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Resumen

La eliminacién eficaz y a gran escala de contaminantes emergentes catidnicos requiere materiales de bajo costo con una
carga superficial negativa inherente, eliminando asi la necesidad de una costosa funcionalizacion superficial. Para abordar
esto, se sintetizd la zeolita Fe-silicalita mediante una ruta hidrotermal simple utilizando una solucion de poli(N-silicato) de
grado industrial (FeS-I) y se compard con una contraparte obtenida a partir de metasilicato de sodio de grado analitico (FeS-
A). Las caracterizaciones estructurales, morfologicas y texturales confirmaron la formacion de estructuras MFI bien definidas
con sustitucion isomorfica de Fe. El rendimiento de adsorcion se evalud utilizando metformina como contaminante
farmacéutico cationico modelo. La FeS-I mostréo un comportamiento cinético superior lo que permitié6 que alcanzara una
eficiencia de eliminacion del 97 % en tan solo 45 minutos, demostrando que los precursores industriales de bajo costo pueden
generar adsorbentes altamente eficientes y sostenibles para la remediacion del agua.
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Abstract

The effective and large-scale removal of emerging cationic contaminants requires low-cost materials with an inherent
negative surface charge, thus eliminating the need for expensive surface functionalization. To address this, Fe-silicalite zeolite
was synthesized via a simple hydrothermal route using an industrial-grade poly(N-silicate) solution (FeS-I) and compared to
a counterpart obtained from analytical-grade sodium metasilicate (FeS-A). Structural, morphological, and textural
characterizations confirmed the formation of well-defined MFI structures with isomorphic Fe substitution. Adsorption
performance was evaluated using metformin as a model cationic pharmaceutical contaminant. FeS-I exhibited superior kinetic
behavior, achieving a removal efficiency of 97% in as little as 45 minutes, demonstrating that low-cost industrial precursors
can yield highly efficient and sustainable adsorbents for water remediation.

Keywords: Fe-silicalite; Metformin; adsortion.

Introduccion

Entre los contaminantes cationicos emergentes, la metformina es relevante porque es un firmaco ampliamente utilizado
para tratar la diabetes mellitus tipo 2 y también ha sido investigado para el tratamiento de Sindrome de ovario poliquistico y
cancer de endometrio, (Xie et al. 2024; Zhang et al. 2025). Dado que el clorhidrato de metformina existe como una especie
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protonada, es altamente susceptible a hidrolisis (Balakrishnan, et al., 2022). Aunque se puede encontrar en cuerpos de agua
en forma inalterada, las técnicas empleadas convencionalmente en las plantas de tratamiento pueden conducir a la
descomposicion de esta molécula en subproductos toxicos en el ambiente acuatico (Gao et al., 2023; Sharer et al., 2022).
Varios tratamientos ofrecen la ventaja de preservar la integridad molecular de la metformina, evitando asi la formacion y
liberacién de subproductos de transformacion potencialmente dafiinos. Se han explorado una variedad de materiales
adsorbentes para este proposito, incluidos biopolimeros (Dave et al. 2024), zeolitas naturales y modificadas con Fe (Ferri et
al., 2024; Niaei y Rostamizadeh, 2020), 6xido de grafeno impregnado con nanoparticulas de Ag y compuestos de biocarbon-
Fe (Pap et al., 2023).

La Fe-silicalita es una zeolita del tipo estructural MFI (Movil Five) que contiene iones Fe** con coordinacion tetraédrica.
Se ha utilizado para la eliminacién de contaminantes, ya que combina una alta estabilidad estructural, una porosidad bien
definida y una actividad catalitica potencial (Bordiga et al., 1996; Flanigen et al., 1978; Sashkinaa et al., 2016).

Este trabajo tiene como objetivo evaluar el potencial de la silicalita de Fe, sintetizada mediante un método hidrotermal
simple a partir de silicato de sodio de grado industrial, como un adsorbente eficiente y econdmico para la eliminacion de
metformina de soluciones acuosas. El trabajo se centra en caracterizar el material en términos de propiedades estructurales,
morfologicas y texturales, electrocinéticas (potencial Z) y evaluar su rendimiento de adsorcion de metformina.

Desarrollo
Sintesis de Fe-Silicalita de bajo costo (FeS-I) y analitica (FeS-A).

Para la sintesis de Fe-silicalita se utilizaron los siguientes reactivos: Solucién comercial de silicato de Sodio
(Si02/Na;0=3/1 % p/p, Mejorsil), Metasilicato de Sodio nonahidratado (Na>SiO3.9H,0O, Aldrich, reactivo analitico), Sulfato
de hierro (IIT) (Fe2(SO4); xH>0, Anedra reactivo analitico), Bromuro de tetrapropilamonio (TPABr 98%, Aldrich p.a.), Acido
sulfurico (H2SO4, Baker), agua deionizada.

Las muestras se prepararon segiin el método general descrito por Briikner et al. (1992). Primero se disolvio Fex(SO4)3 y
H>SO4 en agua deionizada. Posteriormente, se adicion6 lentamente la solucion de silicato de sodio industrial, agitando hasta
disolucién completa. Finalmente, a la mezcla anterior se le afiadio el agente director de la estructura (TPABr). Después de
una vigorosa agitacion, la mezcla se coloco en un reactor Parr a 170°C durante 72 h a presion autogena. El sélido resultante
se filtro, se lavo con agua y se secd sobre P4O1o. Para la eliminacion del agente inductor de la porosidad, la muestra se calcind
a 650°C durante 4 horas en presencia de aire con una rampa de 5°C/min. El procedimiento de la sintesis de la Fe-silicalita de
grado analitico fue el mismo, solo que se utiliz6 Metasilicato de Sodio nonahidratado como fuente de silice.

Caracterizacion.

Los difractogramas de rayos-X se adquirieron mediante un difractometro Panalytical Empyrean utilizando radiacion de
Cu Ko (A =1.5405 A) en un intervalo de 20 = 3-50°, con un paso de 0.02°.

Las imagenes de microscopia electronica de barrido (SEM) se obtuvieron con un microscopio Zeiss Cross Beam 340

operado a 2 kV. Las muestras se recubrieron con una fina pelicula de oro mediante pulverizacion catddica.

En los estudios de microscopia electronica de transmision de alta resolucion (HR-TEM) se utilizé un microscopio Tecnai
F20 G2, el cual tiene acoplado un espectrometro de pérdida de energia de electrones Quantum ER.

La cuantificacion de Fe en el material se realizd mediante espectrometria de absorcion atbmica en un equipo Varian modelo
AA240 llama aire-acetileno.

En los estudios mediante espectroscopia infrarroja se utilizé el método de Reflectancia Total Atenuada FT-IR (ATR), los
espectros se adquirieron mediante un FT-IR Shimadzu modelo IRAffinity-1.

Las mediciones del potencial Z se realizaron en un equipo de microelectroforesis Brookhaven 90Plus/Bi-MAS (funcion

de potencial Z). Para esta medicion, se pusieron en contacto 40 mg de Fe-silicalita con el electrolito de soporte (solucion de
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KClI 1,107 M). La mezcla se sonicé durante 10 minutos. El pH inicial de la zeolita era de 9,13. El pH de la suspension se
ajustd a un rango entre 3 y 11 mediante la adicion de soluciones de HCl y NaOH.

Estudios de adsorcion de metformina.

Para los estudios de adsorcion, se utilizo clorhidrato de metformina (MET-HCI) al 90% en peso de Malviya Chemicals &
Pharmaceuticals Ltd. La concentracion residual de MET en solucion se cuantifico mediante espectrofotometria UV-visible a
233 nm utilizando un instrumento Shimadzu UV-1800.

Los estudios cinéticos se llevaron a cabo durante 240 minutos con una concentraciéon de MET de 50 mg/L, una relacion
solido/liquido de 1:1 y agitacion a 80 rpm.

Resultados

En la Figura 1 se muestran los difractogramas de rayos X de todas las muestras. Se observaron inicamente las reflexiones
de las fases monoclinica y ortorrébica de la estructura MFI, cuyas reflexiones se indican mediante las barras verticales. Esto
confirma que se logré obtener la Fe-silicalita a partir de un silicato prepolimerizado de bajo costo y silicato de grado analitico.
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Figura 1: difractogramas de FeS-A y FeS-I.

Los resultados de los analisis de absorcion atdbmica mostraron que el contenido de Fe en Fe-SA era del 7,1% en peso y en
Fe-SI de aproximadamente el 3,4% en peso. Este resultado es consistente con el estudio reportado por Szostak et al. (1987),
que establece que el uso de una fuente de silice de marca N limita la incorporacion de Fe en la estructura.

La Figura 2 muestra las imagenes de SEM de las zeolitas. Ambas muestras de Fe-silicalita (Fig. 2a y 2b) presentaron
agregados formados por cristales prismaticos con diferentes morfologias y tamafios aproximadamente iguales. La muestra
FeS-A muestra cristales laminares apilados o formando agregados esféricos, mientras que la muestra FeS-I presenta una
tendencia a formar cristales mas gruesos con un aspecto mas tridimensional en comparacion con los de la muestra FeS-A.

20 um

Figura 2: imagenes de SEM de a) FeS-A, b) FeS-I.

8vas. Jornadas de Intercambio y Difusion de los Resultados de

. a
Investigaciones de Doctorandos/as en Ingenieria en la UTN Pag.3/6 85 . D T N
6y 7 de octubre de 2026 2026


https://doi.org/10.33414/ajea.2084.2026

Universidad Tecnoldgica Nacional AJEA (Actas de Jornadas y Eventos Académicos de UTN)
Secretaria Académica, Planeamiento Académico y Posgrado, Rectorado DOI: https://doi.org/10.33414/ajea.2084.2026
Publicado / Published: 10/2026

Las imagenes de TEM (Fig. 3) mostraron que ambos materiales estan constituidos por un conjunto de cristales delgados
en forma de placa. Si bien este habito de crecimiento facilita un empaquetamiento mas compacto entre los cristales, la
variacion en su tamafio genera espacios vacios o canales que pueden ser utiles para la difusiéon de moléculas. Hemos
confirmado que estos cristales largos y delgados son monocristalinos con un espesor uniforme.

Figura 3: imagenes de TEM de a) FeS-A, b) FeS-I.

En la Figura 4 se muestra el potencial zeta de las muestras FeS-1 y FeS-A en un rango de pH de 3 a 11. Ambas zeolitas
exhibieron un potencial zeta consistentemente negativo en todo el rango de pH estudiado, sin punto isoeléctrico detectado.
Esta carga superficial negativa se atribuye principalmente a la desprotonacion de los grupos hidroxilo superficiales,
especificamente los grupos terminales Si—-OH y Fe—OH (para formar Si0O"), asi como a las contribuciones del Fe no estructural
que expone grupos hidroxilo (OH") en la superficie. Como era de esperar, la magnitud de la carga negativa aumenta con el
incremento del pH. La carga negativa de ambas zeolitas probablemente esté asociada con la incorporacion de especies de
hierro. Los valores de potencial zeta para las muestras de Fe-silicalitas no mostraron diferencias significativas entre ellas
(Kuzniatsova et al., 2007).
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Figura 4: Potencial Zeta de FeS-l y FeS-A

En base a los resultados obtenidos en las pruebas de pH y relacién S/L, los estudios cinéticos y de equilibrio se llevaron a
cabo a pH=7,5, T=24 °C y S/L= 1 g/L. Previamente, bajo estas condiciones, se realiz6 una evaluacion cualitativa del
rendimiento de adsorcion de MET en funcion del tiempo para las muestras FeS-A y FeS-I utilizando UV-vis. Los espectros
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para ambas muestras se muestran en la Figura 5. Se observa la banda caracteristica a 233 nm atribuida a MET. La evolucién
temporal revela la disminucion progresiva de esta banda. Esta exploracion preliminar indicd una captacion mas rapida de
MET para FeS-1. Se observa que la banda de metformina disminuye fuertemente alrededor de los 45 min para la FeS-1'y 120

min para la FeS-A.
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Figura 5: barridos de UV-Visible de la metformina en contacto con a) FeS-A, b) FeS-I,
Conclusiones

La ruta de sintesis presentada en este trabajo, que implica el uso de silicato de sodio de grado industrial como fuente de
silicio, produjo una Fe-silicalita (FeS-I) econdémicamente viable con propiedades estructurales y texturales favorables. La
Fe-silicalita sintetizada a partir de precursores industriales de bajo costo representa una solucion eficiente y sostenible para

la remediacion a gran escala de contaminantes farmacéuticos catidnicos presentes en agua.
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