg (1) 5 203
haloisita modificada 200
con tioles
Almidon-graft-acrilico  Cu (Il)  50-
5 102
(St-g-AAc) / 200 o
(Gugla et al., 2010)
montmorillonita 50-
Pb (II) 5 120
(MMT) 200
Organobentonita / 20
alginato (hidrogel en  Cr (VI) 200 2 94.8 (Mufoz - Martinez et al., 2024)
perlas)
Poliacrilamida 50- _
. Cd (I - 63.58 (Li & Chen ., 2018)
(PAAM)/Biochar 800
Nanoparticulas
superparamagnéticas
_ Cu(ll) 100 6 476 (Dolgormaa et al., 2018)
de oxido de
Hierro/PVA
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Los hidrogeles composite han demostrado ser materiales altamente prometedores
para la remocion de metales pesados gracias a su gran capacidad de hinchamiento,
la presencia de multiples sitios activos, entre otros. Sin embargo, muchos de los
materiales reportados presentan algunas limitaciones como costos elevados,

sintesis complejas o un desempefio que depende de condiciones muy controladas.

En este sentido, el presente trabajo muestra el desarrollo de un hidrogel composite
empleando particulas de aluminio para la eliminacion de plomo presente en
sistemas acuosos con la finalidad de disminuir los dafios que causa al ecosistema
y a la salud debido a que han demostrado ser un excelente adsorbente debido a su

gran capacidad para adsorber agua y estabilidad.
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2. Objetivos

2.1 Objetivo General
Sintetizar y evaluar un hidrogel composite de acrilamida/N,N'-metilenbisacrilamida
con particulas de aluminio que permita la adsorcién de iones Pb(ll) presente en

medios acuosos.

2.2 Objetivos especificos
e Elegir la mejor composicion del hidrogel composite que permita la adsorcion
de plomo en medios acuosos.
e Determinar los parametros quimicos que permitan la mejor adsorcion de
plomo en disoluciones acuosas empleando el hidrogel composite sintetizado.
e Evaluar el hidrogel composite a una muestra acuosa sintética proveniente de

una industria de baterias.
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3. Metodologia

3.1 Sintesis del hidrogel composite
Para la realizacion del hidrogel composite se llevaron a cabo dos etapas, las cuales

se describen a continuacion

3.1.1 Etapa 1: Sintesis de las particulas de aluminio (pAl)

Para llevar a cabo la sintesis de las particulas de aluminio se prepard un extracto
de mejorana para lo cual se pesaron 1.5 g de mejorana y se colocaron en 12 mL de
agua destilada por 30 min a 60° C. El extracto obtenido se filtr6 y reservé para

pruebas posteriores (Yassin et al., 2022).

Una solucion 25%™/v de nitrato de aluminio (Al(NOs)s, Meyer, 98%) en agua que se
mezclé con el extracto de mejorana en proporcion 1:1. La solucion resultante se
mantuvo en agitacion por ~ 3 minutos para posteriormente precipitar las particulas
de aluminio a un pH impuesto de 10 con una solucion de hidréxido de sodio 6 M
(NaOH, Sigma-Aldrich, =298%), lo que condujo a la precipitacion de especies
insolubles de Al (lll) hidroxilado, principalmente oxidos e hidréxidos de aluminio
(Digne et al.,2002). El precipitado obtenido se lavo con agua desionizada, se filtro y
se secoO en una estufa a aproximadamente 65°C durante 120 minutos. Una vez
secas, las particulas obtenidas se trituraron en un mortero y almacenaron para su
posterior uso (pAl) (Figura 11) (Sabbagh & Muhamad, 2017; Susial et. al. 2016).
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A N4
— - [
1.5g Ty -
mejorana itacid
o Agitacién x 30 Extracto de

12 mL agua a TQ(IJQC mejorana

-.)

331

- Imponer Filtrar y
Solucion 25% "/, pH=10 enjuagar
AI(NO3); +
Agua/Mejorana
Siine LTy
— ™
- Triturar y
Secar a almacenar
65°C
2h

Figura 11. Sintesis de las particulas de aluminio (pAl) (Sabbagh & Muhamad,
2017).

3.1.2 Etapa 2: Elaboracion del hidrogel composite

Para llevar a cabo la elaboracion del hidrogel composite (HC) se realizé una sintesis
por radicales libres y la incrustacién de las pAl, las cuales fueron dispersas en 2 mL
de agua desionizada a 80°C por 10 minutos. A la par, se prepararon 2 mL de una
solucion polimérica con el 20% ™/v de mondmero (acrilamida (AC), CsHsNO, Aldrich
299%) y 2% ™\ de entrecruzante (N,N’-metilenbisacrilamida (MBA),
(CH2CHCONH)2CH2, Aldrich 298%) la cual fue calentada a 80°C por 10 minutos.
Una vez transcurrido el tiempo, la solucion polimérica y las pAl se juntaron para su
homogenizacién durante 2 minutos. Finalmente se agregd 1 mL de una solucion al

1% ™/v de persulfato de amonio ((NH4)2S20s, Meyer 298%) como iniciador (en total
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5 mL de solucion casting). La agitacién y calentamiento se mantuvo por 30 minutos
obteniéndose asi el HC (Figura 12) (Sabbagh & Muhamad, 2017).

2 ‘ A ‘ _~
e g ?';-J_L_'E/_;,‘z
&7 @ —
' & -
pAI 20% ™/, Acrilamida -
2mL agua 2%"/, MBA Disolver ambos,
80°C x 2mL agua agregar 1mL de
10mi 80 °C x 10 min solucion Persulfato
min . ™
de amonio 1% "/,
g
&y - .
... . Cortar y
Agitacién almacenar
80°C x 30
min

Figura 12. Sintesis del hidrogel composite (HC) (Sabbagh & Muhamad, 2017).

3.2 Caracterizacion del hidrogel composite

3.2.1 Analisis morfolégico

Para conocer cdmo es que se modifica la morfologia de HC respecto a uno blanco
(HB: sin pAl) se realizé un analisis mediante un microscopio optico digital Keyence
VHX-7000 a 500 X.

3.2.2 Analisis de Infrarrojo por transformada de Fourier (FT-IR)

Con el objeto de conocer si la modificacion del HC se realizé de manera adecuada,
se analizé mediante espectroscopia infrarroja con Transformada de Fourier (FT-IR)
con un equipo PerkinElmer: Spectrum GX FT-IR System empleando pastillas de

bromuro de potasio (KBr) en un intervalo de 4000 a 500 cm™".
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3.2.3 Grado de hinchamiento

Para evaluar el grado de hinchamiento del HC se colocaron 0.01 g de hidrogel seco
en 10 mL de agua desionizada por 14 dias a temperatura ambiente. Una vez
transcurrido ese tiempo, el hidrogel se retird, se seco ligeramente con papel
absorbente para obtener su peso final. El grado de hinchamiento se calculo

utilizando la ecuacion: (Sievers et al., 2020)

Porcentaje de hinchamiento (%) = % x 100 (Ecuacién 1)
d

Donde W; es el peso del hidrogel después del proceso de hinchamiento, mientras

que W, representa el peso del hidrogel seco.

3.3 Evaluacion del hidrogel para la adsorcion de plomo

Con la finalidad de evaluar la capacidad de adsorcion de los diversos HC
sintetizados frente a diversos parametros como contenido de pAl inmovilizadas,
masa de HC, pH de la disolucién acuosa y tiempo de contacto, se puso en agitaciéon
constante en un sistema batch con una solucién acuosa que contenia 5 M9/ de Pb
(1) con la finalidad de permitir la interaccion entre el analito y el material adsorbente.
La solucion resultante fue separada para su analisis mediante absorcion atomica
acoplada a flama en un equipo Varian SpectrAA880 a fin de determinar el plomo

remanente. El porcentaje de eliminacion se calculd con la ecuacion 2:

Co—Cf

Porcentaje de eliminacion % = * 100% (Ecuacion 2)

0

Donde Co es la concentracion inicial y Cr es la concentracion final de Pb (1) en la
solucion acuosa antes y después del proceso de adsorcion respectivamente. Es
importante mencionar que, en todos los casos, los experimentos fueron realizados

por triplicado.

Una vez encontradas las mejores condiciones de eliminacién se evaluo el efecto de
la concentracion de plomo en la adsorcion, en un intervalo de 3-1000 M9/L de plomo

mediante los modelos no linealizados de Langmuir, Freundlich, Sips y Dubinin-
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Radushkevich (Tabla 3), asi como su cinética mediante el modelo de pseudo-primer
orden y pseudo-segundo orden empleando los siguientes modelos matematicos
(Tabla 4) (Mashkoor & Nasar, 2020).

Tabla 3. Ecuaciones no linealizadas de los modelos de isotermas Langmuir,
Freundlich, Sips y Dubinin-Radushkevich (Mashkoor & Nasar, 2020).

Modelo Ecuacién no Parametros
linealizada

Langmuir _ q,K.C, ge= Equilibrio maximo alcanzado del adsorbato en el
T 1+KC, adsorbente (M9/,)

go= Maxima capacidad de adsorcion (™)
Ce=Adsorcion en el equilibrio del adsorbato en solucién (M9/.)

K.= Constante de Langmuir (“/mg)

Freundlich X C% Kr= Capacidad de adsorcion (M%/q)
o = it Ce=Adsorcion en el equilibrio del adsorbato en solucién (™9/.)

n= heterogeneidad

Sips Qs(KsCe)™s Qs=capacidad maxima (™)
Qe = 1+ (K;C)™ Ks= Constante de Sips (“/mg)
ns= heterogeneidad
Dubinin- de = q exp(—pe?) gm= capacidad maxima tedrica (M%)
Radushkevich

1 B= Constante del modelo D-R mol?/kJ?
e=RTIn (1 + C_)
e
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Tabla 4. Ecuaciones linealizadas de los modelos cinéticos de pseudo primer orden

y pseudo segundo orden (Ray et al., 2020).

\" (Yo [ [o}

Pseudo primer orden

Ecuacion linealizada

qr = qe(1 — e~t1)

Parametros

gt= cantidad adsorbida a tiempo
t (")
ge= cantidad adsorbida en
equilibrio (™M9/g)
k1= Constante de velocidad de
pseudo- primer orden (min")

t= tiempo (min)

Pseudo segundo

orden

qok,t

- ekt +1

gt= cantidad adsorbida a tiempo
t (o)
ge= cantidad adsorbida en
equilibrio (M9/g)
k1= Constante de velocidad de
pseudo- segundo orden (min-')

t= tiempo (min)

3.4 Evaluacion en una matriz compleja (agua sintética)

Para evaluar el comportamiento del HC en una matriz compleja se empled una

muestra de agua sintética residual proveniente de una industria manufacturera de

baterias. Se preparé de acuerdo con lo reportado por Vergil et al 2017. El agua fue
dopada con: Pb (I1) 4.5 ™9/, Mn (II) 0.01 M9/, Ni (I1) 0.097 ™9/, Cu (I1) 0.083 ™9/, Cr
(1) 0.070 ™9/, Zn (l) 0.029 M9/, Ag (I) 0.002 ™9/, Cd (II) 0.003 ™9/.. Todos los

metales se emplearon en forma de nitrato partiendo de una solucién estandar al 2%

de HNOg3 para evitar la formacion de precipitados.
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4. Resultados

4.1 Caracterizacion del hidrogel composite

4.1.1 Andlisis mediante microscopia optica.

En la caracterizacion morfolégica del hidrogel se puede ver a simple vista la
diferencia de color del HB (Figura 13a) y el HC (Figura 13b) debido a la presencia
de las pAl. De igual manera, en las microfotografias se observa la formacion de una
red tridimensional heterogénea en el HB (Figura 13c), mientras que el HC (Figura
13d) muestra una superficie porosa con pequefios globulos, los cuales se pueden
atribuir a la deposicion de las pAl en la superficie con lo que se puede asegurar su

modificacion.

Figura 13. Morfologia del hidrogel compuesto a) hidrogel de acrilamida y N,N'-
metilenbisacrilamida (HB), b) hidrogel modificado con pAl incrustadas (HC), c)

microfotografia HB, d) microfotografia HC
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4.1.2 Anélisis mediante espectroscopia infrarroja

Con la finalidad de observar si existe alguna modificacion en el hidrogel debido a la
inmovilizacién de las pAl se realizé un analisis mediante espectroscopia infrarroja
del HB, HC y las pAl. En el espectro FT-IR de las pAl (Figura 14a) muestra una
banda ancha en la regién de 3800-3000 cm™', atribuida a las vibraciones O-H
comunes por la hidratacién del aluminio y una banda débil alrededor de ~800 cm-"
atribuible a las vibraciones Al-O / AI-O-Al, tipicas de las especies de aluminio
(Giacomazzi et al., 2023; Gholizadeh et al., 2023), mientras que la banda que
aparece alrededor de 1380 cm™ puede atribuirse a la presencia de los nitratos
correspondientes a la sal de la cual fueron preparadas las pAl (Mihaylov et al.,
2020).

Para los espectros IR del HB y HC (Figura 14b y 14c) se observan picos entre 3500
y 3400 cm correspondientes a los enlaces N-H y C-H de la AC y MBA, mientras
que entre 2800 y 2300 cm' se observa la vibracion C-H. Las bandas observadas en
1636, 1615 y 990 cm™' se asocian a los enlaces C=C y C=0 de la AC y MBA
(Siddiqua et al., 2021). En el espectro del HC se observa adicionalmente una senal
débil alrededor de 800 cm™', ausente en el HB, lo cual sugiere la presencia de
interacciones entre la matriz polimérica y las pAl, esto complementa a los resultados

obtenidos en la caracterizacion morfolégica.
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Figura 14. Espectro de infrarrojo de a) pAl, b) HB y c) HC.

4.1.3 Evaluacion del grado de hinchamiento

Una de las formas mas simples y econdémicas de conocer como es el grado de
entrecruzamiento de un hidrogel es por su porcentaje de hinchamiento, el cual fue
evaluado con los resultados que se muestran en la Figura 15. Se puede observar
que cuando no se tienen pAl en el hidrogel se presenta un menor hinchamiento
debido probablemente una reticulacion insuficiente que no permite la generacion de
espacios adecuados para la adsorcibn de agua mientras que a cantidades
superiores al 1%™/v de pAl en la solucién casting la reticulacion es excesiva lo que
provoca tamafios demasiado pequefios dificultando asi la adsorcion de agua
(Nnadi, & Brave 2011).
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Figura 15. Grado de hinchamiento del HC después de 14 dias.

4.2 Evaluacion del hidrogel para la adsorcién de plomo

4.2.1 Efecto de la concentracion de aluminio en el hidrogel composite

El aluminio inmovilizado en el hidrogel puede modificar su morfologia y por lo tanto
la capacidad de adsorcion, se evalud el efecto de la concentracion de pAl en la
solucidén casting en un intervalo de 0-4%™/v. Acorde a la Figura 16, se observa que,
al incrementar la concentracion de las pAl dentro de la matriz del hidrogel, el
porcentaje de adsorcién aumenta de manera significativa (sin que se presente un
porcentaje de adsorcion favorable cuando no se tienen pAl en el hidrogel). Este
comportamiento puede explicarse debido a que las particulas de aluminio pueden
actuar como adsorbentes activos adicionales, incrementando el numero total de
sitios de captura disponibles para el metal y la superficie especifica del material
compuesto (Zhang et al., 2024)
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Es importante mencionar que si bien, el HC elaborado con el 4%™/v de pAl en la
solucion casting es el que presenta un menor grado de hinchamiento, esto no
repercute significativamente en su capacidad de adsorcion debido a la afinidad que

presentan con el plomo (Wang et. al., 2015).

100

90 -
80 A
70 A
60 -
50 A

40 -

30 -
20 -
10 - I
0
0.2 0.4 1.0 2.0 4.0

Concentracion de pAl en la solucion casting (%™/,)

Porcentaje de eliminacion de Pb (ll) (%)

Figura 16. Porcentaje de eliminacion de plomo frente a la concentracion de pAl en
la solucién casting del HC. Condiciones experimentales: 5 M9/L Pb (ll), pH= 7,

tiempo de contacto 2 h, masa de HC = 0.1 g.

4.2.2 Efecto de la masa del hidrogel

Otro de los parametros que influye en el proceso de adsorcion es la cantidad de
masa del HC empleada, por lo que masas entre 10 y 200 mg fueron evaluadas. De
acuerdo a los resultados de la Tabla 5 se pudo observar que al emplear 10 mg de
HC la adsorcion es muy baja e irregular mientras que un incremento en la masa
aumenta el porcentaje de adsorcion de plomo, lo cual puede atribuirse a que con
una mayor cantidad de adsorbente el area y la cantidad de sitios activos disponibles

aumenta. Esta tendencia se pierde cuando se emplean 200 mg de HC, lo cual puede
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ser ocasionado por la agregacion del HC impidiendo el incremento del area
superficial (Ching et al., 2011).

Tabla 5. Efecto de la masa del HC en el proceso de eliminacion de Pb(ll).
Condiciones experimentales: 5 M9/ Pb (Il), pH= 7, tiempo de contacto 2 h, HC con

4 %™/v de pAl en la solucion casting.

Porcentaje de eliminacion de Pb (ll)

Masa de HC (mg)

(%) *
10 11.03 (17.53)
50 62.68 (3.40)
100 85.83 (1.97)
200 86.23 (2.31)

*CV entre paréntesis

4.2.3 Efecto del pH de la solucién de plomo en su adsorcién por HC

Dado que el pH influye directamente en las propiedades superficiales del HC y las
especies de Pb (ll) presentes en el sistema, se evalud su efecto sobre el proceso
de eliminacion. La Tabla 5 muestra que a pH bajos el porcentaje de eliminacion de
Pb (Il) disminuye, esto puede atribuirse a la repulsion que existe entre el analito y la
superficie del HC ya que a pH inferiores de ~6.1 (pHpzc, Figura 17) el adsorbente

adquiere una carga positiva (Zaidi, et. al. 2021).

Es importante mencionar que el mejor porcentaje de eliminacion se tiene a un pH
de 8 en donde aun se encuentra el plomo libre (Figura 18), por lo que este aumento
se puede deber al incremento de la densidad de carga negativa en la superficie
(Naidu, et. al. 1994).
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Tabla 6. Efecto del pH en el proceso de adsorcion. Condiciones experimentales: 0.1
g de HC con 4 %™/v de pAl en la solucién casting, 5 M9/ Pb (ll), tiempo de contacto
2 h.

Porcentaje de eliminaciéon de Pb (ll)

H
p (0/0) *
2 13.97 (5.77)
3 17.78 (9.58)
5 77.96 (1.69)
~7 84.68 (2.35)
8 92.96 (2.17)
1.0
4
05 -
0.0 T T T T T I.::+ pH
0 1 2 3 4 5 6 7
T 05
) .
_10 _
g
_1 -5 B é‘. .....
2.0

Figura 17. Determinacién del punto de carga cero del HC con 4 %™/vde pAl en la

solucion casting.
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Figura 18. Diagrama de distribucion de especies pPb frente a pH (Ringbom,
1963).

4.2.4 Efecto de la concentracion de plomo en el sistema

Para conocer el efecto que tiene la concentracion en el proceso de adsorciéon del
Pb (Il) en el HC fue necesario conocer el tiempo en el que el sistema llega al
equilibrio. Acorde a la Tabla 7 se puede observar que a partir de los 60 minutos ya
no existe cambio en el porcentaje de adsorcidn por lo que, a partir de ese punto,

puede llevarse a cabo el analisis.
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Tabla 7. Analisis del tiempo en que la eliminacion llega al equilibrio. Condiciones

experimentales: 0.1 g de HC con 4 %™/v de pAl en la solucion casting, 5 ™9/L Pb (ll),
pH=7.

Tiempo Porcentaje de eliminacién de Pb (ll)
(min) (%) *
15 29.91 (2.79)
30 37.23 (4.35)
60 85.66 (0.22)
120 85.83 (2.31)

Una vez determinado el tiempo en el cual el sistema llega al equilibrio, se prosiguio

a evaluar las diferentes isotermas de adsorcion tal y como se observa en la Figura
19.

14

_ [ 2— PR— é

10 -

. (™)

.18

g

0 150 300 450 600 750 900
Ce ()

Figura 19. Isoterma de adsorcion del Pb (II) en el HC. Condiciones experimentales:
0.1 g de HC 4 %™/ de pAl en la solucién casting, 3-1000 M9/L Pb (ll), tiempo de
contacto 1h, pH=7.
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Es importante recordar que el modelo de Langmuir permite conocer si la adsorcion
de las moléculas adsorbidas en la superficie del adsorbente se presenta en forma
de monocapa saturada con una energia de adsorcion constante, mientras que la
isoterma de Freundlich considera un sistema heterogéneo con adsorcion en
multiples capas, diferentes sitios de union y diversas afinidades de adsorcion

asociadas a ellos (Pereira et al., 2022).

Por otro lado, la isoterma de Sips es una combinacion entre la isoterma de Langmuir
y Freundlich la cual asume que la adsorcion se lleva a cabo en superficies
heterogéneas con una distribucion de la energia de adsorcion a lo largo de la
superficie del adsorbente sin necesidad de medir de manera independiente el

numero de sitios de unién (Pereira et al., 2022).

La isoterma de Dubinin Radushkevich permite describir el mecanismo de adsorcién
en superficies heterogéneas cuando se trabaja con concentraciones intermedias de
adsorbato. El proceso de adsorcion esta controlado por un mecanismo de llenado
de poros dependiente de la temperatura lo que permite distinguir entre una
adsorcion fisica (E < 8 KY/mo1) 0 quimica (8%Y/moi < E < 16 K/mal) (Alharby et al., 2021).

De acuerdo con los resultados obtenidos se observa que el modelo de Sips presenta
un mejor ajuste que los otros dos modelos (Langmuir y Freundlich). El valor de n<1
indica que el HG presenta una superficie heterogénea involucrando diferentes
cavidades y dominios de la red polimérica con una adsorcién no lineal y una
distribucion de la energia de adsorcién a través del material tal y como se presenta
en materiales tridimensionales (Ab Aziz et al., 2025.; Vieira et al., 2020). La
capacidad maxima del adsorbente obtenida fue de 12.97 M9/q, la cual es equiparable
a otro tipo de materiales de esta naturaleza tal y como se muestra en la Tabla 8.
Esto lo convierte en una alternativa para llevar a cabo la adsorcion de plomo en

sistemas acuosos.
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Tabla 8. Capacidades de adsorcion de plomo de diversos adsorbentes

Capacidad maxima de adsorcion

Material
mg/g

5.88
(Lian et al.,2018)

Hidrogel a base de hemicelulosa

Microgeles termosensibles
11.76

inmovilizados en grafeno magnético
(Pan et al., 2019)

(MGO-PNB)
Hidrogel de acrilamida/MBA 12.97
modificado con pAl (este trabajo)
Perlas de hidrogel de 18.26
carboximetilcelulosa/quitosano/Fe; 0, (Sarbani et al., 2023)

Nanoiones de hidrogel de Fe3O4 /
31.74

quitosano/acrilamida (CMC-CS- .
(Mamaghani et al., 2023)

Fes0a)

34.72

Aerogel de carbon _
(Kadirvelu et al., 2008)

Por otra parte, el ajuste del modelo de Dubinin-Radushkevich presenté un
coeficiente de correlacion elevado (R?=0.999), lo cual confirma que la adsorcion
ocurre en sitios internos de la matriz, mientras que el valor de energia calculado
(E=8.27 W/mol) indica que se realiza una adsorcion quimica entre el analito y la

superficie del HG lo cual concuerda con lo obtenido en el punto de carga cero.
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Tabla 9. Constantes de las diferentes isotermas de adsorcién (Langmuir, Freundlich,
Sips y Dubinin Radushkevich) del proceso de adsorcion de Pb (lI) empleando el HC.
Langmuir Qo 14.32 M9/q4
K. 0.02Y mg
R? 0.995
Freundlich Kr 5.33 Ly
no 3.13
R? 0.997
Sips Qs 12.97 M9/,
Ks 0.001 L/mg
ns 0.56
R?0.999
Dubinin Radushkevich B -0.0073 mol?/ J?
E 8.27 Kol
R? 0.999

4.2.5 Modelado cinético de adsorcion

Los modelos cinéticos permiten conocer cdmo se lleva a cabo el proceso de
adsorciéon siendo los mas comunes el modelo de pseudoprimer orden, PFO (de
Lagergren), el modelo de pseudosegundo orden PSO (de Ho), el modelo de difusién
intraparticula y el modelo de Weber-Morris. Es importante considerar que la
adsorcion se puede llevar a cabo en las siguientes etapas (Krsti¢, 2021).

e Transferencia de masa externa (teoria de la pelicula): transporte del analito

desde el liquido hasta la superficie del adsorbente.
e Difusién interna: paso del analito a través del adsorbente.
e Unién: interaccion entre el analito y el adsorbente debido a la formacién de

enlaces fisicos o quimicos.
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Tanto el modelo de PFO como el de PSO asumen que la velocidad global de
adsorciéon depende de la velocidad de unién (Krsti¢, 2021). Especificamente el PFO
describe que la velocidad de adsorcion depende de la relacion que existe entre la
adsorcion del adsorbato y el adsorbente en el equilibrio, la cual permite relacionar
los sitios activos libres del adsorbente sin que se identifique normalmente a la
velocidad real como el paso limitante por lo que se considera al PSO como una
herramienta empirica en la representacion de la cinética de adsorcién (Ezzati et al.,
2024;Chu et al., 2025;Pooresmaeil & Namazi, 2019).

El PFO describe una ecuacién no reversible donde el intercambio entre el
adsorbente y el adsorbato es un paso limitante de la velocidad de adsorcion
(Pooresmaeil & Namazi, 2019). Algunos de los supuestos considerados en este

modelo son (Largitte & Pasquier, 2016):

e La adsorcion se da solo en los sitios activos sin que exista interaccion entre
el analito.

e La energia de adsorcion no depende de la “cobertura” de la superficie.

e La adsorcion maxima corresponde a una monocapa saturada por el analito

e La concentracion del analito se considera constante

La evaluaciéon de ambos modelos (Tabla 9) muestra que el proceso de adsorcion se
ajusta a un modelo de pseudo primer orden, lo cual indicaria que la velocidad de
adsorcion depende de los sitios libres disponibles en el adsorbente lo que permite
la formacién de una monocapa o multicapa del metal anclado, lo que corresponde
a un proceso de fisisorcion. Lo anterior podria ser contradictorio con lo obtenido en
la isoterma de Dubinin Radushkevich, sin embargo, esto seria un indicativo de que
la adsorcién también se puede dar por las interacciones intermoleculares que se
presentan entre el plomo y el adsorbente debido al hinchamiento del HC (Vieira
et al., 2020).
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Tabla 10. Parametros cinéticos del proceso de adsorcién de Pb (lI) empleando el

HC.
Pseudo-primerorden ~ qe 0.167m9/,
Ki 1.83x10° min-
R? 0.909
Pseudo-segundo orden Qe 63.29 M9/,
K. 1.20x107°9/ img.min
R? 0.723

Por otro lado, el modelo de difusion intraparticula de Weber y Morris (IPD) permite
evaluar la competencia que existe en el proceso de adsorcion. Los modelos de
difusion se basan en tres pasos consecutivos (Qiu, et. al., 2009):
e La difusion externa o pelicular la cual consiste en la difusion a través de la
pelicula de liquido que rodea las particulas adsorbentes
e Ladifusion interna o intraparticula la cual consiste en la difusién en los poros
o a lo largo de sus paredes del adsorbente

e La adsorcion y desorcion entre el adsorbato y los sitios activos

Los resultados del IPD (Figura 18) mostraron tres secciones lineales las cuales
muestran los tres pasos de la adsorcion del Pb (II) en el HC, siendo la transferencia
del analito a los sitios activos que se encuentran mas accesibles en la superficie y
en las cavidades de mayor diametro que se encuentran cerca (difusion externa) la

mas rapida (Markovski et al., 2013)

Por otro lado, la difusién intraparticula es el paso limitante debido probablemente a
la heterogeneidad de la superficie. Es importante mencionar que al no partir del
origen es probable que también exista una limitacion debida a la difusion en la
pelicula después de cierto tiempo (Markovski et al., 2013).
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Figura 20. Modelo IPD del proceso de adsorcion de Pb (II) empleando el HC.

Condiciones experimentales: 0.1 g de HC, pH= 7, tiempo de contacto 1h.

4.3 Muestra sintética

Ya que uno de los objetivos de este trabajo es la implementacion del HC para la
adsorcion de plomo en matrices complejas se evalué su capacidad de adsorcion
frente a una muestra sintética proveniente de la industria de baterias. Lo anterior
debido a que las baterias de acido-plomo son de las mas utilizadas debido a su bajo
costo y alto rendimiento (Blumbergs et al., 2021). Los resultados arrojaron un
porcentaje de adsorcion del 41.79% + 2.14 del Pb (Il) en la muestra, mientras que
en un sistema ideal el porcentaje de adsorcién fue del 85.83 + 2.31%. La
disminucién en el porcentaje de adsorcion puede atribuirse a que existe una
competencia entre los diversos metales presentes en la muestra por los sitios
activos del HC ya que las pAl han sido empleadas para la eliminacién de cromo
(Zaidi et. al., 2021), cadmio, cobre (Wang et. al., 2015), niquel (Sharma et. al., 2008).
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Lo anterior representa una ventaja desde el punto de vista del tratamiento de aguas
residuales reales, ya que indica la posibilidad de remover simultaneamente diversos

metales pesados presentes en el efluente.
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. Conclusiones

Fue posible sintetizar un hidrogel composite de acrilamida/N,N'-
metilenbisacrilamida con particulas de aluminio que permite la adsorcion de
plomo presente en una muestra de agua proveniente de una industria de
baterias.

La composicion del HC desarrollado que permitié la mayor adsorcion de Pb (II)
fue 20% ™/v de AC y 2% ™/v MBA con el 4%™/v de pAl en la solucién casting.

El HC fue caracterizado por microscopia optica e IR, demostrando la correcta
inmovilizaciéon de las particulas de aluminio dentro de este.

Las mejores condiciones que permitieron la adsorcién de plomo en muestras
acuosas fueron: 0.1 g de HC, 60 min de tiempo de contacto y pH =7.

El proceso de adsorcion fue descrito por el modelo de isoterma de Sips indicando
la presencia de una superficie heterogénea y una capacidad de adsorcion
maxima de 12.97 mg/g mediante una adsorcion quimica.

El HC desarrollado permite la eliminacion de plomo y otros metales presentes
en el agua de la industria de baterias lo cual abre una ventana de oportunidad

para el tratamiento de este tipo de efluentes.
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