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RESUMEN

En este trabajo, los hidroxidos doble laminares (HDL) fueron sintetizados y caracterizados
usando técnicas de fisisorcion de nitrégeno; infrarrojo; desorciéon a temperatura programa-
da; difraccién de rayos X; microcalorimetria de inmersion y analisis termogravimétrico, para
determinar las propiedades basicas del adsorbente. El naranja de metilo (NM) es usado como
colorante y como resultado se encuentra frecuentemente en los efluentes de las industrias
textiles. Las isotermas de adsorcion del colorante sobre HDL fueron estudiadas en funcion
del pH y temperatura. La capacidad maxima de adsorcion del colorante se llevé a cabo a pH
5y la minima capacidad de adsorcion a pH 11, siendo de 40.2 mg/g y 22.1 mg/g, respecti-
vamente. Ademas, la temperatura adecuada para favorecer la adsorcion del colorante sobre
HDL fue a 25 °C, ya que a 35 °C presenta una disminucién considerable.

ABSTRACT

In this paper, layered double hydroxides (LDH) were synthesized and characterized using
techniques of Physisorption of Nitrogen, Infrared, Temperature Programmed Desorption,
X-Ray Diffraction, TGA and Immersion Microcalorimetry, in order to determine the basic
properties of the adsorbent. The methyl orange (MO) is used as a dye and as a result, it
is frequently found in effluents from textile industries. The dye adsorption isotherms on
LDH were studied as function of pH and temperature. The maximum adsorption capacity
of methyl orange on LDH was carried out at pH 5, and the minimum adsorption capacity at
pH 11, being 40.2 mg/g and 22.1 mg/g, respectively. Furthermore, the suitable tempera-
ture to promote the adsorption of methyl orange on LDH was at 25 °C, as at 35 °C shows
a significant decrease.

INTRODUCCION

El desarrollo tecnolégico ha incrementado la contaminacion de los efluentes
de agua con materiales muy variados en sus caracteristicas y grado de riesgo
al entorno ecolégico. Los materiales denominados orgdnicos, por ejemplo,
significan un problema serio, y aunque se han realizado grandes esfuerzos
para su eliminacién, es importante buscar nuevas metodologias eficientes y
economicas. La presencia de colorantes en agua es, principalmente, de origen
antropogénico en los efluentes ligados a las industrias textiles, de papel, cuero,
comida y mineria, donde la presencia de color es indeseable desde el punto
de vista estético, pues impide la penetracion de la luz que es esencial para los
ecosistemas acuaticos y puede llegar a los sistemas de riego de productos para
el consumo humano (Mandal, Tichit, Lerner & Marcotte, 2009).

Acorde con la NOM-065-ECOL-1994, el limite maximo permisible en las
descargas de aguas residuales a cuerpos receptores provenientes de las indus-
trias de pigmentos y colorantes es de 200 mg/L en sélidos suspendidos totales
de colorantes.
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Para la remocion de colorantes, tradicionalmente
se han aplicado métodos quimicos y biolégicos, pero
estas técnicas no pueden lograr la remocion de mu-
chos colorantes no biodegradables (Orthman, Zhu &
Lu, 2003). Existe un gran numero de colorantes uti-
lizados en la industria textil, un ejemplo de ellos es el
colorante Azul Reactivo 4 (RB4), un colorante de antra-
quinona de importancia comercial; para este colorante,
el valor estimado de la concentracion letal media (CLS0)
para la toxicidad aguda para peces es de 1500 mg/L,
y el efecto a largo plazo y la exposicion al colorante ne-
cesita también ser evaluada (Epolito, Lee, Bottomley &
Pavlostathis, 2005).

Otro ejemplo de colorante riesgoso en medio acuo-
so es el naranja de metilo (NM), compuesto quimico
azoderivado con caracteristicas de acido débil (figura 1),
el cual cambia de color de rojo a naranja-amarillo en-
tre pH 3.1 y 4.4 (Zhe-Ming, Sheng-Jie, Li-Grng, Fang-
Fang & Guo-xiang, 2007). El nombre del compuesto
quimico del colorante es sal sédica de acido sulf6-
nico de 4-Dimetilaminoazobenceno. La férmula mole-
cular de esta sal sodica es C,,H ,N,NaO,S y su peso
molecular es de 327.34 g/mol. En la actualidad se
registran muchas aplicaciones desde preparaciones
farmacéuticas y como colorante de tefiido al 5%.

Hoy en dia, uno de los tratamientos utilizados para la
remocion de colorantes es la degradacion de varios azo-
colorantes de las aguas residuales textiles de algodén
sometidas bajo irradiacion UV en presencia de H,O,. El
método de degradacion aplicando UV/H,0, demostro
ser capaz de la degradaciéon completa y la mineraliza-
cion de los colorantes azoicos (Georgiou, Melidis, Aiva-
sidis & Gimouhopoulos, 2002). Bajo este tratamiento
también se ha degradado el naranja de metilo presen-
te en agua, bajo irradiaciones y (You-Peng, Shao-Yang,
Han-Qing, Hao & Qian-Rong, 2008). También se han
realizado estudios utilizando la electrocoagulacion para
la reduccién del color y la turbidez de las aguas resi-
duales textiles (Merzouk et al., 2011).

A\N
z

SO,

Figura 1. Estructura del naranja de metilo.
Fuente: Elaboracién propia.
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Las técnicas de adsorcién son una de las mejo-
res alternativas para remover compuestos organicos
de agua, justo por su alta eficiencia y habilidad para
separar completamente un rango de compuestos qui-
micos (Yujiang et al., 2008). Asi, el uso de materiales
adsorbentes para la purificacién del agua es cada vez
mas frecuente (Kameda, Saito & Umetsu, 2005).

El carbon activado puede ser utilizado ampliamente
como adsorbente en el tratamiento de agua para remo-
ver contaminantes organicos e inorganicos, ya que po-
see una alta area especifica, exhiben una alta eficiencia
en la remocion de muchos compuestos disueltos, tiene
buena capacidad para la adsorcion de muchas molécu-
las organicas, sin embargo, la dificultad y el costo para
su regeneracion es complicado. Actualmente se estan
estudiando la viabilidad de otros materiales de bajo cos-
to, tales como cascara de naranja, algodon, arroz, ben-
tonita, hojas pulverizadas, cascara de coco y carbon de
aserrin, para remover varios colorantes del agua (Jain &
Sikarwar, 2008).

Otro tipo de materiales son las arcillas considera-
das como adsorbentes alternativos de bajo costo. En-
tonces, algunas arcillas derivadas pueden ser faciles de
preparar y su regeneracion es econoémica, por lo que es
alternativa y buena técnica de remociéon de compues-
tos organicos (Orthman et al., 2003; Pavan, Gomes &
Valim, 1998).

En la busqueda de materiales eficientes para remo-
ver contaminantes de efluentes, a principios del 2000,
surgen materiales tipo hidréxidos mixtos de Al y Mg
con estructural laminar, denominados también como
hidrotalcita, los cuales han atraido la atenciéon por su
habilidad de intercambio aniénico, su potencial uso en
catalisis y buen adsorbente selectivo de compuestos
organicos (Barriga et al., 2002; Yia-Feng, Pin-Chieh &
Shan-Li, 2008).

Los hidroxidos dobles laminares (HDL) son utili-
zados para remover aniones del agua, debido a su
principal caracteristica del remplazo parcial del cation
bivalente con el trivalente, lo cual genera un exceso
de carga positiva en la lamina. Se considera importan-
te esta caracteristica porque se puede remover com-
puestos toxicos del agua y, al mismo tiempo, obtener
materiales hibridos de los HDL, teniendo una gran
variedad de moléculas organicas que pueden ser in-
corporadas dentro del espacio interlaminar; por ejem-
plo, carboxilatos alifaticos o aromaticos, sulfonatos
y fosfonatos, aniones alquil sulfatos, fosforinas, dro-
gas anibnicas, colorantes y contaminantes organicos
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(Hermosin, Pavlovic, Ulibarri & Cornejo, 1995). Ademas,
la incorporaciéon de estos compuestos permiten adap-
tar la funcionalidad de los hibridos de HDL para
encontrar otras aplicaciones tanto en pigmentos, dis-
positivos 6pticos, nano y macro compositos de polime-
ros, portadores de drogas y catalisis (Choudhary,
Jha & Narkhede, 2005; Zavoianu, Birjega, Pavel,
Cruceanu & Alifanti, 2005). La formacién de compues-
tos intercalados es particularmente relevante para la
inmovilizacién por adsorcién de colorantes organicos.
Una prometedora aplicacion es usar los HDL como
adsorbente en la remocion de colorantes de efluentes
textiles, plasticos y la industria del papel.

Estos materiales HDL por su caracteristicas textu-
rales y habilidad de regeneraciéon son estudiados en
este trabajo para la remocién del colorante naranja
de metilo.

METODOS

Sintesis del HDL

El material tipo HDL en estudio se obtuvo por el méto-
do de coprecipitacion similar al reportado en la litera-
tura para la hidrotalcita por Vagvolgyi, Palmer, Kristof,
Frost & Horvath (2008), basado en la adicion lenta de
una mezcla de soluciones acuosas de sales, una solu-
cion con metal divalente (MgSO,) y otra con metal triva-
lente [Al,(SO,),], ambas grado técnico, con un limite de
impurezas bajo (entre 0.5% a 1.0%), pudiendo variar la
proporcién molar x = Al/Al + Mg desde 0.2 a 0.4 y adi-
cionando el carbonato de sodio grado reactivo JT Baker
como anioén interlaminar.

El HDL sintetizado fue secado en una estufa a 80 °C
por 18 h. Posteriormente se moli6 en un mortero de
agata hasta obtener un tamafno de particula muy fino
(malla 325), con un tamafno de particula de 0.043 mm.

Caracterizacion del HDL

Fisisorcion de Nitrégeno (N,)

Las propiedades de textura (area especifica, volumen
promedio de poro y diametro promedio de poro) de
los HDL fueron determinadas por el método BET-N,,
usando un equipo MICROMERITICS ASAP-2010. Las
muestras fueron desgasificadas a 100 °C bajo un va-
cio dinamico de ~4 ummHg.
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Difraccion de rayos X (DRX)

Las fases cristalinas del HDL se obtuvieron con la téc-
nica de DRX, utilizando un difractometro INEL modelo
Equinox System serie EQUI22102003, usando CuKa
(. =1.5408 A), operado con una radiacién de 20 mA y
30 KV, con un barrido de 26 de 10 °C -80 °C. Los pa-
trones de DRX obtenidos se compararon con una base
de datos para determinar las estructuras cristalinas
correspondientes.

Anédlisis Termogravimétrico (TGA)

El Analisis Termogravimétrico permite evaluar la varia-
cion de la pérdida de peso de un material cuando se ca-
lienta. En este analisis se evalud la estabilidad térmica
y el porcentaje de humedad del HDL. El equipo que se
utiliz6 es un analizador termogravimétrico SDT 2960
Simultaneous DSC-TGA, TA Instrument, en el que se
coloc6 20 mg - 30 mg del HDL en un portamuestras
de a-alimina, con una velocidad de calentamiento de
10 °C/min hasta alcanzar una temperatura maxima
de 900 °C, utilizando un flujo de aire sintético compri-
mido; después los resultados fueron analizados utili-
zando un método llamado Stepwise isothermal.

Infrarrojo (IR)

Los grupos funcionales, vibraciones y tipos de enlace
del HDL se determinaron por un analisis de absorcion
en el infrarrojo, utilizando un espectrofotometro marca
Infinity Gold Mattson con una resolucion de 8 cm'!, con
100 scan. Las muestras se prepararon por dilucion
en bromuro de potasio en una concentracion entre el
1% - 3% en peso, con un numero de onda de 400 cm™! -
4000 cm™, por transmitancia.

Desorcion Térmica Programada (TPD)

La TPD permite determinar el ntmero, tipo y fuerza de
los centros activos presentes en la superficie de un cata-
lizador por medida de la cantidad de una molécula sonda
desorbida a diferentes temperaturas. Para caracterizar
los centros basicos de los materiales se utiliza diéxido de
carbono como molécula sonda por su caracter de acido
débil, con un flujo de helio de 50 cm?®/min por una hora
a 80 °C con una velocidad de calentamiento de 5 °C/
min a 100 mg de HDL. Para recolectar los datos se
utilizé6 un espectrometro de masas marca Omnistar,
GDS 301 Pfeiffer Vacuum D-35614 Asslar.
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Calorimetria de Inmersion

La técnica de calorimetria de inmersiéon se ha utilizado
en los ultimos afios para determinar caracteristicas de
los soélidos como su area superficial, la forma y distri-
bucién de los poros existentes en el sélido y de acuerdo
al reactivo de mojado empleado, se puede tener co-
nocimiento del tipo de grupos activos presentes en la
superficie. Tal técnica se emplea ademas en investiga-
ciones de interacciones soélido-liquido, y actualmente se
ha convertido en un método importante para el estudio
de catalizadores, adsorbentes y carbones activados, en-
tre otros. La muestra fue introducida en un bulbo de
vidrio que se pone en un sistema a vacio provisto
de una bomba mecanica y otra difusora a una pre-
sion de 10 torr por 4 h a 100 °C. Entonces, el bulbo fue
sellado y sujetado a una barra de teflon.

Este ensamblaje fue introducido a una celda de te-
flén del calorimetro que contiene 7 cm?® del liquido que
se quiere poner en contacto con el HDL, en este caso
agua desionizada. Todo el sistema fue introducido den-
tro del equipo y asi permitir que se logre un equilibrio
de la temperatura entre la muestra y el calorimetro. La
integracion de estas senales da el calor experimental de
inmersion total, el cual puede ser corregido por la ener-
gia del rompimiento del bulbo (exotérmico) y el calor de
vaporizacion de la inmersion del liquido para ocupar el
volumen vacio del bulbo con el vapor, correspondiente
a la presion de vapor (endotérmico). El equipo utilizado
para este analisis es marca Setaram C80, Francia.

Método para determinar el equilibrio
de adsorcion

Los datos experimentales del equilibrio de adsorcion se
realizaron en un adsorbedor por lote, que consiste en tu-
bos de polipropileno de 50 mL, a los cuales se ahadieron
0.1 g de HDL en soluciones de 2 ppm - 100 ppm a pH 5,
0, 7,9y 12 a una temperatura de 25 °C por cinco dias,
hasta alcanzar el equilibrio. El pH fue regulado utilizan-
do soluciones de HNO, y NaOH 0.1 N, para mantenerlo
constante. Una vez alcanzado el equilibrio, el HDL fue
separado de la solucién por filtraciéon al vacio con un
papel filtro (20 um) para su analisis.

Determinacion de la concentraciéon de naranja
de metilo en solucién acuosa

Las concentraciones de naranja de metilo en soluciéon
acuosa se determinaron mediante un método colori-
métrico directo utilizando un espectrofotometro UV-
visible de doble haz, marca Perkin-Elmer. Para el caso
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del naranja de metilo se utiliz6 agua desionizada como
blanco y se realizé una curva de calibracién, la cual
se preparé a concentraciones que van de 0.1 mg/L -
1 mg/L. La longitud de onda utilizada en el analisis
del naranja de metilo fue de 466 nm, de acuerdo con
lo reportado por Mandal et al. (2009). Los datos de la
curva de calibracion, concentracion vs. absorbancia
se correlacionaron por medio de la ecuacién (1):

C=k+ Abs+ b. (1)

Donde Ces la concentracion del naranja de metilo,
mg/L, Abs es la absorbancia y k, b son las constantes
de ajuste.

La concentracion del naranja de metilo se deter-
min6é midiendo la absorbancia y substituyéndola en
la ecuacion de la curva de calibraciéon. Las concen-
traciones del naranja de metilo en la solucién deben
estar entre 0.1 mg/Ly 1 mg/L. En el caso de que las
concentraciones fueron mayores se realizaron las di-
luciones necesarias.

RESULTADOS

Caracterizacion del HDL

Propiedades de Textura

Las propiedades de textura del HDL se muestran en
la tabla 1. En la figura 2 se muestra la isoterma de
adsorcion-desorcion de N, sobre HDL; esta isoterma
se obtuvo por el método de Brunauer, Emmett y Teller
(BET). El comportamiento de la isoterma para el HDL
es de tipo IV y presenta un lazo de histéresis del tipo
H, (Carja, Nakamura, Aida & Niiyama, 2001). Este
comportamiento esta asociado a la presencia de me-
soporos formados por el acomodo de la estructura la-
minar. El didametro promedio de poro fue de 15.94 nm.

El lazo de histéresis muestra que son agregados de
particulas tipo plato con forma de poros tipo rendija
no uniformes (Hosni & Srasra, 2009).

Tabla 1.
Propiedades de textura del HDL.
Area VAL Diametro de poro
Adsorbente especifica de poro ) P
(m?/g) (cm?/g)
HDL 180.84 0.72 15.94

Fuente: Elaboracién propia.
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Figura 2. Isoterma de adsorcion-desorcion de N, a 77 K sobre HDL.
Fuente: Ramirez-Llamas, Leyva-Ramos, Jacobo-Azuara, Martinez-Rosales &
Isaacs-Paez (2015).

Difraccién de rayos X del HDL y HDL / naranja de metilo

Los materiales como el HDL y HDL / naranja de me-
tilo muestran un patrén tipico de los compuestos la-
minares (figura 3), con una intensidad maxima de la
reflexion (001) a bajos valores de 26.

Ademas, los difractogramas de la figura 3 indican
que el HDL con el naranja de metilo adsorbido no pre-
senta ningin desplazamiento en el angulo 20 en el pico
maximo de reflexion en comparacion con un HDL, lo que
indica que el naranja de metilo no aumenta el espacio
interlaminar del adsorbente. A diferencia de lo reportado
por Extremera, Pavlovic, Pérez & Barriga (2012), llevan-
dose a cabo la eliminaciéon del naranja acido 10 (AO10)
sobre MgAl-HDLs, el analisis de DRX sugiere la interca-
lacién de AO10 en el HDL, de tal forma que causa un
aumento en la distancia basal de 7.7 A a 17.7 A.

En este trabajo se considera que al no variar el es-
pacio interlaminar podria atribuirse a que el naranja
de metilo esta orientado de tal manera que la molécu-
la no aumente la distancia interlaminar de las capas
para una concentracién alta de colorante, como se
muestra en la figura 4.

Anédlisis térmico

Mediante el analisis térmico del material HDL, como se
muestra en el termograma en la figura 5, se distinguen
las principales zonas de cambios que el material pre-
senta con el incremento de temperatura. Por ejemplo,
un incremento de temperatura desde 22 °C hasta apro-
ximadamente 200 °C dan como resultado la eliminacion
del agua fisisorbida del solido y del agua interlaminar
(Das & Samal, 2004). Esta pérdida supone un porcenta-
je del 18% de la masa total inicial de la muestra.
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Figura 3. Difractogramas de HDL y HDL / naranja de metilo.
Fuente: Elaboracion propia.
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Figura 5. Pérdida de peso del HDL.
Fuente: Elaboracion propia.
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En un intervalo de temperatura entre 200 °C - 400 °C,
se produce la descomposicion de los aniones carbona-
to CO?*- eliminandose en forma de di6xido de carbono,
y la condensacion de los grupos hidroxilo en las capas
octaédricas (Kanezaki, 1998); usualmente estas sefnales
se traslapan aunque realizando el analisis térmico di-
ferencial permite la identificacion de dichas etapas. La
eliminacién de los carbonatos y los hidroxilos supone
una pérdida de masa del 28.05%, aunque algunos au-
tores estiman esta pérdida de aniones en 35 wt% (+2)
(Sampieri, Fetter, Pfeiffer & Bosch, 2007).

Adicionalmente, el equipo de termoanalisis desa-
rrolla un analisis diferencial de la pérdida de peso
(termogravimetria diferencial [DTG, por sus siglas en
inglés]); en la curva resultante se muestran picos de
pérdidas de agua y dos senales correspondientes a la
eliminaciéon de carbonatos y la deshidroxilacién de las
laminas. Ello no se ve a simple vista con la curva de la
pérdida de peso. Esto ocasiona que por arriba de los
550 °C el material sufra transformaciones estructura-
les, como la presencia de una fase amorfa cuando el
contenido de magnesio se incrementa, o la existencia
de la estructura intermedia tipo espinela, ademas del
colapso total de la estructura con una pérdida minima
de masa 0.5%.

Desorcion a temperatura programada

Mediante el analisis por desorcién a TPD, los HDL fueron
desgasificados a 80 °C por 1 h para eliminar impurezas
del adsorbente; después al incrementar la temperatura
los aniones CO,*~ son transformados a CO,, los cuales
se pierden del material a 220 °C segun lo reportado por
Fishel & Davis (1994), donde la descomposicién total de
los carbonatos de la region interlaminar esta en el rango
de 200 °C -400 °C.

El TPD resultante muestra que las sefiales a bajas
temperaturas alrededor de los 80 °C - 140 °C son picos
atribuidos a sitios basicos débiles correspondientes a
OH~ débiles; para sitios basicos moderados se encuen-
tran en un rango de 180 °C - 200 °C asignados al par
M-O; y a temperaturas altas de 250 °C - 300 °C se lo-
calizan los sitios basicos fuertes. Como se muestra en
la figura 6, existe una distribucién predominante de si-
tios basicos fuertes (Cheng et al., 2008; Lopez, Gomez,
Llanos & Lopez, 1999; Wu, Wang, Wei & Sun, 2010).
También mediante la ubicacién de las senales de los
sitios basicos se puede saber a qué tipo de estructura
pertenece, pues a los sitios basicos se les relaciona con
estructuras tipo HDL y Al,O,; en cambio, a picos a altas
temperaturas de 250 °C - 430 °C claramente se distin-
gue solo la estructura de MgO (Béres, Palinko, Kiricsi &
Mizukami, 2001).
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Calorimetria de inmersion

El experimento de microcalorimetria de inmersion fue
realizado de acuerdo con lo reportado por Silvestre-
Albero, Gémez, Sepulveda-Escribano & Rodriguez-
Reinoso (2001). Los sitios son separados en tres
categorias acordes con la fuerza definida por el calor
de adsorcion segun lo reportado por Dussault, Dupin,
Dumitriu, Auroux & Guimon (2005), los cuales son: alto
(Q > 150 KJ/mol), intermedios (Q entre 150 KJ/mol y
100 KJ/mol) y débil (Q< 100 KJ/mol). Para HDL son de
198.8 KJ/mol. Esto indica que los sitios basicos predo-
minantes son fuertes.

Espectroscopia Infrarroja

En relacion con el analisis por espectroscopia IR, en la
figura 7 se muestran los espectros IR del material tipo
HDL con el naranja de metilo adsorbido a diferentes
concentraciones, para observar los grupos caracteristi-
cos del HDL, asi como los pertenecientes al naranja de
metilo, y asi comprobar la eficacia de la adsorcién del
naranja de metilo sobre el HDL.

En ambos infrarrojos se aprecian las senales ca-
racteristicas de HDL. La banda es observada ancha
a 1767 cm™! correspondiente al modo vibracional de
flexiéon del OH de las moléculas de agua en la region
interlaminar. A 1357 cm™' corresponde al modo v, del
carbonato presente. El naranja de metilo caracteriza-
do por las bandas de adsorcién notables a 1608 cm™!
y 1420 cm™! para las vibraciones de alargamiento de
enlaces aromaticos C =C y N =N, respectivamente, a
1120 cm™' el C-N y a 1031 cm™! para la vibracion de
alargamiento del grupo SO,". Las senales son mas evi-
dentes en el infrarrojo en el HDL con mayor concen-
tracion del naranja de metilo adsorbido.
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Temperatura, °C
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Figura 6. TPD del HDL.
Fuente: Elaboracion propia.
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Isoterma de adsorcion

Los datos del equilibrio de adsorcién del naranja de me-
tilo sobre HDL se interpretaron y ajustaron al modelo
de la isoterma de Langmuir (ecuacion 2) y Freundlich
(ecuacion 3). Las constantes para este modelo de la
isoterma se estimaron usando el método de minimos
cuadrados que se baso6 en el algoritmo de optimizacion
Rosembrock-quasi-Newton.

gm KC 2

1+ KC

Donde C es la concentracién del soluto en equili-
brio (mg/L), g es la masa de soluto adsorbido por uni-
dad de masa del adsorbente (mg/g), gm es la maxima
masa de soluto que se adsorbe sobre el adsorbente
(mg/g) v K es la constante de la isoterma de Langmuir
relacionada con el calor de adsorcion (L/mg).

q= KC™. (3)

Donde K es la constante de la isoterma de Fre-
undlich relacionada con la capacidad de adsorciéon
(mg'-1/nL¥/n/g) y n es la intensidad de la adsorcién.

El porcentaje de desviacion se evalué por medio de
la ecuacién 4. Los valores de las constantes del modelo
de la isoterma de Freundlich, asi como los porcen-
tajes de desviacion, se muestran en la tabla 2. La
isoterma de Freundlich no se ajusté adecuadamente,
ya que los porcentajes de desviacion variaron entre
38.3% -43.9% dependiendo del pH.
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N
%D =§Z ‘qexp %100. )
i-1

cal
exp

Donde N es el numero de datos experimentales,
q,, €s la masa del naranja de metilo adsorbido que
se predice con el modelo de isoterma (mg/g) y Qeyp €S
la masa del naranja de metilo adsorbido determinado
experimentalmente (mg/g).

Los valores de las constantes de la isoterma de
Langmuir, asi como los porcentajes de desviacion, se
muestran en la tabla 2. La isoterma de Langmuir
se ajusté adecuadamente, ya que los porcentajes de
desviacion variaron entre 8.56% -26.2% dependiendo
del pH.

Efecto del pH

El efecto del pH en la isoterma de adsorcion de naran-
ja de metilo sobre HDL se obtuvoa pHde 5, 7,9y 11
y a una temperatura de 25 °C. En la figura 8 se mues-
tran los datos de equilibrio de adsorcién del naranja de
metilo sobre HDL a diferentes valores de pH y se obser-
va que la maxima capacidad de adsorcién del HDL
se presenté a pH 5, siendo de 40.2 mg/g, mientras
que la minima capacidad de adsorcién es a pH 11 de
22.1 mg/g. A pH 7 es muy cercana la méaxima capa-
cidad de adsorciéon respecto al pH 5. La capacidad de
adsorcion disminuye drasticamente al aumentar el pH
de9all,de37.9mg/gy 22.1 mg/g, respectivamente.

Efecto de la temperatura

El efecto de la temperatura se estudi6 determinando las
isotermas de equilibrio de adsorcién del naranja de me-
tilo a pH 5 sobre HDL a las temperaturas de 25 °C y
35 °C. Los datos del equilibrio de adsorcién del naranja
de metilo se muestran en la figura 9.

Tabla 2.
Parametros de la isoterma de Freundlich y Langmuir para la adsorcion de
naranja de metilo sobre HDL en solucién acuosa a diferentes pH.

Constantes de Constantes de

pH (;:;' Freundlich %D Langmuir %D
4, K(L/mg) 4, K(L/mg)
25 40.18 3.96 38.3 40.18 4.06x10% 26.2
25  40.7 5.9 40.1 40.7 1.23x102 8.56
25 37.98 6.86 43.9 3798 9.66x102 16.77
11 25 22.05 2.53 38.9 22.05 8.49x10* 10.87

Fuente: Elaboracion propia.
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Figura 8. Efecto del pH en la isoterma de adsorcion del naranja de metilo sobre
HDLa 25 °C.
Fuente: Elaboracién propia.
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Figura 10. Isoterma lineal de Dubinin-Raduskevich del naranja de metilo so-
bre HDL.
Fuente: Elaboracién propia.
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La masa del naranja de metilo adsorbido a una con-
centracion en el equilibrio de 100 mg/L a las tempera-
turas de 25 °C y 35 °C fue de 40.2 mg/gy 14.8 mg/g,
respectivamente. En la isoterma de adsorcién se obser-
va una clara disminucion en la capacidad de adsorcion
cuando la temperatura se aumenté de 25 °C a 35 °C.

Los datos linealizados (Inq vs. €2?) de la ecuacion 5 de
D-R para el naranja de metilo se muestra en la figura
10, en la cual los datos se correlacionan muy bien con la
ecuacion de Dubinin-Raduskevich a la temperatura de
25°Cyde 35 °C.

q = q,exp(-B¢?). ()

Donde ¢ es el potencial de Polayani y es igual a RT In
[(1+(1/c)]. Esta ecuacion se expresa en forma lineal por
la ecuacion 6:

Ing = Inqg, -(&>. (6)

Donde g, es la maxima capacidad de adsorcion
(mol/g), ¢ es el potencial de Polayani, R es la constante
de los gases ideales (KJ/molK), C la concentracion del
naranja de metilo en el equilibrio (mol/L), T es la tempe-
ratura (K) y  es la constante relacionada con la energia
de adsorcion (mol?/KJ?).

Si se considera que la superficie del HDL es homo-
génea, entonces la energia de adsorcion del naranja de
metilo sobre HDL, E_,, se puede relacionar con 3'/?
de acuerdo con la ecuacion 7.

1

Fu™ e (7)

Con base en los resultados mostrados en la tabla 3,
se observa que no existe una diferencia significativa en
la energia de adsorcion a las temperaturas de 25 °C
y 35 °C. El valor de la energia de adsorcién mostrado
en la figura 10, para el naranja de metilo sobre HDL
calculado con la ecuacion de D-R, fue de 6.6 KJ/mol,
tratandose de un proceso endotérmico, lo cual indica
que se trata de una adsorcion fisica donde predominan
las fuerzas de Van der Waals, entre el naranja de metilo
y la superficie del HDL.

Tabla 3.
Isoterma de D-R para la adsorcion del naranja de metilo sobre HDL.
T B (mol?/ q, E
Adsorbate (k) KJ?) (mg/g)  (KJ/mol)
Naranja de 298 -0.0125 40.2 6.3
metilo 308 -0.0109 14.8 6.8

Fuente: Elaboracién propia.
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CONCLUSIONES

El pH de la solucién es importante en la adsorciéon del
naranja de metilo sobre HDL. La mas alta capacidad
de adsorcion se redujo considerablemente al aumen-
tar el pH 5 a pH 11. Este efecto se atribuy6 a las inte-
racciones electrostaticas entre el naranja de metilo en
la solucién y la carga superficial del HDL.

La adsorcion del naranja de metilo ocurre por fisi-
sorcion, favoreciendo la entrada de la molécula por las
dimensiones mas pequenas, por lo que no se ve afecta-
da la distancia interlaminar de la estructura. Debido a
ello, ademas de eliminar un contaminante del agua se
podrian utilizar como aditivos multifuncionales com-
binando las moléculas de colorante con los hidréxidos
dobles laminares para formar nanopigmentos.
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