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RESUMEN

Los biopolimeros modificados se han usado por diferentes grupos de
investigacion ampliamente para eliminar iones metalicos. En este trabajo 2-
metil-piridina se us6 para la modificacion en quitosano, el cual se acopl6 a
celulosa para llevar a cabo la adsorcion de iones Pb (1) en solucién acuosa.
Los experimentos se han llevado a cabo a temperatura ambiente a un pH 5. Se
ha podido detectar la disminucion en la concentracion de iones Pb (1) en el
agua mediante espectroscopia de emision atomica de plasma inducido por
microondas (MP-AES); la capacidad maxima de adsorcion del composito fue
de 22.7 y 18.5 mg/g en 2 h. El ajuste de los datos experimentales muestra que
la cinética de adsorcion se describe de manera mas adecuada usando el modelo
de pseudo segundo orden. La celulosa funcionalizada se caracterizé por
espectroscopia FTIR. Postulamos que el aumento en la remocion de metal del
agua se debe a la quelacién de metales con un grupo de carbonilos de acido

succinico y al grupo piridinas incorporado en el quitosano.

Palabras clave: adsorcidon, Cinéticas, Quitosano, Cellulosa
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1. INTRODUCCION

El desarrollo de nuestra civilizacion ha traido diferentes consecuencias a nuestro planeta, entre
ellas la contaminacion, que la podriamos definir como un cambio perjudicial en las
caracteristicas fisicas, quimicas o biologicas del aire, la tierra o el agua, que llega afectar
negativamente la flora y fauna y por consiguiente a los humanos.* Los procesos industriales son
las principales fuentes de esta contaminacion, sin embargo no es la unica, el estilo de vida que
actualmente todos los seres humanos llevamos, genera inevitablemente contaminacion en
pequefias 0 mayores cantidades dependiendo de la urbanizacion de la zona.

Podemos clasificar a los contaminantes por su origen en organico e inorganico, estos se
incorporan al ambiente por aire, agua o suelo, su difusion y transporte dependera del estado en
el que son emitidos al ambiente. En el grupo de los contaminantes inorganicos se encuentran los
metales pesados, que son muy dificiles de remover del ambiente porque en la mayoria de los
casos se encuentran es su forma ionica.

Por otro lado, es sabido que el agua es un insumo vital global, tanto para el sector econémico,
industrial, social como biologico y desafortunadamente altamente contaminado en diferentes
regiones del mundo. En México, aln gran parte del sector industrial tiende a descargar aguas
contaminadas, resultado de su cadena de produccién sin darles el tratamiento estipulados por las
normas nacionales.’

La contaminacion en cuerpos de agua es una problematica actual de la sociedad, la presencia de
metales en las aguas derivadas de los procesos de industrias que descargan agua que no cumple
los pardmetros de las normas vigentes, en industrias como Mineria, Fundicion, Metalurgia,
Pinturas, Baterias, Electronica y Agropecuaria donde se suelen descargar metales como Cd, Hg,
Pb, Cr, Cu, Ni, Zn, Ar y Co, los cuales presenta un riesgo a al medio ambiente.?

Este tipo de desechos de agua son conocidas cominmente como aguas duras, debido a que el
agua con metales suspendidos en ella, pueden darle un cierto grado de toxicidad dependiendo
directamente de la concentracion que pueda tener. Estas aguas provocan un impacto negativo
para el ambiente en el que van a ser descargadas. Provocan un desequilibrio en las cadenas

tréficas debido a la bioacumulacion en plantas y animales.



En la Norma Oficial Mexicana NOM-127-SSA1-1994 (NOM), nos proporciona los limites
méaximos permisibles de Pb (Il) de 25 (ug/l), estableciendo la calidad del agua para uso y
consumo humano asi como la proteccion de la vida acudtica. Existe también la Norma Oficial
Mexicana NOM-002-ECOL-1996 que establece los limites maximos permisibles de
contaminantes en las descargas de aguas residuales provenientes de la industria y actividades
agroindustriales a los sistemas de alcantarillado urbano o municipal, esta dependera
directamente del giro de la empresa y su proceso.*>

En los seres humanos los metales pesados pueden llegar a ser muy toxicos al introducirse en el
organismo. En elevadas concentraciones, estos pueden ocasionar: erupciones cutaneas, malestar
de estomago (ulceras), problemas respiratorios, debilitamiento del sistema inmune, dafio en los
rifones e higado, hipertension, alteracion del material genético, cancer, alteraciones
neurolégicas e incluso la muerte. °

Actualmente se utilizan métodos muy costosos o poco efectivos en el manejo y tratamiento de
aguas residuales que contienen iones metalicos que causan un riesgo a largo plazo para los
ecosistemas y humanos.” Por esta razén existen diferentes grupos de investigacién empefiados
en generar nuevos materiales que ayuden a solventar esta problematica. En afios recientes se ha
visto un incremento en el uso de biocompuestos para remover metales pesados de efluentes
industriales, y que sean amigables con el ambiente, en particular los biocompuestos derivados
de celulosa-quitosano que ayuden a solucionar esto, que se ha convertido en un problema
nacional.® En este trabajo se reporta la obtencién de un biocomposito a base de Celulosa-
Quitosano capaz de adsorber Pb (1) en medio acuoso con una capacidad de adsorcién mayor a

23 mg/g.



2. JUSTIFICACION



2. JUSTIFICACION

Los metales pesados son un problema para la salud y ambiente en que vivimos, en la actualidad
es comun que las descargas de aguas residuales industrial contengan estos compuestos, que
generan efectos negativos en el ambiente y la poblacién humana, dentro de todo el grupo de
metales pesados que existe el Plomo (Pb) sigue siendo uno de los principales causantes de
problemas actuales, envenenamientos, enfermedades, infertilidad, efectos neuronales entre
otros, en este sentido una mejor opcion es retirar del medio en el que se encuentra y confinarlo
en un lugar seguro, actualmente existen técnicas para realizar esta actividad, como la filtracion,
precipitacion y absorcion convencional, en recientes afios se ha puesto en marcha mejorar
algunas de las técnicas que ya existen, encontrando que la funcionalizacion de compuestos
sintetizados en base a piridinas o quitosano, puede aumentar la capacidad de absorcion de algun
material, en este caso el material sera la celulosa, uno de los materiales mas abundantes de la
tierra que se puede aprovechar de esta manera y disminuir el problema de la presencia de plomo

en agua.

~10 ~
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3. OBJETIVOS

3.1 Objetivo General

Desarrollar un biocomposito a base de celulosa modificada con quitosano o piridina y evaluar su

capacidad de adsorcion de Pb (11).

3.2 Objetivos Especificos:

Encontrar las condiciones para realizar la modificacion de celulosa con anhidrido succinico.
e Encontrar las condiciones para realizar la modificacion de celulosa con CDI.

e Encontrar las condiciones para realizar la modificacion de celulosa con Quitosano.

e Realizar cinéticas de adsorcion utilizando la celulosa modificada.

e Analizar la capacidad de adsorcién y la constante de adsorcion.

~ 12 ~
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4. IMPACTOS

La generacion de un biocomposito funcionalizado con un compuesto derivado de quitosano-
piridina que atrape un metal en medio acuoso, por medio de un mecanismo de adsorcion, y
generar nuevos productos para tratamiento de aguas.

Los resultados obtenidos se dardn a conocer en ponencias nacionales y de ser posible en
internacionales y con la publicacion de un articulo cientifico especializado, con la finalidad de

fomentar la investigacion y generar vinculaciones con mas instituciones.

IMPACTO SOCIAL:

Se desarrollara un biocomposito con capacidad de remocién, que podra ser utilizado en

diferentes ambitos para la remocion de plomo. De ser exitoso esto, podria ayudar a mejorar la
calidad en agua de consumo humano extraida de cuerpos de agua susceptibles a la

contaminacion por plomo.

IMPACTO ECONOMICO:
Este tipo de desarrollos implementado en las empresas podria ayudar a una remocion rapida de

plomo en sus aguas residuales, y de esta manera tomar decisiones adecuadas para el tratamiento

de sus desechos, evitando multas por no cumplir la normatividad existente.

IMPACTO AMBIENTAL.:

Este biocomposito nos puede ayudar a remover metales tdxicos, esto nos ayudaria a restaurar

zonas donde se sepa la presencia de metales, e incluso prevenir la incorporacion de este metal al

medio ambiente.

~ 14 ~
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5. MARCO TEORICO

5.1 Metales pesados

Desde el punto de vista toxicoldgico los metales son de gran importancia por los dafios que
ocasionan, en forma inorganica son los componentes fundamentales de los minerales de la
corteza terrestre por lo que se cuentan entre los agentes quimicos tdxicos de origen natural mas
antiguamente conocidos por el hombre. °

El origen de los metales pesados como contaminacion es variada, naturalmente se presentan

como desgastes de cerros y volcanes, por otro lado la generacion por actividades antropogénicas

son mostrados en la tabla 1.2

Industria

Metales

Contaminacion derivada

Mineria de metales
ferrosos

Cd, Cu, Ni, Cr, Co, Zn

Drenaje acido de mina, relaves, escombreras

Extraccion de minerales

As, Cd, Cu, Ni, Pb, Zn

Presencia en las menas como en los subproductos

Fundicion

As, Cd, Pb, Ti

Procesado del mineral para obtencién de metales

MetalGrgica

Cr, Cu, Mn, Pb, Zn

Proceso térmico de metales

Aleaciones y aceros

Pb, Mo, Ni, Cu, Cd, As,
Te, U, Zn

Fabricacion, eliminacion y reciclaje de metales relaves
y escoriales

Gestion de Residuos

Zn, Cu, Cd, Pb, Ni, Cr,
Hg, Mn

Incineracién de residuos o en lixiviados

Corrosiéon Metalica

Fe, Cr, Pb, Ni, Co, Zn

Inestabilidad de los metales expuestos al medio
ambiente

Galvanoplastia

Cr, Ni, Zn, Cu

Los efluentes liquidos de procesos de recubrimiento

Pinturas y pigmento

Pb, Cr, As, Ti, Ba, Zn

Residuos acuosos procedentes de la fabricacion y el
deterioro de la pintura vieja

Baterias

Pb, Sh, Zn, Cd, Ni, Hg

Fluido de la pila residuos, la contaminacion del suelo y
las subterraneas

Electronica

Pb, Cd, Hg, Pt, Au, Cr,
As, Ni, Mn

Residuos metalicos acuosa y solida desde

Agricultura y Ganaderia

Cd, Cr, Mo, Pb, U, V,
Zn, As, Mn, Cu

Contaminacion de escorrentia, aguas superficiales y
subterraneas, la bioacumulacion planta

Tabla 1. Origen antropogénico de metales pesados

como Oxidos, carbonatos e hidréxidos.

En el suelo, los metales pesados, pueden estar presentes como iones libres o disponibles,

compuestos de sales metalicas solubles o bien, compuestos insolubles o parcialmente solubles

~ 16 ~




5.2 Toxicidad de los metales

La principal fuente de contaminacion por metales pesados son los efluentes y los derrames
industriales, estos pueden incorporarse a diversos sistemas de abastecimiento de agua como los
mantos acuiferos, los pozos de riego, rios, lagos o lagunas.

La contaminacién dirigida a los seres vivos inicia por las plantas, que son generalmente la
entrada de metales toxicos en la cadena alimentaria. La absorcion y posterior acumulacion en las
plantas dependen en primera instancia del toxico cinetica de los metales desde la solucion en el
suelo a la raiz de la planta, esto a su vez generara un fitotoxicidad de las plantas que hayan
estado en contacto con los metales.™

Los problemas toxicos generados por metales pesados pueden ser de diferente grado y tipo
dependiendo del metal. Por ejemplo, el Cadmio, el Plomo, el Arsénico y el Talio se han
relacionado con ciertos efectos neurotdxicos, el Cadmio, el Plomo, el Manganeso, el Mercurio y
el Molibdeno causan efectos en el sistema reproductivo. Una variedad de mecanismos han sido
atribuidos a la toxicidad asociada con este tipo de metales, con frecuencia estan relacionados
con la generacién de radicales libres y disminucion en el funcionamiento de enzimas
antioxidantes, ocasionando un incremento en el estrés oxidativo pudiendo inducir muerte
celular, también disminuyendo la fertilidad de hombres que han estado en contacto con

cualquiera de estos metales. ** 12

~ 17 ~



5.3 Plomo

El plomo es moldeable, denso y de color azul grisiceo, y se encuentra en aceites y rocas en su
forma natural. En el uso diario lo podemos encontrar en baterias de automovil, soldaduras,
aleaciones metélicas, plasticos, vasos plomados, cerdmicas entre otros, que son producidos por
las industrias, también se utilizd durante afios en tuberias, por lo que podria ser un elemento

persistente en la actualidad. **

Imagen 1. Mineral de plomo

El plomo entra al cuerpo a través de la absorcion intestinal por medio de la ingestion; a los
pulmones ingresa a través de la inhalacion y en la piel por adsorcién; el plomo que ingresa al
organismo es transportado por medio del torrente sanguineo a todos los 6rganos y tejidos. puede
acumularse en huesos, dientes, higado, pulmaén, rifién, cerebro y bazo.***?

El plomo interfiere con el metabolismo del calcio, sobre todo cuando el metal estd en
concentraciones bajas, el plomo altera el calcio de las siguientes formas:*

a) Reemplaza al calcio y se comporta como un segundo mensajero intracelular, alterando la
distribucion del calcio en los compartimentos dentro de la célula.

b) Activa la proteinquinasa C, una enzima que depende del calcio y que interviene en multiples
procesos intracelulares.

c) Se une a la calmodulina mas avidamente que el calcio, ésta es una proteina reguladora
importante.

d) Inhibe la bomba de Na-K-ATPasa, lo que aumenta el calcio intracelular.

La vida media de plomo puede ser considerada mas larga en nifios que en adultos, el plomo en
la sangre tiene una vida estimada de 35 dias, mientras que en tejidos blandos es de 40 dias y en
hueso de 20 a 30 afios.**

~18 ~



5.4 Casos de plomo

A consecuencia del incremento de la poblacion “humana” y el desarrollo de la industria global,
ambos eventos ha traido problemas que dafian la salud humana.

Entre 1988-2008 en la ciudad de Monterrey se realiz6 un estudio para determinar los niveles de
plomo en la sangre de los nifios y nifias de la ciudad, las muestras fueron realizadas de nifios de
6-12 afos, en diferentes areas de la zona metropolitana, mas de la mitad de los nifios
encuestados refirio vivir cerca de alguna industria incrementando la realidad de la aplicacién del
estudio, como resultado la diferencia encontrada en un periodo de 10 afios se notd un
disminucion en la concentracion de plomo en la sangre, pero hubo casos aislados en lo que si
incremento de manera drastica de 25 microgramos por decilitro o 53.7 0 234 microgramos por
decilitro, se concluye que los factores que pudieron generar estos resultados fue el tipo de agua
de consumo, embotellado o de la llave, asi como la disminucién de Plomo en gasolinas.™

Otro caso de estudio se present6 en Chihuahua, donde la Comision Estatal para la Proteccion
contra Riesgos Sanitarios realizo pruebas de plomo en sangre a 119 nifios que habitan en casas
construidas en terrenos de una ex fundidora, encontrando niveles por arriba de los limites

méximos permisibles.'®

~19 ~



5.5 Celulosa

Existen diferentes materiales para realizar procesos de biorremediacién, sin embargo la celulosa
es el compuesto organico natural mas abundante y, por tanto, puede ser la materia prima
principal para los bioadsorbentes. La produccién de celulosa asciende a 1.5x10*? toneladas por
afio, el interés cientifico por el uso de la celulosa se debe a que es un material renovable y
biodegradable, que puede ser utilizado para solucionar desafios industriales de reciclaje. La
estructura quimica de la celulosa es versatil para realizar modificaciones quimicas, esto permite
su uso en una variedad de aplicaciones. La celulosa fue descubierta en 1837 por el quimico
francés Anselme Payen, quien demostrd que varios materiales vegetales producian sustancias
fibrosas, que después de la purificacién con amoniaco, y la extraccion con agua, alcohol y éter.

Independientemente de la fuente, la celulosa es un polimero lineal compuesto por monémeros

de D-glucopiranosa unidos por enlaces glucosidicos 3-1,4(Figura 1).* 18
OH
OH OH
HO 0 0
. d d Ho O-..
OH
OH OH

Figura 1. Estructura de la celulosa.

La celulosa forma enlaces tipo puentes de hidrogeno que ejercen un influencia importante en sus
propiedades ademas de contener areas hidrofobicas que afectan por ejemplo solubilidad limitada
en la mayoria de solventes. Los enlaces tipo puente de hidrogeno son responsables de las fuertes

interacciones entre las cadenas de celulosa.

~20~



5.6 Quitosano

La estructura quimica del quitosano es muy similar a la de la celulosa, la Unica diferencia es el
grupo funcional en el C2. La quitina y el quitosano son los polimeros mas abundantes en la
naturaleza, después de la celulosa. La quitina es un importante componente de la pared celular
en hongos, exoesqueletos de crustaceos e insectos.™

El quitosano se obtiene por la desacetilacion en mas del 50% de la quitina usualmente en
condiciones bésicas, si se realiza una completa desacetilacion se obtiene quitano. El quitosano
estd constituido por mondmeros de glucosamina y N-acetil glucosamina unidos por un enlace
glucosidico -1,4 (Fig. 5).

CHa

OH 0:<
NH; o] NH
HO HO o
HO o]
[e) NH, (o)
CH; e L
OH o
NH
o) Q.  HO
HO e} d
NH
NaOH
OH S
O:< Desacetilacion
CHs n OH OH OH
Q le) o
HO e}
HO HO OH
NH; NH. HO NH,

Esquema 1. Estructura del quitosano y quitina

Una de las ventajas de usar este polimero es que el quitosano es biodegradable, no toxico, la
naturaleza quimica del quitosano, las cuales favorecen propiedades fisicoquimicas y
bioquimicas, en la generacién de biomateriales, para la industria farmacéutica, biomédica e

industrial. La combinacién de quitosano con otros polimeros es ampliamente investigada.

~21 ~



5.7 Técnicas de separacion

La clasificacion de las técnicas de métodos de tratamiento para la remocion de metales depende
de diferentes factores, principalmente el metal que se esta buscando separar, por ejemplo el
Plomo (Il), es muy diferente el tratamiento de esta contaminacion por elementos traza, en
contraste con algunos metales pesados, por ejemplo, cobre (Cu), selenio (Se), zinc (Zn), que son
esenciales para mantener un correcto metabolismo en los seres vivos y en particular en el cuerpo
humano a bajas concentraciones.>'® En la literatura se han reportado el uso de diferentes
técnicas con buenas eficiencias para la remocion de metales como; Precipitacion, Filtracion por

membrana, Filtracion convencional, Adsorcion y bioadsorcion.

5.8 Carbodn Activado

El carbdn activado puede obtenerse utilizando como materia prima, materiales ricos en carbono,
principalmente provenientes de fuentes naturales como los materiales lignoceluldsicos y
desechos agricolas. El carbon activado en afios recientes sea potencializado en la aplicacion de
remocion de metales como medio filtrante, gracias a sus propiedades Unicas tales como
estabilidad quimica, estabilidad mecénica y térmica.

Uno de tantos trabajos con la aplicacion del carbon activada para retirar metales de efluentes es
presentado por Lavado et al en el 2010, donde el carbon fue obtenido de astillas de eucalipto y
activado con H3PQO,, obteniendo un capacidad de adsorcion de 142,1 mg /g de plomo en medio
acuoso.”*

Debido a que a menor tamafio de particula se obtiene mayor area superficial y aumenta
capacidad de adsorcion, se han desarrollado nanotubos de carbono como una nueva estrategia
para la problematica de contaminacién en agua por metales, en el trabajo reportado por Mubarak
et al en el 2013 en donde realizan remocion de Zinc (Zn), Cadmio (Cd), Plomo (Pb), Niquel

(Ni) and Cobre (Cu) en 2 tipos de estructuras simple y mltiple.?

~22 ~



5.9 Filtracién por membrana

La filtracion por membranas es una de las técnicas que presenta altas eficiencias, requiere poco
espacio y es de facil operacion, se emplea en procesos para el tratamiento de agua potable, aguas
residuales industriales y en menor medida aguas residuales domésticas, sin embargo para la

remocion de metales solamente la osmosis inversa puede tener funcionalidad.
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Tabla 2. Escala de filtracion por membrana

5.10 Osmosis inversa

Es un proceso de filtracion en cual el agua es sujeta a una alta presion que la obliga a pasar a
través de la membrana, atrapando todos los compuestos presentes en ella, tiene la capacidad de
atrapar elementos de 0.001 mm como lo muestra la tabla 2, lo que le otorga un amplio abanico
de capacidades de tratamiento, en comparacion a la Micro, Nano y Ultrafiltracion en su
capacidad de llegar a retener los iones metalicos mejor que las demas.

En un trabajo realizado por Bakalar et al en el 2009 comprobaron que una membrana poliamida
compuesta de pelicula delgada TW30-1812-50 para osmosis inversa, se obtuvo la disminucion
de la concentracion de compuestos con metales pesados como Cu(NOj3) ,, CuSQ,4, ZnSO, y
Ni(NOs), solo que a flujos y concentraciones bajas.”®
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5.11 Adsorcion

La adsorcién es un fenémeno fisico-quimico de transferencia de masa por el cual una sustancia

se transfiere desde la fase liquida a la superficie de un sélido, es utilizada tanto en la industria

como en la academia. Este proceso ha sido reconocido como una tecnologia viable para el
saneamiento del agua. Los procesos de adsorcion son ampliamente utilizados para el tratamiento
de aguas residuales, aguas subterraneas y efluentes industriales, incluida la produccién de agua
potable por ejemplo compuestos recalcitrantes de efluentes (colorantes, metales pesados,
farmacos etc.) incluso para recuperar metales de valor comercial como Oro, Plata, Cobalto. ** %

La técnica presenta una amplia variedad selectiva en remocion de distintos contaminantes,

teniendo requisitos de bajo consumo de energia, compensacién de costo-efectividad., alta

capacidad, cinética rapida, pero dependerd directamente del material absorbente utilizado.

Dependiendo la naturaleza de las fuerzas que provocan la adsorcion, se puede distinguir entre

fisisorcién y quimisorcion:?®

e Fisisorcion (adsorcidn fisica): Se debe principalmente a las fuerzas de Van der Waals. Las
moléculas no comparten ni transfieren electrones, es decir, tanto las moléculas de adsorbato
como las de adsorbente mantienen su individualidad. Por esta razén la adsorcion fisica es
totalmente reversible, pudiendo producirse la desorcion. en este caso la energia de estas
interacciones oscilan entre 5-40 kJ/mol.

e Quimisorcién (adsorcién quimica): se produce cuando las moléculas adsorbidas
reaccionan quimicamente con la superficie, en este caso se forman y se rompen enlaces
quimicos. Tiene lugar sélo en determinadas zonas del sélido (los centros activos), siendo
normalmente un proceso irreversible. La energia necesaria van en el rango de 40-800

kJ/mol, y en consecuencia la desorcion es dificil.

Figura 2. a) Quimiosorcion, b) Fisisorcion
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Diferentes materiales pueden ser utilizados como adsorbentes los cuales puedes ser reutilizado
varias veces. En general un buen adsorbente deberia ser de bajo costo, disponible, eficiente, alta
area superficiales, estabilidad mecéanica, quimica y térmica, facil de desorber, una eficaz
cinética, y principalmente alta capacidad de adsorcion.?® En la figura 7, se muestra un sistema de
adsorcion discontinua, en este caso, el adsorbato disminuye su concentracion en la fase liquida
conforme es transferido a la superficie del absorbente, este proceso se lleva acabo hasta alcanzar
el equilibrio entre el adsorbato disuelto y los sitios activos del adsorbente, como la cantidad del

adsorbato es constante, el balance global de masa puede describirse matematicamente como:

.
——

Agitaciéon a temperatura
constante

\v/

Figura 3. Reactivos

CoVo +qom = C,Vr + gom
Donde:
Co Yy Vo corresponden a la concentracion inicial del adsorbato y el volumen inicial,
respectivamente.
Jo es la cantidad inicial adsorbato en el adsorbente.
m es la masa de adsorbente.

Ce y Vf corresponde a la concentracion del adsorbato en el equilibrio y el volumen final.

ge es la cantidad final del adsorbato en el adsorbente.
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Debido a que qo es igual a 0. La ecuacidn se simplifica de la siguiente manera:
CoVo = CoVy + gem

_ CoVo —CeVf

de m

5.12 Modelo Pseudo-Primer-Orden
Este fue presentado por Lagergren en 1898 y esta basado en describir el comportamiento lineal
de la capacidad de absorcion de solidos con fisiosorcion. Se determina mediante la siguiente

ecuacion.

In(g, — q) = Ingq, — kit

Donde q; vy ge representan la capacidad de absorcion en el tiempo y en el equilibrio,

respectivamente, y k; corresponde a la constante cinética de pseudo primer orden.

5.13 Modelo Pseudo-Segundo-Orden
Este modelo fue descrito por Ho y McKay en el 2000, describiendo los procesos de absorcién de
iones metélicos e indica quimiosorcion ya que esta adsorcién se realiza por los grupos

funcionales de las absorbentes.

Donde q: vy 0. representan la capacidad de absorcion en el tiempo y en el equilibrio,

respectivamente, y k, corresponde a la constante cinética de pseudo segundo orden.



0. ANTECEDENTES



6. ANTECEDENTES

Como se menciona anteriormente, la bioadsorcion se presenta como una alternativa en la
remocion de metales pesados presentes en el agua, es una tecnologia que permite no solo
removerlos, si no también, darle un uso a los desechos agricolas o forestales que antes no tenian
ninguna utilidad.® Ademés, estos materiales son muy abundantes, de bajo costo y fAcil
adquisicion.

El proceso de bioadsorcion involucra una fase sélida y una fase liquida que contendra disueltos
la sustancia de interés que sera adsorbida en este caso, los iones de los metales pesados.

Un reporte de la aplicacion de un bioadsorbente es el realizado por Cardona et al. 2013 en este
trabajo utilizaron la cascara de naranja, la cual muestro ser efectiva en la remocion de Pb (1) por
intercambio i6nico de Ca (1), en este trabajo se reportd que a una solucion de 50 ml de Pb (Il) a
un pH=5, se le coloco 0.2 g de céscara de naranja y esta fue capaz de realizar la biosorcién de

Pb (11) mostrando una capacidad de adsorcién de 141.50 mg/g.”°

o O

Esquema 2. Intercambio i6nico de Ca™* y Ph*?

~ 28 ~



El quitosano es capaz de formar complejos estables con el metal en forma idnica, en este sentido
Gamage y Shahidi reportan en el 2006, el uso de quitosano para la remocion de metales
contaminantes y proteinas en agua, los autores preparan el quitosano a partir de quitina en una
solucion basica, obteniendo 3 tipos de quitosano con diferente grado de desacetilacion 91.3%,
89.3% y 86.4%.

lon Metalico Quelacion (%) Recuperacion (%)
50 ppm 100 ppm 50 ppm 100 ppm
Ni (1) 99.6 £ 0.01| 98.9 £0.00 87.0 £10.9 979 £1.69
Co (Il 76.6 £0.17 99.7 £0.00 52.2 £0.00 84.7 £3.18
Cd (Il 99.1 £0.01 99.1 £0.00 79.8 £0.21 74.3 £1.56
Cu (I) 99.9 +0.06 99.5 +0.00 97.5 £2.26 56.2 +£0.51
Ag (I1) 99.9 +0.00 98.9 +£0.00 0.08 £+0.00 | 0.00 *.0.00

Tabla 3. Comparacién de quelacidn de metal y recuperacion con quitosano con un grado de

desacetilacion del 91.3%,

Las aguas residuales contenian Mn(ll), Co(ll), Cd(Il), Hg(ll), (Pb)(11) y Zn(ll) y se ajustaron a
un pH de 7 para realizar las cinéticas de adsorcion. Esta evaluacion para remover metales se
realizd en columna, obteniendo un 98% de remocion de los iones Ni(ll), Cd(I1), Cu(ll), y Ag(ll)
usando una solucién de 100 ppm. Tal como se muestra en la grafica 3, el quitosano con un grado
de desacetilacion del 91.3%, es el que muestra una mayor porcentaje de quelacion.®
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Por otro lado, Alonso et al. en el 2008 reporta el entrecruzamiento de celulosa y quitosano
usando procedimiento a los que llaman no tdxicos, obteniendo telas con propiedades
antimicrobianas, utilizando con agente entrecruzante acido citrico y NaH,PO,4 como catalizador.
La fibra de celulosa fue previamente puesta baja radiacion UV o H202 y después sometida a las
condiciones citadas. Obteniendo una incorporacion maxima de quitosano de 27 mg/g. En el

siguiente esquema se muestra el entrecruzamiento propuesto con 4cido citrico.*

[=Ye
3

NaH PO,
0 /0
UV-Irradiation o
% o
—%Tho
OH n

Esquema 3. Entrecruzamiento Celulosa-Quitosano con Acido citrico

Realizaron fotografias por SEM, ellos observaron un cambio fisico en la celulosa por accién de
la radiacion a la que se expuso, estos resultados comprobaron que el entrecruzamiento fue
exitoso, en condiciones de quitosano en acido citrico al 4 peso/vol % y NaH2PO4 al 2.2

peso/vol% .

Non-UYV irradiated UV-Irradiated

Figura 3. Imagenes SEM de Celulosa-Quitosano con Acido citrico, sin UV y con UV
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Otro tipo de adsorberte de iones metilicos se desarrollo con quitosano y fibras de algodon, por Zhang
et al. en el 2008, donde las fibras fueron tratadas con periodato de sodio en agitacion a 60°C , para
posteriormente adicionarla a una solucion de quitosano al 4% v/v en 200 ml de acido acetico.
Realizaron pruebas en remocion de Pb (1), con una capacidad de adsorcion (ge) de 101.53 mg/g, esta
gran eficiencia se debe a que se utilizo un compuesto nanoparticulado. En el esquema sigueinte de

muestra la ruta de modificacion a las fibras.*?

OH OH w0 Sy "
/%f&w& N\Aﬁ&ow sty HO ﬂ )
= OH 0 i ‘ e -

T

Esquema 3. Entrecruzamiento Celulosa-Quitosano con Periodato de sodio

Diversas condiciones son reportadas para generar el entrecruzamiento, por ejemplo Sun et al. en
el 2008 utilizando liquidos ionicos como solventes, todos los reactivos fueron secados por 24 hr
a 70°C a presion reducida, despues se disolvio una realacion de 1:2 Quitosano/Celulosa en
butyl-3-methylimidazolium chloride (liquido ionico) en microondas por 6 min. En este trabajo
se reporta una capacidad de adsorcion de ge =26.31 mg/g, menciona que la ventaja de realizar
esta metodologio es la posibilidad de realiar la desorcion del metal absorvido con ayuda del
HCL 0 EDTA. *

1 I 1 Y
- (4]
Gl L -
) o, 0 >/ ",
HL,08 C

l—
H “H e
<1‘n—. 0O ™o /_\ Cr ('“'\:’“
| | N @ ;\ CHyOH OH
H H. n ~.

) CH.CH,CH.CHY . > cwy

o . |
L& S
o] S (Jl:t

HOH,C

i
OH CHLOH

07 (0” ﬁ>/”11%

Esquema .4 Entrecruzamiento Celulosa-Quitosano con butyl-3-methylimidazolium chloride
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La forma en que se prepara el compocito tambien tiende a afectar la capacidad del mismo,
debido al incremento o disminucion del area superficial que puede entrar en contacto con el
metal para poder removerlo, en el metodo reportado por Yang S. et al. en el 2010, describe la
creacion de esferas de carboximetil-celulosa usando epiclorohidrin, obteniendo una capacidad

de adsorcion de 5.5 mmol/g de Pb (I1). **

Figura 3. Esferas de carboximetil-celulosa usando epiclorohidrin

La generacion y desarrollo de este tipo de compuesto es muy efectiva en la remocion, sin
embargo si se desea tambien se puede realizar acoplamiento con diferentes moleculas, Zhou Y,
et al. en el 2013 describe un la preparacion de bolitas magneticas con quitosano por gelacion
instantanea y celulosa carboxilada utilizando TEMPO Yy ultrasonicacion, formando nanofibras

en donde se adiheriran las esferas, obteniendo una capacidad de adsorcion de 171 mg/g de

Pb(11).*°
e = 'rcmpo-Oxmwd oo“
. Ulumnn:anon )

0y

-,
magnitite
=, Sgwens
m CONFs - . e '
mixture .
----- S | A '\P k‘" 0 IMNaOH 3
"y Beads

...__f_':,‘g- chitosan

—~—— PVA _:°

Esquema .4 Método de gelacion instantanea para crear esferas magnéticas con quitosano y

celulosa



Los trabajos anteriores mencionados concluyeron que el entrecruzamiento con quitosano dota
de una mayor capacidad de remocion a la celulosa, sin embargo este no es el inico compuesto
que podria modificar la celulosa. Se conoce que los grupos metil piridina son una opcién para
realizar la remocion de metales, Burdete et al en el 2013 describe un efecto quelante afin a
Zn(1l) por parte de N,N'-difenil-N, N'-bis-(piridin-2-ilmetil) etano-1,2-diamina, el cual es una
compuesto “tetradentado” que utilizando el mecanismo de ICT (transferencia de carga interna)
el cual es capaz de atrapar el ion metélico con los pares de electrones libres de los nitrogenos.
Otro compuesto similar lo desarrollé Peng et al en el 2007 para la deteccién de Cd*? en células
vivas, utilizando el mismo mecanismo, los grupos metil piridina fueron afines al Cd** y en

conjunto con el compuesto BODIPY un fluoréforo que emite luz dependiendo el metal que sea

atrapado. %’
a) b)
Y (N
F=N__ N=
= o i
\ (708 / 4
~ Y
2 '::1~J K,N\ / ‘\ ~! 8’
. T O 1cd?

Figura 4. a) Compuesto de Burdette, b) Compuesto de Peng
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Una investigacion reciente sobre materiales fabricados entre quitosano y celulosa lo reporta Yang et al
en el 2018, Ellos trabajan con nanocristales a base de celulosa-quitosano, los cuales aplican a tela de
algoddn con la finalidad de modificarlos usando un método que ellos llaman curado en seco, que
consiste en secar la tela a 60 °C por 30 minutos y un curado terminal a 90 °C por 10 minutos mas.
Presentan imagenes de SEM donde muestran como la morfologia de algodon cambia debido a la
presencia de nanocristales de celuosa (Figura 4).Tambien evaluaron las propiedades mecénicas,
hidrofilicas y como bloqueador de radiacion UV, obteniendo buenos resultados en estas pruebas,

mostrando como un prototipo para posibles aplicaciones textiles.®

30 um 30 um 30 um

30 um 30 u 30 um

Imagen 5. Imagenes SEM, a) tela control, b) quitosano/tela, ¢) nano celulosa/tela, d,e,f)

diferentes concentraciones quitosano-nanocelulosa/tela de algodon
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/. METODOLOGIA

Todas las actividades tuvieron lugar en el Centro de Investigacién e Innovacion Tecnoldgica
(CHIT) del Instituto Tecnoldgico de Nuevo Ledn en el Parque de Investigacion e Innovacion
Tecnologica (PIIT).

Todas las reacciones fueron llevadas a cabo en el laboratorio de sintesis quimica bajo la asesoria
del Dr. José Luis Hernandez Garcia, profesor investigador de CONACYT.

Todos los reactivos se compraron de Sigma Aldrich con pureza suficiente, y se compraron
NaOH de CTR Scientific, se usé gel de silice en ldminas de TLC y Silicagel 60 de 0,040-0,063
mm de Merck, Darmstadt, Alemania. Los espectros infrarrojos (IR) se registraron en el
espectrometro Nicolet iS10 FT-IR (Thermo Scientific, EE. UU.) Mediante una técnica de ATR
en la regién 4000-600 cm-1

7.1 Preparacion de celulosa-succinico

Se disolvio 1,0 g de anhidrido succinico en 60 ml de piridina seca, y se afadieron 1,0 g de
celulosa, la mezcla se puso a reflujo durante 12 h. Después de este tiempo, la celulosa se lavo
con 200 ml de agua desionizada y 50 ml de acetona. La celulosa-succinico se seco a temperatura

ambiente y evalu6 su capacidad de adsorbente Pb (I1).

7.2 Preparacion de celulosa-succinico-CDI

A 0,1 gr del compuesto T-1 se dejaron en un matraz con 100 ml de DMF vy se afiadio 0,5 g de
CDI. La mezcla se deja agitar a temperatura ambiente durante 2 h. Después de este tiempo, la
celulosa-succinico-CDI se lavé con H20 (50 ml) y acetona (20 ml), y se secaron a temperatura

ambiente.
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7.3 Preparacion de celulosa-succinico-quitosano

A 100 ml de una solucion 0,1 M de HCI se afiadio 1,0 g de quitosano, y se dejé agitar hasta que
se disolviera, la solucion se ajustd a pH 5 con NaOH. Esta solucién se afiadié a T-1 (celuldsica-
succinico) y se dejo a temperatura de reflujo durante la noche. A continuacion, se lavo el
compuesto con 50 ml de una solucion de HCI 0,1 M y 50 ml, se vertié una solucién de 100 ml

de NaOH 0,1 N, finalmente se afiadié agua y 20 ml de acetona.

7.4 Preparacion de celulosa-succinico-quitosano-piridina

A 100 ml de una solucion 0,1 M de HCI se afiadio 1,0 g de quitosano, y se dejo agitar hasta que
se disolviera y la solucién se ajusté a pH 5 con NaOH, a esta solucion se afiadieron 1,0 g de 2-
(clorometil) piridina clorhidrato y se dejo6 agitar durante 6 horas. La solucion cambia de color a
amarillo, luego se agrega T-2 (celulosa-succinico-CDI) y se deja a reflujo por 12 h. Finalmente,

el material obtenido se lava con 50 ml de 0.1 M de HCI.
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8. RESULTADOS

8.1 Modificacion de la celulosa

La celulosa tiene una buena capacidad para adsorber metales, por lo cual en el presente trabajo
se realizaron y se muestran modificaciones a la celulosa con la finalidad de incrementar su
capacidad de remocion de Pb (Il). En base a la literatura consultada la funcionalizacion de la
celulosa puede realizarse con quitosano, incrementando asi su capacidad de adsorcion. Antes de
iniciar con la modificacion de la tela, esta fue lavada con jabon neutro y abundante agua, donde
posteriormente se realiz6 un enjuague con una dilucion de 1.0 M de HCI acuoso, para retirar el
exceso de jabdn que pudiera quedar adherido. La celulosa fue funcionalizada inicialmente con
anhidrido succinico usando como disolvente piridina, dejandose a reflujo durante 12 horas para
generar el derivado T-1. Posterior al lavado y secado de T-1, se procedié a adicionar CDI
usando como disolvente DMF, con la finalidad de activar el acido carboxilico y hacerlo
susceptible a reacciones nucleofilicas por parte del quitosano. Bajo estas condiciones fuimos

capaces de generar el composito-T-2 (Esquema 4).

OH OH
7 & 7 &
0 HO 0
o OH
Celulosa —2> HO«A??\OHO O\?@\OHO
OH OH
OH o)
o)
OH
T-1 0
OH OH
OH OH /&f
0 HO 0
HO
o B HO%OHO o%o 5
OH OH
OH 0 @) /%,
N
O;K/%(?/ N/

T-2 O
Esquema 4. a) Anhidrido succinico, Piridina 100°C, b) CDI, DMF, rt.

O
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Por otro lado se realiz6 la modificacion al quitosano usando 2-cloro-metil piridina en presencia
de una solucion 5.0 Normal de NaOH para generar el composito (Qs-Py) Quitosano-Piridina

(Esquema 5).

OH OH
NH2 NH2 &&/‘
O HO
HO
Quitosano ————= Ho%o HO O\%\O HO OH
NH NH
OH OH

N
TQs-Py =

Esquema 5. Compuesto Qs-Py ¢).5N NaOH, rt

Para corroborar que las reacciones planteadas anteriormente fueron exitosas, se realiz6 un
andlisis de las telas utilizando el equipo de Infrarrojo (FTIR). Como se muestra en el espectro 1,
las sefiales correspondientes al estiramiento de los grupos hidroxilos se localiza en 3436 cm™
3343 cm™ y 3450 cm™. La celulosa (linea roja) se toma como base para observar si las sefiales
cambiaron al ser sometidas a las condiciones. En la T-1 (linea negra) se puede notar la
diferencia en 1700 nm™, sefial correspondiente al incremento de los carbonilos presentes en el
acido succinico, la T-2 (Linea azul) se observa la celulosa-succinico-CDI, confirmando la
modificacion de la celulosa para que en un siguiente paso se pueda realizar el entrecruzamiento

con quitosano y quitosano-piridina (Espectro 1).
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Espectro 1. Espectro FTIR de a) Celulosa, b) celulosa succinico, ¢) celulosa succinico CDI

El siguiente paso fue realizar el entrecruzamiento de quitosano (Qs) y quitosano-piridina (QsPy)
con la celulosa por separado, como se describe en el esquema 5. El entrecruzamiento planteado
es mediante la sustitucion del imidazol de la T-2 para generar TQs-3 y TQsPy-4
respectivamente.

T-2 —
NH
o O Ho o
o “Ho O “HO
NHR1 NHR1
TQs-3 R, =H
2
wC Ny
TQSPy-4 R1= |
>

Esquema 6. Entrecruzamiento Celulosa-Quitosano y Celulosa-Quitosano-Piridina
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Cuando se analiz6 por FTIR los resultados del entrecruzamiento, el cambio es notorio en el espectro
obtenido de la tela sin tratamiento comparado con el espectro la tela modificada se puedo observar
con mas claridad en el siguiente espectro. Se realiza un zoom a la sefial del carbonilo en 1700 cm-1, y

también se puede notar las sefiales de NH correspondientes al quitosano en 1580cm-1 y la notable
disminucion en la sefial del carbonilo. (Espectro 4.)

Transmitancia (%)

T L T . T T T T T : | T |
2000 1900 1800 1700 1600 1500 1400
cm”

Espectro 2. Espectro FTIR de a) Celulosa, b) celulosa succinico, ¢) celulosa quitosano

En el espectro 3 se muestra la trasformacion de la celulosa al ser tratada con &cido succinico y
posteriormente al entrecruzarse con quitosano (linea azul),

a) Celulosa

b) Celulosa-succinico

c) Celulosa-Quitosano

Transmitancia (%)

4000 / 35|00 ' 30|00 ' 25|00 ' 20I00 / 15I00 ' 10|00 ' 500
cm’”
Espectro 3. Espectro FTIR de a) Celulosa, b) celulosa succinico, ¢) celulosa quitosano
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En la identificacion del compuesto formado de quitosano-piridina, las sefiales con la cual se
confirmé la formacion de este compuesto aparece en 745 cm-1 segln tablas de IR. Sin embargo
cuando se realiz6 el entrecruzamiento celulosa-Quitosano-piridina, debido a que la intensidad de
la sefial representativa de la piridina a los 745 cm™, no se puede observar de manera clara, por lo
tanto se muestra en el espectro 2 la diferencia entre el quitosano y el quitosano-piridina,
reacciones preliminares para el entrecruzamiento, asumiendo que el incremento en las sefiales
de alcanos, es la piridina acoplada al quitosano, con esto y el notable cambio fisico en la
coloracion de la tela al momento de terminada la reaccion, indican que si hubo un
entrecruzamiento, la poca deteccion por parte del equipo se debe a la proporcion que esta la
Celulosa-Quitosano:Piridina.

a) Quitosano

b) Quitosano-Piridina

Transmitancia (%)

4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

-1
cm

Espectro 4. FTIR: a) Quitosano (Rojo), b) Quitosano-Piridina (negro)
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8.2 Cinéticas de remocién de plomo.

El primer paso para evaluar la remocion de plomo utilizando las telas funcionalizadas, fue
realizar una solucién que contenga 100 ppm de Pb (I1), para esto se realizd una solucion acuosa
de HNO;3 al 3% v/v , afiadiendo 112 mg de PbO, y ajustando a un pH =5 con una solucién 1.0
M de NaOH, para poder suspender de manera homogénea el Pb (l11).

El primer aspecto a evaluar fue la capacidad de remocién de plomo por parte de la celulosa, para
esto se realizé una primera cinética que contenia 25 ml de una solucion de 100 ppm de Pb (1) y
se colocaron 20 mg de celulosa, la cinética consistié en dejar el adsorbente en diferentes tiempos
y observar su capacidad de remocién. Los tiempos propuestos fueron 30 min. 1 h,2h 3 h4hy
24h. Sin embargo al realizar el analisis de la cinética, la lectura obtenida fue despreciable,
impidiendo observar una disminucién de la cantidad de plomo removido por la celulosa. Por lo
tanto, nuestra siguiente estrategia fue conocer la cantidad de celulosa dptima para realizar la
medicion de remocion de plomo (I1). Por tal motivo se realiz6 una cinética por 24 hrs con
500mg, 400mg, 300mg 200mg y 100mg de celulosa en 250 ml de una solucion de Pb(Il) con
100 ppm (Grafica 1).
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Grafica 1. Cinética remocion Pb(ll) 24 horas

En la grafica 1 podemos observar que la remocion de Pb (1) se realiza de forma efectiva cuando
se adiciona una mayor cantidad de celulosa, por tal motivo se opt6 por utilizar la de 250mg de
celulosa, para asi obtener una buena capacidad adsorbente en un tiempo razonable para

monitorear las cinéticas.
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8.3 Cinetica de celulosa

En un primer paso se realizaron cinéticas de absorcion con celulosa sin tratamiento, para tener
un punto de partida en la comparacion del incremento de la efectividad de la remocion de Pb (11)
que los compuestos modificados tendran. Se realizaron las cinéticas, corridas en matraces
Erlenmeyer de 250 ml a volumen de 100 ml de solucién de Pb (Il) en HNO3; al 3% por
triplicado, Se pesaron 0,5 g de compuestos secos y luego se colocaron en la solucién, de la cual
se tomaron alicuotas de 1.5 ml en los tiempos establecidos. El experimento para la adsorcion por
lotes se llevé a cabo a temperatura ambiente a 150 RPM en el Benchtop Orbital Shaker
(Thermo Scientific SHKA4000-5) con el fin de analizar y determinar la concentraciéon y

capacidad de adsorcion de Pb (I1) en 100 ml durante 24 horas.

Los datos fueron obtenidos utilizando el equipo Espectroscopia de emisién atomica de plasma
de microondas MP-AES 4200 de Aguilent (Santa Clara, EE. UU.), que se encuentra en las
instalaciones del CIIT, la concentracion de iones Pb (II) se analizé a una longitud de onda de
405,78 nm y una presion del nebulizador de 0,95 | / min. En este equipo el plasma promueve los
electrones de la muestra a un estado excitado. Los electrones regresan al estado fundamental
emitiendo una luz la cual es separa en un espectro y la intensidad de cada linea de emision es
medida en el detector. Los elementos mas cominmente determinados se pueden medir con un

rango de trabajo de partes por millén (ppm) a porcentaje en peso (% en peso).*

Imagen 7. Equipo MP-AES
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Se realizaron 4 cinéticas de adsorcion, celulosa sin tratamiento (negro), celulosa con acido
succinico (rojo), celulosa con quitosano (azul) y celulosa con quitosano piridina (rosa), se
tomaron alicuotas de aproximadamente 1.5 ml a tiempos establecidos los primeros 30 min, y de
ahi se toma hasta las 8 horas de manera continua, terminando la ultima en 24 horas, obteniendo
un total de 12 muestras por cinética. EIl objetivo de realizar este experimento fue encontrar la
capacidad de adsorcién en el tiempo (qt) y en el equilibrio (ge), datos que fueron obtenidos a
partir de la medicién en el equipo MP-AES y realizdndoles un analisis lineal de pseudoprimer y

pseudosegundo orden, resolviendo la duda si el mecanismo de adsorcidn es fisico o quimico.
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Grafica 2. Cinéticas de Celulosa, T-1, T-2, TQs y TQsPy.

En la grafica se puede observar que el punto mas alto corresponde la celulosa con quitosano
piridina, con un gt= 23.15 mg/g, asumiendo que la capacidad de remocion de Pb (11) en solucion
acuosa de este compuesto es el mas efectivo, por la saturacion tan alta que se obtuvo
experimentalmente, sin embargo se puede notar que las lineas de las otras 3 cinéticas de los
compuestos desarrollados con succinico y quitosano respectivamente, tienden a comportarse de
la misma manera, por tal motivo fue necesario realizar los ajustes lineales para obtener ge

(concentracion en el equilibrio) y K (constante cinética de absorcion).
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8.4 Ajuste Pseudo Primer Orden

Los datos obtenidos en la cinéticas fueron procesados para poder realizar el ajuste de pseudo

primer orden, los resultados mostraron que el ajuste no es el correcto para las cineticas, se puede

observar que los valores de las constantes de absorcion y las contantes cineticas de absorcion

son muy bajos para los 4 cuatro casos que se presentan, aunque la R® en el caso del celulosa-

quitosano sea 0.9942.
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Formula de Pseudo primer orden

In(g, — q) = Inq, — kit
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Quitosano-Piridina
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Grafica 3. Ajuste Pseudo primer orden

Celulosa t:oj’::s;“ﬁﬁ 4 0.93457
C/succinico ;j:oolgzlsl ::Ign/% 0.94566
Quitosano ;‘;:000914535:?'{% 0.9942

e T

Tabla 2. Constantes obtenidas del analisis de pseudo primer orden

Este modelo no se puede utilizar para describir los datos experimentales que se encontraron

durante la cinética, por lo tanto este ajuste se desprecia.
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8.5 Ajuste Pseudo Segundo Orden

El modelo de psuedo segundo orden fue el que mas se ajustd a los datos experimentales
obtenidos durante las cinéticas, entendiendo que este modelo habla sobre un efecto quimio
adsorcion por parte de la celulosa modificada con succino, quitosano y quitosano-piridina, ver
grafica 4, Celulosa (negra), Celulosa-succinico (roja), Celulosa-quitosano (azul), Celulosa-

quitosano-piridina (rosa).
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Grafica 4. Ajuste Pseudo segundo orden: a) Celulosa, b) Quitosano-Piridina, ¢) Quitosano, d)

Celulosa-Succinico
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El anélisis de los modelos de cinética realizados se muestran en la tabla 3, obteniendo capacidad
de absorcion en el equilibrio (ge), esta se refiere a los mg de Pb (I1) que absorbe un gramo de
celulosa modificada por cada uno de los tres tipos de celulosa modificada, demostrando que el
compuesto que mas absorbe Pb (Il) fue el Celulosa-quitosano-piridina con un valor de 23.752
mg/g, sin embargo esta absorcion se lleva acabo de manera lenta en comparacion con el
compuesto Celulosa-succinico en donde se observa una constante cinética (k) de 0.1777 g/ (mg
h), referente a la mayor velocidad obtenida en las 4 cinéticas de adsorcion.

Formula de Pseudo segundo orden

t 1 t

2

g9, k. 4,

Celulosa :::56:”2%:23/ (gmg ) 0.9995

C/succinico :::202157172 z;g(/rﬁg h) 0.99939
Quitosano E:: (2)_3622 "g’f{ﬁ‘ ¢h) 0.99463
e e N e

Tabla 3. Constantes obtenidas del analisis de pseudo segundo orden
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9. CONCLUSION



9. CONCLUSION

En este trabajo se logrd participar en un proyecto de investigacion en el CIIT del ITNL, cuyo
objetivo principal fue desarrollar una metodologia propia para la modificacion de celulosa con
quitosano, para generar dos compositos que fueron evaluados para la remocion de metales.

La metodologia que se siguid presenta un gran potencial futuro, se espera realizar en trabajos
posteriores usando otro tipo de contaminantes.

Se logré incrementar la capacidad de adsorcién de la celulosa hacia los iones de Pb(ll)
obteniendo un ge = 23.752 mg/g y un k, = .177 g/(mg h).

Esto fue evaluado con el equipo de emision MPE-AS, ademas de que se estan analizando los
compositos por otras técnicas como XPS, TGA, SEM, las cuales se incorporan al trabajo
presente para generar una publicacion cientifica en una revista internacional con arbitraje, que
avale la calidad de este trabajo.

Los resultados parciales ya fueron aceptados para ser presentados en el mes de octubre, en el
congreso Mexicano de la sociedad quimica, en el area de quimica ambiental. Con la
informacion que tenemos hasta el momento podemos postular que las modificaciones a la
celulosa se han realizado con rendimientos moderados. Se propone que estas modificaciones

son de acuerdo al esquema 8.
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Esquema 8. Modificaciones a la celulosa con quitosano.
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