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1. Resumen
A traveés de los afios se han detectado en rios y mares diversos contaminantes, los analisis de

la calidad de agua muestran que, aunque las cantidades de estos contaminantes son pequefias
su presencia es peligrosa y, por si fuera poco, tomando en cuenta de que afio tras afio estas
cantidades Ilegan a incrementarse. Actualmente se ha detectado el aumento de los
contaminantes emergentes en el agua, esto provocado por el uso de farmacos, plasticos,
aditivos industriales, fungicidas, sustancias quimicas, etc. A pesar de que estos
contaminantes estan con nosotros desde hace tiempo, han sido detectados recientemente ya
sea por su incremento en la actividad humana, los acontecimientos recientes ocasionado por
la pandemia del covid-19, asi como también, por los avances de tecnologias analiticas
disponibles para detectar estos contaminantes, permitiendo ver las consecuencias en el medio

ambiente y en el ser humano.

Este trabajo busca dar a entender que es un contaminante emergente, asi como su efecto en
el medio ambiente, también se busca determinar su captacion en el agua por medio de
hidroxidos dobles laminares (HDL) y de esta manera poder buscar la alternativa més viable

para un tratamiento de agua residual éptimo.

Palabras Clave: Farmacos, Paracetamol, Adsorcion, Pandemia, Medio Ambiente.
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2. Abstract

Over the years, various contaminants have been detected in rivers and seas, water quality
analyzes show that, although the amounts of these contaminants are small, their presence is
dangerous and, as if that were not enough, taking into account the year after year these
amounts increase. Currently, the increase in emerging contaminants in water has been
detected, this caused by the use of drugs, plastics, industrial additives, fungicides, chemical
substances, etc. Although these contaminants have been with us for a long time, they have
been recently detected either due to their increase in human activity, recent events caused by
the covid-19 pandemic, as well as advances in available analytical technologies. to detect
these contaminants, allowing to see the consequences on the environment and on the human

being.

This work seeks to imply that it is an emerging contaminant, as well as its effect on the
environment, it is also sought to determine its uptake in the water by means of double laminar
hydroxides (HDL) and in this way to be able to find the most viable alternative for optimal

wastewater treatment.
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3. Introduccion
La industria farmaceutica es uno de los sectores de la economia general que se dedica de

manera exclusiva a la fabricacion, distribucion, comercializacion y también la preparacion
de productos quimicos farmacéuticos (Jaimes Urbina & Vera Solano, 2020). Las aguas
residuales provenientes de esta industria, presentan variabilidad en su cantidad y
componentes. Se intuye entonces, que la cantidad de residuos farmacéuticos vertidos puede
ser baja, pero su entrada continua al ecosistema, puede aumentar la concentracion de
contaminantes en los cuerpos de agua, lo que genera a largo plazo un riesgo para los
organismos acudticos y terrestres. EI desconocimiento de los componentes que estan
presentes en el agua residual de la industria farmacéutica, dificulta la aplicacion de un
determinado tratamiento (Jaimes Urbina & Vera Solano, 2020). Para satisfacer la creciente
demanda de la poblacién mundial, miles de productos se elaboran diariamente, ocasionando
un aumento descontrolado en las emisiones de contaminantes quimicos al ambiente. Algunos
de éstos son toxicos, persistentes, bioacumulables y biomagnificables, como es el caso de los
contaminantes organicos persistentes (COP). Algunos COP son considerados
“contaminantes emergentes” y representan un riesgo a la salud y al ambiente (ROCHA
GUTIERREZ, PERALTA-PEREZ, & ZAVALA-DIAZ DE LA SERNA, 2015). De la misma
manera como se encuentran remanentes de distintos tipos de contaminantes en las aguas
residuales urbanas, también se observa la presencia de restos de farmacos, plaguicidas y otras
sustancias, las cuales son Ilamadas contaminantes emergentes (CE). Los contaminantes
emergentes, también Ilamados micro contaminantes, son compuestos quimicos producto de
las actividades humanas que se realizan en el diario vivir, como la higiene personal o el
cuidado de la salud, que pueden provocar efectos negativos en el ecosistema, generando
alteraciones sobre el medio ambiente (Jaimes Urbina & Vera Solano, 2020). Corrientemente
se liberan al ambiente en pequefias cantidades, pero con el tiempo, su uso intensivo y
generalizado, se van acumulando en el entorno. Actualmente también son llamados
contaminantes de interés emergente, no son necesariamente nuevos productos quimicos y
generalmente incluyen contaminantes que a menudo han estado presentes en el medio
ambiente, pero cuya presencia, importancia y efectos (toxicidad) estan siendo evaluados
(Jaimes Urbina & Vera Solano, 2020).
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4. Antecedentes

4.1. Toxicologia de los farmacos en el Medio Ambiente
Desde los afios cuarenta del siglo XX, los medicamentos de receta de origen sintético han

tenido un papel muy importante en la salud de las poblaciones humanas. Es ampliamente
reconocido que han contribuido a aliviar el dolor, controlar y curar muchas enfermedades.
En 1970, se reportd por primera vez la presencia de medicamentos de receta de origen
sintético en el medio ambiente tanto terrestre como acuatico, pero no recibid gran interés por
parte de la comunidad cientifica. A partir de 1990, la presencia de medicamentos en el agua
potable ha sido preocupacion no solo de los investigadores sino del publico en general.
Muchos farmacos son liberados continuamente al medio ambiente lo que los convierte en
agentes contaminantes. Los medicamentos de receta llegan al medio ambiente a través de
diferentes fuentes y mecanismos: desechos y subproductos industriales, excreciones humanas

y animales, en la basura doméstica, entre otros. (Moreno Ortiz, y otros, 2013)

Desde hace méas de una década se introdujo el concepto de ‘eco farmacovigilancia’. Hoy dia
se define como la ciencia y actividades relativas a la deteccion, evaluacion, comprension y
prevencion de los efectos adversos u otros problemas relacionados con la presencia de los
productos farmacéuticos en el medio ambiente, que afectan a humanos y a otras especies

animales. (Castro Pastrana, Bafios Medina, L6pez Luna, & Torres Garcia, 2016)

Los efectos, tanto beneficiosos como adversos, de los medicamentos en los seres humanos y
en veterinaria son ampliamente conocidos. Sin embargo, se desconocen los efectos de estos
medicamentos cuando “entran” en el medio ambiente. Se han detectado residuos de varios
tipos de medicamentos en diferentes compartimentos ambientales (principalmente en aguas
residuales, superficiales y profundas, pero también en suelo, aire y biota).
(FARMACONTAMINACION. IMPACTO AMBIENTAL DE LOS MEDICAMENTOS,
2016) Debido al amplio consumo de medicamentos por la poblacion a nivel mundial, gran
cantidad de residuos de medicamentos se liberan diariamente al medioambiente (Ilustracion
1). En el medio ambiente los farmacos pueden fotodegradarse o biotransformarse por
microorganismos, pudiendo formar metabolitos mas toxicos que el compuesto original.
(Cufat & Ruiz, 2016)
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llustracién 1.- Entradas y destino de los farmacos en el medio ambiente. (Cufiat & Ruiz, 2016)

Para determinar los efectos de los residuos de los medicamentos en el medio ambiente se
realizan estudios de ecotoxicidad aguda, a medio y a largo plazo en diferentes especies
representativas de los diferentes niveles tréficos de los ecosistemas acuaticos y terrestres.
(Cufat & Ruiz, 2016) Las principales vias de contaminacion estan relacionadas con el
consumo y la excrecion de farmacos y metabolitos en orina y heces, y también con la
eliminacion inadecuada o insuficiente de los medicamentos caducados o0 no consumidos. Las
principales vias de entrada en el medio ambiente acuéatico son las aguas residuales, entre las
que se incluyen las urbanas, hospitalarias, industriales y las de origen agricola o ganadero.
Ademas, los residuos de medicamentos se pueden depositar en el suelo mediante excrecion
directa (animales) o debido a la reutilizacion de residuos organicos, y posteriormente filtrarse
a aguas superficiales y/o profundas. Se estima que una proporcion considerable de los
medicamentos vendidos no se llegan a consumir. La eliminacién inadecuada de

medicamentos caducados 0 no consumidos supone una importante via de contaminacion, en
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gran medida evitable. Los medicamentos pueden ser incorrectamente depositados en la
basura doméstica (incorporandose a residuos municipales) o alcanzar las aguas residuales a
través de desagiies de lavabos o inodoros. (FARMACONTAMINACION. IMPACTO
AMBIENTAL DE LOS MEDICAMENTOS, 2016) Los farmacos veterinarios empleados en
la cria de animales pasan al entorno del  suelo, donde se utilizan abonos como
fertilizantes. Con el tiempo, los residuos de estos medicamentos se acumulan en el suelo o
penetran en las aguas freaticas o superficiales, si bien también pueden ser absorbidos por
plantas. (Weber, y otros, 2014)

4.1.1. Incidencia Global en el Medio Ambiente
Un namero creciente de estudios han demostrado que los farmacos estan presentes en el

medio ambiente a nivel mundial. Segun una revision efectuada en mas de 1.000 publicaciones
internacionales, se han detectado residuos farmaceuticos en 71 paises de todo el mundo, en
los cinco grupos regionales de Naciones Unidas (Numero de farmacos detectados en aguas
superficiales, aguas freaticas, agua corriente y/o agua potable.). Los farmacos se han
detectado mayoritariamente en las aguas superficiales y efluentes sanitarios, pero también se
han constatado en aguas subterraneas, abonos, el suelo y otras matrices medioambientales
(Hustracion 2). Tanto en paises en desarrollo como industrializados se han detectado
productos farmacéuticos comercializados internacionalmente (Tabla 1). (Weber, y otros,
2014)

e E——

7‘:,,-
%\‘/“ 2

Namero de farmacos detectados
en aguas superficiales, aguas
fredticas, agua corriente y/o
agua potable.

1-3

4-10

I 11-30
I 31-100
I 101 - 200

no data

lustracién 2.- Farmacos detectados en aguas superficiales, aguas freaticas y agua potable. (Weber, y otros,
2014)
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Tabla 1.- FArmacos comercializados a nivel mundial en el medio acuatico. (Weber, y otros, 2014)

Farmaco Grupo terapéutico Mamero de pe:Lseal-;-'r' el I'I"L-IlndD donlde ':Le han encontrado
armacos en el medio acudtico

Diclofenaco l Analgésicos 50 I
Carbamazepina Medicamentos antiepilépticos 48

Ibuprofeno ‘ Analgésicas 47 I
Sulfametoxazol Antibioticos a7

Naproxeno ‘ Analgésicos 45 |
Estrona Estrégenos 35

17-B-estradiol ‘ Estrégenos 34 I
17-a-etinilestradiol Estrogenos 31

Trimetoprima l Antibioticos 29 I
Paracetamol Analgésicos 29

Acido clofibrico ‘ Medicamentos para la reduccion de lipidos 23 I
Ciprofloxacino Antibioticos 20

Ofloxacino ‘ Antibicticos 16 |
Estriol Estrogenos 15

Norfloxacino ‘ Antibidticos 15 |
Acido acetilsalicilico Analgésicas 15

4.1.2. Determinacion del consumo y desecho de medicamentos
En 2008 en México, se estimd un consumo de ibuprofeno de hasta 2,000 kg por afio (0.02

per capita por afio) quedando dentro de los 6 farmacos mas vendidos en ese afio. Su amplio
consumo junto con sus propiedades hidrofobicas, bio persistentes y de baja adsorcion a la
materia organica, lo convierten en un compuesto peligroso desde el punto de vista eco toxico.
Por su parte el paracetamol, ain en las concentraciones bajas en las que se llega a encontrar
en algunos compartimentos ambientales, podria representar un gran riesgo para la salud
humana por su potencial actividad como disruptor endocrino. Este farmaco se ha detectado
en acuiferos de 29 paises. Gran parte de la preocupacion respecto a la presencia de
antibidticos en las aguas residuales y su persistencia a traves de los procesos de tratamiento
se relaciona con la latente posibilidad de que puedan contribuir a la prevalencia de la
resistencia a los antibi6ticos en especies bacterianas presentes en los efluentes de aguas
residuales y aguas superficiales. (Castro Pastrana, Bafios Medina, Lopez Luna, & Torres
Garcia, 2016) En México, se realizo una encuesta a publico en general como parte de una

campafia universitaria de recoleccion de medicamentos vencidos. Se encontré que el 61% de
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las personas desecha sus medicamentos remanentes o caducados directo en la basura
doméstica y un 5% los vierte en el lavabo, inodoro o fregadero; lo anterior a pesar de que el
67% de los encuestados reconocio que la disposicion directa de los medicamentos en esta
forma implica consecuencias negativas para el medio ambiente. (Castro Pastrana, Bafios
Medina, Lopez Luna, & Torres Garcia, 2016).

4.2. Contaminantes Emergentes
El agua es un recurso natural escaso, indispensable para la vida humana y el sostenimiento

del medio ambiente, que, como consecuencia del rapido desarrollo humano y econémico y
del uso inadecuado que se ha hecho de ella como medio de eliminacién, ha sufrido un
alarmante deterioro. Durante décadas, toneladas de sustancias bioldgicamente activas,
sintetizadas para su uso en la agricultura, la industria, la medicina, etc. Han sido vertidas al
medio ambiente sin reparar en las posibles consecuencias, al problema de la contaminacion,
que comenzo a hacerse notable ya a principios del siglo XIX, cabe afiadir el problema de la
escasez, aspecto éste que esta adquiriendo proporciones alarmantes a causa del cambio
climatico y la creciente desertizacion que esté sufriendo el planeta. (Damia Barcel6 & Lopez
de Alda) Con el desarrollo de la tecnologia se han producido muchos compuestos quimicos
sintéticos, lo que ha generado un incremento en el nimero de contaminantes que son
considerados un potencial amenazador para el ambiente y todo organismo vivo. (Garcia
Gomez, Gortares Moroyoqui, & Drogui, 2011) Las primeras evidencias de la presencia de
farmacos en el medio acuético se produjeron en los afios 70 con la identificacion en aguas
residuales en EEUU del &cido clofibrico, que es el metabolito activo de varios reguladores
de lipidos en sangre (clofibrato, etofili y etofibrato). Sin embargo, no fue sino hasta principios
de la década de los 90 que el tema de los farmacos en el medio ambiente empez6 a surgir con
mas fuerza, como lo demuestran los numerosos articulos publicados desde entonces. (Tejada,
Quifonez, & Pefia, 2014)

Hoy en dia se habla de contaminantes emergentes y se refiere a productos farmacéuticos, del
cuidado personal, surfactantes, aditivos industriales, plastificantes, plaguicidas y una gran
variedad de compuestos quimicos que alteran las funciones endocrinas. (Garcia Gomez,

Gortares Moroyoqui, & Drogui, 2011) La lista de nuevos contaminantes incluye sustancias
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bioacumulables, persistentes y toxicas. La incidencia y la contribucidn de riesgo no estan adn
disponibles para la mayoria de estos contaminantes debido, principalmente, al desafio
analitico que impone el gran nimero de sustancias a monitorear. De ahi, la dificultad de
predecir sus efectos sobre la salud del ser humano y del resto de seres vivos. (Rubio

Clemente, Chica Arrieta, & Pefiuela Mesa, 2013)

Tabla 2.- Efectos sobre los seres vivos de los principales grupos de COEs. (Rubio Clemente, Chica Arrieta, &
Pefiuela Mesa, 2013)

COEs Aplicaciones Efectos sobre la salud.
Farmacos y Esteroides y Anticonceptivos Feminicacion en machos.
drogas de

abuso Antibioticos (sulfonamidas, penicilinas, etc.) | Resistencia microbiana. Alteracion de la cadena trofica.

Actividad estrogénica en ratas y hormonal en seres

Bisfenol A (Fabricacion de Plasticos) .
humanos. Aumento de riesgo en cancer de mama, etc.

Aditivos Ftalatos(Fabricacion de plasticos, juguetes

. Alteraciones en el embarazo y abortos involuntarios .
Industriales para bebes, y suelos)

Alquifenoles (Fabricacion de detergentes) Alteraciones en el desarrollo del proceso reproductivo.

Fragancias con almizcle Poder cancerigenos en roedores.
Productos de

higiene y Parabenos(agentes bactericidas y
cuidado antifungicos en comidas y cosmeticos)
persoonal | Desinfectantes y antisepticos (Fabricacion
de pasta de dientes, jabon y cremas)
Compuestos perfluorados (ej. Acido
perfluorooctanoico)

Actividad estrogénica .

Resistencia microbiana y biocida.

Surfactantes Cancerigeno.

De todos los contaminantes emergentes, los que probablemente suscitan mayor preocupacion
y estudio en los ultimos afios son los farmacos y, en particular, los antibiéticos. EI consumo
de farmacos en los paises de la UE se cifra en toneladas por afio, y muchos de los mas usados,
entre ellos los antibioticos, se emplean en cantidades similares a las de los pesticidas. (Tejada,

Quifonez, & Pefia, 2014)
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Tabla 3.- Farmacos y metabolitos (Tejada, Quifionez, & Pefia, 2014)

Antibiéticos
Nombre Presencia ambiental/ Nombre comercial
Su presencia en el medio ambiente se propone como una de las principales

causa del aumento en la resistencia entre las bacterias patogenas

Fuertemente sorbido en el suelo. Altamente activo en aguas residuales

rovenientes de hospitales

Inhibidor de la ADN-Girasa (enzima necesaria para la replicacion del ADN

LEVOFLOXACINA

Concentraciones encontradas en percolados del landfill de Grinsted (Di-

namarca). 0,04

g/L directame

ajo del relleno y dism

dependiendo de la pr¢ y el largo de la pluma

ECTAPRIM
Antiflamatorios

Es eficentemente removido por las plantas de tratamiento de aguas servidas

PARACETAMOL

afluentes/efluentes de

Uno de los primeros farmacos identificados en lo

aguas servidas. Es e te remavido por
las plantas de tratamiento de aguas servidas

ASPIRINA

Se han encontrado cargas de aproximadamente 100 g/dia en Alemania
Datos de laboratorio muestran una rapida y extensa fotodegradacion a mult-
ples productos (Buseret al, 1999)

VERTAREN
VOLIAREIN

Cargas sobre 200g/dia en Alemania (Ternes, 1998§)

Excretado principalmente por los humanos en forma libre o conjugada (Buser
et al, 1999)

ADVIL

A diferencia de otros contaminantes en el agua, los farmacos son moléculas con actividad
biologica sobre diferentes organismos, y sus propiedades fisicoquimicas determinan su
persistencia en el ambiente y facilitan su bioacumulacién. Estos compuestos se encuentran
en bajas concentraciones (generalmente en partes por millon o partes por trillén) y la mayoria
siguen sin estar regulados o reglamentados por la mayoria de los paises. Dentro de las
propiedades fisicoquimicas de los farmacos se encuentra la solubilidad en el agua, presion
de vapor, deteccion del efluente, coeficiente octanol-agua, Log P, reacciones de
biodegradacion, adsorcién, hidrdlisis y foto oxidacién. Estas propiedades determinan su

persistencia en el ambiente y facilitan su bioacumulacion. (Tejada, Quifionez, & Pefia, 2014)
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4.3. LaPandemiay el Consumo de Medicamentos
La historia de los medicamentos sigue la evolucion humana, en la antigliedad se buscaba la

cura de sus enfermedades en la prevencion de la vida, y este objetivo se persigue hasta
nuestros dias, la investigacion y produccion de manipulaciones de componentes capaces de
controlar o curar enfermedades. A nivel mundial, la distribucion de medicamentos y el acceso
a los productos estan directamente relacionados con la situacion economica y financiera, con
una distribucion desigual donde el poder econdmico establece prioridades, dejando a los mas
pobres con un acceso limitado o interrumpido y favoreciendo el consumo sin prescripcion de
medicamentos en manera desordenada y facilitando otras complicaciones de salud. (dos
Anjos Silva & Gerica de Oliveira Alvim, 2020) Consideramos al medicamento como toda
sustancia y sus asociaciones o combinaciones, destinadas a prevenir, diagnosticar, aliviar o
curar enfermedades en humanos y animales, con fines de controlar o modificar sus estados
fisioldgicos o fisiopatologicos. En este sentido todo medicamento, independientemente de su
origen o naturaleza, debe garantizar tanto al individuo como a la sociedad su calidad, asi
como comprobar que su seguridad y eficacia contribuird de manera importante a la solucion
de problemas que justifique su uso racional. (Zevallos Escobar, 2014) Hoy en dia, el consumo
de medicamentos es un fenémeno de creciente relevancia, que estad siendo motivado por
diversos factores que se asocian a valores que predominan en la sociedad actual. La
Organizacién Mundial de la Salud (OMS) calcula que mas del 50% de todos los
medicamentos se recetan, se dispensan o se venden en forma inadecuada, al mismo tiempo,
alrededor de un tercio de la poblacién mundial carece de acceso a medicamentos esenciales,
y el 50% de los pacientes los toman de forma incorrecta. (Zevallos Escobar, 2014) En 2017
la Organizacién Mundial de la Salud (OMS) lanz6 un desafio mundial en la causa por el uso
racional de los medicamentos, segln la organizacién mas del 50% de los medicamentos son
utilizados incorrectamente desde su prescripcion. Las principales causas del uso de
medicamentos estan en la prevencion y tratamiento de enfermedades, ademas del control de
sintomas, por ejemplo, los medicamentos se utilizan para controlar el dolor y la fiebre,
también en el tratamiento para la cura de infecciones y control de enfermedades que aln no
hay cura. (dos Anjos Silva & Gerica de Oliveira Alvim, 2020) El acceso a los medicamentos
es uno de los seis elementos clave para el funcionamiento de los sistemas de salud. Como en

otros paises en América Latina, el sistema de salud en México esta fragmentado. Por un lado,
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las instituciones de seguridad social como el Instituto Mexicano del Seguro Social (IMSS) y
el Instituto de Seguridad y Servicios Sociales para los Trabajadores del Estado (ISSSTE)
ofrecen atencion meédica y un paquete prepagado de medicamentos a sus beneficiarios.
(Wirtz, Servan Mori, Heredia Pi, Dreser, & Avila Burgos, 2013)

La campafia mas vista en los Gltimos meses es la del nuevo virus Covid-19, que ha provocado
una pandemia, provocando el colapso de los sistemas de salud en todo el mundo, en nimeros
globales. (dos Anjos Silva & Gerica de Oliveira Alvim, 2020) El uso de medicamentos ya
existentes y la produccion de nuevos remedios para Covid-19 también se han convertido en
una coyuntura aprovechable por la industria farmacéutica. Tanto en los Estados Unidos
como en México se ha dado autorizacion de emergencia o temporal para el uso de
medicamentos ya existentes que tienen pruebas clinicas positivas con protocolos estrictos
para su uso original. (Laurel, 2020) Varias clases de drogas mostraron un efecto terapéutico
potencial contra el nuevo coronavirus, como agentes antitumorales, anticoagulantes,
antiinflamatorios, antipalidicos y antimicrobianos; ser que los antivirales, especialmente los
antirretrovirales, son los agentes terapéuticos mas estudiados contra el SARS-CoV-2 (30%).
Tras la publicacion de estos resultados y la presion de las autoridades gubernamentales de
paises como Brasil y Estados Unidos, hubo un aumento descontrolado de la demanda de estos
medicamentos en las farmacias, llegando al punto de agotarse en algunas regiones brasilefias
(Grafico 1). (Lima, y otros, 2020)

180012 @ Ivermectina
@ Vitamina C
[ Paracetamol
[ Hidroxicloroquina sulfato
@ Dipirona sodica
B Vitamina D
@ buprofeno

600+

400+

(Vo)

200+

Porcentuais de venda

04

2,63

Gréfico 1.- Aumento porcentual de las ventas de medicamentos en Brasil entre enero y marzo del 2020, en
comparacion con el mismo periodo de 2019. Los datos de ivermectina se refieren solo a las ventas en junio
de 2020 en comparacion con junio de 2019. (Lima, y otros, 2020)
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Ademas, hubo un aumento alarmante en la venta de medicamentos que estaban vinculados a
noticias falsas relacionadas con la cura o prevencion del COVID-19 (Grafico 1). A modo de
ejemplo, las ventas de vitamina C o &cido ascérbico, que ha propagado en las redes sociales
su “efecto preventivo” contra el nuevo coronavirus, aumentaron casi un 180% de enero a
marzo de 2020, en comparacion con el mismo periodo del afio pasado. En el mismo sentido,
también hubo un crecimiento del 35,56% en el consumo de vitamina D o colecalciferol,
farmaco al que se le ha atribuido la capacidad de curar el COVID-19. El consejo también
analizé la evolucidn de las ventas de medicamentos de venta libre que pueden estar indicados
para aliviar los sintomas leves de COVID-19. En este contexto, las ventas de paracetamol y

dipirona aumentaron un 77,35% y un 54,56%, respectivamente. (Lima, y otros, 2020)

4.4. Paracetamol
El Paracetamol (Acetaminofén) es un analgésico para-aminofendlico. Este farmaco posee

propiedades analgésicas y antipiréticas similares a las de la aspirina. Sin embargo, no tiene
actividad antiinflamatoria periférica ni afecta la funcién plaquetaria. Se absorbe rapidamente,
alcanzando su nivel plasméatico maximo a las 2 horas, con una vida media de 2-4 horas.
(Russo) Es empleado para aliviar los sintomas de resfrios y gripe; dolores leves a moderados,
cllicos menstruales, migrafia, malestar y fiebre. Su facil disponibilidad hace que esté presente
en muchas formas farmacéuticas, dando como resultado, que los consumidores no sean
conscientes que estan tomando el Paracetamol, ni la cantidad en que lo hacen y contribuye a
una falsa seguridad percibida por la poblacion de la inocuidad del medicamento. Ademas, es

ampliamente usado por nifios y mujeres embarazadas. (Maldonado Cuba, 2018)

N CH

HO

llustracién 3.- Molécula Paracetamol. (Russo)

El paracetamol fue sintetizado por primera vez por Morse en 1878, y su primera utilizacion

clinica la realiz6 Von Mering 15 afios después. Este desaconsejo su empleo tras observar
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algunos casos de metahemoglobinemia, aunque en realidad la metahemoglobinemia
seguramente fue debida a la presencia de trazas de 4-aminofenol, el precursor quimico de la
sintesis del paracetamol. A finales de los afios 40 se confirmd que el paracetamol era el
metabolito activo de la fenacetina, que tuvo que ser retirada por nefrotoxicidad. Se retomé
entonces la investigacion clinica y se demostr6 su eficacia y seguridad a mediados de los 50.
En 1950 se comercializ6 por primera vez, y unos afios después se aprobo su venta sin receta
en algunos paises. (FARRE, ABANADES, ALVAREZ, BARRAL, & ROSET, 2004)

4.5. Hidréxidos Dobles Laminares (HDL)

4.5.1. ¢Qué es un Hidréxido Doble Laminar?
Un HDL, acrénimo derivado del inglés “Layeer Double Hydroxide” 6 LDH, es un hidréxido

de estructura laminar, compuesto por dos, 0 mas, cationes distintos, dispuestos en capas
bruciticas; la sustitucion isomorfica del cation divalente mayoritario por un cation trivalente
genera un exceso de carga positiva que es compensado por la incorporacion de aniones en el
espacio interlaminar. Debido a que dichos aniones se encuentran unidos electrostaticamente
a las laminas hidroxiladas, resultan ser facilmente intercambiables por otros aniones
presentes en solucion. (Jobbagy, 2003) Los hidroxidos dobles laminares (HDLs) también son
denominados compuestos tipo hidrotalcita (HT), debido a su estructura analoga con la
hidrotalcita, la cual es el mineral mas representativo del grupo de las arcillas anidnicas. La
HT es un hidroxicarbonato de magnesio y aluminio y se encuentra en la naturaleza en forma
de ldminas o como masas fibrosas. (Gonzalez Millan, 2016) Las arcillas anionicas son
materiales laminares formados por laminas cargadas positivamente y una zona interlaminar
donde coexisten aniones intercambiables unidos a moléculas de agua (llustracion 4). (Béjar,
2016) Las arcillas anidnicas poseen una estructura cristalina hexagonal u octaédrica. Constan
de laminas de cationes metélicos cargadas positivamente, donde las superficies de las laminas
estan ocupadas por grupos hidroxilo, aniones y moléculas de agua. La hidrotalcita es el
mineral mas representativo entre ellas, donde el anion carbonato es el anion predominante.
(Martinez & Carbaja, 2012)
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Arcillas anionicas < HZO
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llustracién 4.- Representacion esquematica de la estructura de las arcillas anionicas. (Béjar, 2016)

Este tipo de materiales son considerados actualmente como materiales nanoestructurados. Su

férmula general:

M 2+1-x M 3+ X (OH)Z(An-)x/n *mHZO

Ecuacion 1.- Formula General HDL. (Martinez & Carbaja, 2012)

Donde: M?*y M3* son los cationes divalentes y trivalentes respectivamente M?* (Ca?*, Mg?*,
Zn%*, Co?*, Ni?*, Cu?*, Mn?*), M3* es un cation trivalente (AI**, Cr3*, Fe3*, Co®*, Ni®*, Mn®Y),
A"es un anién (Cl,, NO*, CIO* , COs?" , SO4* ). (Martinez & Carbaja, 2012) Cada uno
posee una estructura octaedrica rodeado por 6 iones OH, m representa el contenido de agua,
n- representa la carga del anién y x representa el grado sustitucion del metal divalente. Los
hidroxidos dobles laminares son materiales tipo hidrotalcita, que pertenecen a una gran clase
de arcillas anidnicas, debido a sus interesantes caracteristicas como lo son: 1) gran area
superficial 2) la habilidad de formar mezclas homogéneas de 6xidos con tamafio pequefio y
estables a tratamientos térmicos y 3) efecto memoria del material, es decir que permite la
reconstruccion bajo las mismas condiciones de sintesis de la estructura original, cuando es
sometido a un tratamiento térmico y puesto en soluciones acuosas que contengan diferentes

aniones. (Ruiz Hernandez, 2021)

4.5.2. Estructura de los Hidréxidos Dobles Laminares (HDL)
Para comprender la estructura los materiales tipo hidrotalcita es preciso comenzar por la

estructura de la brucita (llustracién 5 a), Mg (OH)2, en la cual el cation Mg?* se encuentra

coordinado formando un octaedro con seis grupos hidroxilo (OH-), los octaedros comparten
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sus aristas de manera que forman laminas bidimensionales. Las capas se apilan unas sobre
otras y se mantienen unidas por interacciones débiles entre los hidrogenos. Cuando algunos
de los cationes divalentes Mg?* son sustituidos por cationes trivalentes Al3* se genera un
exceso de carga positiva en la lamina. Esta carga positiva se compensa con la presencia de
aniones negativos como por ejemplo carbonato (COs? ) que se depositan en la zona
interlaminar donde también se encuentra el agua de cristalizacidn. Se obtiene de esta forma
la hidrotalcita. (Béjar, 2016)

a) b)

’I

Mg*?, Fe*? or AI*3

O or OH"

llustracién 6.- Estructura tipo brucita. (Gonzalez Millan, 2016)

En la hidrotalcita algunos de los cationes de Mg?*, coordinados octaédricamente por grupos
hidroxilos en la estructura laminar, son sustituidos isomorficamente por Al*3 lo que da lugar
a un exceso de carga positiva laminar. Los aniones carbonatos son intercalados entre las
laminas para asi mantener la electroneutralidad. Las moléculas de agua unidas mediante
enlaces de hidrégenoa las laminas pueden ocupar el espacio restante en la regién

interlaminar (llustracién 7). (Gonzalez Millan, 2016)
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llustracion 7.- Representacion esquematica de la estructura HT. (Gonzélez Millan, 2016)

4.5.3. Propiedades de los Hidréxidos Dobles Laminares (HDL)
A continuacion, se enumeran algunas de las propiedades que caracterizan a los productos

calcinados de los HDL las cuales resultan muy interesantes para la utilizacion de estos

materiales en muchos ambitos: (Béjar, 2016)

a) Alta capacidad de intercambio anidnico.

b) Efecto memoria.

c) Propiedades acido — base en funcion de los cationes que conforman la lamina.
d) Alta area superficial especifica (100 — 300 m? /g).

Una de las propiedades mas importantes de los materiales tipo HT es su capacidad de
intercambio anionico, relacionada con su estructura laminar, lo que permite el intercambio
de los aniones que forman la zona interlaminar por otros presentes en una disolucion acuosa.
Por otro lado, el efecto memoria es una de las propiedades que resulta mas interesante una
vez que el material tipo HT se ha sometido a calcinacion. En este caso la adsorcion de aniones
de una disolucién acuosa se lleva a cabo por la reconstruccién de la estructura laminar. En
cuanto a la basicidad se puede modificar cambiando la naturaleza de los cationes que

conforman la ldmina o la regidn interlaminar. (Béjar, 2016)
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4.5.4. Aplicaciones de los Hidréxidos Dobles Laminares (HDL)
Entre las multiples aplicaciones de los hidroxidos dobles laminares cabe mencionar algunas

de las mas importantes (Gonzélez Millan, 2016):

Ambientales: Los HDLs se han utilizado con éxito en experimentos de remediacion
ambiental. Aplicaciones concretas se dan en la remocion organismos, como bacterias (E.
coli) y virus de cepas indicadoras en aguas sintéticas, asi como de carga bioldgica de aguas
eutréficas. (Martinez & Carbaja, 2012) Es usado como adsorbente para la eliminacion tanto
de contaminantes inorganicos (aniones como fosfatos, arseniatos, seleniatos, antimoniatos,
haluros, etc. y metales pesados como organicos, entre ellos pesticidas polares y apolares,
surfactantes, acidos humicos, colorantes. Finalmente, su uso como soportes en formulaciones
para la liberacién lenta de herbicidas ha sido ampliamente estudiado como objetivo de

minimizar el impacto ambiental.

Medicina y biologia: En un principio, los HDLs encontraron aplicaciones un tanto sencillas
como medicamentos antidcidos. Sin embargo, al aumentar la compresion de su estructura y
propiedades tuvieron aplicaciones mas sofisticadas, utilizandose mayormente como matrices
hospederas de moléculas con actividad bioldgica. En el area farmacéutica, los HDLs mejoran
los procesos de disolucion de farmacos hidrofobicos, participan en procesos de liberacion

controlada e incrementan la estabilidad térmica y mecanica.

Catalisis: Se utilizan en reacciones cataliticas de sintesis organica, como por ejemplo
polimerizacion de etileno, evolucién de oxigeno, hidrogenacion, epoxidacion de estireno,

condensacion, hidroxilacion de fenoles, etc.
Industria: Retardante de llama, estabilizadores de polimeros, etc.

Fotoquimica: Diferentes HTs y reacciones se han utilizado en esta area como, por ejemplo,
la foto dimerizacion de especies carboxilato insaturadas intercaladas, foto isomerizacion de
moléculas foto cromica, foto estabilidad y termo estabilidad de diversos pigmentos anionicos

tras su intercalacion, etc.
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4.5.5. Sintesis de los Hidréxidos Dobles Laminares
Se han reportado sintesis de HDL por métodos directos e indirectos, como la coprecipitacion,

sintesis sol-gel, sintesis electroquimica, intercambio anionico, etc. En ese sentido, el reto es
lograr procesos de sintesis rapidos y ecolégicos, los cuales combinados con la alta capacidad
desorcion y combinacién de los materiales tipo HDL, permitan lograr derivados utiles en
diversas aplicaciones, como la adsorcion de diversas moléculas, contaminantes organicos e
inorganicos, o procesos cataliticos gracias a la generacion de sitios basicos activos en la

superficie de estos materiales. (Rodriguez C., y otros, 2021)

Las estructuras tipo hidrotalcita son poco comunes en la naturaleza, mientras que a nivel

laboratorio e industrial su sintesis es relativamente sencilla y de bajo costo. (Recio Arriola)
Algunos métodos para la sintesis de HDL son:

1. Método por coprecipitacién

2. Método de la urea

3. Hidrolisis inducida,

4. Técnica sol-gel

4.5.5.1. Métodos de Coprecipitacion
Dos soluciones acuosas, una que contenia las sales precursoras metalicas (nitratos metéalicos

hidratados de Ni%*, Mg?* y AI**, en las proporciones adecuadas, y manteniendo la relacion
molar M"/M'" = 3), y otra que contenia NaOH y Na,COs3 (1y 0.7 M, respectivamente), fueron
mezcladas gota a gota bajo agitacion vigorosa a temperatura ambiente. Una vez terminada la
adicion, la solucién resultante fue tratada hidro térmicamente a 100°C por 24 hr. El
precipitado fue recuperado por filtracién, lavado con agua desionizada y secado a 100°C.
(Gonzélez Zapién, Olivares Guadarrama, Lopez Martinez, Ramirez Quirds, & Ortiz Romero
Vargas, 2019) Las condiciones de coprecipitacion a baja supersaturacién generalmente dan
como resultados precipitados mas cristalinos que los métodos de coprecipitacion a alta
supersaturacion, ya que en este Gltimo la velocidad de nucleacion es mayor que la velocidad
de cristalizacion. En cambio, por el método de coprecipitacion a baja supersaturacion, ambas

velocidades son cercanas, y se obtiene un mayor nimero de particulas de menor tamafio, pero
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mayor cristalinidad. Los métodos de coprecipitacién tienen algunas desventajas,
principalmente el uso de reactivos altamente corrosivos; ademas, el producto debe ser lavado
exhaustivamente para eliminar el exceso de iones (Na*, K*, Cl-, etc.), para lo que se requiere

de una gran cantidad de agua de lavado. (Prince Flores, 2014)

4.5.5.2. Hidrdlisis de urea
Se preparar diferentes soluciones acuosas con nitratos de Ni%*, Mg?* y AI** a distintas

proporciones (pero a una concentracion total de 0.5 mol-dm= en solucién acuosa),
conservando una relacion molar M'"/M""' = 2. Se agregé urea (1.65 mol-dm3) a la solucién,
junto con los precursores de los metales, y se mantuvo en agitacion constante a 90 °C durante
un periodo de 48 horas bajo agitacion y reflujo. (Gonzélez Zapién, Olivares Guadarrama,
Lopez Martinez, Ramirez Quirds, & Ortiz Romero Vargas, 2019) La urea presenta una serie
de propiedades que la hacen atractiva como agente precipitante. Es una base de Bronsted
muy débil (pKb = 13.8), altamente soluble en agua, y su velocidad de hidrolisis puede ser
controlada al controlar la temperatura de la mezcla de reaccion. La hidrolisis de urea procede

en dos pasos, siendo el primero el determinante de la velocidad: (Prince Flores, 2014)

CO(NH,)? NH,CN
NH4CNO + H,0 2NHs+ + CO3 =

Ecuacidn 2.- Reaccion hidrolisis urea (Prince Flores, 2014)

Las reacciones de hidrolisis de los iones amonio para dar amoniaco, y del carbonato para
producir bicarbonato, resultan en un pH aproximado de 9, dependiendo de la temperatura.
Este pH es adecuado para la precipitacion de un gran nimero de hidroxidos metalicos. La
principal ventaja de este método es la precipitacion homogénea a partir de una solucion.
(Prince Flores, 2014)
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5. Justificacion
Tras los acontecimientos mundiales recientes se ha visto una gran cantidad en el uso de

productos farmacéuticos, asi como plasticos, etc. los cuales la gran mayoria llegan a ser
desechados al medio ambiente y estancados en rios, lagos y mares. Esto provoca que haya
mucha contaminacion emergente en el agua llegando a tales puntos en los que al tratarla no
haya mucha efectividad al retirarlos del agua provocando que esta agua llegue a nuestras
casas para el uso cotidiano, asi como para zonas industriales, agricolas y ganaderas, esto con
sus respectivos peligros y consecuencias para la salud.

Es por eso que la presente investigacion se enfocara en estudiar y analizar la situacién actual
del agua en nuestro municipio morelia, asi como ver la forma de capturarlo mediante la

sintesis de hidroxidos dobles laminares (HDL), como una opcion viable y efectiva.

26 |Pagina



6. Planteamiento del Problema
Actualmente se usan diferentes métodos para remover sustancias que son tdxicas para

cualquier sistema biolégico. Dichos métodos pueden ser quimicos, fisicos y bioldgicos. Es
comun la adsorcion como técnica simple usando sélidos adsorbentes como los hidroxidos
dobles laminares 0 mas comunmente llamados compuestos tipo hidrotalcita. Estos han sido
empleados como adsorbentes o intercambiadores de iones para remover varias especies
ionicas en solucién acuosa.

Los Hidroxidos Dobles Laminares son estructuras sintéticas formadas por laminas de
hidroxidos metalicos cargadas positivamente que son estabilizadas con aniones
interlaminares. La presencia de grupos hidroxilo en las superficies de sus laminas y los
aniones intercambiables los hace compuestos ideales para preparar productos
funcionalizados con moléculas organicas como los farmacos, permitiendo la obtencion de
nuevos materiales en escala nanomeétrica que cubren una gama amplia de aplicaciones, desde
materiales biolégicamente compatibles hasta catalizadores o materiales para remediacion

ambiental, para nuestro propdsito los contaminantes emergentes.
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7. Hipotesis

La sintesis y uso del material hibrido definido como Hidroxido Doble Laminar (MgAl y
ZnAl), podréa capturar contaminantes emergentes (Paracetamol) en el agua, permitiendo asi

combatir una problematica especifica de la contaminacion del medio ambiente.

8. Objetivos Generales
Sintetizar de manera eficiente un Hidroxido Doble Laminar (HDL), aplicarlo en el agua con

el propésito de capturar contaminantes emergentes. Determinado su eficiencia en la

aplicacion en diferentes ramas de la investigacion.

8.1. Objetivos Especificos
e Sintetizar Hidroxido Doble Laminares (MgAl y ZnAl), a partir de 6xidos de Aluminio,

Zinc y Magnesio.

e Protonar los Hidroxidos Dobles Laminares para la captacion de moléculas organicas y

organometalicas situadas en un medio acuoso.

e Determinar la cinética de captacion del paracetamol por los Hidroxidos Dobles Laminares.
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9. Metodologia

9.1. Procedimiento para la sintesis de los materiales tipo hidrotalcita
A grandes rasgos, el desarrollo experimental consta de dos partes, la primera parte consiste

en la sintesis de materiales tipo hidrotalcita, mientras que, en la segunda parte, los hidroxidos

dobles laminares son evaluados como adsorbentes del “Paracetamol”.

Para la sintesis de los materiales se utilizd el método de coprecipitacién a pH constante, el
material tipo hidrotalcita ZnAl consider6 una relacion molar de 2 entre cationes MgAl y se
mantuvo constante la relacion de 3 entre los cationes divalentes y trivalentes, la sintesis se

mantuvo un pH constante a temperatura ambiente.

Para el proceso de coprecipitacion, las sales inorganicas se disolvieron con agua
desmineralizada, la solucion contiene los cationes del material HDL con la relacién molar
correspondiente. Esta solucion se adiciona por goteo lento a un vaso de precipitados, para el
caso exclusivo del material MgAl se utilizé una solucion con carbonato de sodio (Na2CO3)
0.1M para recibir el goteo de las sales inorganicas.

El pH de la suspensién debe mantenerse constante, para conseguir esto se empled una
solucion de NaOH 2M como agente precipitante de los cationes presentes.

Para conseguir la precipitacion de los cationes presentes en los materiales ZnAl y MgAl es
necesario un pH de 10, con un pH menor o mayor es posible que no se obtenga un material
tipo hidrotalcita, la sintesis se realizé a temperatura ambiente con agitacion constante, el pH

se mantiene constante a una velocidad de goteo determinada.

Cuando se adicionan las sales inorganicas, se presenta un precipitado el cual es sometido a
un proceso de afiejamiento, este proceso consiste en calentar a una temperatura de 80°C
durante 15 horas con agitacion constante. Una vez terminado el afiejamiento se deben
eliminar los subproductos que se forman durante la sintesis, estos subproductos se conforman
principalmente por nitrato de sodio (NaNO3), remover este compuesto es sencillo debido a
su alta solubilidad en agua y basta con realizar lavados con agua desmineralizada para

eliminarlo.
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Para finalizar la sintesis, a el solido obtenido se eliminara el exceso de humedad, con ayuda

de una estufa a una temperatura de 80°C, obteniendo finalmente el material tipo hidrotalcita.

La ilustracion 8 especifica la sintesis de los materiales tipo hidrotalcita.

=
=
=

lustracion 8.- Sintesis de los materiales HDL
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9.2. Pruebasin vitro
Terminada la sintesis y haber obtenido los hidroxidos dobles laminares en forma de arcillas

se procedera a guardarlos en frascos, etiquetarlos y dejarlos reposar de 1 a 2 dias

respectivamente.

llustracién 9.- HDL en frascos.

Dejando pasar los dias de reposo se procedié a colocar cada HDL en un vaso de porcelana y
colocarlos dentro de una mufla, con el objetivo de poder llegar a eliminar cualquier rastro de
humedad y materia orgénica restante dentro de la arcilla del HDL. Para lograr lo mencionado

anteriormente, lo primero que se hizo fue calibrar la mufla mediante una serie de pasos:

llustracién 10.- Mufla.

31|Pagina



1. Seleccionamos el proceso a 3 pasos escalonados.

2. Configuraremos la temperatura a 82°C, 120°C y 400°C respectivamente para cada paso
escalonado siendo los 82°C para eliminar la humedad, los 120°C para eliminar la materia
organica y por ultimo los 400°C para realizar la esterificacion.

3. Una vez configurada la temperatura cada una de ellas tendra un tiempo establecido por lo
que se procedera a configurar los tiempos adecuados para cada temperatura siendo que la
temperatura de 82°C tendra un lapso de 30 minutos, para la temperatura de 120°C estara
durante 30 minutos, por ultimo, la temperatura de 400°C estara durante 1 hora.

4. Una vez concluido todo el proceso en la mufla dejaremos reposar los vasos de porcelana

1 hora aproximadamente, después podemos abrir la mufla.

llustracion 11.- Configuracion de la mufla.

Concluido todo el proceso se volvera a colocar las arcillas de HDL en los frascos y guardarlos

en un lugar seguro.

""'t‘ W ( O)“az.

Al ()
¢°'“_4‘,\v S lI.-O‘-

24

lustracion 12.- HDL después del proceso en la mufla
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Terminado el proceso con la mufla pasaremos a preparar una solucién de 1 g de paracetamol

por 100 mL de agua, efectuando los siguientes pasos:

1. Obtener de 3 a5 tabletas de paracetamol de 650 mg, colocarlas en un mortero y triturarlas
hasta lograr 1 g de paracetamol en polvo.

2. Teniendo el gramo solicitado de paracetamol se procede a colocarlo en un matraz
Erlenmeyer y después llenarlo con agua destilada hasta completar los 100mL solicitados
para la solucién.

3. Una vez ya preparada la solucion se tomaron muestras de 10mL, 5mL, 2.5mL y 1.25mL
respectivamente en tubos de ensayo. Para las muestras de 5mL, 2.5mL y 1.25mL se

Ilenaron respectivamente con agua destilada hasta completar 10mL en los tubos de ensayo.

lustracion 13.- Agua destilada y Paracetamol
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lustracién 16.- Solucién muestra de 10mL, 5mL 2.5mL, y 1.25mL de solucién Respectivamente.

Teniendo la solucion de paracetamol lista y sus respectivas muestras en tubos de ensayo, en
una balanza analitica se peso el ler HDL, una vez teniendo su peso total de divide en 7, ya
que seran las muestras a tomar y utilizar respectivamente en los tubos de ensayo, ya divididas
se colocaran en un vaso de precipitados cada una de las muestras, después de colocar el HDL
en los vasos de precipitados, de los tubos de ensayo se tomaran alrededor de 5mL de cada
uno de ellos y se depositaran en los vasos de precipitados junto con el HDL, se dejara reposar

o almacenar de 3 a 4 dias respectivamente.
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llustracion 17.- HDL usado para la muestra correspondiente de la solucion de paracetamol

llustracion 19.- Muestra HDL y solucidn paracetamol 5 mL
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lustracién 20.- Muestra HDL y solucién paracetamol 2.5 mL
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lustracion 21.- Muestra HDL y solucion paracetamol 1.25 mL

Pasando los dias de reposo, colocaremos cada muestra en dos tubos capilares, uno sera para
la recoleccidn de la muestra liquida mientras que la otra sera para la muestra sélida, es muy

importante recordar el etiquetado de cada vaso capilar.

lustracion 22.- Muestra de HDL después de los dias establecidos.
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lustracién 23.- Muestras liquidas y Sélidas del ler HDL.

Se realizara el mismo procedimiento anterior de una manera analoga, pero ahora con la 2da

muestra de HDL respetando todos los pasos y dias establecidos de reposo.

llustracion 25.- Muestra del 2do HDL con su respectiva solucion de paracetamol.
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Una vez obtenida la muestra solida del ler HDL, se pasara a quitar la humedad restante

proveniente de esa muestra, para eso se hara los siguientes pasos:

1. Laprimera opcion es optar por un desecador, colocar las muestras y esperar a que se quite
la humedad.

2. La segunda opcion y que se utilizo fue a base de sales (silicatos), primero colocamos las
sales en un cazuela de porcelana, lo colocamos dentro de una mufla a 100 °C por un tiempo
de entre 10-12 minutos aproximadamente, dejamos que se enfrie lo suficiente para poderlo
colocar dentro de un vaso de precipitado (antes de colocarlo en el vaso de precipitado
podemos optar por colocar la porcelana previamente calentada en el desecador con el
propdsito de hacer que se enfrie mas rapido la porcelana y no se tenga que esperar mucho
tiempo), una vez colocada la porcelana en el vaso de precipitado abriremos los tubos
capilares de la muestra solida y los colocaremos en las sales, taparemos el vaso con una
bolsa asegurandonos de taparla bien ya sea con una liga o cinta, dejaremos reposar las

muestras en las sales de 2 a 3 dias.

llustracidn 26.- Sales (Silicatos) para quitar la humedad de la muestra sélida.
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llustracién 28.- Muestras sélidas colocadas en las sales.

Posteriormente se realizé la obtencién de la muestra sélida del 2do HDL, como en el proceso
anterior dividimos tanto la muestra liquida como seca y la dejaremos asentar durante 2-3
dias, ya que dejamos pasar los dias realizamos analégicamente el proceso anterior como la

muestra 1 del HDL, que fue el siguiente:
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lustracién 29.- Muestras sélidas del 2do HDL con las sales.

Calentamos las sales en una cazuela de porcelana, en la mufla a 100°C por 10 minutos,
después lo dejamos reposar por 15 minutos, una vez en reposo la colocamos en el vaso de
precipitados, abrimos los tubos capilares de la muestra sélida del 2do HDL y depositamos en
las sales, ya colocadas taparemos el vaso con una bolsa asegurandonos de taparla bien ya sea
con una liga o cinta, dejaremos reposar las muestras en las sales hasta que consideremos que

la humedad ya no esta en las muestras.

lustracion 30.- Foto panorédmica de todas las muestras liquidas y s6lidas de ambos HDL.

40| Pagina



9.3. Caracterizacion
La caracterizacion permite conocer distintas propiedades que poseen los materiales, asi como

informacion de la estructura y composicion de los materiales, aunque de manera general, se

pueden determinar las propiedades fisicoquimicas.

Las técnicas de analisis se basan en la medida de alguna propiedad fisica o quimica de un

analito, como por ejemplo la adsorcion o emision de luz, conductividad, entre otras. Por lo
tanto, son las propiedades fisicas y quimicas del analito las que indican el tipo de técnica
analitica que se emplea. Para analizar el funcionamiento de los materiales tipo hidrotalcita
como adsorbentes se debe monitorear el comportamiento de los materiales. En este trabajo

se utilizara el “Paracetamol” para realizar la evaluacion del material.

Los materiales HDL son empleados en los procesos de tratamiento de aguas residuales

debido a su eficiencia para absorber varios contaminantes, asi como bacterias, y ciertos
metales, sin embargo, la capacidad de adsorcion que presentan los materiales HDL se ve
modificada por las combinaciones de los cationes presentes en la estructura del material, la
relacion atomica de los cationes y la distancia que esta entre ellos pueden inferir en la
capacidad de adsorcién. Considerando lo anterior se evaluara la capacidad de adsorcién de
dos materiales HDL. Las muestras sintetizadas ZnAl y MgAI presentan una relacion
estequiomeétrica entre los cationes divalentes y trivalentes. Una vez confirmada la estructura
caracteristica de los materiales HDL en ambas muestras se realizara el proceso de adsorcion
colocando cada muestra en contacto con diferentes concentraciones de solucion de
“Paracetamol” por 24 horas, observando asi que tanto el material ZnAl como el material

MgAI adsorben la especie del contaminante emergente (Paracetamol).

Una vez que se determine qué material presentard mayor eficiencia para adsorber
“Paracetamol”, se evaluara la influencia de la temperatura y el pH en el proceso de adsorcion.
Para la evaluacidon del efecto que presenta el pH durante el proceso de adsorcidn se utilizara
una temperatura de 25°C. Estas pruebas se realizaron utilizando una solucion de
“Paracetamol” a una concentracion de 10, 5, 2.5 y 1.25 mg/L, agregando 0.2059 g de ZnAl,

con agitacion constante y muestreando a las 24 horas.
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10. Analisis y Discusiéon de Resultados

A continuacién, se mostrardn los resultados obtenidos de la caracterizacion con
Espectroscopia de Infrarrojo, asi como los parametros de isotermas de adsorcion mediante
dos ecuaciones utilizadas para la cinética quimica y por Gltimo un estudio de pH

comprobando la eficiencia del HDL.

Caracterizacion de los HDL ZnAl y MgAL
La grafica 2 muestra los patrones XRD de los dos HDL. Ademas, el pico de difraccion mas

alto del HDL ZnAl sugiere que la cristalinidad fue relativamente mayor.
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Gréfico 2.- Patrones XRD de los HDL antes del proceso de adsorcion.

Los grupos funcionales &cidos y basicos presentes en la superficie de los HDL activados
desempefian un rol importante en la adsorcion de contaminantes organicos e inorganicos.
Ellos le confieren a los HDL propiedades hidrofilicas porque incrementan la interaccion
especifica ion - dipolo y dipolo — dipolo. En los graficos 3 y 4 se muestran los espectros FTIR

de los HDL.
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Gréfico 3.- Analisis FTIR de los HDL antes del proceso de adsorcion.
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Gréfico 4.- Analisis FTIR de los HDL antes del proceso de adsorcion con los aniones

interlaminares
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Después de la adsorcion de contaminantes emergentes (paracetamol), se puede observar en
el grafico 5 el resultado a comparacion del grafico 4, podemos observar mas bandas

vibracionales en las graficas por el material organico que se presenta en la molécula del

contaminante emergente (paracetamol).
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Gréfico 5.- Andlisis FTIR después del proceso de adsorcion.

Pruebas de adsorcion isotérmica.

Las pruebas realizadas en modo discontinuo con ambos HDL para el contaminante emergente
(Paracetamol), se llevaron a cabo con concentraciones iniciales de 10, 5, 2.5y 1.25 mg/L que
se mezclaron individualmente con 0.2059g de ZnAl o MgAIl como adsorbentes en matraces
conicos durante 8 horas a 25°C y con agitacion de 150 rpm. Las concentraciones del
contaminante emergente (Paracetamol) en las soluciones se determinaron mediante
espectrofotometria ultravioleta basadas en el cambio de concentracion y la capacidad de

adsorcion (mg kg), de acuerdo con la ecuacion siguiente:

(C, — CV

m

e =
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Donde:
Co Y Ce: son las concentraciones iniciales y de equilibrio (mg L), respectivamente,
V es el volumen de la solucion (L),

m es la masa de adsorbente seco (kg).

La interaccion entre adsorbentes y adsorbatos en equilibrio y la maxima capacidad de
adsorcion de los HDL, se estudiaron ajustando los datos a los modelos de Langmuir, ecuacion

y Freundlich.

_Qm*kL*Ce

Qe = 1+ Kk, C, 0" (Langmuir)

Qe = ki * C§ ... ... (Freundlich)

Donde:

ge: es la capacidad de adsorcién en equilibrio (mg kg™),
gm: es la capacidad de adsorcién maxima teérica (mg kg),
Ce: esla concentracion en el equilibrio ((mg L),

KL: es la constante de adsorcién de equilibrio (L mg),

n: es el factor heterogéneo.

Los parametros para los dos modelos de isotermas de adsorcidn se muestran en la tabla 4 y
la grafica 6. El resultado referente a las isotermas de Langmuir y Freundlich mostré que la

adsorcion en los HDL se dio en monocapa a través de la superficie homogénea.
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Tabla 4.- Parametros de las isotermas de equilibrio para la adsorcién del contaminante emergente
(Paracetamol) en los HDL ZnAl y MgAl.

Qm (mg kgt) KL R2

272.17 0.0844 0.9985
121.85 0.0763 0.9990
-~ Freundlich
Ke 1/n R2
14.32 0.5559 0.9868
6.43 0.3982 0.9863
="
150 -
o - - - - Langmuir
* —— Freundlich
€ 1001
o

Ce (mglL)

Gréfico 6.- Isotermas de Langmuir y Freundlich para los HDL ZnAl (rojo) y MnAl (azul).

Efectos del pH.
El pH se puede considerar el parametro mas importante que influye en la capacidad de

adsorcién de un adsorbato sobre la superficie de los HDL, ya que influye grandemente en
las interacciones electrostaticas superficiales entre los HDLs y las diferentes especies

quimicas puestas en contacto.

Los valores de pH de las soluciones del contaminante emergente (Paracetamol) se variaron
en el rango de 3 a 10, mientras que las concentraciones iniciales se fijaron en 10, 5, 2.5y
1.25 mg/L; las ocho soluciones con diferente pH se mezclaron cada una con 0.2059 g del
HDL ZnAl en agitacién de 150 rpm en agitadores termostaticos a 25 °C durante 8 horas.
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Los estudios de pH probaron que la eficiencia de eliminacién del contaminante emergente
(Paracetamol) es cuando el pH esta a 5. Este comportamiento puede comprobarse en la
Gréfica 7.
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Gréfico 7.- Capacidad de adsorcion del HDL ZnAl en funcion del pH.
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11. Conclusiones

Tras la investigacion y la practica realizada en este trabajo podemos decir que nuestra
hipotesis se cumplio ya que el material hibrido conocido como “HDL”, logro capturar
la molécula del paracetamol contenida en el agua, esto abriendo una posibilidad mas
a la solucién de contaminacidn en el medio ambiente, asi mismo haciendo mas trabajo

de investigacion llegar a plantear multiples soluciones y usos de este material hibrido.

Se logro sintetizar un material HDL a partir de ZnAl y MgAl, mediante el método de

coprecipitacion a pH constante con buenas capacidades adsorbentes.

Como podemos observar en los resultados de las caracterizaciones el espectro de
infrarrojo  logro identificar satisfactoriamente el contaminante emergente

“Paracetamol”.

El resultado mediante la experimentacion para los isotermas de adsorcion como
podemos ver mediante la tabla 4 y el grafico 6, nos dice que el material ZnAl tiene
una mejor adsorcién a comparacion que el material MnAl, asi como también el

modelo de Langmuir da una mejor correlacion a comparacion del de Freundlich.
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