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Resumen

El agua es de gran importancia para los seres vivos. Los seres humanos la incluyen en todas sus actividades,
por ende debe de tener una calidad adecuada para el consumo humano ya que la mayoria de esta agua
proviene de los mantos acuiferos, donde puede ser contaminada de manera natural con metales pesados.
Dicha contaminacion se da por la disoluciéon de minerales en el agua debido a las condiciones fisicoquimicas.
Dicha agua contaminada puede causar diversos dafos a los seres humanos, tales como céncer. Debido a lo
anterior han surgido diversas técnicas para la remocion de estos contaminantes en agua; En la actualidad
han emergido diferentes materiales para la remocion de contaminantes ambientales en agua, tales como los
adsorbentes a base de grfeno. En este articulo se trabajé con el 6xido de grafeno funcionalizado con urea y
hierro (GOUFH) el cual ha mostrado tener una buena capacidad de adsorcion para arsénico, sin embargo,
en este trabajo se realizara un disefio de experimentos CCD 2° en donde se estudiara el efecto de pH,
temperatura, arsénico y flior sobre la capacidad del adsorbente para remover arsénico y fltor. A través del
analisis con superficie de respuesta podremos encontrar las tendecias, es decir como son los efectos de
interaccion de estos factores con respecto a la capacidad de remover arsénico y flior en presencia de
diferentes condiciones. En el presente trabajo se encontré que la capacidad de remover arsénico del agua se
ve afectada por el pH y la temperatura, a menor pH y mayor temperatura se encontré que remueve una mayor
cantidad de arsénico, sin embargo, para la remocion de flior en agua, se encontré que tanto la temperatura
pH, arsénico y mismo fluor inicial en agua, tienen un efecto importante sobre la remocion de flior en agua,
en donde se encontré que a mayor temperatura, mayor pH, mayor concentracion inicial de arsénico y fluor el
adosrbente presentd la mayor remocion de fluor.
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Introduccion

La calidad del agua a nivel mundial ha venido disminuyendo rapidamente, lo anterior debido a la alta demanda
de este recurso vital, su uso desmedido y a la falta de tratamiento de aguas residuales en los diferentes
sectores que la consumen (Saldafia-Robles et al., 2020). El arsénico y el flior son algunos de los elementos
mas toxicos para los seres humanos, incluso si se exponen a bajos niveles de estos, dicha contaminacion
puede ser de origen natural o antropogénica, debido a reacciones geoquimicas, desechos industriales, uso
de pesticidas e industrias de ceramica, entre otros. En la zona del bajio de Guanajuato se realizan
actividades agricolas como principal fuente econémica, se sabe que el 75% del volumen de agua utilizado en
México es empleado para el riego agricola, generando un creciente déficit de este recurso. La extraccion de
agua a grandes profundidades ocasiona la contaminacion con fldor (F) y arsénico (As), entre otros. En
Guanajuato se ha presentado una gran problematica relacinada con el contenido de As y F presente en agua.
El As al ser ingerido puede ser dafiino para la salud, ya que puede ser causante de lesiones cutaneas,
problemas respiratorios, complicaciones neurolodgicas y trastornos circulatorios (Chen et al., 2009). Los
fluoruros en el agua en altas concentraciones pueden producir diversas enfermedades, tales como, fluorosis
dental, pérdida 6sea, etc. (Aguilar et al., 2001). Debido a lo anterior diversos organismos a nivel mundial han
regulado las concentraciones presentes de los iones antes mencionados en el agua subterranea (Smedley et
al., 2002).

La Organizacion Mundial de la Salud (OMS) regula la concentracion de fluoruros en aguaen 7 mg L'y la
concentracion maxima de As en 10 pg L. En México la NOM 127 SSA-1994 (2000) regula las
concentraciones de fluoruros en 10 mg L. Los limites permisibles de estos elementos de acuerdo con la
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modificacién a la Norma Oficial Mexicana-127-SSA1-1994 son de 0.05 mg L' para As y de 1.5 mg L' para F
(Mesa-Lozano et al., 2016).

Algunas técnicas ya existentes son la oxidacion, coagulacién y filtracion por membrana. Sin embargo estas
técnicas han presentado dificultades econémicas y poco viables, al ya no poder hacer uso del agua en
actividades agricolas para el As, mientras que para el F hay métodos de remocidon como son osmosis inversa,
técnica nalgonda e intercambio i6nico. Asi mismo la absorcion es considerada el método mas eficaz y
econdmico, especialmente en un rango bajo de concentracién para ambos elementos (ver Tabla 1).

Tabla 1. Descripcion de los tratamientos para remocion de arsénico.

TRATAMIENTO DESCRIPCION REFERENCIA

En las plantas de tratamiento de agua, el As*® puede ser removido en forma efectiva por Pérez, 2006
. coagulacién con sulfato de aluminio o hierro. Esta técnica es dependiente del pH del agua
Coagulacion/ . . o
tratada, del tipo y dosis de coagulante, asi como de la concentracion inicial de este

Precipitacion elemento.

El arsénico puede ser fuertemente atraido a los sitios de adsorcion sobre la superficie de Litter et al., 2010
varios materiales sdlidos y el proceso puede usarse para remover efectivamente As de la
solucion. La alumina activada muestra preferencia por los iones de acuerdo con la siguiente

serie de selectividad: OH(HPO4)2 >HAsO42 >F >S042 >HCO3 > Cl > NO3.

La remocién de fluoruro puede realizarse utilizando hidroxiapatita, calcita, cuarzo, o bien,
. cuarzo activado por iones férricos. Se ha reportado que el fluoruro es mas rapidamente
Adsorcion . . .
adsorbido por cuarzo, calcita y fluoruro de calcio
Valenzuela et al.,

2011

La nanofiltracion es una técnica de separacion por membrana disefiada inicialmente para
la eliminacion de iones divalentes. La nanofiltracién presenta un rechazo bajo de iones
monovalentes (sodio, potasio, bicarbonatos, nitratos); y un rechazo elevado de iones
Nanofiltracion divalentes y carbono organico total, lo que permite obtener un permeado de mayor

contenido en sales respecto de la 6smosis inversa y operar a presiones inferiores. .
Robalino et al., 2017

Proceso esencialmente fisico para remocion de iones y moléculas disueltos en el agua, en
el cual por medio de altas presiones se fuerza el paso de la solucién a través de una
membrana semipermeable de porosidad especifica, reteniéndose en dicha membrana los

iones y moléculas de mayor tamafo. Este método es efectivo para remover arsénico de NOM-127-SSA-1-

Osmosis inversa

aguas subterraneas.

El proceso es altamente eficaz para la eliminacién de fluoruro, no se observa interferencia
de otros iones. Una de las desventajas es la eliminacién de todos los iones presentes en

el agua por lo tanto se requiere la re-mineralizacién después del tratamiento.

1994

Meenakshi y
Maheshwari (2006),
Zhu et al., (2007).
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Es un proceso fisico y quimico, en el cual los iones de una especie dada son desplazados
de un material insoluble de intercambio (resina) por otros iones que se encuentran en
. . . Poulopoulos et al.,
solucion es un proceso generalmente rapido y reversible. 2006
Los fluoruros se eliminan del agua con una resina de intercambio aniénico fuertemente
Intercambio i6énico basica que contiene grupos funcionales de amonio cuaternario. Esta técnica tiene la

desventaja de eficiencia reducida en presencia de iones como sulfato, carbonato y fosfato.

Zhu et al., (2007).

La cal (Ca (OH)2) se hidroliza y se combina con acido carbénico para formar CaCO3 el
cual actua como el agente adsorbente del As. Es usado con aguas duras y agua con un

pH entre 10 a 12. Sin embargo, es dificil que se pueda llevar el arsénico a niveles bajos,

particularmente por debajo de 1 mg L', y puede necesitarse un tratamiento secundario. De Esparza, 2004
Litter et al., 2010

Ablandamiento con cal

Debido al peligro que representa el As y F- se requiere proteger las fuentes de agua tanto superficiales como
subterraneas, desarrollando técnicas eficientes, confiables y econémicas para tratar las aguas contaminadas
y remover estos contaminantes. En los ultimos afios los procesos de adsorcién han sido ampliamente
utilizados para remover arsénico y fluoruros del agua debido al costo-beneficio. Los materiales adsorbentes
a base de carbdn, y en particular en los materiales adsorbentes a base de 6xido de grafeno han sido
desarrollados y modificados, buscando mejorar su capacidad de adsorcién para remover dichos
contaminantes del agua.

Materiales y métodos

Existen diversas técnicas para la remocion de arsénico y flior en agua, siendo la adsorcién uno de los mas
viables ya que es facil y no requiere tanta energia como otras tecnologias, ademas los adsorbentes por lo
general son de bajo costo. La adsorcion es un proceso de transferencia de masa desde la fase liquida a la
superficie de un solido, esto es, la acumulacion preferencial de una sustancia (adsorbato) de una fase fluida
sobre la superficie de un sélido normalmente poroso (adsorbente).

Se realizé un disefio de experimentos central compuesto 24, cuyos factores de entrada fueron: temperatura,
pH, arsénico en solucién, fldor en solucion y las variables de respuesta fueron la concentracion de As y F
remanentes en solucién. La Tabla 2 muestra las corridas que se realizaron por triplicado.

Tabla 2. Corridas experimentales del CCD 24
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Std Corrida pH Tempe As(V) F-

1 47 4 25 300 10

2 21 4 25 300 10
3 51 4 25 300 10
4 34 6 25 300 10

5} 83 6 25 300 10
6 79 6 25 300 10
7 66 4 45 300 10
8 9 4 45 300 10
9 40 4 45 300 10
10 62 6 45 300 10
11 80 6 45 300 10
12 55 6 45 300 10
13 32 4 25 600 10
14 89 4 25 600 10
15 85 4 25 600 10
16 19 6 25 600 10
17 24 6 25 600 10
18 8 6 25 600 10
19 44 4 45 600 10
20 45 4 45 600 10
21 37 4 45 600 10
22 2 6 45 600 10
23 10 6 45 600 10
24 17 6 45 600 10
25 73 4 25 300 20
26 28 4 25 300 20
27 52 4 25 300 20
28 39 6 25 300 20
29 16 6 25 300 20
30 58 6 25 300 20
31 70 4 45 300 20
32 90 4 45 300 20
33 11 4 45 300 20
34 46 6 45 300 20
35 13 6 45 300 20
36 22 6 45 300 20
37 81 4 25 600 20
38 14 4 25 600 20
39 78 4 25 600 20
40 72 6 25 600 20
41 76 6 25 600 20
42 36 6 25 600 20
43 68 4 45 600 20
44 67 4 45 600 20
45 42 4 45 600 20

Std Corrida pH Tempe As(V) F-
46 56 6 45 600 20
47 50 6 45 600 20
48 48 6 45 600 20
49 1 3 35 450 15
50 53 3 35 450 15
51 88 3 35 450 15
52 20 7 35 450 15
53 30 7 35 450 15
54 75 7 35 450 15
55 84 5 15 450 15
56 3 5 15 450 15
57 71 5 15 450 15
58 86 5) 55} 450 15
59 27 5 55 450 15
60 25 5 55 450 15
61 59 5] 35 150 15
62 77 5] 35 150 15
63 74 5] 35 150 15
64 12 5] 35 750 15
65 41 5] 35 750 15
66 6 5 35 750 15
67 5! 5 35 450 5

68 82 5 35 450 5

69 65 5) 35 450 5

70 38 5 35 450 25
71 49 5) 35 450 25
72 61 5] 35 450 25
73 63 5 35 450 15
74 26 5] 35 450 15
75 7 5] 35 450 15
76 15 5] 35 450 15
77 29 5] 35 450 15
78 60 5] 35 450 15
79 69 5 35 450 15
80 54 5) 35 450 15
81 23 5 35 450 15
82 4 5 35 450 15
83 87 5 35 450 15
84 64 5] 35 450 15
85 31 5 35 450 15
86 35 5 35 450 15
87 43 5] 35 450 15
88 57 5] 35 450 15
89 33 5] 35 450 15
90 18 5] 35 450 15

Para realizar las corridas mostradas en la Tabla 2, se siguio el procedimiento esquematizado en la Figura 1.
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As,F
Figura 1. Diagrama de elaboracion de isotermas segtin la Tabla 2.
Resultados

Del disefio de experimentos central compuesto 2 que se realizé y analizado con superficie de respuesta se
obtiene que las variables de pH, temperatura, las concentraciones de As y F- en solucién acuosa tienen un
efecto sobre la remocion de fluor y arsénico en la soluciéon remante. En este caso en particular se alcanzé
una remocion maxima del 60 % de fltor y hasta 88 % de arsénico en competencia, es decir, que se removieron
estos porcentajes de fluor y arsénico al mismo tiempo.

Como se muestra en la Figura 2a la interaccion As y F- tiene un efecto significativo sobre el F- remanente en
solucion, es decir, a mayor cantidad de F- queda una mayor concentracion de F- remanentes en la solucién,
por otro lado, en la Figura 2 b y ¢, podemos observar que tanto el pH como la temperatura tienen un efecto
importante sobre la remocién de fluor, esto es, a pHs bajos y temperaturas bajas en una concentracion inicial
baja de F- se presenta una mayor capacidad de remocion de F-, es decir, en solucién queda una menor
concentracién de F- remanentes.
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F remanente H

F remanente E

Fremanente E

Figura 2. Superficie de Respuesta para las interacciones a) fltior-arsénico, b) fltior-pH, c) flior-temperatura.

Por otro lado, en las determinaciones que se realizaron para As mostradas en la Figura 2 se encontré que
las variables con un efecto significativo sobre la remocién de arsénico son el pH y la temperatura. Con
respecto al pH se observa que a pHs altos queda una mayor cantidad de As en la solucion por lo que la mayor
remocion de As se da a pHs bajos. Con respecto a la temperatura observamos que a temperaturas altas

queda una mayor concentracion de As en solucion, por lo que a temperaturas altas se llevo a cabo la mayor
remocion de As en solucion.
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Figura 3. Superficie de Respuesta para las interacciones a) temperatura-pH, b) arsénico-pH.

Conclusion

El 6xido de grafeno modificado con urea y éxihidréxidos de hierro tiene una gran capacidad de remocién de
As y F, removiendo hasta el 60 % de flior y 88 % de arsénico al mismo tiempo. Por lo cual se considera que
es buen material para remover estos contaminantes, lo que ayudaria a llevar agua con una mayor calidad y
de esta manera represente un menor riesgo para el consumo del ser humano. Se considera que este trabajo
es pre-eliminar, y se deberia explorar de manera muy detallda la apacidad de remocion a través de modelos

matematicos de multiadsorcion y comparar las tendecias obtenidas a través de modelos estadisticos tal como
se realizé en este trabajo.
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